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Zusammenfassung

Neue physikalische Erkenntnisse vervollstdndigen die Sicht auf die Welt und erschlie-
Ben gleichzeitig Wege fiir Folgeexperimente und technische Anwendungen. Das letzte
Jahrzehnt der Festkorperforschung war vom zunehmenden Fokus der theoretischen und
experimentellen Erkundung topologischer Materialien gepriagt. Eine fundamentale Ei-
genschaft ist ihre Resistenz gegentiber solchen Stérungen, welche spezielle physikalische
Symmetrien nicht verletzen. Insbesondere die Topologischen Isolatoren — Halbleiter
mit isolierenden Volumen- sowie gleichzeitig leitenden und spinpolarisierten Oberflé-
chenzustdnden — sind vielversprechende Kandidaten zur Realisierung breitgefacher-
ter spintronischer Einsatzgebiete. Bis zur Verwirklichung von Quantencomputern und
anderer, heute noch exotisch anmutender Konzepte bedarf es allerdings ein umfassen-
deres Verstandnis der grundlegenden, physikalischen Zusammenhénge. Diese kommen
vor allem an Grenzflichen zum Tragen, weshalb oberflichensensitive Methoden bei der

Entdeckung der Topologischen Isolatoren eine wichtige Rolle spielten.

Im Rahmen dieser Arbeit werden daher strukturelle, elektronische und magnetische Ei-
genschaften Topologischer Isolatoren mittels Tieftemperatur—Rastertunnelmikroskopie

und -spektroskopie sowie begleitenden Methoden untersucht.

Die Verdnderung der Element—Ausgangskonzentration wiahrend dem Wachstum des
prototypischen Topologischen Isolators BisTes fithrt zur Realisierung eines topologi-
schen p—n Ubergangs innerhalb des Kristalls. Bei einem spezifischen Verhéltnis von
Bi zu Te in der Schmelze kommt es aufgrund unterschiedlicher Erstarrungstempera-
turen der Komponenten zu einer Ansammlung von Bi— und Te-reichen Gegenden an
den gegeniiberliegenden Enden des Kristalls. In diesen bildet sich infolge des jewei-
ligen Elementiiberschusses durch Kristallersetzungen und -fehlstellen eine Dotierung
des Materials aus. Daraus resultiert die Existenz eines Ubergangsbereiches, welcher
durch Transportmessungen verifiziert werden kann. Mit der rdumlich auflésenden Ras-
tertunnelmikroskopie wird diese Gegend lokalisiert und strukturell sowie elektronisch
untersucht. Innerhalb des Ubergangsbereiches treten charakteristische Kristalldefekte
beider Arten auf — eine Defektunterdriickung bleibt folglich aus. Dennoch ist dort der
Beitrag der Defekte zum Stromtransport aufgrund ihres gegensétzlichen Dotiercharak-
ters vernachlédssigbar, sodass der topologische Oberflichenzustand die mafigeblichen
physikalischen Eigenschaften bestimmt. Dariiber hinaus tritt der Ubergangsbereich in
energetischen und rédumlichen Gréflenordnungen auf, die Anwendungen bei Raumtem-

peratur denkbar machen.
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Neben der Verdnderung Topologischer Isolatoren durch den gezielten Einsatz intrin-
sischer Kristalldefekte bieten magnetische Storungen die Moglichkeit zur Priifung des
topologischen Oberflaichenzustandes auf dessen Widerstandsfahigkeit sowie der gegen-
seitigen Wechselwirkungen. Die Zeitumkehrinvarianz ist urséchlich fiir den topologi-
schen Schutz des Oberflichenzustandes, weshalb magnetische Oberflichen- und Volu-

mendotierung diese Symmetrie brechen und zu neuartigem Verhalten fithren kann.

Die Oberflichendotierung Topologischer Isolatoren kann zu einer starken Bandverbie-
gung und einer energetischen Verschiebung des Fermi—Niveaus fithren. Bei einer wohl-
dosierten Menge der Adatome auf p-dotiertem BisTes kommt die Fermi—Energie in-
nerhalb der Volumenzustands—Bandliicke zum Liegen. Folglich wird bei Energien rund
um das Fermi—Niveau lediglich der topologische Oberflichenzustand bevolkert, wel-
cher eine Wechselwirkung zwischen den Adatomen vermitteln kann. Fiir Mn—Adatome
kann Riickstreuung beobachtet werden, die aufgrund der Zeitumkehrinvarianz in un-
dotierten Topologischen Isolatoren verboten ist. Die tiberraschenderweise starken und
fokussierten Streuintensitdten iiber mesoskopische Distanzen hinweg resultieren aus
der ferromagnetischen Kopplung nahegelegener Adsorbate, was durch theoretische Be-
rechnungen und Réntgendichroismus—Untersuchungen bestétigt wird. Gleichwohl wird

fiir die Proben ein superparamagnetisches Verhalten beobachtet.

