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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Rastertunnelmikroskop (STM) fiir Messungen
bei tiefen Temperaturen und hohen Magnetfeldern konzipiert und aufgebaut. Die
Probentemperatur kann dabei auf bis zu 1.4 Kelvin reduziert werden, was spektro-
skopische Messungen mit extrem hoher Energieauflosung ermoglicht. Die thermi-
sche Verbreiterung spektroskopischer Merkmale liegt somit im Bereich eines Milli-
Elektronenvolts, wie durch den Fit der Bandliicke eines supraleitenden Materials
demonstriert wird. Ein linearer Bewegungsmechanismus ermoglicht die Positionie-
rung des STM-Korpers innerhalb einer supraleitenden Spule, in der Magnetfelder
von bis zu 12.5 Tesla senkrecht zur Probenoberflache erzeugt werden konnen. Das
System erlaubt des Weiteren den Wechsel von Spitzen und Proben innerhalb des
Kryostaten sowie das Aufdampfen von Einzelatomen auf die kalte Probenoberfla-
che ohne die Probe aus dem STM zu entfernen. Um den Einfluss mechanischer
Vibrationen zu minimieren wurde ein innovatives Feder-Ddmpfungssystem entwi-
ckelt, dass eine Stabilitdt des Tunnelkontakts von bis zu einem Pikometer gewdhr-
leistet.

Der zweite Teil dieser Arbeit prasentiert die Ergebnisse von STM-Messungen
auf Antimon-Tellurid (SbyTe;). SbyTe; gehort zur relativ neu entdeckten Ma-
terialklasse der Topologischen Isolatoren (TI). Diese Verbindungen besitzen auf
ihren Oberflichen Zustinde mit linearer Dispersion, die durch die Zeitumkehr-
Invarianz geschiitzt werden. Fokus unserer Messungen ist dabei der Einfluss ei-
nes magnetischen Feldes auf die Eigenschaften eines derartigen unkonventionellen
2D-Elektronengases. Dazu wurde die Entstehung von Landau Level (LL) inner-
halb eines Magnetfelds genau untersucht. Die zwei in dieser Arbeit untersuchten
Hauptaspekte sind:

(i) Die energetische Verbreiterung, die Riickschliisse auf die Lebensdauer zuldsst
(ii) Die ortliche Fluktuation.

Erstaunlicherweise kann die gemessene Verbreiterung der Landau Resonanzen nicht
mit gdngigen Mechanismen der Lebenszeit-Verbreiterung erklért werden. Aus die-
sem Grund wird eine alternative Interpretation basierend auf der Heissenbergschen
Unscharferelation vorgestellt, die im guten Einklang mit den von uns gewonne-
nen Daten steht. Des Weiteren zeigen ortlich aufgeloste Messungen systematische
Abweichungen in der Dirac-Geschwindigkeit positiver und negativer Landau Re-
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sonanzen. Diese Fluktuationen stehen dabei in direktem Zusammenhang mit An-
derungen im lokalen chemischen Potential. Da die physikalischen Ursachen dieser
Abweichung im Rahmen dieser Arbeit nicht zweifelsfrei geklart werden konnten,
werden im letzten Teil die zugrundeliegenden Messergebnisse vorgestellt und méog-
liche Erkldrungen des Verhaltens prisentiert.
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Abstract

The scope of this thesis is the design and construction of a scanning tunneling
microscope (STM) operating at low temperatures and high magnetic fields. The
sample temperature can be reduced to 1.4 Kelvin which permits to perform spec-
troscopic measurements with extremely high energy resolution. As demonstrated
by fitting the gap of a superconducting material the thermal broadening of spec-
troscopic features is routinely found to be of the order of one milli-electronvolt. A
linear travel mechanism allows to position the STM head inside a superconducting
solenoid where magnetic fields up to 12.5 Tesla can be applied perpendicular to
the sample surface. Tips and samples can be exchanged in-situ and single atoms
can be directly evaporated onto the cold sample surface without extracting the
sample from the STM. To minimize the impact of mechanical vibrations, an inno-
vative spring-damping system has been developed giving the tunneling junction a
stability as low as one pico-meter.

The second part of this thesis presents the results of STM measurements on an-
timony telluride (SbyTes). SbyTes belongs to the relatively new class of materials
known as topological insulators (TI). These compounds host on their surfaces li-
nearly dispersing states which are protected by time-reversal symmetry. The focus
of our measurements is the influence of a magnetic field on the properties of this
unconventional 2D electron gas. The evolution of Landau levels (LL) in magne-
tic fields has been carefully analysed. Two are the main aspects which have been
tackled:

(i) Their energetic broadening, which can be directly linked to the lifetime
(ii) Their spacial fluctuation.

Surprisingly, the energetic broadening of the landau peaks cannot be explained by
any of the mechanisms commonly limiting the lifetime. An alternative interpreta-
tion based on Heissenberg’s uncertainty principle is presented, which is found to
be in good agreement with our data. Furthermore spatially resolved experiments
reveal systematic deviations of the Dirac velocities for positive and negative LL.
These fluctuations are intimately linked to variations of the local chemical potenti-
al. As the physical origin of this deviation could not be unambiguously identified,
the last part presents the experimental data and suggests possible explanations of
this finding.
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1 Einleitung

1965 stellte Gordon Moore ein Gesetz auf, nachdem sich die Leistungsfahigkeit
von Mikroprozessoren alle 12 Monate verdoppelt. Abgesehen von der Zeitspanne,
die aktuell mit 18 Monaten angegeben wird, behielt er damit weitgehend recht [1].
Der Anstieg der Leistung wird dabei heute durch zunehmende Verdichtung der
Transistoren innerhalb eines Chips realisiert. So ist die Grofe eines Transistors
heutzutage nicht viel grofer als 14nm [2]. Nun scheint jedoch das Ende des Zeit-
alters des Moorschen Gesetzes eingelautet, da sich eine zusatzliche Verkleinerung
der Transistoren aus zweierlei Griinden als schwierig erweist:

So stehen einer weiteren Verkleinerung einerseits quantenmechanische Effekte ent-
gegen, nachdem der Fluss von Elektronen nicht mehr kontrolliert werden kann.
Andererseits kann die durch den endlichen Widerstand der verwendeten Materiali-
en entstehende Wérme nicht mehr effizient abgeleitet werden |[3]. Eine Losung fiir
das zweite Problem deutete sich 1980 mit der Entdeckung des Quanten-Hall-Effekts
durch von Klitzing an, da sich Strome hier nur auf definierten Bahnen bewegen
kénnen und damit Streuung, eine der Hauptursachen von elektrischem Widerstand
und Wirmeentwicklung, massiv reduziert werden kann |4, 5|. Einer technischen
Anwendung stehen jedoch weiterhin die extremen Bedingungen zur Realisierung
dieses Phasenzustands hinsichtlich Magnetfeld und Temperatur entgegen. Jiingste
Forschungen zeigen hingegen einen weiteren vielversprechenden Kandidaten, das
Quanten-Spin-Hall-System (QSH), auch bekannt als Topologischer Isolator (TT).
Diese Materialklasse zeigt dabei an ihren Oberflichen einen &hnlichen elektrischen
Widerstand wie ein QHE-System, es sind jedoch Realisierungen bei Umgebungs-
bedingungen denkbar [6, 7).

Dariiber hinaus bilden die speziellen physikalischen Eigenschaften von
QSH-Systemen neue Moglichkeiten der Realisierung exotischer Phasenzusténden.
So wird beispielsweise vermutet, dass das Zusammenspiel zwischen topologischen
Oberflichenzustinden und Supraleitern den Nachweis von Majorana-Ferminonen
ermOglicht [8] oder elektrische Ladungen in der Néhe eines TI magnetische Mono-
pole auf dessen Oberfliche induzieren [9)].

Kern dieser Arbeit ist die Erforschung der physikalischen Eigenschaften dieser
vergleichsweise neuen Materialklasse sowie der Aufbau eines dafiir notwendigen
Messinstruments. Dazu werden zunéchst in Kapitel 2 die Grundlagen der von uns
verwendeten Messmethode, der Rastertunnelmikroskopie, vorgestellt. Dabei wird
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sowohl auf die theoretischen Hintergriinde wie auch auf unterschiedliche in dieser
Arbeit verwendete Messmethoden eingegangen.

Im folgenden Kapitel 3 wird der Aufbau des von uns entworfenen Instruments
diskutiert. Dabei wird zunfchst auf die Funktionsweise der Komponenten zur Er-
zeugung tiefer Temperaturen und hoher magnetischer Felder eingegangen. Im Fol-
genden wird die mechanische und thermische Ankopplung des Rastertunnelmikro-
skops (STM) sowie dessen Aufbau vorgestellt.

In Kapitel 4 wird die Leistungsfihigkeit des von uns entwickelten STM demons-
triert. Dazu wird die mechanische Auflosungsvermogen auf BiAg, und das energe-
tische Auflésungsvermdgen auf NbSey untersucht. Dariiber hinaus wird zusétzlich
die Stirke des Magnetfelds auf der Probenoberfliche nachgewiesen.

Nachdem die Grundlagen der Messmethode und das Messinstrument vorgestellt
wurden, werden in Kapitel 5 die physikalischen Eigenschaften Topologischer Isola-
toren diskutiert. Dabei wird sowohl auf die theoretischen Hintergriinde, wie auch
experimentellen Ergebnisse eingegangen. Zusatzlich wird das Verhalten von Elek-
tronen in magnetischen Feldern auf TI-Oberflichen und konventionellen Materia-
lien vorgestellt und Unterschiede herausgearbeitet.

Kapitel 6 behandelt schliefslich eigene Messungen auf dem Topologischen Isolator
ShyTez. Speziell wird hierbei der Einfluss hoher magnetischer Felder auf die Zu-
standsdichte von SbyTes und die damit verbundene Erzeugung von Landau Level
(LL) untersucht. Dabei wird ein alternativer Ansatz fiir die Interpretation der ener-
getischen Verbreiterung einzelner LL vorgestellt. Des Weiteren wird der Einfluss
lokaler Potentialvariationen auf LL diskutiert und mogliche Ursachen vorgeschla-
gen.

Abschlieflend werden in Kapitel 7 die Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst
und mogliche weitergehende Untersuchungen vorgeschlagen.



2 Theoretische Grundlagen des
Rastertunnelmikroskops

2.1 Theorie und Funktionsweise eines
Rastertunnelmikroskops

Rastertunnelmikroskopie (engl. scanning tunneling microscopy, STM) beschreibt
eine experimentelle Methode zur Bestimmung topografischer und spektroskopi-
scher Eigenschaften eines elektrisch leitfahigen Materials im Subnanometerbereich.
Seit seiner Entwicklung durch die grundlegende Arbeit von G. Binning, H. Roh-
rer, C. G. Gerber und E. Weibel in den frithen 1980er Jahren [10, 11|, die 1986
mit dem Nobelpreis der Physik ausgezeichnet wurde, stellt sie nach wie vor eine
der Messmethoden mit groftem rdaumlichem Auflésungsvermogen innerhalb der
Oberflichenphysik dar. Das Arbeitsprinzip des STM beruht auf dem quantenme-
chanischen Tunneleffekt, genauer der Wahrscheinlichkeit, mit der ein Elektron von
einer Seite einer Vakuumbarriere auf die andere tunnelt. Die folgenden Kapitel
sollen eine kurze Ubersicht iiber die grundlegenden Effekte geben, die topogra-
fische, spektroskopische und magnetische Messungen eines Material ermd&glichen.
Des Weiteren werden kurz die Gerdte und Techniken erklért, die zur Messung und
Auswertung der Effekte notwendig sind.

Der schematische Aufbau eines Rastertunnelmikroskops ist in Abbildung 2.1(a)
dargestellt. Das Kernstiick eines Rastertunnelmikroskops bildet der Roéhrenscan-
ner. Ein Rohrenscanner besteht aus einem piezoelektrischen Material, an dessen
Auftenseite vier getrennte Elektroden aufgedampft sind und dessen Innenseite aus
einer Elektrode besteht. Wird nun eine Potentialdifferenz zwischen diesen Elektro-
den angelegt, so verformt sich der Rohrenscanner mechanisch aufgrund des piezo-
elektrischen Effekts. Diese Verformung ist weitgehend linear zur Potentialdifferenz
und erlaubt aufgrund der Anordnung der Elektroden eine sub-Pikometer genaue
Positionierung der Spitze in allen drei Raumrichtungen (vgl. Abb. 2.1(b)). Die
angeschlossene Messelektronik steuert dabei die einzelnen Spannungen der Elek-
troden und rechnet diese automatisch in die erwartete Position der Spitze um.
Die eigentliche Messgrofe in STM-Messungen ist der Tunnelstrom zwischen Spit-
ze und Probe. Dazu wird eine Potentialdifferenz Ug zwischen Spitze und Probe
angelegt (im Folgenden BIAS oder BIAS-Spannung genannt) und der resultieren-
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung der Funktion eines Rastertunnelmikro-
skops. (a) Ubersicht des prinzipiellen Aufbaus sowie der elektrischen Kontaktierung. (b) Dar-
stellung der Reaktion des Rohrenscanners auf das Anlegen elektrischer Spannungen an unter-
schiedliche Kontakte.

de Strom [ zwischen Spitze und Probe iiber die Messelektronik erfasst. Damit
erhoht sich die Anzahl der unabhingigen Variablen auf den Tunnelstrom auf 4:
I(z,y,z,Ug). Da eine Messung der Eigenschaften einer Probe abhéngig von al-
len Variablen im Regelfall zeitlich nicht machbar ist, wird innerhalb von STM-
Messungen iiblicherweise auf Methoden zuriickgegriffen, bei denen mindestens 2
dieser Variablen konstant gehalten werden (inklusive 7). Bevor jedoch auf die gén-
gigsten Messmethoden eingegangen wird, soll erst einmal die Theorie des Tunnel-
stroms naher erlautert werden.

2.1.1 Theorie des quantenmechanischen Tunnelstroms

Qualitativ sind fiir das Zustandekommen eines quantenmechanischen Tunnelstroms
zwel Voraussetzungen essentiell. Die erste Voraussetzung bildet ein hinreichender
Uberlapp der Wellenfunktionen zwischen Zusténden der Spitze Wg und der Probe
Up. Im Gegensatz zur klassischen Vorstellung, in der ein Elektron ein punktférmi-
ges Teilchen am Ort 7" darstellt, wird ein Elektron in der Quantenmechanik durch
eine ortsabhingige Wellenfunktion () = I\IJ*(TT;)F\I/(TT;) dr’ beschrieben [13]. Da-
durch ergeben sich fiir die Eigenschaften des Elektrons im Vergleich zum klassi-
schen Bild zwei wichtige Unterschiede. Erstens kann der genaue Ort des Elektrons
nicht bestimmt werden, da die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons gewis-
sermafen innerhalb eines Volumens verschmiert ist. Dariiber hinaus kann sich das
Elektron ebenfalls an Orten befinden, die aus energetischer Sicht eigentlich verbo-
ten sind. Besitzen nun zwei mogliche Zustdnde eine Aufenthaltswahrscheinlichkeit
am Ort 7/ , s0 ist es moglich, dass ein Elektron von einem Zustand in den anderen
Zustand wechselt. Dabei skaliert die Wahrscheinlichkeit eines Ubergangs mit der
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Wellenfunktionen und der am Tun-
nelstrom beteiligten Zustiinde (a) Uberlapp der Wellenfunktionen in 1D. Der graue Bereich
entspricht der Vakuumbarriere, die roten Funktionen der Spitzen- bzw. Probenwellenfunktionen.
Der blaue Bereich markiert den Uberlapp der Wellenfunktionen. (b) Ubersicht der besetzten und
unbesetzten Zustédnde in Abhéngigkeit der BIAS Spannung, sowie der resultierende Tunnelstrom.

(vgl. [12])
zeitlichen Ableitung des Integrals iiber das Produkt der Zusténde:
: 9 D (T
.]\Ils<—>‘lfp 0.8 E \I’S(T )\IJP(T ) dr ° (21)

Dies ist in Abbildung 2.2(a) schematisch fiir den eindimensionalen Fall dargestellt.
Die Wellenfunktion eines Teilchens innerhalb eines klassisch energetisch verbote-
nen Bereichs fillt exponentiell ab [14]. Aus diesem Grund ist der Uberlapp der
Wellenfunktionen von Spitze und Probe und damit die Ubergangswahrscheinlich-
keit ebenfalls exponentiell abhéngig vom Abstand d. Diese Eigenschaft erkléart die
sehr préizise Ortsauflosung eines Rastertunnelmikroskops. Wie in Gleichung 2.1
ersichtlich ist jedoch die Wahrscheinlichkeit eines Ubergangs zwischen Spitze und
Probe in beiden Richtungen gleich. Aus diesem Grund ergibt sich ausschliefslich
aufgrund des Uberlapps der Wellenfunktionen kein Tunnelstrom. Dies fiihrt direkt
zur zweiten Voraussetzung fiir das Zustandekommen eines Tunnelstroms:

Elektronische Zustinde konnen als Untergruppe der Fermionen je nach Betrach-
tung des Spins nur einfach bzw. doppelt besetzt werden [14]. Aus diesem Grund
kann ein Elektron nur von der Spitze zur Probe tunneln, wenn ein im Tunnelprozess
beteiligter Spitzenzustand durch das Elektron besetzt und ein Probenzustand bei
gleicher Energie unbesetzt ist oder umgekehrt. Damit ergibt sich ein Tunnelstrom
genau dann, wenn neben dem Uberlapp der Wellenfunktionen ein statistisches
Ungleichgewicht zwischen Besetzung der Spitzen- und Probenzustinden herrscht.
Eine Moglichkeit zur Erzeugung und Kontrolle eben dieses Besetzungsungleichge-
wichts ist das Anlegen einer Potentialdifferenz Up zwischen Spitze und Probe [12].
Ohne angelegte Spannung befinden sich die Fermi-Energien Er innerhalb eines
schwach wechselwirkenden Systems wie der Spitze bzw. der Probe auf gleichem
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Niveau [12]. Wird nun durch Anlegen einer Spannung zwischen Spitze und Probe
eine Potentialdifferenz erzeugt, so verschieben sich die Fermi-Energien der Spitze
und der Probe um e - Ug, wie in Abbildung 2.2(b) dargestellt. Der resultierende
Tunnelstrom I héngt somit sowohl von der Entfernung zwischen Spitze und Probe,
wie auch der angelegten Spannung ab.

Quantitativ ldsst sich der elastische Tunnelstrom zwischen einer Spitze und einer
Probe quantenmechanisch wie folgt darstellen (vgl. z.B. [15, 16]):!

o0

I [ S pule— cUnlpu(e) (fle = U T) = FeT)) Ml d= (22
oo MV
N - N -~ s S—
Zustandsdichte Thermische Verbreiterung Tunnelmatrixelement

Hierbei entspricht p,(¢) = d(e — (V,|H|¥,)) der Zustandsdichte eines einzelnen

Zustands p, f(e,T),) = (1+ exp(kBgTu))_1 der Fermi-Dirac-Verteilung bei der Tem-

peratur 7, und M, , dem Ubergangsmatrixelement von Zustand p auf Zustand v.
Ohne Einschréinkung der Allgemeingiiltigkeit werden im Folgenden die Zusténde
v als Spitzenzustinde und die Zustinde p als Probenzustinde identifiziert. Die
Einschrankung auf elastische Tunnelstréme kann nach Bedarf durch eine zusétzli-
che Integration um inelastische Tunnelstrome, also Ubergiinge zwischen Zustéinden
unterschiedlicher Energie, erweitert werden. Wie durch geschweifte Klammern an-
gedeutet ldsst sich der Gesamttunnelstrom durch drei voneinander unabhéngige
Terme darstellen. Die Bedeutung der einzelnen Terme fiir den Tunnelstrom soll
nun einzeln diskutiert werden.

Das Tunnelmatrixelement

Das Tunnelmatrixelement |, ,|? bildet im quantenmechanischen Tunnelstrom
den Term, der den Einfluss der Ubergangswahrscheinlichkeit aller beteiligten
Spitzen- und Probenzustinden widerspiegelt. Wihrend diese Ubergangswahrschein-
lichkeit, wie im eindimensionalen Fall mit zwei beteiligten Zustinden gezeigt, ver-
gleichsweise einfach I6sbar ist, gestaltet sich ein analytische Losung im
3-dimensionalen Fall unter Einfluss aller beteiligten Zustande ohne Einschrankung
als schwierig bis unmaglich. Die géngigste Beschreibung des Tunnelmatrixelements,
die reale Messungen mitunter gut reproduziert, basiert auf den Berechnungen von
Bardeen [19] mit Erweiterungen durch Tersoff und Hamann [17]. Da die genaue
Berechnung in vielen Lehrbiichern und Dissertationen gefunden werden kann (z.B.
[12]), soll hier nur die grundsétzliche Idee skizziert werden.

Der erste Schritt zur Losung der Wahrscheinlichkeitsstromdichte jyqow, (Gl 2.1)

!Die Eigenschaft elastisch” bezeichnet hierbei Prozesse bei denen Anfangs- und Endzustéinde
die gleiche Energie besitzen.
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Spitze und Einfluss unterschiedlicher
Orbitaltypen (a) Darstellung der Spitze (nach [17]). Fiir die Berechnung des Tunnelmatrixele-
ments wird angenommen, dass die Spitze kugelférmig mit Radius R endet und einen Abstand
von d zur Probe besitzt. (b) Darstellung der Wellenfunktionen von Spitze und Probe (nach [18]).
Nach dem Gegenseitigkeitsprinzip sind die beiden dargestellten Fille identisch.

besteht in der Anwendung von Fermis Goldener Regel, um aus der zeitlichen Ab-
leitung die Ubergangswahrscheinlichkeit zu bekommen [16]. Dabei wird die ange-
legte Spannung Uy als Storung des Gesamtsystems betrachtet, was die Anwendung
der Vakuum-Schrédingergleichung auf die Wahrscheinlichkeitsstromdichte erlaubt.
Der Vorteil dieser Formulierung liegt in der Ersetzung der zeitlichen Ableitung
durch eine rdumliche Integration iiber alle beteiligten Spitzen- und Probenzustan-
de [19]:

M,, = [o(U35EAY, — 0,52 AT AV (2.3)

Die Rechnung vereinfacht sich mafsgeblich, wenn fiir die Spitze angenommen wird,
dass sie kugelférmig mit Radius R endet und die beteiligten Wellenfunktionen s-
artigen Charakter haben. Da somit die Spitzenzustédnde radialsymmetrisch sind,
ldsst sich die Spitzenwellenfunktion wie folgt darstellen [17]:

exp(k,(r —19))
Ky (1 —10)

U, x Rexp(k,R) (2.4)

Hierbei entspricht x, = A~'(2m®, ), mit der Elektronenmasse m und der Austritts-
arbeit des Spitzenmaterials ®,. Da die Integration nun nicht mehr explizit vom
Radius der Spitze R abhingig ist, kann durch die Verwendung der Green’schen
Identitat ndherungsweise das Volumenintegral durch ein Oberflichenintegral er-
setzt werden. Der Fehler durch die Naherung wird dabei minimal, wenn die In-
tegrationsoberfliche Spitze und Probe symmetrisch trennt. Nach Ausfiihren der
Integration ergibt sich, dass das Tunnelmatrixelement direkt proportional zur Pro-
benwellenfunktion an der Position der Spitze rq ist [17]:

M, , < Rexp(kR)W,(ro). (2.5)
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Fiir metallische Zustdnde mit hinreichend glatter Oberfliche lassen sich die Pro-
benwellenfunktionen durch Bloch-Wellen approximieren, deren Wellenfunktion ex-
ponentiell im Vakuum abfallt. Unter dieser Voraussetzung lassen sich die Abhén-
gigkeiten des Tunnelmatrixelements wie folgt schreiben:

|M,,,| x exp [—2@ /K2 + |ka|?(d + R)} exp|—2k, R), (2.6)

mit dem Wellenvektor der Bloch-Welle parallel zur Oberfliche xg und der Defini-
tion des Abstands d aus Abbildung 2.3(a). Damit ergeben sich fiir das Tunnelma-
trixelement folgende exponentielle Abhéngigkeiten:

e der Radius der Spitzenkuppe R

e die Arbeitsfunktion der Spitze &,

e die Arbeitsfunktion der Probe &,

e der Abstand zwischen Spitze und Probe d

e die Linge des Wellenvektors parallel zur Oberflache |k¢|

Unter Annahme einer Spitze mit einem Apex-Atom ldsst sich je nach Material
der Radius der Spitzenkuppe abschitzen. Ebenfalls sind die Arbeitsfunktionen fiir
géngige Spitzen- und Probenmaterialien bekannt. Im Falle von Proben mit regel-
mafiger Anordnung von Oberflichenatomen ergibt sich durch die exponentielle
Abh#ngigkeit des Tunnelmatrixelements vom Wellenvektor parallel zur Oberfla-
che |k¢g| eine unterschiedliche Gewichtung von Zusténden im Tunnelstrom. So sind
allgemein Zustinde im Zentrum der Brillouin-Zone (|kg| =~ 0) stérker gewichtet
als Zustande am Rand der Brillouin-Zone (kg &~ 7/a, mit Gitterkonstante a). Da
die Anschlussbedingung d + R — 0 : "% — 1 jedoch fordert, dass im Falle
verschwindenden Abstands die Gewichtung unabhéngig von |k¢| ist, bedeutet dies
aber insbesondere auch, dass die Gewichtung beziiglich |k¢| fiir geringeren Tun-
nelabstand schwicher ausfillt.

Als Beispiel lédsst sich hierfiir die atomare Korrugation von Edelmetalloberflichen
anfiithren. Die Wellenfunktionen am Rand der Brillouin-Zone entsprechen stehen-
den Wellen und werden durch die schwach geladenen Atomriimpfe je nach Aufent-
haltswahrscheinlichkeit energetisch separiert, was zum Entstehen einer Bandliicke
fithrt (Modell der fast freien Elektronen). Da stehende Wellen ortsabhéngige In-
tensititen der Zustandsdichte besitzen, lasst sich diese Variation mithilfe des Ras-
tertunnelmikroskops abbilden und wird in der Literatur als atomare Korrugation
bezeichnet [17].

Die Stéarke dieser Korrugation ldsst sich unter Kenntnis der Gitterkonstanten a
des untersuchten Materials in Abhéngigkeit von d abschitzen. Dabei zeigte sich
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schnell, dass die real gemessene Korrugation hoher ausfiel als die von Tersoff und
Hamann prognostizierte. Diese Diskrepanz konnte C. J. Chen 1990 [18] durch
den Einfluss von p- und d-Spitzenorbitalen auf den Tunnelstrom erklaren. Da die
Ladungsverteilung in diesen Orbitaltypen nicht radialsymmetrisch ist, ergibt sich,
wie in Abbildung 2.3(b) dargestellt, eine im Vergleich zu reinen s-Wellenfunktionen
verkleinerte Barrierenbreite d.> Dabei spielt es keine Rolle, ob Spitzen- oder Pro-
benzustinde hohere Drehimpulsquantenzahlen besitzen.