Im Gegensatz dazu fithrt die ausreichende Volumendotierung von SboTes mit V-
Atomen zu einem weitreichend ferromagnetischen Verhalten. Erstaunlicherweise kann
trotz der weitlaufig verbreiteten Theorie Zeitumkehrinvarianz—gebrochener Dirac—
Zusténde und der experimentellen Entdeckung des Anormalen Quanten—Hall-Effektes
in dhnlichen Probensystemen keinerlei Anzeichen einer spektroskopischen Bandliicke
beobachtet werden. Dies ist eine direkte Auswirkung der dualen Natur der magneti-
schen Adatome: Wéahrend sie einerseits eine magnetisch induzierte Bandliicke 6ffnen,
besetzen sie diese durch Storstellenresonanzen wieder. Ihr stark lokaler Charakter kann
durch die Aufnahme ihrer rdumlichen Verteilung aufgezeichnet werden und fithrt zu
einer Mobilitdts—Bandliicke, deren Indizien durch vergleichende Untersuchungen an

undotiertem und dotiertem ShoTes bestétigt werden.



Abstract

New physical insights make up for a more complete vision onto the world and allow for
subsequent experiments and technical implementations. The last decade in solid state
physics was increasingly focusing on the theoretical and experimental discovery and
investigation of topological materials. A very basic property is their robustness against
perturbations not violating certain physical symmetries. Especially Topological Insula-
tors — semiconductors with insulating bulk but conducting and spin—polarized surface
states — are promising candidates for the attainment of a wide spectrum of spintro-
nics applications. Till realization of quantum computing and up to now futuristically
sounding concepts a deeper understanding of the fundamental physics is required. Sin-
ce topological properties usually manifest at boundaries, surface sensitive techniques

played a substantial role in the exploration of Topological Insulators.

Within this thesis structural, electronic and magnetic properties of Topological Insula-
tors are investigated by means of scanning tunneling microscopy and spectrocopy and

supporting methods.

Variation of the initial elemental concentration in the crystal growth process of the
prototypical Topological Insulator BisTes leads to the realization of a topological p—n
junction within the crystal. At a certain elemental ratio in the melt excess of Bi and Te
will be obtained at the opposing ends of the crystal due to the different solidification
temperatures. In these areas vacancies and substitutions give rise to p— and n—type
doping, respectively. This implies the very existence of an intrinsic transition area,
which can by verified by transport experiments. The junction area can be localized
and structurally as well as spectroscopically examined by means of scanning tunneling
microscopy. It can be shown that in the vicinity of this transition region both types of
characteristic defects are present. This indicates that defects are not suppressed but
compensated in this region. Nevertheless their contribution to bulk transport is mi-
nimal because of their opposite doping character, letting the topological surface state
dominate the relevant physical properties. Furthermore the transition region meets the
energetic and spatial dimensions that are promising for applications at room tempe-

rature.
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Besides the manipulation of Topological Insulators by using intrinsic crystallographic
defects, magnetic perturbations are a powerful method to test the robustness of and
the interaction with the topological surface state. Since Topological Insulators are in-
itially protected by the time-reversal symmetry, magnetic surface and bulk doping can

lift this protection and give rise to novel phenomena.

Surface magnetic doping of Topological Insulators with Co— and Mn—adatoms can yield
for a rigid band bending and a shift of the Fermi level. At a well defined amount of
dopants in the p—type BisTes the Fermi energy lies in the bulk bandgap. Therefore,
at energies close to the Fermi level only the topological surface state is occupied and
can mediate inter—adsorbate interactions. In the case of Mn—doping backscattering is
observed that is forbidden on undoped Topological Insulators due to the time-reversal
symmetry. As evidenced by theory and x—ray magnetic circular dichroism ferromagne-
tic coupling between adsorbates gives rise to surprisingly strong and focused scattering
intensities. However, long-ranging ferromagnetic order is absent but superparamagne-

tic characteristics can be detected.

In contrast to surface doping sufficient bulk doping of SbyTes with V—-atoms can gi-
ve rise to long-range ferromagnetic order. Surprisingly, a spectral bandgap is absent
despite the general assumed theoretical framework of time-reversal symmetry gapped
Dirac states and the discovery of the quantum anomalous hall effect in similar sam-
ple systems. This is figured out to be a direct consequence of the dual nature of the
magnetic dopants: while on the one hand opening up a magnetization induced gap,
they fill it by creating intragap states. Their local character, visualized by mapping
of their spatial distribution, leads to a mobility gap that is confirmed by direct com-
parison of the undoped and V-doped Topological Insulator by means of Landau level

spectroscopy.
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1 Einleitung

Theoretische und experimentelle Fortschritte in der Festkorperphysik haben unléngst eine neue
Materialklasse hervorgebracht: die Topologischen Isolatoren (topological insulators, TIs), deren
besonderes Charakteristikum spinpolarisierte Zusténde auf der Oberfliache ihres isolierenden Vo-
lumenmaterials sind [1-7]. Die Basis zu ihrer Beschreibung legten bereits Thouless, Kosterlitz
und Haldane in den 1970 er und 1980 er Jahren, indem sie das mathematische Konzept der To-
pologie in die Physik tibertrugen [8-11]. Die Ehrung mit dem Physik Nobelpreis 2016 zeigt die
enorme Wertschéitzung und Bedeutung ihrer Forschungen, welche die Stofirichtung der Festkor-
perphysik im letzten Jahrzehnt wie kaum ein anderes Thema zuvor bestimmt hat.