Die Zustandsdichte

Die Zustandsdichte p (engl. density of states, DOS) beschreibt die Anzahl der
Zustiande Z innerhalb eines Phasenraumvolumens dV},. Da in der Rastertunnelmi-
kroskopie, im Gegensatz zu Ortlich mittelnden Methoden wie zum Beispiel ARPES
Messungen, nur indirekt auf den Wellenvektor k geschlossen werden kann, wird die
Zustandsdichte im Allgemeinen in Abhéngigkeit der Energie formuliert. In diesem
Fall gibt die Zustandsdichte an, wie viele Zustdnde sich innerhalb eines infinite-
simalen Energieintervalls ¢ 4+ de befinden [20]. In der Darstellung von Gleichung
2.2 entspricht somit die Zustandsdichte der Probe pp bzw. der Spitze pg genau der
Summe iiber alle Probenzustiinde bzw. Spitzenzustinde pps(c) = >_, , pu.(€)- Da
im realen Kristall, im Gegensatz zur analytischen Herleitung der Zustandsdichte
z.B. eines freien Elektronengases, die Zustandsdichte nicht homogen innerhalb der
Probe ist, werden in STM Messungen im Normalfall nur Aussagen iiber die lo-
kale Zustandsdichte (LDOS) p(e) = p(e,7), also die Zustandsdichte am Ort der
STM Spitze, getroffen. Dies ist einerseits notwendig, da lokale Defekte wie Fehl-
stellen oder Fremdatome mitunter lang-reichweitige Modifikationen der LDOS zur
Folge haben. Des Weiteren muss beriicksichtigt werden, dass das Tunnelmatrix-
element von der Intensitdt der Probenwellenfunktion am Ort der Spitze abhéngt.
Da unterschiedliche Probenzustinde unterschiedliche Wellenfunktionen besitzen,
kann damit die Gewichtung einzelner Zustinde innerhalb des Tunnelstroms un-
terschiedlich ausfallen. Wie in Gleichung 2.2 zu sehen, ldsst sich zusitzlich im
Tunnelstrom nicht zwischen Zustandsdichte der Probe pp und der Spitze pg un-
terscheiden. Dies bedeutet insbesondere, dass in einer energieabhidngigen Messung
immer das Produkt beider Zustandsdichten gemessen wird. Um die Zustandsdichte
der Probe separat zu bestimmen, ist es folglich notwendig, dass die Zustandsdichte
der Spitze weitgehend konstant oder zumindest bekannt ist. Da die Zustandsdichte
mitunter auch stark von der Spitzengeometrie abhéngt, wird deshalb jede Spitze
auf einem Referenzmaterial mit bekannter Zustandsdichte getestet. Dies ist in den
meisten Fillen eine Edelmetalloberfliche wie Cu(111) oder Ag(111) mit bekannten

2Dieses Bild dient nur der Veranschaulichung, da der Ubergang von s- in d-Zustiinde eine
Drehimpulsénderung von 2h impliziert. Dies ist im elastischen Tunnelstrom nicht mdéglich
und im inelastischen Tunnelstrom zumindest sehr unwahrscheinlich.
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topographischen wie spektroskopischen Eigenschaften.

Die thermische Verbreiterung

Der letzte Einflussfaktor auf den Tunnelstrom ist die energetische Verbreiterung
eines spektroskopischen Merkmals durch die vorherrschende Temperatur. Wie be-
reits diskutiert ist fiir das Entstehen eines Tunnelstroms ein Besetzungsungleich-
gewicht zwischen Spitzen- und Probenzustianden erforderlich, welches durch die
BIAS-Spannung Ug kontrolliert werden kann. Wéhrend theoretisch bei 0K die
Besetzung der Zusténde einer Stufenfunktion entspricht, also alle Zusténde bis zur
Fermi-Energie FEr (oder bei angelegter Spannung Ug + Er) besetzt sind und alle
dariiber liegenden unbesetzt, konnen bei Temperaturen T > 0 K ebenfalls Zustén-
de unterhalb dieser Energien unbesetzt bzw. oberhalb besetzt sein. Die genaue
Besetzungswahrscheinlichkeit von Zustédnden in Abhéngigkeit der Energie und der
Temperatur gehorcht im Fall von Elektronen mit halb-zahligem Spin der Fermi-
Dirac-Statistik fsp(e) = (1+exp(k]§T))_1. Dies bedeutet aber, dass ein energetisch
Delta-formiger Probenzustand ebenfalls Betrdge zum Tunnelstrom unterhalb und
oberhalb seiner eigentlichen Energie liefert. Die daraus resultierende Energieauflo-
sung einer Messung ergibt sich zu [21]:

AF ~ 3.2kgT. (2.7)

Dementsprechend wire ein energetisch scharfes Merkmal in der Zustandsdichte
einer Probe bei Raumtemperatur um AFE|y73x ~ 75meV verbreitert, wihrend
die Verbreiterung bei 4K nur AF|;x ~ 1meV betrdgt. Da Spitze und Probe
zwei separate thermische Systeme darstellen, die nicht notwendigerweise in gutem
thermischen Kontakt stehen, ldsst sich dhnlich wie bei der Zustandsdichte bei
Unkenntnis der energetischen Eigenschaften von Spitze und Probe nicht zwischen
thermischer Verbreiterung der Probe und der Spitze unterscheiden.

2.2 Messmethoden in der
Rastertunnelmikroskopie

Nachdem im letzten Kapitel die theoretischen Grundlagen zur Interpretation des
Tunnelstroms geschaffen wurden, soll hier auf die géngigsten Messmethoden in-
nerhalb der Rastertunnelmikroskopie eingegangen werden.

2.2.1 Topographische Messung

Bei topographischen Messungen wird die Spitze bei konstanter Spannung dhnlich
einer Rastergrafik {iber eine Punktmatrix in der xy-Ebene gerastert. Fiir jeden

10
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"\

P; | P | P+ | P |

N[£

X X

Abbildung 2.4: Vergleich unterschiedlicher topographischer Messmethoden Verlauf
der Spitzenposition z und des Tunnelstroms I bei Messungen mit konstantem Tunnelstrom (a)
und konstanter Hohe (b). Da die Spitze-Probe-Absténde fiir beide Félle unterschiedlich sind, las-
sen sich Ergebnisse unterschiedlicher Messmethoden nur eingeschrinkt vergleichen. Im gegebenen
Fall gilt fiir die Zustandsdichten p; > pso.

Punkt wird die z-Position sowie der Tunnelstrom gemessen, wobei grundsétzlich
zwischen zwei Arten von Messungen unterschieden wird: Messungen mit konstan-
tem Tunnelstrom und Messungen mit konstanter Hohe. Beide Messmethoden sind
in Abbildung 2.4 schematisch dargestellt.

Bei Messungen mit konstantem Tunnelstrom wird, wie der Name schon andeutet,
der Tunnelstrom zwischen Spitze und Probe konstant gehalten. Da der Tunnel-
strom exponentiell vom Abstand zwischen Spitze und Probe abhingt, bedeutet
dies, dass die Hohe der Spitze stiandig korrigiert werden muss. Dies geschieht unter
Verwendung eines PI-Controllers (proportional-integral), der wéhrend der Mes-
sung den Tunnelstrom auf Abweichungen priift und die Hohe der Spitze so anpasst,
dass der Tunnelstrom wieder den eingestellten Wert erreicht. Da der Tunnelstrom
somit weitgehend konstant gehalten wird, ist die Messgrofke in diesem Fall die
z-Koordinate. Der Vorteil dieser Messmethode ist, dass selbst sehr unebene Pro-
benoberflichen sicher vermessen werden kénnen, da der Scanner auf Unebenheiten
reagiert und die Gefahr einer Kollision zwischen Spitze und Probe somit verringert
wird. Durch die Verwendung eines Regelkreises kann es jedoch passieren, dass un-
ter ungiinstiger Wahl der Parameter eine Schwingung in die Spitze induziert wird.
Im Gegensatz dazu wird bei Messungen mit konstanter Hohe die z-Position des
Scanners wiahrend des Rastervorgangs fixiert. Hierbei dndert sich durch Uneben-
heiten der Probenoberfliche und damit des Spitze-Probenabstands oder Bereiche
unterschiedlicher Zustandsdichte der Tunnelstrom, der in dieser Art der Messung
die Messgrofe darstellt. Da der Tunnelstrom jedoch exponentiell vom Abstand
abhéngt kann es hierbei leicht passieren, dass bereits leichte Abweichungen im
Abstand zu einer Anderung des Tunnelstroms um mehrere Gréfenordnungen fiih-
ren. Aus diesem Grund sind Messungen mit konstanter Hohe nur auf sehr flachen
Probenoberflichen méglich. Der Vorteil einer Messung mit konstanter Hohe ist die
erhohte Messgeschwindigkeit, da die z-Regelung in diesem Fall entfillt.

11



2 Theoretische Grundlagen des Rastertunnelmikroskops

Abschliefsend ist zu bemerken, dass die Ergebnisse beider Messmethoden nicht
dquivalent sind. Da in beiden Messmethoden unterschiedliche Spitzen-Probenab-
stdnde gefahren werden, kann sich die Zusammensetzung der zum Tunnelstrom
beitragenden Zustinde dndern. So ist zum Beispiel der exponentielle Abfall der
Wellenfunktion eines 5s-Zustands im Vakuum geringer als der eines 5d ,2-Zustands,
womit fiir grofseren Spitze-Probe-Abstand d die Gewichtung des s-Zustands zum
Tunnelstrom steigt.

2.2.2 Spektroskopische Messung

Im Gegensatz zu topographischen Messungen wird bei spektroskopischen Messun-
gen der Tunnelstrom in Abhingigkeit der BIAS-Spannung gemessen. Diese Art
der Messung gibt direkt Riickschliisse auf die lokale Zustandsdichte der Probe.
Dies ldsst sich einfach durch das Differenzieren des Tunnelstroms aus Gleichung
2.2 nach der Spannung zeigen, was im Folgenden am Beispiel einer Spitzen-seitig
angelegten Spannung (p, € ps) demonstriert werden soll:

o % TZM,VPN(@ pu(e — eUp)(f(e — eUg,T,) — f(&,T),))| M, |*de
B -

oUs
o0 df(e —eUg, T,)
< f Zu,u pulMuu* | pu(e — eUs) ( 3UBB

+%{;:UB)<]”(5 —eU,T,) — f(g,TM)ﬂ

Beziiglich der Ableitung ergeben sich zwei Terme. Wéhrend die Ableitung der
Fermifunktion fiir niedrige Temperaturen nidherungsweise der Deltafunktion ent-
spricht:

(2.8)

. 8f(€ B 6UB7 Tl/) _
A, ( U ) = (e~ elp),

hangt der zweite Term von der Ableitung der Zustandsdichte der Spitzenzustinde
ab. Wihlt man fiir die Spitze nun Materialien, deren Zustandsdichte im Ener-
giebereich der spektroskopischen Messungen nahezu konstant ist %BUB) ~ 0,
so entféllt der zweite Term und es ldsst sich zeigen, dass die Ableltung des Tun-
nelstroms nach der Tunnelspannung proportional zur Zustandsdichte der Probe
ist:?
ol o0 ) )

s ™ f s PuPu(€)0(e — eUs) My [* =22, pupu(eUs)|Myu[*. (2.9)

3Eine analoge Rechnung mit Probenseitig angelegter Spannung gestaltet sich schwieriger, da
hierbei die Einschrénkung des Spitzenmaterials keine Vereinfachung der Berechnung mit sich
bringt. Erfahrungsgemif zeigen sich jedoch keine signifikanten Unterschiede in Messungen
mit Spitzen- und Probenseitig angelegter BIAS-Spannung.

12
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Wie ebenfalls deutlich wird, hingt die Ableitung des Tunnelstroms nach der Span-
nung jedoch nicht ausschlieflich von der Zustandsdichte der Probe, sondern eben-
falls von der Zustandsdichte der Spitze wie auch vom Tunnelmatrixelement, ab.
Damit bietet sich in spektroskopischen Messungen die Moglichkeit durch geeigne-
te Wahl des Spitzenmaterials die Gewichtung einzelner Probenzustidnde innerhalb
der Spektroskopie zu verdndern, was zum Beispiel dazu verwendet werden kann,
Spin-abhédngige Messungen innerhalb der Rastertunnelmikroskopie durchzufiihren
[12].

Da die Ableitung einer Funktion auf dem Differenzenquotient zweier Messwerte
basiert, ist aufgrund der Gesetze zur Fehlerfortpflanzung leicht ersichtlich, dass
die Unsicherheit der Ableitung des Tunnelstroms weit hoher ist als die des Tunnel-
stroms selbst. Aus diesem Grund wird in spektroskopischen Messungen heutzutage
fast ausschlieflich die sogenannte Lock-In Technik verwendet (vgl. Abbildung 2.5).
Dazu wird mithilfe eines Lock-In Verstirkers eine hochfrequente Sinus-Spannung
Un sin(wt) auf die BIAS-Spannung addiert. Unter Beriicksichtigung dieser Span-
nung lasst sich der Tunnelstrom als Taylorreihe um die BIAS-Spannung entwickeln
[15]:

I 1d%1
d égB) Un sin(wt) + é—d d((]ZB)
Dabei wird deutlich, dass die erste Ableitung des Tunnelstroms mit der gleichen
Frequenz wie die Anregungsfrequenz moduliert ist. Der Vorteil in der Verwendung
des Lock-In Verstéirkers liegt nun darin, dass das resultierende Tunnelstromsignal
hinsichtlich des Referenzsignals ausgewertet werden kann. Dazu wird der Tunnel-
strom mit einem phasenverschobenen Referenzsignal multipliziert und dann durch
einen Tiefpassfilter gegliattet. Wahrend der dI/dU-Anteil des Tunnelstroms den
Tiefpassfilter ungehindert passiert, werden alle Stérungen deren Frequenz von der

U ] U
SPM — f f % f Y
Controller . L

I(Ug + Uy sin(wt)) ~ 1(Ug) + U2 sin*(wt) + . ..

Voltage STM & : SPM
Jﬁ Adder Vorverstarker Lock-In Controller
UI u u
Lock-In W«
t t t

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung des Aufbaus in der Lock-In Technik. Auf
die BIAS Spannung wird eine schwache Modulationsspannung addiert. Das STM reagiert hierauf
mit einer Modulation des Tunnelstroms sowie einer kapazitiven Kopplung. Da beide iiberlagerten
Signale um 90° phasenverschoben sind, kann der Lock-In Verstirker die Intensitéten der einzelnen
Signale getrennt ausgeben.

13



2 Theoretische Grundlagen des Rastertunnelmikroskops

des Referenzsignals abweicht, im Filter gedampft. Durch eine geeignete Wahl der
Anregungsfrequenz kann somit das Signal-Rausch-Verhéltnis innerhalb der Spek-
troskopie deutlich gesteigert werden.

Die Verwendung der Lock-In Technik bringt jedoch nicht nur Vorteile mit sich. So
ist eine Folge der iiberlagerten Wechselspannung ein Blindstrom durch die kapazi-
tive Kopplung zwischen Spitze und Probe. Dieser beeinflusst durch eine Phasenver-
schiebung von 90° zum d7/dU-Signal zwar nicht die Spektroskopie, kann je nach
Frequenz, Amplitude, Spitzen- und Probenmaterial aber bis zu mehreren Piko-
ampére betragen und damit unter Umstédnden zu Storungen des PI-Controllers fiih-
ren. Dies ist einer der Griinde, warum Spektroskopien iiblicherweise im Konstante-
Hohe-Modus durchgefiihrt werden. Dabei wird der Spitze-Probe-Abstand bei ei-
ner gegebenen Spannung auf einen definierten Tunnelstrom fixiert und der PI-
Controller wihrend der Messung abgeschaltet. Ein weiterer Nachteil der Lock-In
Technik ist eine Reduzierung der Energieauflosung abhéngig von der Intensitit
der Wechselspannung. Neben der Limitierung durch die Probentemperatur (Glei-
chung 2.7) addiert sich in diesem Fall ein weiterer von der Modulationsamplitude
abhéngiger Term und die Energieauflosung ergibt sich zu [21]:

AE ~ \/(3.2k5T)? + (0€Up puis)? (2.10)

Umrms bezieht sich hierbei auf die effektive Spannung (eng.: root mean square),
der Wert des Vorfaktors o schwankt in der Literatur zwischen 1.8 < a < 2v/2
[21-23].

2.2.3 Zustandsdichtekarten und Quasi-Teilchen-Interferenz

Da unter Verwendung der Lock-In Technik die Zustandsdichte gleichzeitig mit der
Topographie erfasst werden kann, ergibt sich eine weitere Messmethode: Die Abbil-
dung von Zustandsdichtekarten. Wahrend fiir die topographische Messung nur der
Gesamttunnelstrom eine Rolle spielt, kann durch die Lock-In Technik zusétzlich
die Zustandsdichte der verwendeten BIAS-Spannung p(eUg + Er) lokal aufgelost
werden. Damit lassen sich lokale Variationen der Zustandsdichte bei einer gegebe-
nen Spannung darstellen.

Eine mégliche lokale Anderung der Zustandsdichte bildet die Quasi-Teilchen-Inter-
ferenz (engl. quasi particle interference, QPI) [24]. Notwendig fiir das Auftreten
von QPI ist das Vorhandensein von lokalen Potentialstérungen wie z.B. Defekten
oder Stufenkanten. Trifft ein Elektron auf eine solche Potentialstérung, kommt
es zur Streuung des Elektronenzustands am Potential, vergleichbar mit der Tun-
nelwahrscheinlichkeit durch eine eindimensionale Rechteckbarriere (vgl. [13]). Ab-
héngig von der genauen Form der Potentialstorung kommt es somit mit einer
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Abbildung 2.6: Beispiel der Bestimmung der effektiven Elektronenmasse aus QPI-
Daten. (a) Topographie einer Ag(111)-Oberflache bei konstantem Tunnelstrom I = 150pA,
Ug = 30mV. (b) Gleichzeitig aufgenommene Zustandsdichtekarte mit Uy,oq = 3mV. Der Inset
zeigt die 2D-Fouriertransformation der Zustandsdichtekarte. (c) Parabolische Dispersionsrelation
der Ag(111)-Oberflichenzustinde. Jeder Wert entspricht hierbei der Hélfte des Kreisradius der
QPI-Resonanz bei der Spannung Ug.

gewissen Wahrscheinlichkeit zur Transmission oder zur Reflexion der Elektronen-
wellenfunktion. Da sich fiir den Fall der Reflexion nun die einlaufende und die
reflektierte Wellenfunktion iiberlagern, bilden sich stehende Wellen mit einer Wel-
lenldnge ¢ = l;ein — Eaus. Da stehende Wellen zeitlich stabile lokale Maxima und
Minima besitzen, lassen sich diese Variationen in der ortsaufgelésten Zustands-
dichte detektieren und die Streuwellenlinge ¢ bestimmen. Unter der Annahme
elastischer Riickstreuung ke, = —kays 1isst sich daraus der Wellenvektor des elek-
tronischen Zustands ableiten und unter Annahme einer niherungsweise paraboli-
schen Zustandsdichte und Messungen bei mehreren unterschiedlichen Spannungen
eine effektive Elektronenmasse m* bestimmen [20]:
h2k? 2F

Up~F = o m* = 272 (2.11)
Zur Veranschaulichung dieser Art der Messung zeigt Abbildung 2.6 eigene Mes-
sungen zur Bestimmung der Elektronenmasse einer Ag(111) Oberfliche. Abbil-
dung (a) zeigt dabei eine Topographieaufnahme eines Bereichs der Oberfliche
mit mehreren Defekten. Wie in Abbildung (b) zu erkennen, bilden sich in der
dI/dU-Messung wellenférmige Muster, deren Fouriertransformation einem Kreis
mit Radius |g| entspricht. Trigt man fiir mehrere Messungen den daraus resul-
tierenden Wellenvektor k gegen die BIAS-Spannung Ug der dI/dU-Messung auf,
so ergibt sich eine quadratische Dispersion aus der sich die effektive Elektronen-
masse m* bestimmen ldsst (vgl. (c¢)). Die gemessene effektive Masse liegt mit
0.315 Elektronenmassen signifikant unter dem in der Literatur angegebenen Wert
von ungefiahr 0.4 Elektronenmassen |25, 26|, was eine Fehlkalibrierung des Réhrens-
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canners in xy-Richtung nahelegt. Somit bildet diese Art der Messung neben der
Vermessung der Gitterabstinde bei atomarer Auflosung eine weitere Moglichkeit
zur Kalibrierung des Rohrenscanners.
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3 Design und Aufbau des
1K-STM

3.1 Kryostat

mm Kryostat mm Verdampfer mm | He - Tank/Schild == 1K - Pot mm STM
mm \Wobblestick == Probengarage  mm LN, - Tank/Schild == Supraleitender Magnet

Abbildung 3.1: 3D-Modell des Kryostaten mit und ohne angepasste UHV-Kammer.
Links: Kryostat mit angepasster Vakuumkammer. Der Verdampfer ist dabei so ausgerichtet,
dass durch Locher in den Strahlungsschilden (nicht eingezeichnet) direkt auf die Probe im STM
aufgedampft werden kann. Mitte: Kryostat ohne Vakuumkammer. Die LNs- und LHe-Schilde
sind dabei gedfinet. Rechts: 3/4-Schnitt durch den Kryostaten zur Veranschaulichung der inneren
Struktur. Wichtige Komponenten sind farblich markiert und in der Legende beschriftet.

Der individuell von CryoVac® [27]| auf unsere Bediirfnisse angefertigte Kryo-
stat basiert auf dem Konzept eines Badkryostaten. Bei einem Badkryostaten wird
die thermische Entkopplung des zu kiihlenden Objekts durch eine zwiebelscha-
lenformige Anordnung von thermischen Isolierungen und Zwischenstufen reali-
siert, wie in Abbildung 3.1 fiir unseren Kryostaten veranschaulicht. Die inners-
te Schicht bildet in unserem Fall ein Heliumtank mit einem Fassungsvermogen
von 501 Fliissig-Helium (LHe) bei einer Basistemperatur von 4.2 K. Der Helium-
tank wird von einem Strahlungsschild nach auften abgeschirmt, das auf beiden
Seiten durch eine Vakuumbarriere isoliert ist und durch abdampfendes Helium aus
dem Heliumtank gekiihlt wird. Um das Strahlungsschild des Heliumtanks befindet
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sich der Hohlzylinder-férmige Stickstofftank mit ebenfalls einem Fassungsvermo-
gen von ca. 501 Fliissigstickstoff (LNy) bei einer Basistemperatur von 77 K. Der
Stickstofftank ist ebenfalls von einem Strahlungsschild umgeben, das in diesem Fall
von abdampfendem Stickstoff gekiihlt wird. Dieses Strahlungsschild ist wiederum
auf beiden Seiten durch eine Vakuumbarriere thermisch isoliert. Ziel eines solchen
Aufbaus ist es, den thermischen Eintrag insbesondere durch Infrarotstrahlung auf
den Heliumtank mdglichst gering zu halten. Da die Strahlungsenergie nach dem
Stefan-Boltzmann-Gesetz mit T* skaliert [28], verringert allein die Ummantelung
des Heliumtanks durch den Stickstofftank die eingebrachte Wirme auf unter 1%.
Da fliissiger Stickstoff mit 5.56 kJ /mol [29] eine um ein vielfaches hohere Verdamp-
fungsenthalpie besitzt als fliissiges Helium (0.0840kJ/mol [29]), kann die gleiche
Menge an fliissigem Stickstoff bei Verdunstung eine wesentlich gréfere Wérme-
menge aufnehmen, wodurch die Standzeiten beider Tanks, also die Zeit bis die
gesamte Kryofliissigkeit verdampft ist, dhnlich lang sind. Im Fall des 1K-Systems
betragt diese Standzeit ungefihr vier Tage.

Zusatzlich ist innerhalb des LHe-Schildes eine Probengarage fiir bis zu acht Pro-
ben angebracht. Die Position der Probengarage bietet dabei zahlreiche Vorteile.
So konnen zum Beispiel Proben, deren Grenzenergie fiir die Bildung von Ober-
flichenrekonstruktionen unter der thermischen Energie bei Raumtemperatur liegt,
fiir wiederholte Messungen bei unter 10 K gelagert werden. Dariiber hinaus ist das
Vakuum innerhalb des LHe-Schildes durch dessen Wirkung als Kryopumpe wesent-
lich besser als in einer auferhalb angebrachten Garage. Damit verldngert sich zum
Beispiel die Zeitspanne in der fiir die Spitzenbearbeitung wichtige Referenzproben
wie Ag(111) oder Cu(111) ohne erneute Priaperation verwendet werden koénnen.

3.1.1 1K-Pot

Fiir STM-Messungen mit besonders hoher Energieauflésung ist innerhalb des Kryo-
staten zusétzlich ein 1K-Pot installiert, der die Basistemperatur des STMs auf bis
zu 1.4 K reduzieren kann. Wie in Kapitel 2.1.1 beschrieben, ldsst sich hierdurch
die Energieauflésung theoretisch um einen Faktor 3 auf ~ 500 ©V verbessern. Die
Funktionsweise des 1K-Pot lidsst sich dabei wie folgt beschreiben (vgl. [30, 31]):
Bei Raumdruck liegen die fliissige und gasférmige Phase von Helium bei 4.2 K im
Gleichgewicht. Gleichgewicht bedeutet hierbei, dass genau so viel fliissiges Helium
verdampft, wie gasférmiges Helium kondensiert. Wird nun der Druck innerhalb des
Systems bei gleichem Volumen reduziert, so verdampft mehr Helium, was durch
die dafiir bendtigte Verdampfungswarme zu einer Reduzierung der inneren Ener-
gie innerhalb der Fliissigkeit fiihrt. Wird das ’heifse’ Heliumgas nun abgepumpt,
so wird dem System Energie entzogen und die Temperatur der Fliissigkeit sinkt
bis wieder ein Gleichgewicht zwischen fliissiger und gasférmiger Phase entsteht.
Damit skaliert die Temperatur des Systems mit dem anliegenden Druck und es

18



3.2 Mechanische Ankopplung des STM

kénnen im Fall von fliilssigem He, Temperaturen unter 1 K erreicht werden. Da die
Kiihlleistung jedoch wiederum vom anliegenden Druck abhéngt, nimmt die Kiihl-
leistung mit sinkender Temperatur ab. Durch den zusdtzlichen Eintrag an Wérme
iiber die mechanischen Verbindungen des 1K-Pots ergibt sich damit das thermische
Gleichgewicht bereits bei hoheren Temperaturen, im Fall des 1K-Systems fiir die
Probentemperatur bei ~ 1.4 — 1.5 K.

3.1.2 Supraleitender Magnet

Um Probensysteme unter Einfluss eines Magnetfeldes zu untersuchen, ist inner-
halb des Heliumtanks ein kommerzieller supraleitender Magnet verbaut. Kern des
Magneten bilden eine Spule aus NbsSe mit einem kritischen Feld von iiber 22T
bei 4.2 K, umgeben von einer NbTi Spule mit einem kritischen Feld von 12T [32].
Unter Normalbetrieb bei 4.2 K betrigt das aufgrund der Geometrie des Magne-
ten maximal anlegbare Feld 12.5T bei 120 A Spulenstrom. Die Orientierung des
Feldes ist hierbei senkrecht zur Probenoberfliche. Die Verwendung eines supralei-
tenden Magneten bringt im Vergleich zu einem normalleitenden Magneten einige
Vorteile mit sich. So l4sst sich durch den verschwindenden elektrischen Widerstand
eines Supraleiters das Magnetfeld auch ohne externe Stromzufuhr aufrechterhal-
ten, was die Wahrscheinlichkeit elektrischer Storungen durch das Steuergetrit des
Magneten wihrend einer Messung verringert. Des Weiteren kann die geometrische
Ausdehnung des Magneten durch den Einbau innerhalb des Heliumtanks stark ver-
ringert werden, was die Homogenitidt des Magnetfelds innerhalb der Spule deutlich
erhoht. So betrigt die Homogenitit des verbauten Magneten im Kernfeld inner-
halb einer Kugel mit 10 mm Durchmesser < 0.1 % Abweichung, also weniger als
12.5mT bei einem maximalen Magnetfeld von 12.5T [33].

Ein Nachteil in der Benutzung eines supraleitenden Magneten liegt jedoch darin,
dass zu jeder Zeit die Spulentemperatur unterhalb der kritischen Temperatur des
verwendeten Materials liegen muss. Dafiir muss sichergestellt werden, dass der Ma-
gnet wahrend der Benutzung vollstandig von LHe umgeben ist und wéihrend des
Lade- und Entladevorgangs die normalleitenden Zuleitungen ebenfalls ausreichend
gekiihlt werden. Durch den dafiir notwendigen Mindestspiegel an LHe reduziert
sich die Messzeit bei angelegtem Magnetfeld auf schitzungsweise 1.5 Tage. Theo-
retisch ist es durch das Absenken der Temperatur im Heliumtank, insbesondere
unter den Lambda-Punkt von LHe (Temperatur an der He* suprafluid wird), mog-
lich hohere Magnetfelder als 12.5T zu fahren [33|, dies wurde jedoch im Rahmen
dieser Arbeit nicht getestet.
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der relevanten Positionen des STM. Links:
Austauschposition in der das STM stabil arretiert ist und Spitzen- und Probenwechsel durchge-
fiihrt werden konnen. Rechts: Messposition mit der Moglichkeit ein externes Magnetfeld anzule-
gen und die Probentemperatur auf bis zu 1.5 K zu reduzieren.

3.2 Mechanische Ankopplung des STM

Durch die Geometrie des verbauten Magneten ist ein Zugang nur iiber die ver-
tikale Achse moglich. Damit ist jedoch der Austausch einer Probe oder Spitze
bei einer festen STM Konstruktion innerhalb des Magneten nicht mdoglich. Aus
diesem Grund wurde die Ankopplung des STM an den Kryostaten in Zusammen-
arbeit mit CryoVac® beweglich konstruiert. Wie in Abbildung 3.2 schematisch
dargestellt existieren demnach zwei Positionen: In der einen Stellung ist das STM
federgeddmpft im Zentrum des Magneten positioniert (im Folgenden Messpositi-
on genannt) und in der anderen ist das STM stabil unterhalb des Magneten mit
Zugang von aufen arretiert (Austauschposition).

Um den thermischen Eintrag wie auch den Schwingungseintrag auf das STM in
der Messposition so gering wie moglich zu halten, wurde die Ankopplung so kon-
struiert, dass die Bewegungsvorrichtung in der Messposition vom STM entkoppelt
ist. Um dies zu realisieren, sind innerhalb des Kryostaten drei Federn verbaut, die
den oberen Gegenkonus an die abgeschlossene Oberseite des Magneten ziehen und
damit eine stabile Position ermoglichen. Um das STM in die untere Position zu
bringen, ist auf der Oberseite des Kryostaten eine Linearverschiebung mit einer
Andruckstange installiert, mit der der obere Gegenkonus mitsamt STM nach unten
verschoben werden kann. Zur Gewéhrleistung der Stabilitdt in der Austauschpo-

20



3.3 Thermische Ankopplung des STM
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung der thermischen Ankopplung und der
Temperaturverteilung. Links: Austauschposition: Die thermische Ankopplung geschieht
hauptsédchlich durch die Gegenkoni. Rechts: Messposition: Die thermische Ankopplung besteht
weitgehend aus der Federauthingung und den Kupferlitzen.

sition ist an der Oberseite des Heliumschilds ein weiterer Gegenkonus angebracht,
sodass das konisch geformte STM in dieser Position zwischen den beiden Gegen-
koni eingeklemmt werden kann. Da das Federsystem des STM in dieser Position
deaktiviert ist, kann eine Kraft senkrecht zur Aufhingungsachse angewandt wer-
den, was zum Beispiel fiir den Wechsel von Proben im STM erforderlich ist.

3.3 Thermische Ankopplung des STM

Durch die bewegliche Konstruktion des STM muss die thermische Ankopplung
zwischen STM und 1K-Pot ebenfalls flexibel gestaltet werden. Aus diesem Grund
wurden hochflexible Kupferlitzen der Firma Haarldnder [34] verbaut. Der Durch-
messer jeder Litze betrdgt ca. 1.25mm und besteht aus 392 Einzeldrdhten mit
je 0.05 mm Durchmesser. Fiir eine geordnete Bewegung wurden jeweils 5 Litzen
zu einem Band verflochten, in das ebenfalls die elektrische Verkabelung des STM
integriert wurde. Die Einbindung der elektrischen Verkabelung hat einerseits den
Vorteil, dass die Bewegung der Verkabelung ebenfalls kontrollierbar vonstatten-
geht, dariiber hinaus werden die Kabel durch die grofse thermische Ankopplung
innerhalb der Litzen gut gekiihlt und durch die Verwebung zusatzlich elektrisch
abgeschirmt.
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3 Design und Aufbau des 1K-STM

Die Authingung der Kupferbinder ist in Abbildung 3.3 schematisch dargestellt.
Die zusétzlichen Aufthdngungen an der Unterseite des Kryostaten wirken sich zwar
leicht nachteilig auf die thermische Ankopplung des STM aus, sind aber fiir einen
reproduzierbaren Bewegungsablauf unerlédsslich. Durch die bogenférmige Anord-
nung der Binder kann so zum Beispiel sichergestellt werden, dass die Litzen im
Betrieb nicht mit anderen Komponenten, insbesondere dem unteren Gegenkonus
und den Kanten des Magneten, kollidieren. Um den thermischen Eintrag durch
die Aufhidngungen so gering wie moglich zu halten, ist die Verbindung zwischen
Kupferband und Aufhingung durch Teflon®-Verbindungen entkoppelt.

Die Temperaturen der einzelnen Komponenten in den jeweiligen Positionen des
STM sind ebenfalls in Abbildung 3.3 dargestellt. Bei den in der Temperaturskala
ohne Stern geschriebenen Werten handelt es sich um Messwerte zweier Cernox®
Temperatursensoren, bei den mit Stern versehenen Werten um Abschétzungen.
In der Messposition ist der thermische Eintrag des STM auf die Ankopplung der
Kupferlitzen und auf die Federaufthingung beschrinkt. Ein weiterer thermischer
Eintrag erfolgt durch die im folgenden Kapitel diskutierten Dampfungspads. Die-
ser Eintrag sollte aber durch das verwendete Material vernachlissigbar gering sein.
Wie die erzielte Endtemperatur des STM von 1.5 K nahelegt, richtet sich die STM
Temperatur mit einer Abweichung von nur ca. 0.3 Kelvin weitgehend nach der er-
zielbaren Temperatur im 1K-Pot.

Im Gegensatz zur Messposition existieren in der Austauschposition mehrere Quel-
len thermischen Eintrags. Obwohl die erzielbare Endtemperatur des STM in dieser
Position auf knapp unter 4 K beschrinkt ist, bietet dieser zusétzliche thermische
Eintrag auch entscheidende Vorteile: So wird durch die zuséatzliche Ankopplung
an den Heliumtank einerseits die Zeit, die das STM nach einem Probenwechsel
bendétigt um wieder auf seine Basistemperatur zu kommen, wie auch die Zeit, um
das STM und den 1K—Pot nach Wartungsarbeiten auf LHe-Temperatur zu kiihlen,
signifikant verringert.

3.4 Schwingungsdampfung

Wie im theoretischen Teil beschrieben, ist das Hauptmerkmal, welches die Technik
der STM gegeniiber anderen Messmethoden auszeichnet, ihr hohes ortliche Auf-
16sungsvermogen im Pikometer-Bereich. Das volle Auflosungsvermogen lasst sich
jedoch nur ganz ausnutzen, wenn die mechanische Stabilitdt des Tunnelkontakts
(Spitze-Probe-Abstand) so hoch ist, dass externe Stérquellen keinen mafsgeblichen
Einfluss auf die Messung haben. Das bedeutet ebenfalls, dass die Transmission
von Bodenschwingungen oder Vibrationen, die zum Beispiel durch verdampfen-
de Kryofliissigkeiten entstehen konnen, auf das STM effektiv geddmpft werden
muss. Dies kann zum Beispiel durch Federsysteme, Luftfedersystem oder Elasto-
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3.4 Schwingungsddmpfung

mersysteme, verbunden mit einem stabilen STM-Aufbau erreicht werden [35]. Die
Arbeitsweise dieser Systeme ldsst sich hierbei auf ein einfaches mechanisches Sys-
tem aus einer Masse (hier der STM-Korper) und einer Feder zuriickfithren. Wird
ein solches System mit einer externen Schwingung angeregt, so lisst sich die Am-
plitude der Bewegung des STM-Korpers in Abhéangigkeit der Anregungsfrequenz
w durch die Transferfunktion beschreiben [35]:

K(w) = \/ : W Ay (3.1)

Wi — w?)? + 49202

Hierbei entspricht wy der Resonanzfrequenz des Federsystems und v der Ddmfungs-
konstanten. Wie direkt ersichtlich hingt die Transmission externer Schwingungen
von (wi — w?) der Differenz zwischen Anregungsfrequenz und Eigenfrequenz des
Federsystems ab. Je geringer also die Eigenfrequenz des Federsystems ist, desto
geringer ist die Transmission hochfrequenter externer Storungen auf das STM. Um
gleichzeitig niedrige Storfrequenzen aus dem Anregungsspektrum zu filtern, muss
der STM-Aufbau eine moglichst hohe Eigenfrequenz besitzen. Dies lésst sich im
selben Modell erklaren, wenn der Abstand zwischen Spitze und Probe mit der Aus-
dehnung der Feder gleichgesetzt wird. Daraus ergibt sich fiir die Transferfunktion
auf den Abstand zwischen Spitze und Probe folgende Gleichung [36]:

fle)= \/ (W) — P + Ay Vo 32

Daraus ergibt sich wiederum, dass die Dadmpfung der Stérung mit der Differenz
zwischen Anregungsfrequenz und Eigenfrequenz skaliert, hier tritt im Gegensatz
zu Gleichung 3.1 jedoch eine Dadmpfung fiir niedrige Anregungsfrequenz auf. Kom-
biniert lassen sich somit Storungen im vollen Frequenzspektrum dampfen.

Das Dampfungssystem im 1K-System besteht, wie in Abbildung 3.4 dargestellt,
aus bis zu zwei separaten Stufen. Die erste Stufe bilden drei pneumatische Vibra-
tionsdimpfungsfiife der Firma Newport®, welche jeweils auf mit Sand gefiillten
Saulen hoher Masse verbaut sind. Die Aufthingung der ersten Dampfungsstufe wur-
de dabei oberhalb des Schwerpunkts des Kryostaten gewéhlt, damit die Gleichge-
wichtsposition ein stabiles Minimum beziiglich der Gravitation bildet. Die Position
des Kryostaten wurde hierbei in den Schwerpunkt der Aufthdngungspunkte gesetzt,
um die Belastung gleichmafig auf alle Dampfungsfiifse zu verteilen. Die Sdulen sind
zusitzlich durch Elastomerfiifte vom Laborboden getrennt, was streng genommen
ein weiteres Dampfungssystem darstellt. Aufgabe der ersten Dampfungsstufe ist
es die Transmission mechanischer Schwingungen des Gebaudes sowie des Bodens
auf den Kryostaten zu dampfen.

Die zweite Stufe des Dampfungssystems bildet ein Federsystem, das jedoch nur in
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung des Schwingungs-Dampfungs-Systems. (a)
Aufhéngung des Kryostaten und Position der pneumatischen Dampfungsfiife. (b) Dampfung
des Federsystems der STM-Aufhingung im Kryostaten. Wie der Inset zeigt sind dabei alle Be-
wegungsfreiheitsgrade beriicksichtigt. Zur Vermeidung von Schwingungen im 1K-Pot ist dieser
mit Schaumstoff am LHe-Schild befestigt. (c) Amplitude von Bodenschwingungen (blau) sowie
Schwingungen induziert durch verdampfende Kryofliissigkeiten in den einzelnen Abschnitten des
Dampfungssystems. Dabei wurde ein kontinuierliches Rauschspektrum fiir Bodenschwingungen
und Gauss-formige Resonanzen fiir verdampfende Kryofliissigkeiten angenommen. (d) Transfer-
funktionen der einzelnen Schwindungsdidmpfunssysteme. Die angenommenen Resonanzfrequen-
zen sind dabei 1Hz fiir die Dampfungsfiife (hellblau), 10 Hz fiir das Federsystem (oliv) und
2000 Hz fiir die Eigenfrequenz des STM-Korpers (rot).
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der Messposition aktiv ist. Die Kupfer-Beryllium Federn des Federsystems sind da-
bei so angepasst, dass das STM unter Last knapp unterhalb des oberen Gegenkonus
frei hdngt. Die Schwierigkeit hierbei bildet die Démpfung des Federsystems. Ob-
wohl sich Ddmpfung nach Gleichung 3.1 negativ auf die Transferfunktion auswirkt,
ist ein gewisses Maf an Dampfung unerlisslich. Dies wird iiblicherweise durch ei-
ne Wirbelstromdidmpfung erzielt. Aufgrund der Tatsache, dass die Messposition
innerhalb des supraleitenden Magneten liegt, ist eine Wirbelstromdampfung ba-
sierend auf Permanentmagneten (vgl. [35]) jedoch unméglich. Ebenfalls gestaltet
sich eine Wirbelstromdampfung unter Zuhilfenahme des supraleitenden Magneten
als schwierig, da in diesem Fall magnetisch sensitive Probensysteme wie Typ I
Supraleiter nicht gemessen werden kénnen.

Die Dampfung des Federsystems besteht aus diesem Grund aus 6 Reibungspads,
wie in Abbildung 3.4(b) dargestellt. Die einzelnen Pads bestehen hierbei aus
SOLIMIDE® Foam, einem Schaumstoff, der selbst bei Temperaturen unter 4 K
elastisch ist und eine sehr schlechte thermische Leitfihigkeit besitzt. * Wihrend die
Elastizitat wichtig fiir die Dampfungseigenschaften ist, ist der schlechte thermische
Leitwert essentiell, um bei Messungen unter 4.2 K keinen zusétzlichen thermischen
Eintrag auf das STM iiber die Reibungspads zu bekommen. Die Anordnung der
Pads wurde hierbei so gew#hlt, dass alle Bewegungsformen (Translation, Rotation
und Nickbewegungen) hinreichend unterdriickt werden (vgl. Inset von Abbildung
3.4(b)).

Die Entwicklung der Schwingungsamplituden iiber die einzelnen Dampfungssys-
teme ist in Abbildung 3.4(c) veranschaulicht. Dabei wurde angenommen, dass
frequenzunabhéngige Bodenschwingungen im Mikrometerbereich auf den Kryo-
staten einwirken, und die Vibrationen durch das Verdampfen von Fliissigstick-
stoff bzw. fliissigem Helium gaufférmige Resonanzen ebenfalls im Mikrometer-
bereich bilden. Die Resonanzfrequenz sowie der Démpfungsparameter der Luft-
ddmpfungsfiiffe wurde sinngeméfs aus dem Datenblatt der Dampfungsfiife iiber-
nommen |37|, wihrend die entsprechenden Parameter fiir das Federsystem und das
Rastertunnelmikroskop Abschétzungen basierend auf indirekten Messungen und
FEM-Simulationen bilden. Ein Vergleich der Kurven vor und nach der zweiten
Dampfungsstufe zeigt, dass durch das Federsystem zwar einerseits die Amplitude
von Storungen mit hohen Frequenzen zusétzlich geddmpft wird, andererseits aber
auch Storungen im Bereich der Resonanzfrequenz des Federsystems verstiarkt wer-
den. Dieser Effekt kann jedoch durch eine genaue Justierung der Kompression der
Reibungspads, und damit verbunden des Dampfungsparameters -, abgemildert
werden.

4Herzlichen Dank hierbei an Dr. Daniel Wegner fiir die Idee das Material SOLIMIDE® fiir die
Dampfung einzusetzen.
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3.5 STM-Korper

Im folgenden Abschnitt soll der Aufbau des von mir konstruierten STM-Korpers
innerhalb des 1K-Systems vorgestellt werden. Hauptaugenmerk liegt dabei einer-
seits auf den physikalischen Eigenschaften der verwendeten Materialien sowie dem
geometrischen Aufbau des STM-Korpers. In beiden Fillen muss der STM-Korper
dabei hinsichtlich der folgenden Kriterien optimiert werden.

Wie im letzten Kapitel erklart, hangt die Transmission von Schwingungen auf den
Spitze-Probe-Abstand mitunter von der Resonanzfrequenz des STM-Korpers ab.
Aus diesem Grund gilt die einfache Relation, je stabiler der STM-Korper, desto
besser die Performance.

Durch die Moglichkeit, mithilfe des 1K-Pots die Probentemperatur unter 4.2 K
zu senken, sollte der STM-Korper weiterhin eine gute thermische Leitfahigkeit in
diesem Temperaturbereich besitzen. Dies ist essentiell, um die Zeit zum FErrei-
chen des thermischen Gleichgewichts zwischen Probe und STM bei vorgegebener
Temperatur moglichst gering zu halten, da ein thermisches Ungleichgewicht zu
Driftbewegungen des Scanners fiihrt [12].

3.56.1 Material
Material || Dichte [-£5] | Elastizititsmodul [GPa] | Th. Leitfihigkeit [, ]
BeCu 8.25 * 1254 21
PCu 8.78 * 1104 751!
AgCu 10.28 3 1245 11.8°
MACOR 2.5 7 67 2 0.08 ©
Saphir 3.98 2 335 2 110!
Cu 8.932 1 168 ! 162 !
Ag 10.50 ! 1241 147 1

Tabelle 3.1: Physikalisch relevante Eigenschaften innerhalb von STM-Aufbauten ver-
wendeter Materialien. Dichte, Elastizitdtsmodul und thermische Leitfahigkeit bei 4 Kelvin fiir
ausgewithlte Materialien. Die Quellen der Daten setzen sich dabei folgendermafen zusammen: !

[29], 2 [38], ® [39], * [40], ® Abschiitzung auf Basis von Reinsilber, 6 [41]

Es existiert eine grofse Vielfalt an Materialien, die fiir den Bau von STM-
Korpern verwendet wurden. Dabei reicht die Spanne von keramischen Materialien
wie MACOR® [42] oder Saphir [38] iiber Kupfer- und Silberverbindungen [43-
46] bis hin zu reinen Metallen wie Titan [47] oder Molybdén [48], wobei jedes
Material spezifische Vor- und Nachteile fiir die Verwendung innerhalb eines STM
besitzt. Die Auswahl der vorgestellten Materialien beschréankt sich hierbei auf Stof-
fe, die diamagnetisch sind und deren supraleitende Sprungtemperatur unter 1K
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liegt. Diese Voraussetzungen sind notwendig, da andernfalls Streufelder innerhalb
der Materialien das Feld an der Probe oder Referenzmessungen im Nullfeld be-
einflussen wiirden. Eine Liste der relevanten physikalischen Eigenschaften dieser
eingeschriankten Materialauswahl ist in Tabelle 3.1 aufgelistet. Von Interesse sind
hierbei diejenigen Einflussfaktoren, die die Stabilitdt und das Temperaturverhal-
ten pragen.

Um die Stabilitit eines Materials zu bestimmen, kénnen weitgehend die Uber-
legungen aus Kapitel 3.4 iibernommen werden. Die Resonanzfrequenz des STM-
Korpers skaliert dabei in Abhéngigkeit des Elastizitdtsmoduls G und der Dichte p:
wr x \/G/p [38]. Beziiglich der vorgestellten Stoffe bietet hierbei Saphir mit wei-
tem Abstand die giinstigsten Eigenschaften. Die essentielle Grofe fiir ein stabiles
thermisches Gleichgewicht innerhalb eines Materials ist die thermische Leitfdhig-
keit. Je grofer die thermische Leitfahigkeit, desto schneller bildet sich ein ther-
misches Gleichgewicht. Wie ebenfalls in Tabelle 3.1 zu sehen liegt die thermische
Leitfahigkeit von Saphir und reinen Metallen héher als die der Verbindungen.
Trotz seiner ausgezeichneten physikalischen Eigenschaften bringt die Verwendung
von Saphir als Basismaterial fiir den STM-K&rper technische Probleme mit sich.
Zwar ist es moglich, einen STM-Korper aus technischem Saphir herzustellen (vgl.
|38]), jedoch muss die Bauform aufgrund der mechanischen Verarbeitung sowie der
hohen Kosten von Saphir sehr primitiv gewéihlt werden. Durch die unterschiedli-
chen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Saphir zu Metallen ist eine kom-
binierte Konstruktion ebenfalls schwierig. Aufgrund der Notwendigkeit konisch ge-
formter Enden zur Anbindung an den Kryostat sowie der Komplexitéit des Bauteils
zur Anbindung der Kupferlitzen war es nicht moglich, Saphir als Basismaterial des
STM-Kopers zu verwenden.

Ebenfalls gestaltet sich eine Konstruktion aus reinem Silber oder Kupfer als schwie-
rig, da beide Stoffe vergleichsweise weich sind und somit die Belastbarkeit von Ge-
windebohrungen innerhalb des Materials beschrinkt. Aufgrund dieser Einschran-
kungen wurden die Hauptbauteile des STM-Koérpers aus Miinzsilber (90% Ag,
10% Cu) hergestellt, einer Verbindung, die schon erfolgreich in mehreren STM
eingesetzt wurde [44, 45|. Zum Schutz gegen Korrosion der Oberflichen wurden
die Bauteile zuséitzlich mit einer diinnen Goldschicht versehen. Als Einschriankung
muss hierbei jedoch erwihnt werden, dass im Zuge von Nachbesserungsarbeiten
am urspriinglichen STM im vorgestellten Design zwei Bauteile durch Bauteile aus
OFHC-Kupfer ersetzt wurden. Da Miinzsilber elektrisch leitend ist und der Auf-
bau eines STM ebenfalls nicht-leitfihige Materialien fordert, wurden innerhalb des
STM weitere oben aufgefiihrte Materialien verwendet, auf die im folgenden Kapitel
eingegangen werden soll.
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3 Design und Aufbau des 1K-STM

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der Slip-Stick-Bewegung sowie der An-
kopplung im STM-Kérper. (a) Diagramm der angelegten Spannung und der z2-Bewegung mit
Darstellung der Scanner- und Piezopositionen in den einzelnen Abschnitten. (b) Darstellung der
Befestigung des Scanners innerhalb des STM-Korpers.

3.5.2 Aufbau

Der prinzipielle Aufbau der meisten modernen Rastertunnelmikroskope ist grund-
sitzlich dhnlich. Das grundlegende Prinzip basiert auf einem von S. H. Pan ent-
wickelten Mechanismus unter Verwendung der sogenannten "Slip-Stick-Motion”
(dt: Gleit-Haft-Bewegung) [49]. Dabei wird, wie in Abbildung 3.5 dargestellt, ein
Saphir-Prisma zwischen drei um 120° gedrehten Paaren von Piezoaktuatoren ein-
geklemmt. Um Effekte der unterschiedlichen thermischen Ausdehnung zwischen
STM-Korper und Saphir-Prisma kompensieren zu konnen, sind dabei nur zwei
Paare fest mit dem STM-Korper verbunden, wahrend das dritte Paar flexibel iiber
eine elastische Blattfeder verbunden ist. Zur Bewegung des Saphir-Prismas wird
eine elektrische Sdgezahnspannung an die Piezoaktuatoren angelegt. Wahrend der
Phasen mit geringer Flankensteilheit der Spannung kann das Saphir-Prisma der
Bewegung des Aktuators folgen und bewegt sich proportional zur Auslenkung
(’stick’). Im Gegensatz dazu kann das Saphir-Prisma aufgrund seiner Masse wéh-
rend der schnellen Spannungsinderungen nicht folgen und der Aktuator gleitet
tiber die Oberflache des Saphirs zuriick in seine urspriingliche Position (’slip’). Die
Positionsdnderung durch einen solchen Schritt liegt iiblicherweise im Bereich der
Auslenkung des Piezoaktuators, also im Nanometerbereich. Durch die Wiederho-
lung dieses Zyklus kann somit das Saphirprisma auf mehrere Nanometer genau
iiber grofe Distanzen bewegt werden. Die Effizienz dieser Bewegung hingt da-
bei vom Andruck der Blattfeder ab, der sich mit der Temperatur dndert. Um die
Bewegung des Prismas bei kalten Temperaturen im Vakuum zu optimieren, kann
deshalb die Andruckstéirke durch zwei mit einem Wobble-Stick drehbaren Schrau-
ben angepasst werden |50].

Der STM-Korper selbst besteht aus mehreren Teilen, die mit eigens angefertig-
ten Bronze-Schrauben verbunden sind (vgl. Abbildung 3.6). Da die Stabilitit von
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- Verbindung\lslschrauben

~ ~

STM-Ko&rper - oberer Teil STM-Ko&rper - unterer Teil

Abbildung 3.6: Explosionsansicht des STM-Ko6rpers. Der STM-Korper besteht funktio-
nal aus zwei Teilen. Im oberen Teil befindet sich die Anbindung des Federsystems und der Kup-
ferlitzen sowie der Probeneinschub. Der untere Teil beinhaltet die Scanner-Aufhingung sowie
die elektrische Anbindung. Verbunden werden die Bauteile durch selbst angefertigte Bronze-
Schraubverbindungen.