Die Griinde hierfiir liegen zweifellos in den unzihligen denkbaren Folgeexperimenten und An-
wendungen. Hier ragt insbesondere die rdaumliche Néhe topologischer Materialien zu den Phéano-
menen des Ferromagnetismus und der Supraleitung heraus, was zum Bruch der Zeitumkehrinva-
rianz und neuen physikalischen Erscheinungen fiihren kann [12]. Beispielhaft sei an dieser Stelle
die Suche nach dem Majorana—Fermion genannt — einem Elementarteilchen, welches nicht—
abelscher Statistik gehorcht und damit einen méglichen Bestandteil zukiinftiger Quantencom-
puter darstellt [13—15]. 2014 konnten erstmalig derartige kollektive Anregungen in Eisen—Ketten
auf supraleitenden Blei—-Oberflachen beobachtet werden, welche mittels Rastertunnelmikrosko-
pie (scanning tunneling microscopy, STM) und —spektroskopie (scanning tunneling spectroscopy,
STS) als Majorana—Fermionen identifiziert wurden [16].

Weiterhin schlug bereits 1988 Haldane ein Konzept einer quantisierten Hall-Leitfadhigkeit ohne
auBleres magnetisches Feld vor [9] — den sogenannten Anormalen Quanten—Hall-Effekt (quan-
tum anomalous hall effect, QAHE). Die Entdeckung des Quanten—Spin—Hall-Effekts und darauf
folgend der TIs ermdglichte schliellich ein tieferes Verstédndnis topologischer Zustdnde und die
Realisierung des QAHEs [17-19] in magnetisch dotierten TIs [20]. Aufgrund des chiralen Ober-
flaichenzustandes kommt es beim Stromtransport idealerweise zu keinerlei Riickstreuung, sodass
sogar nanoskalige Hochstromverbindungen denkbar sind [21]. Dariiber hinaus bietet der spinpo-
larisierte Stromtransport ungeahnte Anwendungsmoglichkeiten im Bereich der Spintronik [22].
Die grofle Bandbreite denkbarer Einsatzgebiete macht ein besseres Verstdndnis der grundlegen-
den physikalischen Zusammenhénge magnetischer Wechselwirkungen in Topologischen Isolato-
ren elementar. Zu diesem Zweck greift die vorliegende Arbeit die Inhalte von Ref. [23] auf und

schliefit direkt an. Dazu ist sie in sechs Kapitel untergliedert:



1 Einleitung

Einer kurzen Motivation und der Kurzfassung iiber den Aufbau der Arbeit folgen in Kapitel 2
die Grundlagen fiir das Verstdndnis der rastertunnelmikroskopischen und -spektroskopischen

Untersuchungen.

Anschlieend wird in Kapitel 3 ein Uberblick iiber das Probensystem geschaffen. Dabei werden
die Alleinstellungsmerkmale des bindren TIs BisTes — die ausgeprigte Verzerrung seines Dirac—
Kegels und damit einhergehende physikalische Konsequenzen — herausgearbeitet (Kap.3.1.1).
Bei Beginn der vorliegenden Arbeit bekannte, topologisch relevante Eigenschaften werden wie-
dergegeben (Kap. 3.1.2), wobei die Erkenntnisse aus Ref. [23] gleichzeitig eine zentrale Rolle und
Ankniipfungspunkt fir die aktuelle Untersuchung darstellen (Kap.3.1.3). Abgeschlossen wird
der Abschnitt mit der Untersuchung des Verhaltens Topologischer Isolatoren unter dem Einfluss
magnetischer Stérungen sowie einem Literaturiiberblick iiber bereits gewonnene Erkenntnisse

(Kap. 3.2).

Der Hauptteil der Arbeit (Kap. 4) stellt die erhaltenen Ergebnisse dar und diskutiert sie:

Der erste Abschnitt (Kap.4.1) kniipft an Ref. [23] an und widmet sich der eingehenden Analyse
der aufgefundenen Kristalldefekte in BisTes. Dabei wird festgestellt, dass die Ausgangskonzen-
tration der Elemente wéhrend des Kristallwachstums entscheidenden Einfluss auf die Art der
Defekte und deren elektronische Wirkung hat. Schliefllich kann die Existenz eines p—n Ubergangs
auf der Skala einiger zehn Nanometer nachgewiesen werden — einer fiir aktuelle elektronische
Bauteile iiblichen Gré8enordnung.

Im zweiten Abschnitt wird der Einfluss magnetischer Dotierungen auf Topologische Isolatoren
untersucht. Dabei wird differenziert zwischen der Oberflichen— (Kap.4.2) und Volumendotie-
rung (Kap.4.3), welche zu unterschiedlichem Verhalten der Proben fiihrt:

Im Fall der Adsorption einer geeigneten Menge magnetischer Mn—Atome auf BisTes liegt das
Fermi—Niveau in der Volumenzustands—Bandliicke und Elektronen bevélkern ausschliefilich den
topologischen Oberflichenzustand. Durch die Wechselwirkung der Adsorbate 6ffnet sich eine
Bandliicke am Dirac-Punkt und Riickstreuung wird ermoglicht. Diese kann stark gerichtet iiber
mesoskopische Distanzen erfolgen, wenn einzelne Mn—Adatom—Verbiinde ferromagnetisch kop-
peln. Dabei wird ein globaler Superparamagnetismus des Probensystems beobachtet.
V—volumendotiertes ShoTes hingegen weist einen starken Ferromagnetismus auf. Die Absenz ei-
ner spektroskopischen Bandliicke kann durch die Wiederbesetzung mit gebundenen Storstellen—
Zustanden erklart werden. IThr stark lokaler Charakter kann nachgewiesen werden und erklért

die Mobilitdts—Bandliicke in Transport—Experimenten.

Abschlielend werden in Kapitel 5 die wesentlichen Erkenntnisse dieser Arbeit zusammengefasst
und in einen grofleren Kontext gestellt sowie mogliche Folgeexperimente und Anwendungen

diskutiert.



2 Grundlagen der Rastertunnelmikroskopie und

-spektroskopie

Um STM- und STS-Ergebnisse interpretieren zu kénnen, werden im Folgenden die dafiir phy-
sikalischen Grundprinzipien dargestellt. Dabei setzt sich eine knappe Einfiihrung mit der quan-
tenmechanischen Theorie des Tunneleffekts (Kap.2.1) auseinander. Darauf aufbauend werden
die Prinzipien der Rastertunnelmikroskopie (Kap. 2.2) und Rastertunnelspektroskopie (Kap. 2.3)
erlautert — mit besonderem Augenmerk auf die Quasiteilcheninterferenz (Kap.2.4). Abschlie-
Blend soll der experimentelle Aufbau vorgestellt werden (Kap. 2.5).

Fiir weiterfithrende Fragen sei an dieser Stelle auf die Literatur [24, 25] sowie vorangegangene

Arbeiten am eingesetzten STM [23, 26, 27] verwiesen.

2.1 Der quantenmechanische Tunneleffekt

Der Untersuchung elektrisch leitender Proben mit dem Rastertunnelmikroskop liegt der Prozess
des quantenmechanischen Tunnels zugrunde. Dieser Tunnelprozess lasst sich nicht mit den Vor-
stellungen klassischer Physik verstehen, da dort ein Teilchen mit Energie E, welches auf eine
Potentialbarriere Vp mit E < Vp < oo trifft, stets von dieser reflektiert wird [siche Abb.2.1(a)].
Bei quantenmechanischer Betrachtung hingegen erhalten die Teilchen selbst fiir £ < 1} eine

endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit hinter der Barriere [siche Abb.2.1(b)] [28].

Das eindimensionale Rechteckpotential Ein grundlegendes Verstiandnis fiir den quanten-
mechanischen Tunneleffekt kann bereits durch die Annahme einer eindimensionalen Rechteck-
barriere gewonnen werden. In der Quantenmechanik werden Teilchen durch Wellenfunktionen
1 beschrieben, deren Aufenthaltswahrscheinlichkeitsdichte |¢|> auch in klassisch ,verbotenen®
Bereichen grofier als Null ist [29].

Die Losung der eindimensionalen, zeitunabhéingigen Schrodingergleichung

- 2mdz?

2
< L v<z>> $() = B(2) (2.1)
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Abbildung 2.1 Eindimensionaler Tunneleffekt an der rechteckigen Potentialbarriere. Ein
einfallendes Teilchen trifft 0.B.d.A. aus z < 0 auf eine Potentialbarriere mit Hohe Vj und Breite d: (a)
Nach klassischer Rechnung wird es fiir E < V; stets von dieser reflektiert. (b) Im quantenmechanischen
Bild wird das Teilchen durch eine Wellenfunktion beschrieben und erfihrt eine exponentielle Dadmpfung
innerhalb der Barriere, sodass es mit endlicher Wahrscheinlichkeit durch diese transmittiert wird. Die
Aufenthaltswahrscheinlichkeiten des Teilchens sind durch Pfeillingen symbolisiert (entnommen aus [23]).
mit reduziertem Planck’schen Wirkungsquantum A sowie Masse m und stationdrem Energieei-
genwert F des tunnelnden Teilchens gelingt bereichsweise (I, IT und III, vgl. Abb. 2.1) mit dem
Ansatz ebener Wellen. Der Tunnelstrom It durch die Barriere ergibt sich schliefflich als Quotient

der ein- und auslaufenden Wahrscheinlichkeitsstromdichten zu
Ip o e 2rd (2.2)

unter folgenden Bedingungen: (i) Die Wellenfunktionen sind stetig differenzierbar; (ii) Der Teil-
cheneinfall geschieht 0.B.d.A. aus Bereich I; (iii) Die Potentialbarriere ddmpft die einfallende
Welle mit der Abklingrate

2m (Vo - E)
h2 '

K =

(2.3)

Bereits das stark vereinfachende Modell der Rechteckbarriere zeigt die exponentielle Abhén-
gigkeit des Tunnelstroms von der effektiven Barrierenhéhe s und -breite d. Auf das Raster-
tunnelmikroskop iibertragen entspricht das ddmpfende Potential dem Vakuum zwischen Spitze
und Probe. Bei Austrittsarbeiten ¢ = Vyj — E der Elektronen im eV—Bereich ermdglicht die
It o e?~Abhingigkeit nach GI.2.2 sehr hohe Sensitivititen in z-Richtung [25, 28].