Miinzsilber gegen Deformationen fiir eine feste Schraubverbindung nicht ausreicht,
wurden als Gegenstiick zu den Schrauben Vierkant-Muttern aus Bronze konstru-
iert, die in passgenauen Vertiefungen innerhalb des STM-Korpers versenkt werden.
Neben der grofseren Stabilitdt und damit der Moglichkeit die Bauteile starker zu
verschrauben, bietet dies die Option, bei eventuellem Verschleifs der Gewinde die
Schraubverbindung mit vergleichsweise geringem Aufwand wiederherzustellen.
Der unter Teil des 1K-STM (vgl. Abbildung 3.7 (b)), der die Scanner-Aufhéngung
beinhaltet, besteht aus drei Bauteilen, die passgenau zu einem Kegelstumpf mit
abschlieendem Kegel zusammengesetzt werden konnen. Der maximale Durchmes-
ser, abgesehen von den Justierschrauben, betrdgt hierbei 38 mm und ist somit
wesentlich kleiner als die verfiighbaren 63 mm Durchmesser innerhalb der supralei-
tenden Spule. Die modulare Bauweise begriindet sich hierbei auf der maschinellen
Herstellbarkeit sowie der einfacheren Montage der Piezoaktuatoren und des Scan-
ners. Die leicht konische Bauweise geht zuriick auf eine individuelle Optimierung
der Resonanzfrequenz durch FEM-Simulationen mit SolidWorks®, basierend auf
generellen Untersuchungen von Ast et. al. [51]. Der kegelférmige Abschluss des
unteren STM-Ko6rpers bildet den Anschluss an den am Heliumschild befestigten
Gegenkonus und bietet damit eine mechanisch stabile Verbindung bei grofer ther-
mischer Oberfliche.

Der Aufbau wie auch die verwendeten Materialien des Scanners (vgl. Abbildung
3.7 (¢)) wurden weitgehend von der Arbeit von J. Kiigel [50] iibernommen. Zu-
sitzlich wurde jedoch innerhalb des Scannerrohrchens ein weiteres Kupferréhrchen
verbaut, das elektrisch mit dem STM-Ko6rper verbunden ist. Dies bewirkt eine
zusatzliche Abschirmung des Tunnelstroms gegeniiber den hohen elektrischen Fel-
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mm STM - Kérper @
== Piezoaktoren
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Abbildung 3.7: 3D Modell des Rastertunnelmikroskops (unterer Teil). (a) Darstellung
des gesamten STM-Korpers. (b) 3/4-Schnitt durch das untere STM mit eingefirbten Kompo-
nenten (c) 3/4-Schnitt durch den Scanner mit eingefdrbten Komponenten (d) Schnittstelle fiir
elektrische Verkabelung (Pin-Station).

dern, insbesondere in den Endbereichen des Rohrenscanners. Des Weiteren stehen
im Vergleich zu dem von J. Kiigel vorgestellten Design die Befestigungsbauteile
beziiglich der Gleitflichen des Saphirprismas leicht iiber. Damit soll sichergestellt
werden, dass sich der Scanner nicht aus dem festgelegten Bewegungsintervall her-
ausbewegt und sich damit die Andruckflache zwischen Saphirprisma und den Pie-
zoaktoren nicht dndert.

Fiir die Option, die elektrische Kontaktierung im Falle von Umbau- oder War-
tungsmaknahmen kurzfristig zu losen, ist am unteren Teil des STM eine elek-
trische Schnittstelle verbaut (Pin-Station). Wie in Abbildung 3.7 (d) dargestellt
besteht diese aus zwei Ringen aus Teflon®, in die jeweils 25 passgenaue Vertie-
fungsbohrungen fiir IC-Stecker (Pins) eingearbeitet sind. Die gesamte elektrische
Verkabelung Kryostat-seitig wird hierbei am unteren Teflonring befestigt, wihrend
die entsprechenden Kabel STM-seitig im oberen Teflonring verankert sind. Um die
Wahrscheinlichkeit einer zufilligen Kontaktierung zweier Pins zu minimieren, sind
die Pins dabei vollstdndig im Teflon eingebettet, sodass nach auften keine leitenden
Oberflachen freistehen. Um ein Losen der Kontakte durch zum Beispiel Bewegung
des STM zwischen Mess- und Austauschposition auszuschliefen, werden die beiden
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Abbildung 3.8: 3D Modell des Rastertunnelmikroskops (oberer Teil). (a) Darstellung
des gesamten STM-Korpers. (b) 3/4-Schnitt durch das obere STM mit eingefirbten Komponen-
ten (c) 3/4-Schnitt durch das Befestigungsbauteil der Kupferlitzen (d) Darstellung des Proben-
halters.

Ringe durch drei Halteklammern aufeinander gepresst, an denen die Pin-Station
durch Schrauben am STM-Korper befestigt wird.

Die spitz zulaufende und iiberstehende Form der Halteklammern erfiillt dabei ei-
ne weitere Funktion. Durch die Rotationssymmetrie des oberen und unteren Ab-
schlusskonus lésst sich der Winkel, in dem das STM in der Austauschposition zum
Fenster im Heliumschild steht, in einem gewissen Bereich frei wahlen. Die Halte-
klammern brechen dabei genau diese Rotationsymmetrie, so dass durch den Einbau
eines entsprechenden Gegenbauteils am unteren Gegenkonus dieser Winkel fixiert
werden kann. Da die freie Wahl des Winkels jedoch auch Vorteile hinsichtlich des
Lichteinfalls und des in situ Aufdampfens mit sich bringt, ist das entsprechende
Gegenbauteil im aktuellen Aufbau nicht eingebaut.

Die Form des oberen Teils des STM-Korpers (vgl. Abbildung 3.8 (b)) basiert auf
einem &lteren Design mit integriertem xy-Verschiebetisch (Abbildung 3.9). Ein
xy-Verschiebetisch bietet dabei prinzipiell die M6glichkeit, die Position der Spitze
auf der Probe vergleichsweise makroskopisch (mehrere Millimeter) zu verschieben.
Dies ist insbesondere bei Spaltproben aufgrund der oft ungleichméfigen Spaltung
hilfreich, um eine flache Probenregion zur Untersuchung zu finden. Aufgrund an-
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Andruckfeder x-Bewegung
Piezoaktoren x-Bewegung
Kérper x-Bewegung
Andruckfeder y-Bewegung
Piezoaktoren y-Bewegung
Korper y-Bewegung

Probenslot

Abbildung 3.9: 3D-Modell des ehemalig verbauten xy-Verschiebetischs. Die Konstruk-
tion besteht aus zwei ineinander verschachtelten Slip-Stick-aufbauten. Die Anpresskraft kann wie
im Scanner-Aufbau durch Andruckfedern eingestellt werden.

haltender Probleme mit niederfrequenten Stérungen in der z-Stabilitdt wurde der
xy-Verschiebetisch jedoch im weiteren Verlauf meiner Experimente durch eine sta-
bilere Variante ohne horizontale Bewegungsmoglichkeit ausgetauscht.

Die Ankopplung der Kupferlitzen an den STM-Kérper erfolgt iiber das in Abbil-
dung 3.8 (¢) dargestellte Bauteil. Die in Zylindern kaltverpressten Litzen werden
dabei iiber einen schraubbaren Klemm-Mechanismus mit dem STM-Ké&rper ver-
bunden. Dies bietet den Vorteil, dass neben der grofen Andruckoberfliche keine
Zwischenschichten aus anderen Materialien entstehen, welche die thermische Leit-
fahigkeit zwischen Kupferlitze und STM-Ko&rper negativ beeinflussen. Des Weite-
ren bietet der Schraubmechanismus eine einfach zu l6sende Verbindung bei gleich-
zeitig hoher Anpresskraft.

Die Probenhalterung (vgl. Abbildung 3.8 (d)) folgt weitgehend einem standar-
disierten Aufbau angepasst auf Probenplittchen nach Abmessungen, wie sie in

Omicron®-Systemen verwendet werden [50, 52]. Im Gegensatz zu den genannten
Referenzen erfolgt die stabile Arretierung des Probenplattchens dabei aber nicht
iiber seitlich angebrachte Federdrihte, sondern iiber eine breite zentrale Andruck-
feder aus Kupfer-Beryllium, um den thermischen Fluss auf die Probe zu erhéhen.
Des Weiteren sind an der Unterseite des Probeneinschubs drei Saphirhalbkugeln
montiert. Die Stabilisierung der Probe erfolgt somit immer iiber drei Punkte und
damit einer stabilen Ebene. Dies hat den Vorteil, dass durch eventuelle Uneben-
heiten im Material keine zusétzlichen Schwingungsfreiheitsgrade in der Proben-
aufhdngung entstehen. Die Verwendung standardisierter Probenplidttchen bietet
die Moglichkeit Proben innerhalb verschiedener STM-Systeme der Arbeitsgruppe
auszutauschen, was die Probenpréiperation mitunter mafsgeblich vereinfacht.
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Abbildung 3.10: Foto des gesamten UHV-Proben-Priperations-Systems. Ubersicht
iiber die drei zentralen Vakuumkammern sowie die STM-Kammer. Wichtige Komponenten fiir
die Proben-Priparation sind unterschiedlich eingefarbt und in der Legende beschriftet. Der Hin-
tergrund wurde aus Griinden der Ubersicht entfernt.

Abbildung 3.10 zeigt eine Ubersicht des an das 1K-System angeschlossene Proben-
Préaperations-Systems. Das Kammer-Design basiert dabei auf einem Vorfiihrsystem
fiir Oberflichenanalyse der Firma SPECS® [53], wobei die Verwendung der ein-
zelnen Kammern beziiglich der urspriinglichen Konzeption zweckentfremdet wur-
de. Der Aufbau besteht aus drei separaten UHV-Kammern, einer Kammer zum
Einschleusen von Proben und einer Transferkammer zur Probeniibergabe an die
STM-Kammer. Zusammengenommen beinhalten sie alle zur Probenpréiperation
notwendigen Utensilien, die sich je nach Art der Priperation auf die einzelnen
Kammern verteilen. Eine Kammer, die "Praperations-Kammer", beherbergt dabei
alle Komponenten die zum Aufdampfen von Einzelatomen und diinnen Schichten
notwendig sind. Dies sind insbesondere Evaporatoren fiir Materialien mit niedri-
gem und hohem Schmelzpunkt sowie einen Manipulator mit selbst entworfenem
Heizmechanismus fiir Probentemperaturen bis ungefihr 1200° Celsius. Dariiber
hinaus konnen hier durch eine Ionen-Zerstduber-Kanone Probenoberflichen ge-
sputtert werden, eine Methode, die zum Beispiel zur Oberflichenbearbeitung von
Edelmetalloberflichen angewandt wird. Mit Hilfe einer LEED-Auger-Optik (low
energy electron diffraction = Nieder-Energie-Elektronen-Beugung) kénnen zusétz-
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lich Vorabaussagen beziiglich Symmetrie und chemischer Zusammensetzung der
Oberflichen getroffen werden, was insbesondere beim Verdampfen von Metallen
auf Edelmetalloberflichen die Zeit zur Bestimmung der richtigen Einstellungen
mafkgeblich verkiirzt. Eine weitere Kammer beinhaltet Komponenten zur Bearbei-
tung von Materialien mit sehr hohem Schmelzpunkt. Dies sind insbesondere eine
selbstgebaute Elektronenstoftheizung fiir Probentemperaturen bis 2200° Celsius
sowie ein Feindosierventil fiir die Sauerstoffbehandlung von zum Beispiel Hartme-
tallen.

Um das Ubersprechen mechanischer Schwingungen auf das STM zu reduzieren ist
das Préaperations-System durch einen flexiblen Wellbalg vom Kryostat entkoppelt.
Dieser bietet, zusammen mit Absperrschiebern, ebenfalls die Moglichkeit beide
Systeme fiir extrem storanfillige Messungen vollstandig zu trennen. Fiir die elek-
trische Entkopplung beider Systeme ist zusétzlich eine keramische Sperre in die
Verbindungslinie integriert.
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4 Charakterisierung anhand
verschiedener Probensysteme

Nachdem im letzten Kapitel der Aufbau des 1K-Systems dargestellt wurde, soll hier
die Leistungsfihigkeit des Systems anhand Messungen auf verschiedenen Proben-
systemen vorgestellt werden. Die Messungen zur mechanischen Stabilitdt wurden
hierbei auf BiAg, durchgefiihrt, da dieses Probensystem wohlgeordnete Phasen mit
im Vergleich zu Edelmetalloberflichen hoher Korrugation besitzt. Des Weiteren
waren die Schritte zur Praperation einer sauberen Oberfliche des Probensystems
innerhalb der Arbeitsgruppe aufgrund bisheriger Messungen bekannt (vgl. [23]).
Fiir eine Charakterisierung des elektronischen Auflésungsvermdégens wird hinge-
gen ein Probensystem bendétigt, das elektronische Eigenschaften zeigt, die neben
der diskutierten energetischen Verbreiterung durch Temperatur und der elektri-
schen Modulation keine natiirliche Verbreiterung, wie zum Beispiel durch endli-
che Lebensdauer oder Streuung, aufweist. In diesem Fall bieten sich supraleitende
Materialien an, da die Flankensteilheit der Rénder der supraleitenden Energie-
bandliicke direkt Riickschliisse auf das energetische Auflosungsvermogen erlaubt
|38]. Des Weiteren lésst sich iiber das Magnetfeld-abhéngige Verhalten von Typ II
Supraleitern eine Eichung des anliegenden Magnetfeldes durchfiithren [54].

4.1 Mechanische Stabilitat (BiAg»)

Die Einordnung der mechanischen Stabilitdt wurde anhand topographischer Mes-
sungen auf BiAg, vorgenommen (vgl. Abbildungen 4.1(a,b)). Das Probensystem
BiAgs beschreibt dabei die Oberflichenrekonstruktion einer 1/3 Monolage Bismut
(Bi) auf einer Ag(111) Oberflache. Die genaue Anordnung der Bi-Atome ist, wie in
Abbildung 4.1(c) zu sehen, ein zweidimensionales hexagonales Bravais-Gitter mit
jeweils einem Bi- und zwei Ag-Atomen pro Einheitszelle. Da die Bi-Atome hierbei
genau die Plitze der Ag-Atome der Ag(111)-Oberfliche einnehmen, lisst sich die
Gitterkonstante dieses hexagonalen Gitters in Abhéngigkeit der Gitterkonstante
der Ag(111)-Oberfliche a beschreiben. Der Abstand zweier Bi-Atome ergibt sich
somit zu v/3a und die Translationsvektoren des so entstandenen Gitters sind um
30° gegen diejenigen einer reinen Ag(111)-Oberflache verdreht. Aus diesem Grund
wird die Rekonstruktion auch (v/3 x v/3) Bi/Ag(111) R30° genannt. Da fiir ei-
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Abbildung 4.1: Messung der mechanischen Stabilitdt auf BiAg,. (a) Topographieauf-
nahme (80 x 80)nm? einer BiAgy, Oberfliche bei Ug = 400mV, Isp = 100 pA mit Linienprofil
iiber eine Stufenkante. (b) Vergroferter Bereich (20 x 20) nm? aus (a) mit Linienprofil der ato-
maren Korrugation. (c) Struktur von BiAgs mit eingezeichneter Elementarzelle. (d) Spektrale
Leistungsdichte der z-Stabilitdt des Scanners bei einer Punktmessung mit den im Text aufgelis-
teten Einstellungen.

ne Analyse der z-Stabilitdt des Rastertunnelmikroskops nur die topographische
Struktur des Substrats von Interesse ist, wird hier auf eine ausfiihrliche Beschrei-
bung der physikalischen Eigenschaften dieses Probensystems, die beispielsweise in
der Dissertation von L. El-Kareh ausfiihrlich behandelt werden [23], verzichtet.

Abbildung 4.1(a) zeigt eine Topographieaufnahme von BiAg,, aufgenommen bei
4.3 K und ohne externes Magnetfeld. Bei der Erhhung im linken oberen Bildrand
handelt es sich um eine monoatomare Stufenkante, wie im Linienprofil im Inset
dargestellt. Die Hohe der gemessenen Stufenkante betrigt dabei ~ 0.26 nm, was né-
herungsweise mit den von Zhang et. al. [55] auf kleinen Inseln gemessenen 0.25 nm
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tibereinstimmt. Innerhalb des vergroferten Bildbereichs von Abbildung 4.1(b) er-
kennt man zusétzlich Phasengrenzen, lokale Defekte und die atomare Korrugation
einzelner Bi-Atome. Wie im Linienprofil zu sehen betrigt die Korrugation dabei
~ 4 pm, bei einem Abstand von ag; ~ 0.5 nm zwischen zwei Bi-Atomen. Basierend
auf der Gitterkonstanten von Silber as, = 0.408nm [29] stimmt der gemessene
Abstand dabei genau mit der aufgrund der Rekonstruktion erwarteten Entfernung
von ag; = V3 -+/2/2 = 0.4997nm {iberein (vgl. Abb. 4.1(c)). Eine qualitative
Analyse der mechanischen Stabilitdt des Mikroskops hinsichtlich der Topographie
lasst die Abschétzung zu, dass das Rauschniveau wiahrend der Messung unter 1 pm
liegt.

Eine genauere Abschitzung lisst sich auf Basis des in Abbildung 4.1(d) darge-
stellten PSD-Spektrums (power spectral density = spektrale Leistungsdichte) ei-
ner Punktmessung ableiten. Die spektrale Leistungsdichte entspricht dabei einer
diskreten Fouriertransformation der (normalerweise elektrischen) Leistung des Si-
gnals innerhalb einer definierten Bandbreite B.g und wird in der Einheit X/\/H_z
angegeben, wobei X der gemessenen Grofke entspricht [56]. Da die Integration
iiber alle Frequenzen wieder der Leistung entsprechen muss, kann ein effektiver
Mittelwert gebildet werden:

leaX
ot = \/ fiax / Z(f)df. (1.1)

Beziiglich der in Abbildung 4.1(d) dargestellten Kurve ergibt sich dadurch ein ef-
fektives z-Rauschen von z.s ~ 100fm.’> Da das z-Rauschen im wesentlichen der
Reaktion des PI-Controllers auf Anderungen im Tunnelstrom entspricht, ist ei-
ne vergleichbare Analyse der mechanischen Stabilitdt des Rastertunnelmikroskops
nur unter Angabe der relevanten Einstellungen fiir den PI-Controller moglich. Aus
diesem Grund sind die fiir die in Abbildung 4.1(d) dargestellte Messung getroffe-
nen Einstellungen im Folgenden tabellarisch aufgelistet:

P-Gain ‘ I-Gain ‘ Isp ‘ Beg ‘ Sampling period ‘ Averaging
10pm | 500 s | 500 pA | 1.95Hz | 1 ms 10

Bei den hier genannten Ergebnissen ist einschrinkend zu bemerken, dass es sich
um eine beziiglich der z-Stabilitdt besten Messungen handelt. Im Langzeitmittel
unter Voraussetzung korrekt eingestellter Ddmpfungstiifle, einer stabil eingesetzten
Spitze und gut fixierten Proben erlaubt die Stabilitit des Systems jedoch immer
noch stabile Messungen mit einem Signal-Rauschverhéltnis, das ein Auflosungs-
vermogen im niedrigen pm-Bereich zuldsst.

5Um die Rauschleistung von der Signalleistung zu trennen, wurde bei der Messung des Spek-
trums der Einfluss des z-Offset des Scanners durch das Scan-Steuerungsprogramm Nanonis®
automatisch entfernt.
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4.2 Elektronisches Auflosungsvermogen und
Messungen im Magnetfeld (NbSe;)
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Abbildung 4.2: Messung des elektronischen Auflésungsvermégens und Magnet-
feldeichung auf NbSe,. (a),(b) Zustandsdichtekarte bei Ug = 0mV sowie Spektroskopie der
supraleitenden Bandliicke bei unterschiedlichen Probentemperaturen (Messungen von Wiebe et
al. entnommen aus [43]) (c),(d) Zustandsdichtekarte bei Ug = 1.5mV sowie Spektroskopiekur-
ven in unterschiedlichen externen Magnetfeldern sowie an den in (c) angegebenen Positionen bei
Ts = 1.45 K. Die Messung ohne externes Feld ist dabei vergleichbar mit der Messung bei 2.5 K
von Wiebe et al.

Das Probensystem Niobdiselenid NbSe, ist ein geschichtetes Kristallsystem, das
unterhalb von 7.2K supraleitend wird [54]. Hinsichtlich der supraleitenden Ei-
genschaften zahlt NbSes zu den Typ-II Supraleitern, hat also unter anderem ein
vergleichsweise hohes kritisches Feld von B. = 3.2'T senkrecht zur Probenober-
flaiche. Der Vorteil von NbSe, gegeniiber vielen anderen Typ-II Supraleitern fiir
STM-Messungen ist, dass durch die geschichtete Struktur die Probenpraparati-
on zur Erzielung einer hinreichend glatten Oberfliche vergleichsweise einfach ist.
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4.2 Elektronisches Auflésungsvermdgen und Messungen im Magnetfeld (NbSey)

Eine Schicht besteht dabei jeweils aus kovalent gebundenen atomaren Lagen von
Niob und Selen in der Reihenfolge Se-Nb-Se. Die Bindung der Schichten unterein-
ander besteht aus der vergleichsweise schwachen Van-der-Waals-Bindung, die bei
Krafteinwirkung aufbricht, sodass die resultierenden Oberflichen grokflichig (im
Bereich ym?) aus einer abgeschlossenen Schicht von Se-Atomen bestehen.

Fiir Typ-1I Supraleiter ergeben sich innerhalb von STM-Messungen zwei charakte-
ristische Eigenschaften. Zum Einen lésst sich in einer spektroskopischen Messung
nahe der Fermi-Energie die supraleitende Bandliicke (BCS-Liicke) vermessen. Dar-
iiber hinaus ist unter Anlegen eines externen Magnetfelds unterhalb B eine re-
gelméfige ortliche Variation dieser Bandliicke durch Flussschlduche zu beobachten,
das Abrikosov- oder Flussliniengitter.

Die supraleitende Bandliicke lésst sich theoretisch durch die BCS-Zustandsdichte
pecs(€) in Abhéngigkeit der Energie € beschreiben [43]:

L el > A
ppcs(e) = { Veita? . (4.2)
0 le] < A

wobei 2A der energetischen Breite der supraleitenden Bandliicke entspricht. Die
Existenz dieser Bandliicke basiert dabei auf dem Anregungsspektrum von Cooper-
Paaren und der daraus resultierenden Dispersionsrelation [57]. Die Divergenz bei
e = £A liisst sich dadurch erkliren, dass beim Ubergang vom normalleitenden
in den supraleitenden Zustand keine Zustinde verloren gehen diirfen. Die fehlen-
den Zusténde innerhalb der Bandliicke des Supraleiters werden dabei durch eine
Erhohung der Zustandsdichte an den Réndern der Bandliicke kompensiert. Da
das temperaturabhingige Verhalten der BCS-Bandliicke auf NbSey innerhalb von
STM-Messungen vielfach nachgewiesen wurde, lisst sich die energetische Auflo-
sung unseres STM anhand von Vergleichsmessungen mit anderen Systemen be-
stimmen. Eine direkte Bestimmung der Energieauflésung basierend auf der BCS-
Theorie ist in NbSe, aufgrund des anisotropen Charakters der Bandliicke nicht
moglich [43]. Abbildung 4.2(b) zeigt Spektroskopiekurven von Messungen der su-
praleitenden Bandliicke von Wiebe et. al. [43] bei verschiedenen Temperaturen.
Dem gegeniibergestellt sind in (d) eigene Messungen der Bandliicke bei einer Pro-
bentemperatur nach Cernox-Sensor von Ts = 1.45 K, einer Modulationsfrequenz
von Upeq = 100 4V und externen magnetischen Feldern von 0.0 — 0.5T. Ein Ver-
gleich beider Messreihen zeigt, dass die von uns gemessene Kurve ohne externes
Feld am ehesten der Messung bei 2.5 K entspricht. Damit ist die Energieauflésung
des Systems etwas schlechter, als basierend auf der gemessenen Temperatur und
Gleichung 2.10 anzunehmen wire. Mogliche Erklarungsansitze fiir diese Abwei-
chung sind eine Abweichung der Spitzen- oder Probentemperatur vom gemessenen
Wert oder hochfrequente elektrische Storungen, die ebenfalls die effektive Tempe-
ratur anheben konnen (vgl. [21]).
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4 Charakterisierung anhand verschiedener Probensysteme

Die zweite charakteristische Eigenschaft, das Abrikosov-Gitter, beruht auf der
Tendenz von Supraleitern, Randstrome zu bilden, die externe Magnetfelder kom-
pensieren, wodurch das Innere des Supraleiters feldfrei bleibt. Diese Randstréme
konnen ein externes Feld jedoch nur bis zu einer gewissen Feldstarke B, ; kompen-
sieren, sodass bei grokeren Feldern die supraleitende Phase zusammenbricht und
das Material in die normalleitende Phase zuriickfillt. Der Unterschied zwischen
Typ-I und Typ-II Supraleitern liegt nun darin, dass es in Typ-II Supraleitern
energetisch gilinstiger ist innerhalb des Materials Phasengrenzen und normalleiten-
de Bereiche zu schaffen. Jeder normalleitende Bereich kompensiert dabei genau
ein magnetisches Flussquant ®; = h/2e und wird deshalb auch Flusslinie genannt
[58]. Aufgrund der abstofsenden Wechselwirkung benachbarter Flusslinien ist de-
ren Anordnung meist hexagonal (Abrikosov-Gitter), da hierbei der Abstand mit
apip = 1.0754/®g/B leicht hoher als im quadratischen Gitter (apq = /Po/B)
ist. Durch diese Quantisierung ist es moglich, das an der Probe anliegende ma-
gnetische Feld direkt anhand des Abstands zweier Flussquanten auf NbSe, zu
bestimmen. Dazu kann entweder eine Zustandsdichtekarte innerhalb der supra-
leitenden Bandliicke Ug = 0mV (Abbildung 4.2(a), aufgenommen von Wiebe et.
al.) oder nahe der Divergenz Ug = 1.5mV (Abbildung 4.2(c), eigene Messung,
vgl. [54]) aufgenommen werden. Wie dabei zu sehen ist, unterscheiden sich hierbei
die supraleitenden von den normalleitenden Bereichen deutlich voneinander. Um
die Unterschiede innerhalb der Zustandsdichtekarte zusétzlich zu veranschaulichen,
sind in Abbildung 4.2(d) jeweils eine Spektroskopie innerhalb eines Flussschlauches
und aukerhalb eines Flussschlauches bei einem Magnetfeld von 0.5T dargestellt.
Der Abstand zwischen zwei Flussschlauchen innerhalb unserer Messung betragt
dabei apr, ~ (66 £5) nm was gut mit dem theoretischen Wert bei einem externen
Feld von 0.5T von ay = 67nm iibereinstimmt.® Dadurch ist sichergestellt, dass
das an der Probe anliegende Magnetfeld weitgehend dem vom Steuerungsnetzteil
angegebenen Magnetfeld entspricht.

SDer Abstand der Flussschlduche in der schnellen (horizontal) bzw. langsamen (vertikal) Sc-
anrichtung varriiert im dargestellten Bild deutlich, was wahrscheinlich an thermischen Drift-
bewegungen des Scanners wihrend der Messung liegt. Aus diesem Grund wurde fiir die Be-
rechnung der Entfernung zweier Flussschlduche der Abstand in der schnellen Scanrichtung
abgeschatzt.
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5 Theoretische Grundlagen fir
Landau-Level Spektroskopie
auf topologischen Isolatoren

5.1 Elektronen im magnetischen Feld - Teil |

Klassisch betrachtet erfahren bewegte Ladungen mit Geschwindigkeit v und Mas-
se m innerhalb eines Magnetfeldes eine Kraft F senkrecht zu ihrer Bewegungs-
richtung, die Lorentzkraft F = m(v X é) Um den Einfluss eines magnetischen
Feldes auf Leitungselektronen innerhalb eines Festkorpers quantenmechanisch zu
beschreiben, muss der Impuls der Elektronen durch die Kopplung an ein Vektor-
potential p — p'— eA korrigiert werden. Im Folgenden wird dabei angenommen,
dass es sich bei den Leitungselektronen um freie Elektronen mit F = h%*k?/(2m)
handelt, was den Geltungsbereich innerhalb der Brillouin-Zone des Festkorpers
einschrankt. Fiir eine Vereinfachung der nachfolgenden Berechnung wird eine ma-
gnetlsche Flussdichte B in z-Richtung angenommen (B Beé,) und das Vektorpo-
tential A in der Landau- Eichung beschrieben A= rBe,.” Unter zusitzlicher Be-
riicksichtigung der Spinorientierung der Elektronen im Magnetfeld o = o, = +1/2,
ergibt sich der Hamiltonoperator zu (vgl. [59, 60]):

2 2 2 2
p; Dy pz eB B 2
= 4+ < 2 B—— )
H 2m+2m+2 + 20up Dy + o

(5.1)

Durch die Struktur des Hamiltonoperators lisst sich dieser unter Einfiihrung der

Zyklotron- oder Larmor-Frequenz wy = % in die Form eines um x( verschobenen

eindimensionalen Harmonischen Oszillators iiberfithren:

2 2
o= pz py
= — 2 B+ — — . 2.2
H o T oy T 20HB +2w0<x mw()) (5.2)
~——
=xq

Durch die Analogie zum Harmonischen Oszillator ergibt sich eine Quantisierung

"Im Folgenden wird im Text zur Vereinfachung die magnetische Flussdichte B als Magnetfeld
bezeichnet.
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5 Theoretische Grundlagen fiir Landau-Level Spektroskopie auf topologischen Isolatoren
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Zustandsdichte eines 2D-

Elektronengases im magnetischen Feld. (a) Zustandsdichte p(k) ohne externes Feld.
Alle Zustande sind isotrop in k; und k, quantisiert und bis zu Er besetzt. (b) Zustandsdichte

-

p(k) im starken Magnetfeld. Die Zustéinde kondensieren auf Landau-Kreisen mit |k| = | /k2 + k2.
(c) Vergleich der Zustandsdichte p(E) mit und ohne starkem magnetischem Feld (nach [59]).

der Energieeigenwerte:

1 h2k?
En,kz,a = hu)o (n + =+ O') + - n e No, (53)
2 2m

wobei der Zustand zum Energieeigenwert F,, als Landau-Level (LL) der Landau-
Quantenzahl n bezeichnet wird. Je nach Spinorientierung des Zustands ergibt sich
eine Energieabsenkung bzw. Energieerh6hung des Zustands, so dass fiir Elektro-
nen die Zustédnde mit den Energien £, 11/ und £, /> entartet sind. Eben-
falls analog zum Harmonischen Oszillator ergeben sich die Wellenfunktionen der
Landau-Level ¥,, ., zu [60]:

— 2 _

wobei ®,,(x) der Wellenfunktion des Harmonischen Oszillators, H,, dem n-ten Her-
miteschen Polynom und lg = \///(|e|B) der magnetische Lange entspricht. Durch
die Kenntnis der Wellenfunktion lasst sich ebenfalls der Radius eines Landau-
Levels zu:

T = (Ul(z — 20)*|¥) = (¥|(r — R)*|¥) = Izv2n +1 (5.5)

bestimmen [61]. Eine Veranschaulichung des Verhaltens von Kristallelektronen
im externen Magnetfeld ist in Abbildung 5.1 dargestellt. Durch den Einfluss ei-
nes magnetischen Feldes in z-Richtung sind £, und k, nicht mehr unabhéngig
voneinander, weshalb Zustinde, die ohne Magnetfeld isotrop im k-Raum verteilt
sind, auf Kreisen mit definierten Energiceigenwerten (Landau-Level) kondensieren.
Die Zustandsdichte p(E) eines 2D-Elektronengases, die ohne Magnetfeld konstant
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5.2 Der Topologische Isolator

ist, kondensiert damit auf §-féormige Singularititen, die unter realen Bedingungen
(thermische Verbreiterung, Lebenszeitverbreiterung) Lorentz-Kurven mit endlicher
Breite entsprechen (vgl. [59]). Einen Sonderfall fiir den vorgestellten Formalismus
ist der Einfluss von Randeffekten. So ist Gleichung 5.2 nur dann korrekt, wenn
keine Randeffekte das freie Elektronengas innerhalb des Zyklotronorbits stéren. In
den Randgebieten der Probe muss demnach die Landau-Quantisierung getrennt
betrachtet werden, was zu zuséitzlichen Effekten wie dem im folgenden Kapitel
5.2.1 beschriebenen Quanten-Hall-Effekt fiihrt.

5.2 Der Topologische Isolator

Neben den bekannten Materialklassen wie Metall oder Isolator existiert, wie jiings-
te Forschungen zeigen, eine weitere Materialklasse: Der topologische Isolator (TT).
Dabei vereint der TI die Eigenschaften verschiedener Materialklassen, indem er
isolierendes Verhalten im Volumen zeigt und leitendes Verhalten an den Ober-
flachen. Die physikalischen Eigenschaften der Oberflaichenzustinde unterscheiden
sich jedoch in vielerlei Hinsicht gravierend von den Eigenschaften reiner Metal-
le. So sind die Oberflichenzustinde unter anderem Spin-polarisiert und durch die
Topologie geschiitzt [6, 7]. In den folgenden Kapiteln soll eine Einfiihrung in die
Eigenschaften von TI gegeben werden, von den theoretischen Grundlagen bis hin
zur Erklarung des Verhaltens von 3D-TI-Materialien der 2. Generation, wie das
in dieser Arbeit untersuchte Probensystem SbyTes. Fiir eine bessere Vorstellung,
was man unter topologischem Schutz eines Zustands versteht, soll hier vorldufig
die Definition der topologischen Aquivalenzklasse iibersprungen werden und erst
ein Beispiel fiir einen topologisch geschiitzten Zustand, den Quanten-Hall-Zustand,
gebracht werden.

5.2.1 Der Quanten-Hall-Effekt

Wie im Kapitel iiber Elektronen im Magnetfeld 5.1 angedeutet, muss der For-
malismus der Landau-Kondensation in Anwesenheit von Randbedingungen sepa-
rat betrachtet werden. Den experimentellen Nachweis dieser Randeffekte konnte
von Klitzing 4] in Form des Quanten-Hall-Effekts (QHE) in 2D Elektronengasen
innerhalb grofser magnetischer Felder erbringen. Im klassischen Hall-Effekt wird
eine Spannung zwischen zwei Kontakten einer leitenden Platte angelegt (oBdA.
in z-Richtung) und dadurch ein Strom induziert. Wird nun ein Magnetfeld senk-
recht zur Platte (2-Richtung) angelegt, so wirkt auf die bewegten Ladungstriager
eine Lorentzkraft und es entsteht eine Potentialdifferenz in y-Richtung, die Hall-
Spannung [20]. Im Gegensatz zum klassischen Hall-Effekt werden im Quanten-Hall-
Effekt die Temperatur der Platte so niedrig und das Magnetfeld so hoch gesetzt,
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5 Theoretische Grundlagen fiir Landau-Level Spektroskopie auf topologischen Isolatoren
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Abbildung 5.2: Schematische Darstellung des Quanten-Hall-Effekts. (a) Die Zyklo-
tronbahnen der Landau-Niveaus der Elektronen im magnetischen Feld sind in den Randbereichen
nicht vollstdndig geschlossen. Durch den Drehsinn der Lorentzkraft ergeben sich hierdurch Rand-
zusténde mit definierter Richtung der Gruppengeschwindigkeit (nach [6]). (b) Energieeigenwert
des Landau-Zustands in Abhéngigkeit der Position. Durch den Bruch der Zyklotronbahn erhoht
sich die Energie des LL und der Eigenwert schneidet nahe der Rénder die Fermi-Energie (nach

[5])-

dass wie in Abbildung 5.1(c) dargestellt kein energetischer Uberlapp zwischen den
einzelnen Landau-Level mehr besteht. Wird die Energie der LL durch das Ma-
gnetfeld so gewéhlt, dass die Fermi-Energie Er genau zwischen zwei LL liegt, so
ist das LL unter Fr voll besetzt, wihrend das néchst héhere komplett geleert ist.
Dadurch verhélt sich das System wie ein Isolator, die Leitfahigkeit ist also null:
Ore = Jo/E: = 0. Semi-klassisch lasst sich dies dadurch erkliaren, dass sich die
Elektronen auf Kreisen mit den jeweiligen Zyklotron-Radien r¢ bewegen und da-
mit innerhalb des Materials lokalisiert sind, also nicht zur Leitfahigkeit beitragen
(vgl. Abbildung 5.2(a)) [5].

Nach diesem Modell wire die Hall-Leitfahigkeit, also die Leitfahigkeit senkrecht zur
Potentialdifferenz o,, ebenfalls null. Von Klitzing konnte 1980 in Transportmes-
sungen jedoch nachweisen, dass diese Leitfihigkeit gerade nicht null ist, sondern
quantisierte Werte in Abhiingigkeit der besetzten LL n annimmt: o,,, = ne?/h. Die
Erklarung hierfiir liegt darin, dass an den Rédndern der Probe die von den Elek-
tronen beschrittenen Zyklotronbewegungen nicht vollstandig innerhalb der Probe
sind. Dies bewirkt einen Anstieg der Energie der Landau-Level, wenn der Abstand
des Mittelpunkts der Zyklotronbewegung zum Probenrand in die Grokenordnung
von r¢ kommt und damit zu einem Bereich, in dem die LL-Energie Ep schneidet,
wie in Abbildung 5.2(b) dargestellt. 1992 konnten Chklovskii et al. [62] in selbst-
konsistenten Rechnungen zeigen, dass es sich bei diesen Bereichen um metallische
Streifen handelt, die 2000 von Weitz et al. [63] mit Hilfe von Rasterkraftmikrospie
experimentell nachgewiesen werden konnten.

Wie in Abbildung 5.2(a) jedoch ebenfalls ersichtlich, ergeben sich fiir diese Rand-
zustidnde aufgrund der vorgegebenen Drehrichtung durch das Magnetfeld spezielle
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5.2 Der Topologische Isolator

Eigenschaften. So ist die Richtung der Leitfdhigkeit abhéngig von der Richtung des
Magnetfeldes und der Geometrie des Probenrandes. Da fiir jeden Probenrand nur
eine Ausbreitungsrichtung erlaubt ist, ist aber Riickstreuung von Elektronen, also
Streuung, bei der Anfangs- und Endzustand entgegengesetzte Gruppengeschwin-
digkeiten besitzen, unmoglich. Aufgrund des Zusammenhangs mit dem Drehsinn
der Lorentzkraft werden die Randzustdnde auch als chiral bezeichnet.
Diese Eigenschaft ist insbesondere fiir die hohe Prézision verantwortlich, mit der
die Quantifizierung der Leitfahigkeit gemessen werden kann. Die theoretische Be-
schreibung des QHE durch Thouless, Kohmoto, Nightingale und den Nijs (TKNN)
[64] unter Anwendung des Kubo-Formalismus konnte weiterhin zeigen, dass sich
den Bloch-Wellenfunktionen |u,,) der Landau-Quantisierung eine Phasenbeziehung
zuordnen lisst, die Berry 1984 [65] auf allgemeine Systeme erweitern konnte. Dem-
nach kann sich diese zustandsabhingige Phase (Berry Phase) An = i (t|Vi|tm)
innerhalb eines geschlossenen Ringintegrals im k-Raum nur um Vielfache von 27
andern. Durch eine Transformation dieses Ringintegrals in ein Oberflichenintegral
ldsst sich eine Invariante n,, formulieren (TKNN- oder Chern-Invariante), wenn
man den dadurch entstehenden Berry-Fluss F,, iiber die gesamte Brillouin-Zone
integriert [6]:
1 0 ,
Ny = — | A°kF,, mit  F,, = Vi X Ay (5.6)

:27T

Die Summation iiber alle besetzten Bénder m fiihrt hierbei wieder genau auf die
quantisierte Leitfahigkeit > n,, = n. Aufgrund der Summe wird n auch als to-
tale Chern-Invariante bezeichnet [6]. Beriicksichtigt man, dass die totale Chern-
Invariante Riickschliisse auf die Randzusténde eines Systems zuldsst, kann nun
recht einfach die topologische Aquivalenzklasse definiert werden, was im folgenden
Kapitel nachgeholt werden soll.

5.2.2 Topologische Aquivalenzklassen

Wie im vorigen Kapitel gezeigt lésst sich die Topologie eines Systems zum Bei-
spiel anhand der totalen Chern-Invariante n definieren. Da die Chern-Invariante
der Anzahl an Randzustinden entspricht, die Er schneiden, kann also festgehalten
werden, dass zwischen zwei Materialien unterschiedlicher totaler Chern-Invariante
topologisch geschiitzte Grenzflichenzustédnde existieren, wahrend zwischen Mate-
rialien gleicher Chern-Invariante keine solchen Grenzflichenzustinde auftreten.®
Somit lassen sich auf Basis der Chern-Invarianten Aquivalenzklassen definieren,

8Da jedes Material an seinen Grenzen Oberflichen- oder Randzustéinde besitzt, bezieht sich im
Folgenden der Begriff Rand- oder Oberfléchenzustand auf topologische Randzustinde welche
die Bandliicke schliefien.
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5 Theoretische Grundlagen fiir Landau-Level Spektroskopie auf topologischen Isolatoren

wobei Materialien gleicher Aquivalenzklasse im Ubergang zueinander keine Rand-
zustidnde aufweisen.

Fasst man das oberste besetzte Landau-Niveau als Valenzband und das niedrigste
nicht besetzte Landau-Niveau als Leitungsband auf, so ldsst sich die obige Defi-
nition auf beliebige Materialien mit vollstdndiger Energieliicke erweitern. Analog
zum Fall der Chern-Invarianten besteht demnach eine Aquivalenzklasse aus allen
Materialien, die kontinuierlich ineinander iiberfiihrt werden konnen, ohne diese
Energieliicke zu schliefen |6, 7.

Als Referenzmaterial hierfiir bietet sich Vakuum an. Die Energieliicke bildet hierbei
die Energie, die néotig ist, ein Elektron-Positron-Paar zu bilden [6]. Basierend auf
dieser Uberlegung lassen sich freie Elektronen als Leitungsband und freie Positro-
nen als Valenzband auffassen. Da im Vakuum kein Quanten-Hall-Effekt auftritt
besitzt Vakuum die Chern-Invariante n = 0. Isolatoren, Halbleiter und Supraleiter
besitzen ebenfalls Bandliicken und da im Ubergang von diesen Materialien ins Va-
kuum keine Randzustinde entstehen, besitzen alle dieselbe Chern-Invariante [7].
Im Gegensatz dazu besitzt ein (Quanten-Hall-System eine Chern-Invariante abhin-
gig von der Anzahl an besetzten Landau-Niveaus. Da jedes dieser Landau-Niveaus
im Ubergang zum Vakuum genau einen Randzustand beisteuert, ist die Anzahl
an Randzustdnden durch die Topologie des Materials geschiitzt. Das heifst, dass
durch kontinuierliche Transformationen, wie zum Beispiel Dotierung des Materi-
als, kein Randzustand zerstort werden kann, solange die Bandliicke erhalten bleibt
[6]. Zusammenfassend lésst sich damit sagen, dass in jedem topologischen Isolator
eine Invariante existiert, die sich von der entsprechenden Invarianten im Vakuum
unterscheidet und im Ubergang die Existenz eines Randzustandes fordert.

Trotz der enormen Vorteile fiir elektrische Anwendungen, speziell die definierte
Stromrichtung und Leitfdhigkeit, gestaltet sich die technische Umsetzung eines
Quanten-Hall-Systems in elektronischen Komponenten schwierig. Dies liegt ins-
besondere daran, dass fiir die Realisierung eines bei Raumtemperatur stabilen
QH-Systems ein Abstand zweier LL in der Grofenordnung 75 mV erforderlich ist
(vgl. Kapitel 2.1.1). Basierend auf Gleichung 5.3, mit einer effektiven Masse von
beispielsweise 0.4 Elektronenmassen, ergédbe sich hierfiir ein erforderliches magne-
tisches Feld von B ~ 230T, eine Feldstéirke die im kontinuierlichen Betrieb derzeit
nicht realisierbar ist.

Durch den experimentellen Nachweis der elektronischen Eigenschaften von Gra-
phen durch Novoselov et al. [66, 67] und der damit verbundenen Realisierung
eines Materials mit rein Dirac-artigen Zustdnden an der Fermi-Energie ergab sich
jedoch eine weitere Moglichkeit fiir die Realisierung eines topologischen Isolators:
Der Quanten-Spin-Hall-Isolator.
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5.2 Der Topologische Isolator

5.2.3 Der Quanten-Spin-Hall-Effekt und die Z,-Invariante
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Abbildung 5.3: Eigenschaften des Quanten-Spin-Hall-Isolators. (a) Darstellung eines
2D-QSH-Systems. Im QSHE ist die Gruppengeschwindigkeit der Randzustéinde an den Spin ge-
koppelt (nach [6]). (b) Schematische Darstellung der Riickstreuung. Da in beiden Fallen der resul-
tierende Zustand aufgrund der TR-Symmetrie unterschiedliches Vorzeichen trigt, ist Riickstreu-
ung verboten (nach [7]). (c) Darstellung der Oberflichendispersion eines 3D-QSH-Systems. (d)
Darstellung des Dirac-Kegels mit Lage der Fermi-Energie. (e) 2D-projizierte Darstellung aus (d)
mit Einzeichnung der TR-Invarianten Punkte T';.

Grundlage des Quanten-Spin-Hall-Effekts (QSHE) ist die lineare elektronische
Dispersion, wie sie z.B. in Graphen auftritt. Wahrend konventionelle Metalle wie
Silber den newtonschen Bewegungsgleichungen folgend eine quadratische Disper-
sionsrelation besitzen, zeigt Graphen durch die spezielle Gitterstruktur an zwei
Punkten der Brillouin-Zone (K und K’) eine lineare Dispersion [67]. Interessant
hierbei ist, dass eine Kopplung zwischen Spin und Impulsrichtung auftreten kann,
was bei quadratischer Dispersion, aufgrund des Verlusts der Richtungsinformation
durch die Quadrierung, nicht moglich ist. In Anlehnung an die Dirac-Gleichung
fiir Licht werden solche Systeme auch als Dirac-artig oder helikal bezeichnet. Auch
wenn in Graphen im Gegensatz zu Licht die Helizitdt nicht beziiglich des realen
Spins sondern beziiglich der zwei Komponenten der Wellenfunktion (Pseudo-Spin)
definiert ist [68] und des Weiteren die Helizitdt an den beiden Hauptsymmetrie-
punkten K und K’ entgegengesetzt ist, so ermdoglicht die Existenz einer linearen
Dispersion fiir Elektronenzustdnde neue Denkansétze zur Realisierung eines QSH-
Systems (vgl. [69]). Analog zum Quanten-Hall-Effekt existieren beim QSHE eben-
falls Randzustinde mit definierter Gruppengeschwindigkeit. Im Gegensatz zum
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QHE ist beim QSHE jedoch nicht die Richtung der Hall-Leitfdhigkeit sondern die
Richtung der Spin-abhingigen Leitfihigkeit definiert. So ergeben sich wie in Ab-
bildung 5.3(a) dargestellt fiir jeden Rand zwei Zusténde, deren Gruppengeschwin-
digkeit an die Spin-Richtung gekoppelt ist.

Die Hauptproblematik fiir die Existenz eines QSH-Systems ist die Zeitinversions-
Symmetrie (engl. time reversal, TR) fiir Teilchen mit halbzahligem Spin [7]. In
Abwesenheit eines TR-brechenden Einflusses, wie zum Beispiel eines Magnetfel-
des, fordert die TR-Symmetrie fiir jeden Zustand die Existenz mindestens eines
zweiten energetisch entarteten Zustands. Diese Forderung leitet sich direkt aus
den anti-hermiteschen Eigenschaften des TR-Operators ©2 = —1 her und wird als
Kramers-Theorem bezeichnet [7]. Da zwei Zustéinde jedoch nur energetisch ent-
artet sein diirfen, wenn sie sich in mindestens einer Quantenzahl unterscheiden,
fordert dies insbesondere, dass die zwei Zustédnde unterschiedlichen Spin tragen
miissen. In Systemen mit quadratischer Dispersion ist diese Relation durch die
Spin-Entartung automatisch erfiillt. In Systemen mit linearer Dispersion fordert
sie, dass die resultierenden Zustinde mindestens am ['-Punkt sowie den Randsym-
metriepunkten der Brillouin-Zone erfiillt ist. Diese Punkte werden als Kramers-
oder auch TR-Invariante Punkte A; bezeichnet und es existieren in zwei Dimen-
sionen genau vier dieser Punkte und in drei Dimensionen acht.

Da die topologische Eigenschaft die Existenz von Randzusténden ist, bietet sich
an, basierend auf den bisherigen Erkenntnissen eine allgemeine Formulierung von
Randzustinden fiir die Dirac-Gleichung zu formulieren und die notwendigen Bedin-
gungen fiir deren Existenz direkt daraus abzuleiten. Eine um einen quadratischen
Term in p korrigierte Formulierung der Dirac-Gleichung in 2 Dimensionen ldsst
sich nach Shen [70] wie folgt formulieren:

hi = vpp,o, £ vpp,o, + (Mg — Bp?)o.. (5.7)

vr entspricht hierbei einer Geschwindigkeit analog zur Lichtgeschwindigkeit in der
Vakuum-Dirac-Gleichung, m der Teilchenmasse und B einer Gréfse der Dimension
einer inversen Masse. Die Einfiihrung des Masseterms muvao, ist dabei notwendig,
um eine Bandliicke zu erzeugen, sodass das Material im Volumen nicht leitfdhig
ist. Die Einfiihrung des zusitzlichen Terms Bp?o. ergibt sich durch die spétere
Definition einer inversen Bandliicke, was einer Invertierung der Dirac-Masse von
Elektronen bzw. Lochern entspricht. Da die unkorrigierte Dirac-Gleichung jedoch
nicht zwischen Teilchen und Anti-Teilchen unterscheidet, lasst sich mit der Dirac-
Gleichung ohne Korrekturterm diese Definition nicht treffen. Sowohl h, wie auch
h_ verletzen zwar die TR-Symmetrie des Systems, die Kombination aus beiden
innerhalb des 4-dimensionalen Dirac-Vektors ist jedoch unter TR-Operationen in-
variant |70].

Um die Randzustdnde zu ermitteln, wird in dieses System nun an einer belie-
bigen Stelle eine Grenzbedingung eingefiihrt, zum Beispiel entlang der y-Achse:
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x = 0. Die Anschlussbedingung an das Vakuum fordert, dass die Wellenfunktion
des Randzustands an der Grenzfliche null sein muss. Des Weiteren sollte die Wel-
lenfunktion, da es sich um einen Randzustand handeln soll, innerhalb der Fliche
ebenfalls exponentiell abfallen. Lost man die dadurch entstehende Differential-

gleichung unter den gegebenen Nebenbedingungen, so ergeben sich die folgenden
Wellenfunktionen [70]:

7 0

) sgn(B) 0
Wip = Gria(e ™/ —e /o) ebut/P i = ( 0 ),T_é = ( ) ) (5.8)

Die Existenz und die Eigenschaften der Randzustdnde sind weitgehend gepragt
durch die Eigenschaften der Abklinglingen £, welche sich wie folgt darstellen
lassen [70]:

()

el = ST (1 + \/1 —4mB + 4B2p§/v§> . (5.9)

Entwickelt man nun die Wurzel fiir B — 0 so erhélt man fiir die beiden Lésungen:
&~ Bh/vp und & = h/(mop). (5.10)

Dies fiihrt aber insbesondere fiir unterschiedliche Vorzeichen von m und B zu einer
Divergenz einer der beiden Losungen. Somit existiert ein Randzustand nur bei glei-
chen Vorzeichen von m und B was aufgrund der Definition aus Gleichung 5.7 gleich-
bedeutend mit der Forderung nach einer invertierten Bandliicke ist. Des Weiteren
wird deutlich, dass fiir m — 0 die Abklinglénge £ unendlich grof wird und der
Randzustand zu einem Fléchenzustand wird. Dies bedeutet, dass die Entstehung
von Randzustdnden an eine Bandliicke gekoppelt ist. Fiir die Dispersionsrelation
der Randzusténde ergibt sich:

E}", = tvpp,sgn(B); (5.11)

es existieren also zwei Zustande mit entgegengesetzter Fermi-Geschwindigkeit +vp,
die aufgrund der Zeitumkehrinvarianz zusitzlich entgegengesetzten Spin tragen
miissen (vgl. Abb. 5.3(a)). Verallgemeinert man dieses Modell auf drei Dimensio-
nen, so ergeben sich dhnliche Losungen fiir die Randzustdnde, wobei der Hamil-
tonoperator bzw. die Dispersionsrelation des Oberflichenzustands in diesem Fall
(ohne Einschrinkung z = 0)

HyZ = Fopsgn(B)(pe0s + pyoy), (5.12)
Eyi = supsgn(B)p mit p=/p+p, (5.13)

dem Dirac-Kegel aus Abbildung 5.3(c) entspricht. Berechnet man die TKNN-
Invariante dieses Systems nach Gleichung 5.6, so ergeben sich zwei Terme
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ny = £(sgn(m) + sgn(B))/2 deren Summe unabhingig von m und B null er-
gibt: Ein Quanten-Spin-Hall-System zeigt demnach keinen Quanten-Hall-Effekt.
Werden n, und n_ jedoch voneinander abgezogen, so lasst sich eine weitere In-
variante n, = (ny — n_)/2 definieren, auf deren Basis sich die Zj-Invariante als
v = n,mod2 darstellen ldsst [6]. In diesem Fall ergeben sich im vorgestellten Modell
zwei Moglichkeiten: sgn(m) = sgn(B) — v = 1 oder sgn(m) = —sgn(B) — v = 0.
Diese beiden Fille unterscheiden sich hinsichtlich ihrer Topologie und beschreiben
den Spin-Strom an den Oberflichen, wie in Abbildung 5.3(a) dargestellt.