Ansatz von Bardeen und Erweiterung durch Tersoff-Hamann Das Modell des eindi-
mensionalen Rechteckpotentials beschreibt zwar bereits zufriedenstellend die exponentielle Ab-
standsabhéngigkeit des Tunnelstroms von der Barrierenbreite, kann aber die realen Verhéltnisse

im Experiment (laterales Auflésungsvermogen, spektroskopische Merkmale, . .. ) nicht erkléren.

4



2.1 Der quantenmechanische Tunneleffekt

1961 stellte Bardeen auf der Grundlage von Fermis Goldener Regel eine Theorie fiir das Tunneln
zwischen zwei Elektroden auf, bei der der Tunnelstrom /T mit der zeitabhéngigen Storungstheo-
rie erster Ordnung aus dem Uberlapp der Wellenfunktionen zweier schwach wechselwirkender

Systeme berechnet wird:

It = 277726 Ju(Ep) [1 = fu (By +eUr)] = fu (By +eUr) [1 — fu (EL)] |MIW|2 6 (Ey — Ey) -
uv Y

i ii

(2.4)

B \-1

Dabei ist Uy die zwischen den Elektroden p und v angelegte Spannung und f(F) = (1 + e’“BT)
die Fermi-Funktion der ungestérten Oberflichenzusténde v, und 1, in Abhangigkeit ihrer Ener-
gie &), bzw. E,. M, beschreibt das Tunnelmatrixelement zwischen den Zustédnden v, und 1,
und der Term i (ii) den Tunnelprozess aus besetzten Zustdnden von u (v) in unbesetzte Zusténde
von v (u). Die Deltafunktion stellt die fiir das elastische Tunneln erforderliche Energieerhaltung
sicher.
Mit der Fermi-Energie Fp, der hochsten Energie besetzter Zustinde in Metallen (gilt nur fiir
T = 0), sowie der Annahme kleiner Temperaturen und Tunnelspannungen Ut vereinfacht sich

Gl. 2.4 ndherungsweise zu

27e?

—Ur > |Muw? 6 (B, — Er) 6 (E, — Ep) . (2.5)

i

IT%

Das Tunnelmatrixelement ergibt sich aus der Integration iiber eine die beiden Elektroden tren-

nende Fliche dS [30]:

M, = 271; / a5 (¥, — 6, V) - (2.6)

Tersoff und Hamann stellten zur Berechnung des Matrixelementes M,,, mangels Kenntnis der
Spitzen—Wellenfunktion v, ein speziell auf die Rastertunnelmikroskopie angepasstes Modell auf.
Dabei wurden folgende Annahmen getroffen: (i) Die Probe ist ein halbunendlicher Kristall; (ii)
Die Austrittsarbeiten ¢ von Probe P und Spitze S sind identisch; (iii) IThre Wellenfunktionen
fallen exponentiell in der rechteckigen Tunnelbarriere ab; (iv) Die Spitze mit Radius R hat eine

s—artige elektronische Struktur [siehe Abb.2.2(a)]. Somit folgt fir den Tunnelstrom

2

Iy o Urdes (Br) e 3" [y, ()& (B, ~ B) (27)

op (75,EF)
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Abbildung 2.2 Modellentwicklung des STM—-Tunnelkontakts. (a) Im Tersoff—-Hamann—Modell
endet die Spitze am Ort 7g mit Radius R in einem minimalen Abstand d zur Probe. (b) Schematische
Darstellung des Gedankenexperiments nach Chen: Da nach Gl. 2.4 nur der Uberlapp der Wellenfunktionen
zum Tunnelstrom beitrdgt, konnen die d,2—férmigen Orbitale der Spitze mit den s—férmigen Orbitalen
der Probe (linke Seite) zur Berechnung (rechte Seite) vertauscht werden. Dies erklart die erhohte Korru-
gation und somit bessere Auflosung in realen Experimenten gegeniiber dem Spitzenmodell mit s—férmigen

Orbitalen in (a) (nach [32, 35]).

mit der Zustandsdichte pg (Er) der Spitze an der Fermi-Kante Fy. Die Summe tber alle mit
der Energie E, besetzten Zustande v, der Probe beschreibt ihre lokale Zustandsdichte gp (local
density of states, LDOS) am Ort ) der Spitze bei Ey.

Bei konstanten Tunnelstrémen It und -spannungen Ut bildet das STM nach Gl. 2.7 somit eine
Kontur konstanter Zustandsdichte der Probenoberfliche ab. Fiir homogene, metallische Probeno-
berflichen entspricht diese Kontur in guter Ndherung der Oberflachentopografie. Bei inhomo-
genen Probenoberflichen jedoch zeigen sich Schwierigkeiten in der korrekten Interpretation der
STM—-Aufnahmen: Adsorbate kénnen zum Beispiel die lokale Zustandsdichte am Fermi—Niveau
verschieben, sodass trotz einer realen topografischen Erhéhung eine Mulde im Messsignal zu
sehen ist [31, 32].

Die STM-Untersuchung von Metalloberflichen half bei der Korrektur des Modells: Bereits 1985
wurde durch Experimente an Au(110) das vorhergesagte laterale Auflésungsvermogen von etwa
5 A bestitigt [33]. Jedoch konnten wenig spiter Messungen an rekonstruiertem Al(111) einen
Atomabstand von 2,88 A und damit eine wesentlich hohere laterale Auflésung zeigen, die mit
s—artigen Spitzen im Rahmen der Theorie nicht zu erkldren war [34]. Chen interpretierte dies
durch stark gerichtete, keulenartige d—Orbitale, die sich bei der Verwendung von Wolfram oder
Platin—Iridium als Spitzenmaterial ausbilden [siehe Abb.2.2(b)]. Die Beriicksichtigung der d—
Orbitale im Tersoff-Hamann—Formalismus konnte das beobachtete erhohte Auflésungsvermégen

schliefllich erkldren [35, 36].
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2.2 Rastertunnelmikroskopie

Nachdem die quantenmechanischen Zusammenhénge des Tunnelprozesses erértert wurden, soll
die grundlegende Funktionsweise der Rastertunnelmikroskopie erldutert werden. In Abb. 2.3 ist
dazu das Schema eines Rastertunnelmikroskops dargestellt. Die metallische Spitze wird mit der
Hilfe von Scherpiezos der zu untersuchenden, leitfahigen Probe optisch grob néhergebracht. An-
schlieBend néhert sich die Spitze der Probe im slip-stick—Verfahren bis auf wenige A weiter
an, sodass aufgrund einer zwischen den Elektroden angelegten Spannung Ut ein voreingestell-
ter Tunnelstrom It erreicht wird. Mit dem in Abb. 2.3 dargestellten Rohrenscanner kann nun
die Spitze mit pm—Genauigkeit iiber die Probe gerastert werden. Mit Hilfe einer Regelschleife
wird dabei der IT—Sollwert stets konstant gehalten, weshalb diese STM—Betriebsart Konstant-
strommodus genannt wird. Nicht unerwéhnt bleiben soll der in der vorliegenden Arbeit nicht
verwendete Konstanthohenmodus, welcher hauptséichlich bei atomar flachen Proben Anwendung
findet [24, 25].

Wie bereits in Kap. 2.1 dargestellt, kann das Rastertunnelmikroskop gut durch eine zwei Metal-
lelektroden trennende Vakuumbarriere beschrieben werden (siehe Abb.2.4): Im Tunnelkontakt
ohne angelegte Spannung Ut (a) gleichen sich die Fermi—Niveaus von Spitze und Probe an,
sodass kein Nettostrom flieBt. Fiir positive (negative) Tunnelspannungen [(b), (c)] verschiebt
sich das Vakuum—Niveau FEy,. der Spitze in positiver (negativer) Richtung, wodurch Elektronen

aus dem Bereich zwischen Ep und Ep — eUr (Ey + eUr) aus besetzten Zusténden der Spitze

Scansteuerung

éix

Mess-PC

Piezo-
Roéhrenscanner

Abbildung 2.3 Schema eines Rastertunnelmikroskops. Das Anlegen einer Spannung Ur zwischen
Spitze und Probe in sehr kleinem Abstand zueinander fithrt zu einem Tunnelstrom It im pA— bis nA—
Bereich. Dieser dient sowohl als Regel- als auch als Messgrofie. Mit dem Piezo—Rohrenscanner kann die
Spitze tiber die Probe gerastert werden (entnommen aus [23]).
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Abbildung 2.4 Spitze und Probe im Tunnelkontakt. Spitze S und Probe P mit Zustandsdichten
os und gp haben im Tunnelkontakt den Abstand d zueinander. Die Austrittsarbeiten ¢g (¢p) bestimmen
die Lage des Vakuum—Niveaus Ey,. oberhalb der Fermi-Energie Er. (a) Im Kontakt verschieben sich die
Vakuum—Niveaus E,,. von Spitze und Probe gegeneinander, sodass sich die Fermi—-Niveaus Er angleichen.
(b) Das Anlegen einer positiven Spannung fiihrt zur Verschiebung der Fermi-Niveaus, sodass Elektro-
nen aus besetzten Spitzenzustédnden in unbesetzte Probenzusténde tunneln kénnen. (c) Bei negativen
Spannungen hingegen tunneln Elektronen aus besetzten Probenzustdnden in unbesetzte Spitzenzustinde
(entnommen aus [23]).

(Probe) in unbesetzte Zustande der Probe (Spitze) tunneln kénnen. Abhéngig von der angeleg-

ten Spannung sind somit unterschiedliche Zustdnde am Tunnelprozess beteiligt, was durch die

rotgefarbten Konturen in Abb. 2.4 angedeutet ist [24, 25].