Durch die Spin-Polarisierung der Randzustéinde ergeben sich im QSHE &dhnliche

Eigenschaften hinsichtlich des Ladungstransports wie beim Quanten-Hall-System.
So ist die Riickstreuung von Teilchen an unmagnetischen Defekten im Oberfla-
chenzustand eines QSH-Systems unterdriickt. Ursache hierfiir ist die Zeitumkehr-
Invarianz der Dirac-artigen Zustdnde. Wie in Abbildung 5.3(b) gezeigt, existie-
ren fiir die Streuung des Teilchens zwei Moglichkeiten. Die Endzustdnde beider
Streuereignisse sind jedoch aufgrund der unterschiedlichen Drehrichtung des Spins
um 360° verschoben. Durch die anti-hermitesche Eigenschaft des TR-Operators ©
bedeutet jedoch eine Drehung um 360° gleichzeitig eine Invertierung der Phase der
Wellenfunktion: ©% W) = —|¥). Damit besitzen die beiden mdglichen Endzustéin-
de der Streuung unterschiedliche Vorzeichen und interferieren somit destruktiv [7].
Unter der Annahme gleicher Wahrscheinlichkeit beider Ergebnisse bedeutet dies
aber, dass Riickstreuung unterdriickt ist.
Das selbe Prinzip ist ebenso verantwortlich dafiir, dass sich Teilchen auf den Ober-
flichen von TT nicht durch elektrostatische Potentiale wie ionisierten Storstellen
lokalisieren lassen (Anderson Lokalisierung). Im Gegensatz zu konventionellen 2D-
Elektronengasen, die durch zufillig angeordnete elektrische Potentiale lokalisiert
werden konnen, wiirde die dadurch resultierende Riickstreuung im Fall eines TI-
Oberflichenzustands wieder zu destruktiver Interferenz der Wellenfunktion fiithren
und ist somit ebenfalls unterdriickt. Aus diesem Grund werden die Oberflichenzu-
stande eines T1 basierend auf der obigen Definition auch als schwach anti-lokalisiert
bezeichnet. Wie angedeutet sind diese Aussagen jedoch nur fiir den Fall rein elek-
trostatischer Defekte giiltig. Besitzt eine Storstelle ebenfalls magnetische Eigen-
schaften, so ist die TR-Symmetrie des Oberflichenzustands lokal gebrochen und
folglich Riickstreuung erlaubt [6, 7].

Ein allgemeinerer Ansatz zur Berechnung der Zs-Invarianten basiert auf der
Arbeit von Fu, Kane und Mele [71-73]. Demnach reicht zur Bestimmung der to-
pologischen Eigenschaft die Untersuchung der Symmetrie an den Hauptsymme-
triepunkten I'; der Brillouin-Zone eines Materials. Dazu wird angenommen, dass
sich zum Beispiel ein 2D-System als Oberfliche eines Zylinders mit Umfang einer

20



5.2 Der Topologische Isolator

D~k, O 3Mm)=+1 @ 3I)=-1
O---@
o o A,
X ( # kX
O---@
r00 ky r10 /\a
Topologischer Isolator Konventioneller Isolator

A

>

N, N, N
O Schnittpunkt(e) Kramers-Entarteter Zustande

a

Abbildung 5.4: Bestimmung der Z,-Invarianten eines 2D-Systems nach Fu, Kane und
Mele. Wird ein 2D-Elektronengas auf einen Zylinder abgebildet, so l&sst sich die Topologie iiber
die Projektionen A, und A der Hauptsymmetriepunkte I'; bestimmen. Die Verbindung der Pro-
jektionen innerhalb der Brillouin-Zone gibt dabei Aufschluss iiber die Anzahl an Schnittpunkten
zweier Kramers-entarteter Zustinde und die Topologie des Systems (nach [71-73]).

Gitterkonstanten beschreiben ldsst, wie in Abbildung 5.4 dargestellt. Unter dieser
Voraussetzung kann man die Zustinde der Hauptsymmetrieachsen k, = 0 = A,
und k, = w/a = A, ebenfalls als magnetischen Fluss ® interpretieren, der den
Zylinder durchfliefst und respektive die Werte ® = 0 oder & = h/(2e) annimmt.
Die Zs-Invariante gibt in diesem Fall Aufschluss dariiber, ob sich die Zeitumkehr-
Polarisierung im kontinuierlichen Ubergang von A, nach A, éndert und ein topolo-
gisch geschiitzter Randzustand vorliegt oder nicht. Die Zeitumkehr-Polarisierung
7 einer Oberfliche ldsst sich dabei wie folgt bestimmen [72]:

det[ ()]

i) = +1. (5.14)

Taq = a15a2 mit 51 =

Hierbei ist Pflw(I;)] die Pfaffsche-Determinante der unitéren 2N x 2N Matrix
mit Wy (k) = (Upm,—k|Otin ). Die Elemente dieser Matrix entsprechen also den
Ubergiingen zwischen Bloch-Funktionen einzelner Bénder mit positiven und ne-
gativen Wellenvektoren und sind damit insbesondere anti-symmetrisch, womit
gilt: Pflw]? = det[w]. Die Zy-Invariante 1, oder die Anderung der Zeitumkehr-
Polarisierung lasst sich dann als Vorzeichen der Multiplikation iiber alle vier Haupt-

51



5 Theoretische Grundlagen fiir Landau-Level Spektroskopie auf topologischen Isolatoren

3D Topologischer Isolator v, =1

kein 3D Topologischer Isolator v, =0

k

X

O @ Hauptsymmetriepunkte T ® O Projektionspunkte A [ mégliche Fermi-Bégen

Abbildung 5.5: Ubersicht der Projektionen der Hauptsymmetriepunkte I' auf die
verschiedenen Oberflichen. Wihrend im Fall des topologischen Isolators (19 = 1, links)
mogliche Fermi-Bogen auf allen Oberflichen eine ungerade Anzahl an Projektionspunkten ein-
schliefien, existieren im Fall vy = 0 mindestens zwei Oberflichen, bei denen wenn iiberhaupt eine
gerade Anzahl an Projektionspunkten eingeschlossen ist (nach [72]).

symmetriepunkte ¢; identifizieren [72]:

(—1)"0 = mem, = [ ] 6. (5.15)

Wie in Abbildung 5.4 zu sehen lisst sich die Anderung der TR-Polarisierung dabei
mit dem Verhalten zweier Kramers-entarteter Zustande innerhalb der Brillouin-
Zone erklaren. Wahrend im topologisch trivialen Fall an den relevanten Punkten
A, und A, die gleichen Zustinde entartet sind, tauschen die entsprechenden Zu-
stiande im Fall des topologischen Isolators ihre Partner. Damit ist im Fall des TI
sichergestellt, dass die Zustinde die komplette Bandliicke schliefen, was in kon-
ventionellen Isolatoren nicht der Fall ist.

Samtliche Aussagen gelten ebenfalls fiir 3D-Systeme, wobei durch die zusétzliche
Dimension die Anzahl der TR-invarianten Punkte I'; auf acht erweitert werden
muss. Ebenfalls lassen sich in diesem Fall weitere topologische Invarianten v s 3
definieren, die den Produkten der I'; in den jeweiligen Richtungen der reziproken
Gittervektoren n; o3 entsprechen [72]:

()%= JI = S=trinana) (5.16)

nkzl,nj?ék:O,l

Jedoch gibt auch in 3D-Systemen ausschliefslich 1y Aufschluss iiber die Existenz
topologisch geschiitzter Oberflichenzustéinde auf jeder Oberfliche. Wie in Abbil-
dung 5.5 beispielhaft gezeigt, garantiert eine ungerade Anzahl an Punkten mit
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0; = —1, dass auf jeder Oberfliche eine ungerade Anzahl an Projektionspunkten A
von moglichen Fermi-Bogen umschlossen wird. Dies ist notwendig fiir das Entste-
hen eines Dirac-Kegels, mit den in Abbildung 5.3(c,d,e) gezeigten Eigenschaften.
Eine weitere Vereinfachung der Rechnung ergibt sich, wenn innerhalb des Systems
Inversions-Symmetrie herrscht. Da in diesem Fall den Bloch-Funktionen |u,, (k))
an den TR-invarianten Punkten Paritdtseigenwerte £ zugeordnet werden koénnen,
lassen sich die entsprechenden ¢; iiber die Multiplikation der Paritdten aller be-
setzten Bénder darstellen |72]:

N

0 = H Som(Ts)  mit & (T) = £1. (5.17)

m=1

Alle im folgenden vorgestellten theoretischen Voraussagen iiber die Topologie von
Probensystemen basieren auf dieser Art der Berechnung der Zs-Invarianten.

5.2.4 Der 2D-Topologische Isolator

CdTe | HgTe | CdTe

s <—>d
Qw

M H, /r\
E - >
| d, d
r7 C Qw r7

< wie CdTe wie HgTe =>

Abbildung 5.6: Der 2D-Topologische Isolator CdTe-HgTe-CdTe. Links bzw. rechts sind
die Volumenzusténde von CdTe und HgTe abgebildet. Bei HgTe ist die energetische Reihenfolge
der Bénder I's und I's invertiert. Innerhalb der Schichtstruktur dndert sich die Energie der
Quantentrogzusténde E; und H; abhéngig von der Schichtdicke dqw. Oberhalb von d¢ invertiert
sich die Reihenfolge der Bénder und das System wird zu einem 2D TT (nach [74]).

Die erste experimentelle Realisierung eines topologischen Isolators basiert auf
der theoretischen Arbeit von Bernevig, Hughes und Zhang [74]. Die Idee zur Rea-
lisierung des TT besteht dabei aus einer geschichteten Anordnung von HgTe und
CdTe. Wihrend CdTe beziiglich seiner elektronischen Struktur ein normaler Halb-
leiter ist, gehort HgTe zur Klasse der Halbleiter ohne Bandliicke (zero-gap semi-
conductor). Durch die starke Spin-Bahn-Wechselwirkung aufgrund des schweren
Elements Quecksilber ist die Bandanordnung innerhalb von HgTe zudem invertiert.
Die Inversion wird klar, wenn man die Bandordnung innerhalb von CdTe n#her
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betrachtet (vgl. Abbildung 5.6). In CdTe besteht das Valenzband aus p-artigen
Béandern (T's,T'7), wihrend das Leitungsband aus s-artigen Biandern (T'g) besteht.
In HgTe invertiert sich die Reihenfolge dieser Binder und das geteilte ['s-Band
stellt sowohl das Valenzband als auch das Leitungsband dar. Da beide Bander im
[-Punkt entartet sind, besitzt Hg'Te keine Bandliicke. Wird nun eine diinne Schicht
HgTe zwischen zwei Schichten CdTe eingebettet, so ergibt sich je nach Schichtdi-
cke dqw eine unterschiedliche Bandstruktur. Fiir diinne Schichten dqw < 6.3nm
iibernimmt die Bandstruktur des Schichtsystems die normale Bandanordnung von
CdTe, wohingegen fiir dicke Schichtdicken die invertierte Bandstruktur von HgTe
bestehen bleibt. Der Ubergang zwischen beiden Situationen kann dabei als topo-
logischer Phasenwechsel angesehen werden, bei dem sich die Masse des Systems
invertiert. Zur Bestimmung des genauen Verhaltens eventuell entstehender Rand-
zustinde ist eine ndhere Betrachtung der Struktur des Valenz- (Hy) bzw. Leitungs-
bandes (E7) notig: Hy entsteht aus dem urspriinglichen |I's, m; = £3/2) Band und
E; aus einer Linearkombination zwischen |I's,m; = +1/2) und |I's, m; = £1/2).
Da |I's,m; = +£3/2) ungerade Paritdt besitzt, wihrend |['s,m; = £1/2) gera-
de Paritiat hat, bedeutet dies, dass Randzustinde, die die Bandliicke schliefien,
ebenfalls ungerade Paritdt besitzen miissen. Dies wire in niedrigster Ordnung pro-
portional zu k. Damit ergeben sich fiir die Randzustdnde genau die Forderungen,
die im vorigen Modell angesetzt wurden. Die experimentelle Realisierung dieses
Systems gelang Konig et al. [75] im Jahr 2007. Dabei konnte in Transportmes-
sungen nachgewiesen werden, dass ab einer Schichtdicke von dqw > 6.3nm das
System geschiitzte Randzustinde mit definierter Leitfahigkeit o = 2e/h besitzt.
Der Faktor 2 im Vergleich zum QHE ldsst sich hierbei darauf zuriickfiihren, dass
im Gegensatz zum QHE beide Randkanéle zur Leitfahigkeit beitragen.

5.2.5 Der 3D-Topologische Isolator

Die Voraussetzungen fiir das Entstehen topologischer Randzustédnde kénnen weit-
gehend von zwei auf drei Dimensionen erweitert werden. So gelten fiir den ersten
experimentell realisierten 3D-Topologischen Isolator Bi;_,Sb, nahezu die gleichen
Eigenschaften wie fiir den im vorigen Kapitel vorgestellten Schichtzustand. Das
Probensystem Bi;_,Sb, wurde dabei von Fu und Kane [72] sowie Teo et al. [77] als
3D-TT vorgeschlagen und von Hsieh et al. |78] 2008 erstmals in ARPES-Messungen
(= winkelaufgeloste Photo-Elektronen-Spektroskopie) bestétigt. Wie im Fall des
Schichtsystems besitzt eine Komponente, in diesem Fall Antimon, eine invertierte
Bandliicke und gehort zur Klasse der Halbmetalle. Die andere Komponente, Bis-
mut, hat dagegen eine normal geordnete Bandliicke und gehort ebenfalls zu den
Halbmetallen [6]. Analog zur Schichtdicke von HgTe 6ffnet sich in einem gewissen
Bereich der Konzentration 0.07 < x < 0.22 in Bi;_,Sb, die Bandliicke, wobei das
System in diesem Konzentrationsbereich die Ordnung der Bandliicke von Antimon
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Abbildung 5.7: Kristallstruktur und Energietermschema von BisSes. (a) Kristallstruk-
tur von BiySes. Der Kristall besteht aus stark gebundenen Schichten von jeweils fiinf Lagen, die
durch Van-der-Waals-Krifte zusammengehalten werden. Die Atome der Mittellage stellen Inver-
sionszentren dar und bilden die &ufieren Lagen aufeinander ab. (b) Termschema von Bi und Se in
BiySes. Die Bereiche beriicksichtigen jeweils zusétzlich den Einfluss von (i) chemischer Bindung,
(ii) Kristallfeld und (iii) Spin-Bahn-Kopplung (nach [76]).

iibernimmt. Aufgrund der Inversions-Symmetrie in Antimon lassen sich wie im
Fall des 2D-TI die Paritidten der Bander im Valenz- und Leitungsband bestim-
men. Das Ergebnis ist, dass entstehende Randzustinde ungerade Paritit tragen,
also Dirac-artiges Verhalten zeigen. Die weitere Suche nach Materialien, die topo-
logische Eigenschaften zeigen, fiihrte 2009 zur Entdeckung der topologischen Ei-
genschaften von gleich drei neuen Verbindungen, BiyTes, BisSes und ShyTes durch
Zhang et al.[76] und Xia et al. [79]. Die Vorteile dieser Probensysteme gegeniiber
Bi;_,Sb, sind die vergleichsweise grofse Bandliicke sowie die Eigenschaft, dass nur
ein Dirac-Kegel im Zentrum der Brillouin-Zone existiert. Des Weiteren stellen diese
Probensysteme keine Legierungen, sondern kristalline Strukturen dar, was die Her-
stellung dieser Verbindungen mafgeblich vereinfacht|6]. Die Kristallstruktur von
BiySes ist in Abbildung 5.7(a) dargestellt. BisSes besteht aus einer Schichtstruk-
tur aus jeweils fiinf Lagen, wobei die Atome einzelner Lagen hexagonal angeordnet
sind. Jede Lage ist abwechselnd mit Bismut oder Selen besetzt und die Schichtfolge
ist dhnlich dem kubisch-flachenzentrierten Gitter ABCAB. Die einzelnen Schich-
ten sind durch die vergleichsweise schwachen Van-der-Waals-Bindungen gekoppelt,
weshalb die Oberflichen senkrecht zur z-Richtung iiblicherweise aus Selen-Lagen
bestehen. Wie die bereits vorgestellten Materialien besitzen alle drei Verbindun-
gen eine inverse Bandliicke mit Dirac-artigem Verhalten. Da bisher immer nur die
Existenz einer inversen Bandliicke gefordert wurde, nicht jedoch auf die physika-
lische Ursache der inversen Bandliicke eingegangen wurde, soll dies hier nun am
Beispiel BiySez nachgeholt werden. Abbildung 5.7(b) zeigt eine schematische Ener-
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gietermstruktur von BisSes in Abhéngigkeit unterschiedlicher Wechselwirkungen
nach [76]. Beginnend mit den atomaren p-Orbitalen von Bismut und Selen wird
hierbei schrittweise der Einfluss der chemischen Bindung (i), des Kristallfelds (ii)
und der Spin-Bahn-Kopplung (iii) im Termschema beriicksichtigt. Dabei wird deut-
lich, dass sich durch den Einfluss der Spin-Bahn-Kopplung die Reihenfolge der zwei
Zustinde |P17, ) und |P2_, ) energetisch vertauscht, wobei sich 4 und — wieder
auf die Paritdt der nun hybridisierten Zustéinde bezieht. Das Zusammenspiel der
invertierten Bandliicke mit dem damit verbundenen Paritdtswechsel fiihrt wie in
den vorigen Fallen zur Entstehung Dirac-artiger Oberflichenzusténde, die Hsieh
et al. [80] wiederum mit ARPES-Messungen auf BizTegund Bi, sCasSes nachwei-
sen konnten. Des Weiteren konnten Hsieh et al. in Spin-polarisierten Messungen
zeigen, dass die Oberflichenzustinde abhingig ihrer E—Richtung unterschiedlichen
Spin tragen, was ein Nachweis der prognostizierten Eigenschaften des Dirac-Kegels
darstellt. In Rastertunnelmikroskopie-Messungen konnten Zhang et al. 2009 eben-
falls das Verbot der Riickstreuung auf Bi;Tes durch QPI-Messungen nachweisen.

5.3 Elektronen im magnetischen Feld - Teil Il

Durch die speziellen Eigenschaften der Oberflichenzustinde topologischer Isolato-
ren muss das Verhalten im magnetischen Feld nochmals getrennt betrachtet wer-
den. Dabei kénnen jedoch die Ansdtze, welche in den Kapiteln 5.1 bzw. 5.2.3
verwendet wurden, weitgehend iibernommen werden. Um eine moglichst vollstan-
dige Beschreibung des Systems zu erhalten, nehmen wir dabei zunéchst analog zu
Kapitel 5.2.3 fiir den Hamiltonoperator eine Superposition aus Dirac-artigen und
freien Elektronen an [81]:

~

H = hUF(pxaa: +py0y) + szja p2 = pg2c _'_ng/ (518)

mit der Einheitsmatrix /. Analog zu Kapitel 5.1 wird ein Magnetfeld in z-Richtung
angenommen und die Landau-Eichung fiir das Vektorpotential angewandt. Da im
Gegensatz zum klassischen Fall ebenfalls komplexe Terme auftauchen wird zusétz-
lich der Impuls p durch den quantenmechanischen Impulsoperator p, = —ih0,
ersetzt. In Matrixschreibweise ergibt sich dadurch fiir den Hamiltonoperator:

g o— D[(—i0, + x/I3)* — 0%] hvp(—i0, —i0, — iz /1)
hvp(—i0, + 10, + iz /1) D[(—id, + x/I})* — 02]
Der y-abhéngige Teil der Differentialgleichung kann nun separiert werden, indem
man fiir die Wellenfunktion in y-Richtung ebene Wellen annimmt:
U(r) = U(z)e*™v & —id,¥(r) = k,¥(r). Des Weiteren werden die dimensionslo-
sen Parameter X = z/lg und Xy = k,lp eingefiihrt und darauf Leiteroperatoren

a=1/vV2(0x + X + Xo) at = 1/v/2(=0x + X + Xo) (5.20)

(5.19)
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definiert. Mit Hilfe der Leiteroperatoren lisst sich der Hamiltonoperator wie folgt
formulieren:

- (2DR?/13)[aat +1/2]  (—iv2hop/IB)a

H = , . (5.21)

(iv/2hvp /1) at (2Dh?/12)[aat + 1/2]

Die Form des Hamiltonoperators mit den alleinstehenden Stufenoperatoren in
den nicht-diagonal Elementen legt fiir die Losung der Wellenfunktion den Ansatz
UT(n) = [a(n — 1], B{(n|] mit den Losungen des eindimensionalen Harmonischen
Oszillators ®,, = |n) nahe. Fiihrt man zusitzlich die Abkiirzungen ¢; = 2Dh?/I3
und € = ﬂhvp/lg ein, die beide der Dimension einer Energie entsprechen, so
lassen sich die Energieeigenwerte iiber die Relation det[H — EI] = 0 berechnen:

E, =en+/(e1/2)? + é2n. (5.22)

Aus Griinden der Vollstdndigkeit sei hier erwidhnt, dass der Zustand ®,__; im
Harmonischen Oszillator nicht existiert und die Wellenfunktion fiir ¥,, = 0 deshalb
folgende Form annimmt: W!_, = [0, 3(0|]. Fiir ein reines Dirac-System (e; = 0)
ergibt sich somit:

E,, = sgn(n)hvp/lg\/2|n| = sgn(n)vp+/2e|n|Bh. (5.23)

Analog zum quadratischen Fall lassen sich durch die Kenntnis der Wellenfunktio-
nen die Radien der Landau-Bahnen innerhalb eines Dirac-artigen Systems bestim-
men [61]:

V@l — R210) = {im Z; 8 . (5.24)
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6 STM-Messungen auf
Antimon-Tellurid SbyTej

Im folgenden Kapitel sollen die Ergebnisse eigener STM-Messungen auf ShyTes
prasentiert werden. Dabei soll zuerst eine Einordnung unserer Ergebnisse in bereits
verffentlichte STM-Messungen von Jiang et al. [82] und Pauly et al. [22] auf die-
sem Probensystem vorgenommen sowie die Datenbearbeitung fiir die Auswertung
detailiert beschrieben werden. Das Augenmerk liegt hierbei auf der Formation von
Landau-Resonanzen innerhalb starker externer magnetischer Felder. Darauf wird
eine genaue Analyse der energetischen Verbreiterung einzelner LL diskutiert, die
iiber bestehende Veroffentlichungen hinausgeht, und eine physikalische Erklarung
der von uns gefundenen Zusammenhénge prisentiert. Dariiber hinaus wird der Ein-
fluss der lokalen energetischen Landschaft auf die Energie einzelner LL diskutiert.
Die gefundenen Ergebnisse werden wiederum in den Zusammenhang bestehender
Veroffentlichungen eingeordnet und mogliche physikalische Erklarungen fiir das
gemessene Verhalten vorgestellt.

6.1 Landau-Level-Spektroskopie auf Sb,Te;

Abbildung 6.1 zeigt eine erste Ubersicht der Ergebnisse eigener Messungen auf
SboTes unter einem externen Magnetfeld von bis zu 12 T. Die Probe wurde dabei
unter Anwendung der modifizierten Bridgman Technik geziichtet, wobei der Tem-
peraturgradient an der Kristallisationsfront ungefihr 10K /cm betrug [83]. Die
Spaltung der Probe erfolgte unter Verwendung eines Spaltstempels innerhalb des
UHV-Systems bei einem Basisdruck von unter p < 107! mBar. Die Spaltung selbst
wurde analog zur in der Diplomarbeit von Thomas Bathon [84] vorgestellten Me-
thode ausgefiihrt.

Diagramm (a) zeigt eine Reihe von Spektroskopien an derselben Stelle der Probe
bei unterschiedlichen externen Feldern. Um eine Verschiebung der Position, bei-
spielsweise durch thermische Driftbewegungen wahrend der Magnetfeldéinderung,
auszuschliefsen wurde fiir jedes Magnetfeld eine topographische Messung durch-
gefiihrt und die Position der Spektroskopie anhand von Defektmustern neu be-
stimmt. Die Probentemperatur der im Folgenden vorgestellten Ergebnisse lag laut
Cernox-Sensor am Probenhalter bei Tpyope = (1.50 & 0.05) Kelvin. Die Messung
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Abbildung 6.1: Ubersichtsmessungen auf Sb,Teg (a) Punktspektroskopien bei unterschied-
lichen Magnetfeldern B (Usp = 350mV, Isp = 500pA, Unoa = 2mV). Die Indizierung der LL
ist fiir die Indizes 1 und 4 bei 12T exemplarisch eingezeichnet. (b) Dispersionsrelation der ein-
zelnen LL bei unterschiedlichen Feldstdrken. Die einzelnen LL zeigen eine linearen Dispersion
mit vp &~ 4.4 - 105m/s. (c) Topographische Messung der SbyTesz-Oberfliiche ((Ug = 350mV,
Isp = 500 pA). (d) Punktspektroskopien an den in (¢) markierten Positionen (Einstellungen wie
in (a)). Die Energie des Maximums einzelner LL variiert mit der Position, wobei die Abweichung
flir geringere LL-Indizes grofer wird.

bei 0T ldsst sich dabei grob in drei Bereiche unterteilen: Einen starken Abfall
der Zustandsdichte unterhalb 80 meV, einen Bereich dhnlicher Zustandsdichte mit
einem Tiefpunkt bei &~ 190 meV und einen méifigen Anstieg beginnend zwischen
200meV und 250 meV. Der Abfall bzw. Anstieg fiir niedrige und hohe Energien
kann dabei durch das Einsetzen der Valenz- bzw. Leitungsbidnder im Volumen er-
klart werden [22]. Das Minimum wird iiblicherweise mit dem Dirac-Punkt Ep des
Oberflichenzustands identifiziert und erlaubt somit zusammen mit den beiden an-
deren Energien eine Einordnung des Oberflichenzustands in die Bandliicke.

Aus den Messungen im externen Magnetfeld wird deutlich, dass mit zunehmen-
dem Feld Resonanzen innerhalb der Zustandsdichte entstehen, die sich zuséitzlich
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abhéngig vom Feld verschieben. Diese Resonanzen entsprechen der Kondensation
der Oberflichenzustinde auf Landau-Niveaus, deren physikalische Eigenschaften
im Folgenden ndher betrachtet werden sollen. Ordnet man den einzelnen Resonan-
zen die entsprechenden LL-Indizes zu, beginnend mit n = 0 fiir die Resonanz am
Dirac-Punkt Ep, und triigt die Energie gegen |k| = 1/2¢|n|B/h auf, so ergibt sich
die in Abbildung 6.1(b) dargestellte Dispersionsrelation. Das Verhalten entspricht
dabei nahezu perfekt der theoretischen Erwartung aus Gleichung 5.23 mit einer
Fermi-Geschwindigkeit von vp & 4.4 - 10° m/s. Dieser Wert stimmt mit friiheren
Messungen auf ShyTes von Jiang et al. (vp ~ 4.3 - 10°m/s [82]) und Pauly et al.
(vp ~ 4.2-10°m/s [22]) gut iiberein.

Eine erste qualitative Analyse der Breite einzelner LL zeigt, dass die Breite der
Resonanzen mit zunehmender Energie abnimmt, was im Widerspruch zum er-
warteten Verhalten aus bisherigen Veroffentlichungen steht [22]. Wie in der to-
pographischen Aufnahme (Abbildung 6.1(c)) zu sehen ist, zeigt die Oberfliche
Bereiche unterschiedlicher Hohe sowie zahlreiche Defekte unterschiedlicher Art.
Die am deutlichsten auftretenden Defekte in Form von dreizdhligen Erhéhungen
entsprechen dabei Ersetzungen eines Te-Atoms durch ein Sb-Atom [Sbre(y)] in der
obersten Te-Atomlage [22, 82|. Die Hohenunterschiede variieren in Abhéngigkeit
der BTAS-Spannung Ug, was nahelegt, dass es sich hierbei nicht um topographische
Hohenunterschiede, sondern um lokale Variationen der Zustandsdichte handelt.
Diese Vermutung bestétigt sich anhand der in (d) dargestellten Spektroskopiekur-
ven an zwei unterschiedlichen Positionen der Probenoberflache. Die genauen Orte
der Spektroskopien sind dabei in der Topographieaufnahme farblich gekennzeich-
net. Wie deutlich zu sehen ist, unterscheiden sich die Spektroskopiekurven der
beiden Positionen deutlich voneinander. Neben der unterschiedlichen Intensitéts-
verteilung der Zustandsdichte in Abhéngigkeit der Energie fallt hinsichtlich der
Verteilung der Landau-Level auf, dass die Positionen der Maxima der einzelnen
LL energetisch zueinander verschoben sind, wobei die Verschiebung fiir hohere LL
abnimmt. Zur besseren Verdeutlichung dieses Effekts ist der Bereich zwischen den
Maxima gleicher LL-Indizes der beiden Spektroskopiekurven grau hinterlegt. Ba-
sierend auf diesen Beobachtungen wurden zusétzliche Spektroskopien an elf ver-
schiedenen Punkten der Probe fiir drei unterschiedliche magnetische Felder und
ohne externes Feld gemessen. Die Ergebnisse dieser Messungen sollen im Folgen-
den vorgestellt werden. Zunéchst soll jedoch die Analysemethode selbst, also die
Schritte der Datenverarbeitung zur Bestimmung der Eigenschaften der spezifischen
Landau-Resonanzen, kurz erlautert werden.
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Abbildung 6.2: Datenverarbeitung zur Bestimmung der LL-Eigenschaften. (a) Spek-
troskopien mit und ohne angelegtem magnetischen Feld (Usp = 350mV, Isp = 500pA,
Unmoa = 2mV). (b) Differenz der Spektroskopien in (a) und Basislinie durch Verbinden der
Téler benachbarter LL. (¢) Resultierende Daten nach Abzug der Basislinie.

6.1.1 Datenverarbeitung zur Bestimmung der Eigenschaften
von Landau-Level

Abbildung 6.2 zeigt die vorgenommenen Schritte zur Bestimmung der Eigenschaf-
ten einzelner LL. Jedes hier vorgestellte Spektrum wurde in einem Spannungsbe-
reich von —20mV bis 350mV (also jeweils ca. 100 mV unter- bzw. oberhalb der
Valenzband-Oberkante und Leitungsband-Unterkante) aufgezeichnet und besteht
aus 1481 Einzelmessungen, was beziiglich der Punktdichte einem energetischen
Auflésungsvermdogen von 250 'V entspricht. Die differentielle Leitfdhigkeit wurde
dabei mit der in Kapitel 2.2.2 vorgestellten Lock-In Technik bestimmt, wobei die
Modulationsspannung Uy,,q = 2mV betrug. Damit ergibt sich beziiglich des realen
energetischen Auflésungsvermogens unter Beriicksichtigung der Probentemperatur
von =~ 1.5 K nach Gleichung 2.10 AE =~ 3.6 meV. Die Integrationszeit pro Punkt
betrug 20 ms bei einer im Lock-In eingestellten Zeitkonstanten von 10 ms. Jeder
Datenpunkt besteht dabei aus dem gemittelten Wert von fiinf Durchgingen je-
weils mit ansteigender und fallender Spannung, um eventuell auftretende lineare
z-Driftbewegungen der Spitze zu kompensieren. Aufgrund der ungefdhr zwolf mal
schlechteren realen Energieauflésung verglichen mit der energetischen Punktdichte,
wurden die Daten zusétzlich gegliattet, indem jeder Punkt mit seinen acht néchs-
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Abbildung 6.3: Vergleich unterschiedlicher Fit-Funktionen und Modulationsspan-
nungen. (a) Fit der einzelnen LL mit Lorentz-Funktionen. (b) Fit der einzelnen LL mit Gauss-
Funktionen. (c) Unterschiede in den Resonanzen fiir verschiedene Modulationsspannungen Upod
(restliche Einstellungen wie in Abbildung 6.2).

ten Nachbarn zu gleichen Teilen gemittelt wurde.

Diagramm (a) zeigt beispielhaft zwei Spektroskopiekurven an einem Punkt mit
und ohne externes Feld. Da die lokale Zustandsdichte einer Messung sowohl In-
formationen iiber die Oberflichenzustinde wie auch die Volumenzustinde enthélt,
unser Hauptaugenmerk jedoch auf dem Verhalten der Oberflaichenzusténde liegt,
wurde in einem weiteren Schritt die Nullfeld-Messung von der Messung im ma-
gnetischen Feld abgezogen. Die daraus resultierende Kurve entspricht damit der
Anderung der Zustandsdichte in Abhingigkeit des externen Magnetfelds und ist
in Diagramm (b) dargestellt. Da Anderungen der Zustandsdichte jedoch nicht nur
auf den Oberflichenzustand beschrinkt sind, sondern ebenfalls Anderungen der
Zustandsdichte in den Volumenzustinden der Probe oder der Spitze entsprechen
konnen, wurde in einem weiteren Schritt eine Basislinie, basierend auf Spline-Fits
mit Stiitzstellen an den Minima zwischen benachbarten Landau-Resonanzen, von
der Messkurve abgezogen. Die Notwendigkeit dieser Prozedur wird in Schaubild
(¢) deutlich, da jetzt jedes LL individuell mit einer Gauss- bzw. Lorentzfunktion
gefittet werden kann.

Abbildung 6.3 zeigt das Ergebnis des Fits der Daten mit (a) Lorentzkurven und
(b) Gaulkurven. Dabei wurden innerhalb jedes Fits alle erkennbaren LL gleich-
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zeitig gefittet um Uberlagerungseffekte zu beriicksichtigen. Wie deutlich zu se-
hen, entspricht die Form des nullten LL (mittig bei ca. 190 meV) dabei eher einer
Lorentzkurve wahrend alle anderen Resonanzen eher ein Gauf-artiges Verhalten
zeigen. Dieser Unterschied kann jedoch iiber die angelegte Modulationsspannung
erklért werden. Abbildung 6.3(c) zeigt die Gegeniiberstellung einer Spektroskopie-
kurve mit Uyoq = 2mV und einer Messung mit U,,,q = 1 mV. Dabei wird deutlich,
dass das nullte LL nahezu die gleiche Form behélt, wihrend die LL mit hoherem
Index tendenziell bei gleicher Breite groker werden und damit eher der Lorentz-
Form entsprechen. Ein Vergleich der gefitteten Werte beziiglich der Breite und
Position der Kurven zeigt jedoch keine signifikanten Abweichungen.

6.1.2 Analyse der energetischen Verbreiterung einzelner LL

Die energetische Verbreiterung von Zustédnden wird insbesondere bei spektrosko-
pischen STM-Messungen {iblicherweise auf eine endliche Lebensdauer der gemes-
senen Zustidnde zuriickgefiihrt. Die Verbindung zwischen energetischer Breite und
Lebensdauer ist dabei die Heisenbergsche Unschérferelation, nach der die Energie
in einem endlichen Zeitintervall nicht scharf messbar ist: AEAt > h/2. Die endliche
Lebensdauer eines mit STM gemessenen Zustands kann dabei durch den Messpro-
zess selbst erklart werden. Bei Messungen oberhalb der Fermi-Energie werden unter
Annahme elastischer Tunnelprozesse Elektronen aus besetzten Spitzenzustinden in
unbesetzte Probenzustéinde iiberfiihrt. Da der nun besetzte Probenzustand energe-
tisch hoher liegt als das Fermi-Niveau, relaxiert das Elektron im zeitlichen Verlauf
in unbesetzte, energetisch tiefer liegende Zustinde. Fiir die energetische Abregung
des Zustands sind Wechselwirkungen mit dem Probensystem erforderlich, von de-
nen innerhalb der Literatur den drei Folgenden die gréfste Bedeutung zugeordnet
wird [22, 82, 85, 86]:

Elektron-Elektron-Wechselwirkung

Die Elektron-Elektron-Wechselwirkung (EEW) beschreibt die Interaktion zwischen
zwei oder mehreren Elektronen innerhalb eines Materials (vgl. Abbildung 6.4(a)).
Vereinfacht gibt dabei ein Elektron seine Energie iiber ein Austauschteilchen an
ein anderes Elektron ab. Dies bedeutet, dass ein Elektron mit hoher Energie in
einen unbesetzten Zustand niedrigerer Energie {ibergeht, wiahrend ein Elektron
in der Ndhe der Fermi-Energie in einen energetisch hoheren unbesetzten Zustand
wechselt [87]. Dabei miissen sowohl Energie, wie auch Impuls durch die Streuung
erhalten bleiben, was die Lage der moglichen Anfangs- und Endzustinde beider
Elektronen innerhalb der Brillouin-Zone stark eingrenzt. Je mehr Zustdnde zwi-
schen dem angeregten Zustand (BIAS-Energie) und dem Fermi-Niveau existieren,
desto grofer ist die Wahrscheinlichkeit dieses Prozesses, weshalb die Lebensdauer
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Elektron-Elektron Elektron-Phonon Elektron-Defekt

k—>

Abbildung 6.4: Ubersicht moglicher Wechselwirkungen fiir angeregte Zustéinde. (a)
Elektron-Elektron-Wechselwirkung: Ein Elektron gibt seine Energie an ein anderes Elektron ab.
(b) Elektron-Phonon-Wechselwirkung: Ein Elektron &ndert seinen Zustand unter Bildung eines
Phonons. (¢) Elektron-Defekt-Wechselwirkung: Ein Elektron wird elastisch z.B. an einem Defekt
gestreut (nach [88]).

mit steigender Differenz zwischen BIAS-Spannung und Fermi-Energie sinkt. Dies
bewirkt eine Verbreiterung der Probenzustinde abhéngig von der Differenz zwi-
schen Energie des Zustands und der Fermi-Energie. Ein weiterer Einflussfaktor
fiir die Starke der EEW ist die Temperatur des Systems. Wahrend bei 7' = 0K
die Grenze zwischen besetzten und unbesetzten Zustédnden scharf verlauft, steigt
mit zunehmender Temperatur das Energieintervall in dem Zustdnde unterhalb der
Fermi-Energie unbesetzt bzw. Zustdnde oberhalb Ey besetzt sind. Da dies wieder-
um mehr Mdaglichkeiten fiir Uberginge bewirkt, steigt der Einfluss der EEW mit
der Temperatur [87].

Elektron-Phonon-Wechselwirkung

Die Elektron-Phonon-Wechselwirkung (EPW) beschreibt eine Zustandsénderung
eines Elektrons unter Bildung oder Aufnahme eines Phonons (vgl. Abbildung
6.4(b)). Da bei tiefen Temperaturen kaum freie Phononen existieren, ist die Auf-
nahme eines Phonons im Falle der von uns ausgefiihrten Tieftemperaturmessungen
vernachléassigbar gering. Da es sich bei Phononen um Gitterschwingungen handelt,
deren Dispersionsrelation vergleichsweise flach verlduft, zeichnet sich die EPW
durch hohe Impulsdnderung bei niedriger Energieinderung aus. Dementsprechend
steigt der Einfluss der Wechselwirkung mit der Anzahl der verfiigharen unbesetz-
ten Zustande mit dhnlicher Energie aber unterschiedlichem k-Wert. Da der Dirac-
Punkt in SbyTes innerhalb der Bandliicke liegt, also keine Volumenzustinde bei
ahnlicher Energie existieren, ist der Einfluss der EPW in der Ndhe der Dirac-
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Energie vernachlissigbar. Mit abnehmender oder zunehmender Energie gewinnt
die EPW aufgrund des Uberlapps mit Valenz- bzw. Leitungsbandzustinden an
Gewicht, was zu einer Reduzierung der Lebensdauer in den entsprechenden Berei-
chen fiihrt [22].

Elektron-Defekt-Wechselwirkung

Die Elektron-Defekt-Wechselwirkung (EDW) beschreibt die Streuung eines Elek-
trons an Kristall-Defekten, wie zum Beispiel Fehlstellen oder Fremdatomen (vgl.
Abbildung 6.4(c)). Da die Masse der Defekte im Vergleich zur Elektronenmasse
grols ist, herrscht hierbei elastische Streuung, das heiflt nur die Richtung des Wel-
lenvektors dndert sich, wihrend die Lange des Wellenvektors und damit die Energie
gleich bleibt [89]. Aufgrund der Rotationssymmetrie des Dirac-Kegels kommen als
mogliche Endzustinde wieder nur Zustéinde auf dem Dirac-Kegel in Frage. Da die-
se jedoch wie in Abschnitt 5.2.3 ausgefiihrt Spin-polarisiert sind, ist die Streuung
je nach Winkel zwischen Anfangs- und Endzustand unterdriickt. Aufgrund des
Anstiegs der Anzahl moglicher Zustande mit Distanz zum Dirac-Punkt, ist davon
auszugehen, dass der Einfluss diese Art der Wechselwirkung fiir hohere LL zu ge-
ringeren Lebenszeiten und damit zu einer Erhéhung der energetischen Breite fiihrt.

Abbildung 6.5 zeigt die energetische Verteilung der Halbwertsbreite (engl. full
width at half maximum, FWHM) fiir die von uns vorgenommenen Messungen.
Der Unterschied zwischen (a) und (b) stellt dabei lediglich die Farbkodierung dar.
Wihrend in (a) die Farbe der einzelnen Messpunkte das dabei angelegte magne-
tische Feld B widerspiegelt, repréasentiert die Farbe in (b) den zugehorigen LL-
Index der einzelnen Messpunkte. Ein Vergleich des Verhaltens zwischen unseren
Messergebnissen und den drei vorgestellten moglichen Ursachen energetischer Ver-
breiterung zeigt signifikante Unterschiede. So spiegelt die Messung keine einheit-
liche Zunahme der FWHM mit Entfernung zur Fermi-Energie wider, was einen
starken Einfluss der EEW auf die Ergebnisse ausschliefst. Ebenso sind die Ergeb-
nisse im Widerspruch zu dem erwarteten Verhalten fiir Einfliisse von EPW und
EDW, da die FWHM mit zunehmender Entfernung zum Dirac-Punkt abnimmt.
Vielmehr zeigen sich innerhalb der Farbkodierung zwei von diesen Effekten unab-
hangige Einflussgroften: die Stiarke des Magnetfelds und der Index des LL. So ist
in Abbildung 6.5(a) deutlich ersichtlich, dass die energetische Breite mit zuneh-
mendem Magnetfeld zunimmt. Ebenfalls wird in (b) deutlich, dass die FWHM mit
zunehmendem LIL-Index abnimmt. Da keine der vorgestellten Ursachen energeti-
scher Verbreiterung von Zustédnden mit unseren Messergebnissen iibereinstimmt,
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Abbildung 6.5: Ubersicht der FWHM einzelner Landau-Resonanzen in Abhingigkeit
der Energie. Die Diagramme beinhalten hierbei jede eindeutig identifizierte Landau-Resonanz
an den elf Spektroskopiepositionen fiir die drei gemessenen Magnetfelder. (a) Farbkodierung nach
magnetischer Feldstirke: Mit zunehmendem Feld wird die FWHM grofer. (b) Farbkodierung nach
LL-Index: Mit zunehmendem Index wird die FWHM geringer.

soll im Folgenden ein bisher auf topologischen Isolatoren nicht verwendeter Ansatz
iiberpriift werden: die Energieunschéirfe basierend auf Heisenbergs Prinzip der Un-
schirfe zwischen Ort und Impuls.

Energieunschérfe durch die Ort-Impuls-Unbestimmtheit

Neben der bereits vorgestellten Energie-Zeit-Unschérfe, die eine Korrelation zwi-
schen Energie und Lebensdauer von Zustdnden darstellt, postulierte Heisenberg
ebenfalls, dass Ort und Impuls eines Zustands nicht gleichzeitig scharf messbar
sind [90]. Dies leitet sich direkt aus der Unsicherheit der Energieeigenwerte zweier
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6 STM-Messungen auf Antimon-Tellurid ShyTes

nicht vertauschbarer Operatoren ab:
1
A > 3[4, B)|. (6.1)

Hierbei entspricht [A, B] = AB — BA dem Kommutator zwischen Operator A
und B und Ay p der zugehdrigen Unsicherheit. Damit héngt die erwartete ener-
getische Unschérfe Ag einer lokal beschrinkten Messung A, von dem Kommu-
tator zwischen Ortsoperator x und Hamiltonoperator H des Systems ab. Unter
Verwendung des Hamiltonoperators eines topologischen Oberflichenzustands aus
Gleichung 5.12 ergibt sich fiir die Energie-Ort-Unschiirferelation: °

Apd, > L|{[Ha])

> l{[oep + A, 2] (6.2)
> Sl(orpa] + feA, )

1
> ihvp

Da vp eine materialspezifische Konstante ist, die nicht von der Energie abhéingt,
ist die Energieunschirfe des Oberflichenzustands eines TI nur von der zugehorigen
Ortsunschiarfe begrenzt.

Wichtig hierbei ist, dass es sich bei diesem Effekt um eine spezifische Eigenschaft
Dirac-artiger Systeme handelt. Eine analoge Rechnung fiir konventionelle Mate-
rialien mit quadratischer Dispersion kommt zum Ergebnis, dass die Energie-Ort-
Unschérfe in diesem Fall proportional zum Erwartungswert des Impulsoperators
ist, der in lokalen Zustidnden, wie den in Kapitel 5.1 fiir Landau-Resonanzen an-
gesetzten Zustinden des linearen Harmonischen Oszillators, null ist:

o> ()
> %Kﬁe[,x]ﬁ,% >‘ (6.3)
> Sl =0

Damit ist die energetische Breite von Landau-Resonanzen in 2D-Elektronengasen
wie dem Oberflichenzustand von Fe-dotiertem n-InAs(110) |[91] oder Cs-dotiertem

%Vielen Dank an Prof. Dr. Bjérn Trauzettel fiir den Hinweis, dass fiir eine korrekte quan-
tenmechanische Beschreibung das Vektorpotential ebenfalls beriicksichtigt werden muss, was
aufgrund der Linearitét des Kommutators und der Vertauschbarkeit von Vektorpotential und
Ort jedoch keine zusétzlichen Terme in der Unschérferelation bewirkt.
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6.1 Landau-Level-Spektroskopie auf SbyTes

n-InSb(110) [92] nicht durch die Energie-Ort-Unschérferelation begrenzt und deren
Energieeigenwerte sind in Abwesenheit Lebenszeit-begrenzender Einfliisse prinzi-
piell beliebig scharf messbar. '°

Um die Energieunschiarfe Ag eines Landau-Zustands in Dirac-artigen Materialien
zu bestimmen ist es nach Gleichung 6.3 notwendig eine Abschitzung {iber die Orts-
unscharfe A, des entsprechenden Zustands zu treffen. Dafiir ldsst sich die Analogie
zum harmonischen Oszillator nutzen. So entspricht die Varianz des Ortsoperators
im harmonischen Oszillator A, = /(V|2z?|¥), was genau der Definition des Bahn-
radius eines LI aus Gleichung 5.24 entspricht.

Bei einer STM-Messung im untersuchten Energiebereich tunneln Elektronen von
der Spitze in die Probe. Durch die exponentielle Abhéngigkeit des Tunnelstroms
vom Spitzen-Probe-Abstand ldsst sich folgern, dass der grofste Anteil des Tunnel-
stroms in Zusténde direkt unterhalb der Spitze erfolgt. Da die einzelnen Landau-
Resonanzen, wie in Abschnitt 5.3 beschrieben, jedoch eine quantisierte ortliche
Varianz der Wellenfunktion A, besitzen, ldsst sich in Abhéngigkeit der Spitzenpo-
sition ein Bereich abschétzen, in dem durch Spitzenelektronen angeregte Landau-
Zustdnde existieren konnen. So kann das Zentrum eines Landau-Zustands ma-
ximal im Abstand A, von der Spitzenposition entfernt sein, da sonst unterhalb
der Spitze kein signifikanter Uberlapp der Spitzenwellenfunktionen und der LI-
Wellenfunktionen existiert. Ein weiterer Einflussfaktor ist der Spin der tunnelnden
Elektronen bzw. deren Wellenvektor durch die Spin-Bahn-Kopplung innerhalb des
TI. So kann ein Elektron mit definiertem Spin oder definierter Richtung des Wel-
lenvektors immer nur in diejenige Zyklotronbahn tunneln, deren Spin und Impuls-
vektor an der Eintrittsstelle mit dem Elektron iibereinstimmt. Damit beschrankt
sich der ortliche Bereich in den ein Elektron tunneln kann auf den Durchmesser
der Zyklotronbahn, also A, = 2A,. Zum besseren Verstindnis ist diese Uberle-
gung im Inset von Abbildung 6.6 nochmals schematisch dargestellt. Da somit nur
ein limitierter Bereich der Probe gemessen wird, ldsst sich die Heisenbergsche Un-
schirferelation anwenden und die Energieunschirfe des Tunnelprozesses explizit in
Abhéngigkeit des Magnetfeldes und des LIL-Index formulieren:

vp+/ |e|Bh 0
_— n =

hvg 2

Ap > = . 6.4
E Z QAR vp+/ |e|Bh n ?é 0 ( )

2+/2|n|

Im Gegensatz zur energetischen Verbreiterung basierend auf endlicher Lebenszeit
zeigt dieses Ergebnis die beiden in der Messung gefundenen Abhingigkeiten: ein
Anstieg der Breite mit zunehmendem Magnetfeld und eine Abnahme der Ener-

10Vjelen Dank hierbei an Prof. Dr. Markus Morgenstern, der uns auf Inkosistenzen unserer
urspriinglichen Theorie mit von ihm gemessenen Daten aufmerksam gemacht hat.
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Abbildung 6.6: Energieunschirfe durch Ort-Impuls-Unbestimmtheit. Auftragung der
FWHM der Landau-Resonanzen auf SbsTes; gegen das zweifache ihres Zyklotronradius (blaue
Punkte). Die Messwerte der nullten Resonanz LLj sind dabei auf beiden Seiten eingezeichnet.
Die graue Flidche markiert den Bereich, der die minimale Energieverbreiterung aus Gleichung
6.4 unterschreitet. Dabei sind die unterschiedlichen Fermi-Geschwindigkeiten fiir positive und
negative LL beriicksichtigt. Die FWHM der einzelnen LL folgen weitgehend der oberen Grenze
des nach Gleichung 6.4 verbotenen Bereichs. Der Inset zeigt eine schematische Darstellung der
Ortlichen Varianz der Zusténde, in die ein Spitzenelektron tunneln kann.

gieunscharfe mit ansteigendem LL-Index. Vielmehr ergibt sich sogar eine quan-
titative Ubereinstimmung wenn man die FWHM jeder Landau-Resonanz gegen
seine Varianz Apr auftrigt, wie in Abbildung 6.6 dargestellt. Der grau schattier-
te Bereich stellt dabei den energetisch verbotenen Bereich nach Gleichung 6.4
dar. Sowohl fiir positive wie auch negative LL folgt die FWHM weitgehend der
Grenzenergie der Unschéarferelation. Hierbei ist vorweggenommen, dass sich die
Fermi-Geschwindigkeiten vp fiir Elektronen- und Loch-artige Zustdnde des Dirac-
Kegels, wie im folgenden Kapitel diskutiert, leicht unterscheiden. Diese Abwei-
chung stiitzt in Kombination mit den Messwerten zusatzlich den Zusammenhang
zwischen FWHM und Fermi-Geschwindigkeit. Die grofsere Varianz einzelner Mess-
punkte fiir negative LL kann durch die Unsicherheit im Fit-Prozess erklart werden,
da die Auspriagung negativer LL in der Messung mitunter nur sehr gering war (vgl.
Abbildung 6.2).

Da dieser Effekt grundsitzlich fiir die Oberflichenzustédnde aller TT gelten muss,
wurden zur Absicherung der Ergebnisse Messungen auf Bi;Tes; und BisSes un-
ter gleichen Bedingungen beziiglich Temperatur und Magnetfeld durchgefiihrt. Im
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Abbildung 6.7: Vergleichsmessungen auf BixSegund BisTes. Die Auftragung der Daten-
punkte wie auch des verbotenen Bereichs ist analog zu Abbildung 6.6. Die spektroskopischen
Parameter sind im Fall von BisSez(a) Usp = —350mV, Isp = 500pA, Unod = 2mV und im
Fall von BisTes(b) Usp = 100mV, Isp = 200pA, Upnoa = 1 mV. Das Verhalten der FWHM der
LL deckt sich dabei weitgehend mit dem auf ShyTesbeobachteten Verhalten. Die Insets zeigen
jeweils eine exemplarische Spektroskopiekurve auf dem jeweiligen Material.