2.3 Rastertunnelspektroskopie

Neben der Darstellung topografischer Eigenschaften ist die Untersuchung lokaler elektronischer
Phénomene ein Merkmal, welches das Rastertunnelmikroskop von anderen Untersuchungsme-
thoden unterscheidet. Dazu wird in der Rastertunnelspektroskopie (scanning tunneling spec-
troscopy, STS) das nichtohmsche Verhalten des Tunnelstroms bei hoheren Spannungen ausge-
nutzt, weshalb Gl. 2.5 strenggenommen nicht mehr gilt und GI. 2.4 unter folgenden Annahmen
berechnet wird: (i) Das Potential V' (z) &dndert sich nur langsam mit z (WKB-Néherung); (ii)
Die Transmissionswahrscheinlichkeit 7' ist energieunabhéngig; (iii) Die Spitzenzustandsdichte
ist konstant: Q/S = 0; (iv) Die Temperatur ist sehr niedrig [37, 38]. Somit ergibt sich fir die
differentielle Leitfdhigkeit dI1/dU bei der Spannung Ur:

dIt

dU

X 0s /Oo dE op (F) 6 (E — eUr) x gp (eUr) . (2.8)
Ut —00

Die differentielle Leitfihigkeit ist unter den genannten Annahmen direkt proportional zur Zu-

standsdichte gp der Probe bei der Energie eUr. Bei positiver Spannung Uy [sieche Abb. 2.4(b)]
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wird op bei Ep + eUr mit den Spitzenzustdnden am Fermi—Niveau untersucht, wahrend fiir
negative Spannungen [siche Abb.2.4(c)] Elektronen der Probe mit Energie Ep in die Spitze
tunneln. Da die Transmissionswahrscheinlichkeit jedoch nicht iiber weite Bereiche spannungsun-
abhéngig ist (siehe dazu die Pfeillingen in Abb. 2.4), tragen stets Elektronen aus dem Bereich
Fr < F < Fp + eUt zum Tunnelstrom bei. Zusténde nahe am Fermi—Niveau der negativen
Elektrode dominieren wegen der geringeren effektiven Potentialbarriere das Signal, sodass nur

bedingt Aussagen tber die lokale Probenzustandsdichte getroffen werden koénnen [39].

Lock—In—Technik Aufgrund unvermeidlicher mechanischer und elektrischer Stérungen des
Tunnelkontakts konnen durch die numerische Ableitung dI7/dUr nach Gl.2.8 keine zufrieden-
stellenden Ergebnisse erreicht werden. Um das Signal-Rausch—Verhéltnis zu verbessern, wird da-
her bei der Rastertunnelspektroskopie meist die sogenannte Lock—In—Technik verwendet. Dabei
wird die Tunnelspannung Ut mit einer kleinen sinusférmigen Spannung Uy, sin (wyt) iberlagert,
die zu einer Modulation des Tunnelstroms fithrt. Unter der Annahme geringer Spannungen und

Temperaturen wird It durch eine Taylor-Entwicklung bis zur ersten Ordnung

eUr
Tt (U + Unsin (wmt)) o / dE 05 (E)+ 05 (eUr) eUn sin (wnt) + ... (2.9)
0 N——
dIp
oclr(Ur) *qor

angendhert, wobei dem konstanten Teil des Tunnelstroms (erste Klammer) eine Modulation mit
der Anregungsfrequenz (zweite Klammer) iiberlagert ist, welche direkt proportional zur LDOS ist
[38]. Da jedoch der Tunnelstrom sehr anféllig gegeniiber elektrischem Rauschen ist, wird er mit
dem um ¢ verschobenen Modulationssignal multipliziert. Ein Tiefpass filtert die hochfrequenten
und phasen—inkohérenten Beitrage aus und verbessert das Signal-Rausch—Verhéltnis. Durch

Anpassung der Phase ¢ kann somit direkt dIt/dUr x gp gemessen werden [38, 40, 41].

STS—Methoden Rastertunnelspektroskopie findet in vielen Ausprigungen Anwendung in der
Untersuchung lokaler elektronischer Probeneigenschaften. Hier soll nur auf die in der vorliegen-
den Arbeit verwendete Punktspektroskopie sowie die Aufnahme von Karten der differentiellen

Leitfahigkeit eingegangen werden:

I(U)—-Spektroskopie: Die Punktspektroskopie bietet eine schnelle Moglichkeit zur Bestim-
mung der lokalen Probenzustandsdichte. Dies geschieht durch Aufzeichnung des Tunnel-
stroms It bei Variation der Tunnelspannung Ut und unter Bildung der Ableitung nach
GI. 2.8. Vorher muss jedoch die Spitze im Abstand d oberhalb der zu untersuchenden Stelle
der Probe mit den Parametern Up = Uge und I7 = Iy stabilisiert und die Regelungs-

schleife fiir die Dauer der Messung ausgeschaltet werden.
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Dariiber hinaus bietet eine Kombination mit Topografiemessungen entlang einer Linie (line
spectroscopy) bzw. auf einem Raster (grid spectroscopy) die Moglichkeit zur Verkniipfung

von strukturellen und spektroskopischen Eigenschaften der abgetasteten Probenregion [42].

dI/dU—-Karten: Die vollstandige spektroskopische Untersuchung nach obiger Methode kann
aufgrund ihres Zeitbedarfs meist nicht in zufriedenstellender Auflésung fiir grofiere Proben-
bereiche (typischerweise 512 x 512 Pixel) herangezogen werden. Um dennoch elektronische
Informationen dieses Probenabschnitts zu erhalten, kénnen sogenannte dI/dU-Karten
aufgezeichnet werden. Dabei wird wihrend einer Messung im Konstantstrommodus die
Tunnelspannung Ur mit einer kleinen Modulationsspannung iiberlagert. Dies erlaubt die
Aufnahme einer Karte der lokalen Zustandsdichte bei der Energie F = eUr gleichzeitig

zur Topografiemessung [43].