Gegensatz zu SbyTes sind in diesen Materialien jedoch nur positive LL sichtbar
(vgl. [93, 94]), weshalb eine Symmetrie der FWHM zum Dirac-Punkt auf die-
sen Materialien nicht nachgewiesen werden kann. Die FWHM der Messungen auf
BiySesist in Abbildung 6.7(a), die Messwerte von BisTesin (b) dargestellt. Dabei
wird deutlich, dass der Trend bei allen drei topologischen Isolatoren auftritt, wobei
die Ausprigung bei BisTe; und BisSez nicht so klar wie im Fall von SbyTes ist.
Da es sich bei dieser These um eine generelle Eigenschaft der Messung Dirac-
artiger Systeme handelt, wurden zuséatzlich zu den eigenen Messungen, zahlreiche
Verdffentlichungen iiber Landau-Level-Spektroskopie auf topologischen Isolatoren,
wie auch Graphen, qualitativ auf Ubereinstimmung iiberpriift. Die Ergebnisse die-
ser Uberpriifung sind in Tabelle 6.1 aufgefithrt. Dabei zeigt sich, dass die auf
topologischen Isolatoren gemessenen Breiten der Landau-Resonanzen weitgehend
in guter Ubereinstimmung mit den auf Basis der Unschiirfe erwarteten Werten
liegen. Eine Ausnahme bildet hierbei die Veroffentlichung von Hanaguri et al. [94],
wobei die Breite der relevanten LL in den gezeigten Spektroskopiekurven grofer
zu sein scheint als die jeweilig dargestellten FWHM-Werte. Auf Graphen hinge-
gen liegen nahezu alle gemessenen Werte unterhalb der durch die in Gleichung 6.4
berechneten unteren Grenze. Damit scheint die Herleitung der Energieunschérfe
durch die Ort-Impuls-Unbestimmtheit zumindest auf Graphen nicht zu gelten und
bedarf einer weiteren Uberpriifung.

71



6 STM-Messungen auf Antimon-Tellurid ShyTes

Verdffentlichung || Material | B |T] | FWHM LLj [meV]| | FWHM LL; [meV]|
Pauly [22] ShyTey | 6 10 (8) 16 (5,5)
Jiang [82] ShyTes | 7 75 (7,7) 4,5 (4,5)

Fu [61] BirSe; | 11 ? (5,1)
Cheng [95] BisSe; | 11 10,9 (7,2) 11,8 (5,1)
Okada [93] BigTes | 7 10,8 (8,0) 8,4 (5,6)
Hanaguri |94] Bi,Se; 11 6,0 (5,1)

Li [86] Graphen | 4 < 5 (10,1) 4.5 (7,2)

Yin [96] Graphen | 8 14,2 (22,0) 16,6 (15,5)
Miller [97] Graphen 5 4,7 (15,4) 7,8 (10,9)

Tabelle 6.1: Vergleich der FWHM verdéffentlichter Landau-Level-Spektroskopien mit
Erwartungen beziiglich der Unschéirferelation. Die Werte entsprechen hierbei den gemes-
senen Werten und die Werte in Klammern dem unteren Grenzwert nach Gleichung 6.4. Die Farb-
kodierung gibt Aufschluss iiber die Abweichung und ist unterteilt in Griin (Ubereinstimmung),
Blau (Messwert {iber Grenzwert), Orange (Wert leicht unter Grenzwert) und Rot (Messwert weit
unter Grenzwert).

Energieunschérfe durch limitierte Lebenszeit aufgrund der Spin-Impuls-Kopplung

Aufgrund der Abweichungen im prognostizierten Verhalten auf Graphen soll hier
ein zweiter hypothetischer Erkldrungsansatz vorgestellt werden. Wie in Kapitel
5.1 diskutiert geht die semi-klassische Interpretation von Landau-Zustidnden davon
aus, dass Elektronen durch die Lorentzkraft auf Kreisbahnen gezwungen werden.
Damit ist die Wellenfunktion eines Landau-Niveaus, dhnlich wie im Fall elektrosta-
tischer Potentiale, lokal gebunden. Dies steht jedoch im Widerspruch zu der in Ka-
pitel 5.2.3 diskutierten Eigenschaft eines topologischen Isolators, welches eine Lo-
kalisierung der Wellenfunktion durch die TR-Symmetrie verbietet. Dabei ist zwar
die TR-Symmetrie durch das externe Magnetfeld explizit gebrochen, vergleicht
man jedoch die Energie der Spin-Impuls-Kopplung mit der Zeeman-Energie durch
das externe Magnetfeld, so lisst sich vermuten, dass die Ausrichtung des Spins
fiir die im Experiment angelegten Magnetfelder trotzdem weitgehend in der Ebe-
ne orientiert ist. Damit wiirde aber weiterhin die verbotene Lokalisierung gelten
und der verbundene Widerspruch wiirde sich nur auflésen lassen, wenn man for-
dert, dass der Zustand zerfallen muss, bevor er destruktiv interferiert. Damit lasst
sich eine maximale Lebensdauer A; berechnen, die aufgrund der Unschérferelation
zwischen Energie und Lebenszeit eines Zustands wiederum zu einer energetischen
Verbreiterung Ag fiithrt [90]:

ApA, > h. (6.5)
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6.1 Landau-Level-Spektroskopie auf SbyTes

Durch die Spin-Impuls-Kopplung innerhalb eines topologischen Isolators ldsst sich
die Anderung des Spins durch die Anderung des Impulsvektors ausdriicken. Somit
dreht sich der Spin innerhalb eines kompletten Umlaufs einer Zyklotronbahn um
360°. Die Zeit, die der Spin fiir diese Drehung bendtigt, lasst sich auf Basis des
Zyklotronradius A, und der Fermi-Geschwindigkeit vgp berechnen und ergibt:

oA,
A =22 (6.6)
(%0

Kombiniert man diese Gleichungen mit Gleichung 6.5, so ergibt sich fiir die Ener-
gieunschérfe:

h’UF
Ag > )
B = a2r A\,

(6.7)

a reprasentiert hierbei die relative Winkeldnderung des Spins, wobei o« = 1 einer
Drehung um 360° oder 27 entspricht, und dient einer spiteren Anpassung an die
Messdaten. Vergleicht man dieses Ergebnis mit der Energieunschirfe durch die
Energie-Ort-Unbestimmtheit (Gleichung 6.4), so sind beide Gleichungen in allen
Tendenzen identisch und unterscheiden sich lediglich im Vorfaktor. Eine quantita-
tive Ubereinstimmung mit den Messdaten (Abbildung 6.6) fordert dabei, dass die
mittlere Winkelinderung des Spins, bevor der Zustand zerfillt o ~ 1/3 = 120°
betragt. Geht man ohne Einschrinkung davon aus, dass die Spin-Komponente bei
Eintritt in die Zyklotronbahn in 2-Richtung orientiert ist, so liegt diese Anderung
innerhalb des erwartbaren Bereichs zwischen o« = 1/4 = 90°, also senkrechter
Orientierung zur urspriinglichen Richtung, und o = 1/2 = 180°, in der sich die
Richtung des Spins invertiert. Da es sich hierbei jedoch nur um eine anschauliche
Begriindung handelt, muss die hier vorgeschlagene Interpretation zusatzlich theo-
retisch auf ihre Vertriglichkeit mit der Quantenmechanik von Landau-Zustdnden
auf topologischen Materialien und der Energie-Zeit-Unschérferelation iiberpriift
werden.

6.1.3 Analyse der raumlichen Variation einzelner LL

Neben der unterschiedlichen energetischen Breite einzelner Landau-Niveaus wur-
de, wie in Kapitel 6.1 kurz diskutiert, ebenfalls eine Verschiebung der Energie
in Abhéngigkeit der rdumlichen Position beobachtet. Eine ortliche Variation der
Energiedifferenz zwischen Energie des Dirac-Punktes Ep und der Fermi-Energie Eg
wurde auf allen prototypischen TT [22, 61, 93] sowie Halbleitern mit niedriger effek-
tiver Elektronenmasse wie InAs(110) [98] beobachtet. In den meisten Fillen kann
der Ursprung dieser Variation durch die Dichte an ionisierten Defekten auf oder
leicht unterhalb der Oberfliache [22, 61| erklért werden. Diese Fehlstellen entziehen
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dem elektronischen System Elektronen oder fiigen welche hinzu und bewirken in
erster Ndherung eine Verschiebung der Fermi-Energie Er innerhalb der Bandstruk-
tur. Ein solche Verschiebung miisste jedoch prinzipiell fiir alle spektroskopischen
Merkmale gleich sein, weshalb die bereits beschriebene Tendenz der Verschiebung
in Abhéngigkeit des Landau-Level-Index nicht allein durch eine Verdnderung des
lokalen Fermi-Niveaus erklart werden kann. Da ein Zusammenhang der beobach-
teten Effekte jedoch naheliegend scheint, wurde die Differenz zwischen Fermi- und
Dirac-Energie grofflichig bestimmt. Dazu wurde fiir die gesamte Region, in der
Spektroskopien aufgenommen wurden, Ep mithilfe einer Grid-Spektroskopie bei
12T kartographiert. Die Grid umfasste dabei 100x100 Punkte auf einem Areal von
200x200nm? in einem Energieintervall von 160 mV bis 210 mV. Das Energieinter-
vall setzt sich hierbei aus den Extremwerten der Dirac-Energie fiir Spektroskopien
an zufillig ausgewédhlten Punkten und einem fiir den Fit notwendigen Spielraum
fiir den Anstieg und Abfall der Gauss-Resonanz zusammen. Die resultierende la-
terale Punktdichte liegt bei 1/4nm?, womit lokale Einfliisse wie Abweichungen
durch die unmittelbare Nidhe von Oberflichendefekten statistisch weitgehend eli-
miniert werden konnen. In allen 10000 Spektren wurde die nullte Landau-Resonanz
automatisch mit einer Gauss-Funktion gefittet und das Maximum der jeweiligen
Positionen bestimmt. Die resultierende Karte des Dirac-Punkts ist in Abbildung
6.8(a) dargestellt. Dabei sind deutlich grofflachige Variationen von Ep im Bereich
von 10-15meV ersichtlich. Die einzelnen Unregelméfigkeiten in Form von kleinen
roten und schwarzen Bereichen entsprechen hierbei Punkten oder Regionen, in
denen der Fit-Algorithmus keine klare Resonanz ausmachen konnte und werden
deshalb in der Auswertung der Ergebnisse vernachléssigt.

Die weifsen Kreise markieren die rdumliche Position der besagten 11 Spektrosko-
piepunkte, fiir die ein volles Spektrum iiber den Energiebereich aller erwartbaren
LL vorgenommen wurde. Eine Aufspaltung einzelner LL im Bereich hoher Potenti-
algradienten, wie von Fu et al. [61] diskutiert, kann dabei nicht festgestellt werden,
wobei die totale Potentialdifferenz in unserer Messung auch weitaus niedriger ist.
Die Energiewerte der einzelnen Landau-Niveaus an diesen 11 Punkten sind in
Abbildung 6.8(b) dargestellt. Zur besseren Ubersicht sind dabei die Energiewerte
der einzelnen Position energetisch um 20 mV verschoben und die Farbkodierung
entspricht der Dirac-Energie aus (a). Jedes Spektrum zeigt die erwartete lineare
Dispersion zwischen Energie und k-Vektor, jedoch offenbart eine genaue Auswer-
tung leichte Unterschiede der Fermi-Geschwindigkeit fiir jede Position sowie fiir
positive und negative Landau-Level. Des Weiteren zeigt sich, dass in allen Mes-
sungen die Energie des nullten LL, respektive die Dirac-Energie, oberhalb des aus
der Dispersion erwarteten Wertes liegt.

Ein moglicher Erklarungsansatz fiir diese Abweichung liegt in der Aufspaltung
des Oberflichenzustands durch den Bruch der TR-Symmetrie durch das angelegte
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Abbildung 6.8: Lokale Unterschiede in der LL-Quantisierung. (a) Karte der Dirac-
Energie bestimmt {iber das Maximum des nullten Landau-Niveaus sowie Position der folgenden
Spektroskopien. (b) Dispersion von ShyTegan den in (a) spezifizierten Positionen (versetzt auf-
getragen). (c) Aus linearen Fits resultierende Fermi-Geschwindigkeit fiir die einzelnen Positionen
getrennt fiir positive (Kreise) und negative (Quadrate) LL. (d) Schematische Darstellung des
Dirac-Kegels abhingig von der Dirac-Energie.

Magnetfeld. Dieser Effekt wird zum Beispiel in der Interaktion von magnetischen
Atomen mit topologischen Zustdnden beobachtet und bewirkt eine Verschiebung
des nullten LL zu héheren Energien(vgl. [99, 100]). Aus diesem Grund wurde das
nullte LL fiir den Fit der Fermi-Geschwindigkeit vernachlissigt und ebenfalls vg
fiir positive und negative LL separat bestimmt. Die aus den Fits resultierenden
Fermi-Geschwindigkeiten der einzelnen Positionen sind in Abbildung (c¢) darge-
stellt. Dabei werden zwei Abhéngigkeiten deutlich:

e Je niedriger die Energie des Dirac-Punkts ist, desto grofer ist die Differenz
zwischen den Fermi-Geschwindigkeiten positiver und negativer LL.

e Im Rahmen der Messgenauigkeit sind die Abweichungen spiegel-symmetrisch
zu einer virtuellen horizontalen Achse bei vp &~ 4.4 - 10°m/s.

Abbildung (d) zeigt eine schematische Darstellung des Dirac-Kegels in Abhéngig-
keit der Spektroskopie-Position. Dabei sind beide Effekte, die Variation des Dirac-
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Punktes sowie die unterschiedlichen Fermi-Geschwindigkeiten beriicksichtigt. Eine
abschliefsende Interpretation der Eigenschaften konnte im Rahmen dieser Disser-
tation nicht gefunden werden. Aus diesem Grund sollen im Folgenden nur Inter-
pretationsmdglichkeiten vorgestellt werden.

Als erste mogliche Ursache soll hier der Einfluss von Renormierungseffekten auf
die Fermi-Geschwindigkeit diskutiert werden. Grundlage der Uberlegung bilden
die Veroffentlichungen von Bostwick et al. [101] und Chae et al. [102], die Va-
riationen von vg auf Graphen beobachteten und durch Renormierungseffekte er-
kldren konnten. Aufgrund der Ahnlichkeit der physikalischen Eigenschaften von
Oberflachenzusténden auf TI und Graphen lassen sich unter Einschrinkung auf
Graphen gewonnene Erkenntnisse auf TI iibertragen. Nach Chae ergibt sich die
Starke der Renormierung auf Graphen dabei aus dem Einfluss von Vielteilchen-
Wechselwirkungen und lésst sich mit folgender Gleichung approximieren:

Uk r T n

—=1- ?S E + ln(rs)}] + gsln(f).
Hierbei entspricht rg einem Maf der Wechselwirkungsstirke, n der Ladungstréger-
dichte, v und v der renormierten bzw. urspriinglichen Dirac-Geschwindigkeit und
nc einer Referenzladungsdichte. Unter der Voraussetzung, dass sich keiner dieser
Parameter fiir den Elektronen- und Loch-artigen Anteil der Zustandsdichte dndert,
fiihrt dies jedoch nicht zu der beobachteten Symmetrie zwischen den Abweichungen
der Dirac-Geschwindigkeiten unter und oberhalb der Dirac-Energie. Des Weiteren
steht die Forderung nach Vielteilchen-Wechselwirkungen im Widerspruch zu der
in Kapitel 6.1.2 gewonnen Erkenntnis, dass eben diese Wechselwirkungen keine
tragende Rolle bei den Messungen spielen konnen.

Ein zweiter eher hypothetischer Erklarungsansatz wire die lokale Generierung
einer newtonschen Masse. Die grundsétzliche Idee hierbei ist, dass ein Bruch der
Symmetrie zwischen den Dirac-Geschwindigkeiten ober- und unterhalb des Dirac-
Punktes bei einer punktsymmetrischen Dispersion die Anwesenheit gerader Terme
in der Hamiltonfunktion erfordert. In niedrigster Ordnung wire dies ein Term
proportional zu k?, analog zum Einfluss einer newtonschen Masse wie in Glei-
chung 5.7 fiir die Volumenzustinde angenommen. Da Spin und Bahndrehimpuls
fiir quadratische Terme unabhéngige Variablen darstellen, ist allgemein nicht aus-
zuschliefen, dass der Spin dieser Komponente in o,-Richtung orientiert ist. Da
die o,-Komponente jedoch an externe Magnetfelder koppelt, wire die erste Kon-
sequenz eine Aufspaltung des Dirac-Kegels wie im Fall magnetisch dotierter TI
demonstriert (vgl. [99, 100]). Abbildung 6.9(a) zeigt die Position des nullten LL
in Abhéngigkeit des angelegten Magnetfelds fiir die einzelnen Spektroskopiepo-
sitionen. Unabhéngig der Position ergibt sich mit zunehmendem Feld ein Trend
zu hoheren Energien, was mit der Offnung einer Bandliicke an der Dirac-Energie
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6.1 Landau-Level-Spektroskopie auf SbyTes
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Abbildung 6.9: Magnetfeldabhingige Variation der Dirac-Energie und Abweichung
innerhalb der Dispersion (a) Analyse des magnetfeldabhéngigen Verhaltens des Oten LL.
Im Mittel steigt die Energie des Oten LL fiir stérkere Magnetfelder, ein Effekt der ebenfalls
in magnetisch dotierten TI beobachtet wird. (b) Linearer wie parabolischer Fit der Landau-
Resonanzen an Spektroskopieposition 6 aus Abbildung 6.8. Der parabolische Fit reprisentiert
die Energie des Oten LL im Vergleich besser.

im Einklang steht. Wie ebenfalls zu erkennen, ist dieser Trend jedoch nicht fiir
jede Position eindeutig, weshalb dies allenfalls als Indiz zu werten ist. Schaubild
(b) zeigt die Energiepositionen der Landau-Resonanzen an Spektroskopieposition
6 aus Abbildung 6.8(a). Die Resonanzen sind dabei sowohl mit zwei linearen Fits
wie auch einem parabolischen Fit gendhert. Aufgrund der diskutierten Magnet-
feldabhingigkeit wurde die Energie des nullten LL fiir die einzelnen Fits nicht
beriicksichtigt. Ein direkter Vergleich der Naherungen zeigt, dass die Energie des
nullten LL in der parabolischen Dispersion besser getroffen wird. Jedoch zeigt sich
ebenfalls, dass die Energie der ersten positiven LL systematisch unter der quadra-
tisch gendherten Funktion liegen. Die Dirac-Geschwindigkeit betrdgt wie in der
Abbildung angegeben vp &~ 4.36 - 10° m/s und liegt damit niherungsweise an der
diskutierten horizontalen Spiegelachse, welche die Fermi-Geschwindigkeiten posi-
tiver und negativer Resonanzen trennt.

Trotz der teilweise guten Ubereinstimmung mit den Ergebnissen gestaltet sich die
Suche der physikalischen Ursache fiir das Entstehen einer newtonschen Masse in
den Oberflichenzustinden als problematisch. So steht die Vermutung im Wider-
spruch zu der in Kapitel 5.2.3 hergeleiteten Eigenschaft, dass der Hamiltonoperator
von Randzustdnden topologischer Isolatoren ohne Bruch der TR-Symmetrie, wie
zum Beispiel durch ein externes Magnetfeld, nur ungerade Terme aufweisen darf.
Jedoch fordert die zugrundeliegende Dirac-Gleichung ebenfalls, dass die im Volu-
men entstehende Bandliicke durch eine reelle Masse energetisch symmetrisch ist.
Dies bedeutet aber insbesondere, dass die resultierenden Massen fiir Teilchen im
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6 STM-Messungen auf Antimon-Tellurid ShyTes

Valenz- bzw. Leitungsband gleich sind und die Dirac-Energie symmetrisch zwischen
Valenz- und Leitungsband liegt. Folglich wire es denkbar, dass eine Asymmetrie in
der Krimmung des Valenz- und Leitungsbandes das Entstehen einer newtonsche
Masse des Oberflichenzustands bewirkt. Dies wére im Einklang mit der lokalen
Anderung von Elektronen- und Lochmassen unter Einfluss ionisierender Defekte.
Eine quantitative Analyse eines solchen Effekts ist jedoch schwierig, da sich die
Fermi-Energie in der gemessenen ShyTes-Probe bereits im Valenzband befindet und
somit eine Prognose der Bandkriimmung im Valenz- und Leitungsband basierend
auf den Messungen nicht moglich ist. Des Weiteren ist eine Berechnung der effek-
tiven Elektronenmassen auf Basis der Kriimmung des Oberflichenzustands nicht
zielfithrend. Dies liegt an der inversen Proportionalitit zwischen Bandkriimmung
und effektiver Masse, was fiir geringere Abweichungen vom linearen Verhalten eine
hohere effektive Masse zur Folge hat. Zusammenfassend sind damit Hinweise auf
das lokale Auftreten eines Beitrags quadratischer Terme zu der Dispersionsrelation
der Oberflichenzustinde aus den Messungen ersichtlich, die physikalischen Ursa-
chen dessen jedoch unklar.

Eine dritte Moglichkeit fiir die Unterschiede der Dirac-Geschwindigkeiten unter-
und oberhalb der Dirac-Energie ist der Einfluss lokaler Gitterverzerrungen durch
Defekte. So wurde theoretisch vorausgesagt, dass in Graphen lokale Verzerrun-
gen Eichfelder hervorrufen, die wie Magnetfelder der Starke mehrerer Tesla wirken
[103]. Inwiefern sich ein solcher Effekt auf die Dispersion der Oberflichenzustéin-
de von TI auswirkt, wird zur Zeit in Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe von
Francisco Guinea des Instituts fiir Materialwissenschaften Madrid (ICMM) unter-
sucht.
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7 Zusammenfassung und
Ausblick

Die vorliegende Arbeit behandelt den Aufbau eines Rastertunnelmikroskops (STM)
fiir Experimente bei tiefen Temperaturen und hohen magnetischen Feldern sowie
Messungen der Eigenschaften topologisch geschiitzter Oberflichenzustinde inner-
halb starker Magnetfelder.

Da sich diese Arbeit daher mit zwei unabhéngigen physikalischen Themen befasst,
ist der Aufbau dieser Arbeit ebenfalls zweigeteilt.

Im ersten Teil wird auf das grundlegenden Messprinzip und auf die physikalischen
Hintergriinde der Rastertunnelmikroskopie eingegangen sowie die gdngigen Mess-
methoden vorgestellt. Besonderes Augenmerk liegt hierbei auf denjenigen Anfor-
derungen, die fiir die Konstruktion eines STM relevant sind.

Im folgenden Kapitel wird der Aufbau des Kryostaten und die Funktionsweise der
Elemente zur Erzielung von Probentemperaturen bis 1.4 Kelvin und magnetischen
Feldern bis 12.5 Tesla diskutiert. Des Weiteren wird auf die thermische und mecha-
nische Anbindung des STM an den Kryostaten eingegangen und insbesondere die
Komponenten zur Dadmpfung mechanischer Schwingungen auf den Spitze-Probe-
Abstand diskutiert. Darauffolgend wird das eigen konstruierte STM vorgestellt.
Besonders werden die speziellen Bauteile beziiglich ihrer mechanischen und ther-
mischen Eigenschaften analysiert. Abschliefend wird die Leistungsfihigkeit des
STM anhand spezieller Probensysteme demonstriert, wobei ebenfalls kurz auf die
physikalischen Eigenschaften der entsprechenden Materialien eingegangen wird.
Der zweite Teil dieser Arbeit beschéiftigt sich mit Magnetfeld-abhidngigen Mes-
sungen auf SbyoTes, einem Material das zur relativ neu entdeckten Klasse der to-
pologischen Isolatoren (TT) zidhlt. Da eine Auswertung der Messergebnisse ohne
Kenntnis der speziellen Eigenschaften dieser Materialklasse nur schwer méglich
ist, sind in Abschnitt 5 die theoretischen wie experimentellen Grundlagen dieses
Materialsystems in Ausziigen vorgestellt. Des Weiteren wird auf die Figenschaften
von Elektronen in magnetischen Felder sowohl konventioneller Systeme als auch
topologischer Isolatoren getrennt eingegangen und Unterschiede herausgearbeitet.
Abschnitt 6 beschiftigt sich mit eigenen Messungen auf SbyTes;. Dabei wurden
innerhalb einer Messreihe mehrere physikalisch interessante Zusammenhdnge ge-
funden. So konnte nachgewiesen werden, dass sich die energetische Breite einzelner
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Landau-Resonanzen nicht durch gingige Streumechanismen erkliaren lasst. Statt-
dessen ergibt sich ein Zusammenhang zwischen der energetischen Breite einzelner
Zustdnde und der lateralen Ausdehnung des durch die Spitze messbaren Bereichs
der Probe, wie vom Heisenbergschen Prinzip der Unbestimmtheit von Ort und
Impuls gefordert. Trotz guter Ubereinstimmung mit veréffentlichten Messungen
auf topologischen Isolatoren zeigen Messdaten auf Graphen eine Abweichung im
prognostizierten Verhalten. Aus diesem Grund wird ebenfalls eine alternative Er-
klarung der Messergebnisse durch Lebenszeitbegrenzung in Spin-Bahn-gekoppelten
Systemen vorgestellt.

Zusatzlich konnte in raumlich aufgelosten Messungen gezeigt werden, dass sich
die Dirac-Geschwindigkeit des Oberflichenzustands abhéingig vom lokalen Fermi-
Niveau der Probe dndert. Insbesondere legen die Messergebnisse nahe, dass die
Teilchen-Loch-Symmetrie des Oberflichenzustands durch lokale Potentialvariatio-
nen gebrochen ist. Da die genau Ursache dieser Effekte mit Abschluss dieser Arbeit
nicht restlos geklart werden konnte, werden im letzten Teil mogliche Ursachen die-
ses Verhaltens diskutiert und sofern moglich mit Messergebnissen untermauert.

Allgemein bleiben die physikalischen Eigenschaften topologischer Isolatoren auch
weiterhin ein spannendes Forschungsthema. Durch ihre speziellen Eigenschaften
erméglichen die Oberflichenzustinde von TT einen tiefen Einblick in die Ursachen
physikalischer Effekte. Insbesondere das Zusammenspiel der Spin-polarisierten Zu-
stinde mit magnetischen Feldern birgt das Potential neuer physikalischer Phéno-
mene und bildet einen aktuellen Forschungsschwerpunkt der Festkorperphysik. Ein
weiteres interessantes Thema konnte meiner Meinung nach das Verhalten dieser
Landau Resonanzen an Randstrukturen wie Stufenkanten darstellen. So wire es
denkbar, dass sich in diesem Fall wie im Quanten-Hall-Effekt Randkanile mit
definierter Gruppengeschwindigkeit, aber auch definiertem Spin, entwickeln. Des
Weiteren konnte sich ebenfalls die Zusammensetzung einzelner Landau Resonan-
zen in Abhéngigkeit der Distanz zur Stufenkante d&ndern und Aufschluss iiber die
grundlegenden Quantisierungseigenschaften dieser Zusténde offenbaren.
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