2.4 Oberflaichenzustinde und Quasiteilchen—Interferenz

Vor allem bei der Detektion von sogenannten Quasiteilchen—Interferenzen (quasi—particle inter-
ference, QPI) sind die im vorangegangen Kapitel aufgefiihrten dI /dU—Karten ein sehr wertvolles
Hilfsmittel, denn die Auswertung ihrer energetischen Entwicklung lasst Riickschliisse auf wichtige
physikalische Gréflen wie Dispersion und Fermi—Geschwindigkeit als auch iiber Streumechanis-
men der Oberflichenzustdnde zu. Daher soll in den folgenden Abschnitten knapp der Ursprung

dieser Oberflichenzustéinde sowie der Quasiteilchen—Interferenz dargelegt werden.

Oberflichenzustinde Oberflichen realer Kristalle brechen die Translationsinvarianz des Kris-
tallvolumens, woraus weitreichende Konsequenzen fiir ihre elektronische Oberflachenstruktur re-
sultieren. Ein einfaches eindimensionales Modell kann bereits die Entstehung und einige Grund-
prinzipien der sogenannten Oberflichenzusténde erklaren. Dazu miissen folgende Annahmen ge-
troffen werden: (i) Eine halbunendliche periodische Atomkette endet bei z = 0 (:= Oberfliche);
(ii) Dort muss ihr periodisches Potential an das Vakuumpotential angeschlossen werden. Im Mo-
dell quasi—freier Elektronen ergibt sich fiir die Aufenthaltswahrscheinlichkeit innerhalb der Kette
eine Periodizitdt und knapp oberhalb der Oberflache ein Maximum, welches ins Vakuum expo-
nentiell geddmpft abfillt. Diese Oberflichenzusténde lassen sich, analog zu Volumenzustinden,
aufgrund ihres Uberlapps mit den Wellenfunktionen der Spitze mit dem Rastertunnelmikroskop

detektieren [44, 45].

Quasiteilchen—Interferenz Neben der Punktspektroskopie konnen Oberflichenzustdnde auch
durch Quasiteilchen—Interferenz Experimente detektiert werden. Denn die elastische Streuung

eines kollektiven Zustandes an Storpotentialen (z.B. Kristallleerstellen, Adsorbaten, Stufenkan-

10
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ten) kann zu Modulationen der LDOS fiihren, welche mit d//dU-Karten untersucht werden
kénnen [43].

Diese Oszillationen lassen sich im NFE-Modell durch die Interferenz der am Potential gestreuten
ein- und auslaufenden Elektronen mit den Wellenvektoren k?l und /;f beschreiben. Das beobachtete
Interferenzmuster ergibt sich aus dem Amplitudenquadrat der Linearkombination der einzelnen

Kugelwellen mit Radius r zu:

2 (Bl
lp]* x = [e_l(kf_k‘)r + c.c.} . (2.10)
r
Offensichtlich kénnen bei elastischer Streuung nur Interferenzen fiir solche Streuvektoren ¢ auf-
treten, die den Ursprungszustand k; und den finalen Zustand ch auf einer Isoenergiefliche (con-
stant energy contour, CEC) verbinden:

—

ki =ki+q. (2.11)

—

Dabei bestimmen solche Oszillationen das Interferenzmuster, welche sich aus der Verkniipfung
stationdrer Zustinde auf der CEC (stationary points, SP)! ergeben. Denn trotz kleiner k-
Variationen um diese SP bleibt der Streuvektor ¢ konstant und tritt gehéduft auf.

Zur qualitativen Auswertung dieser ,stehenden Wellen* bietet sich aufgrund ihrer rdumlichen
Periodizitdt eine Fouriertransformation (fourier transform, FT) aus dem Realraum in den rezi-
proken Raum (k-Raum) an. Dabei erhélt man fiir eine periodische Erscheinung mit charakteris-
tischer Wellenldnge A auf einem Raster aus N x N Pixeln im k—Raum ein Intensitdtsmaximum
bei % Bei der Interpretation der FT-Karten muss beachtet werden, dass diese Maxima Streu-
vektoren ¢ darstellen, die nach GIl.2.11 zwei Zustédnde auf der CEC sowohl in Richtung als
auch Lénge verkniipfen. Beispielhaft ist in Abb. 2.5 eine solche Auswertung fiir Streuungen an

Punktdefekten an einer Ag(111)-Oberfléche gezeigt [46-48].

Einfluss magnetischer Storstellen. Bei der bisherigen Betrachtung blieb der Einfluss des
Spins unberiicksichtigt, welcher aufgrund des Verbots der Interferenz orthogonaler Eigenzu-
stinde Auswirkungen auf das gemessene Streubild hat?. Dariiber hinaus sind in ungestoérten
Topologischen Isolatoren aufgrund der Zeitumkehrinvarianz (time-reversal symmetry, TR) kei-
ne Riickstreuprozesse moglich (sieche Kap.3), in Abb.2.6(a) ist dies schematisch dargestellt.
Sobald sich jedoch magnetische Storstellen auf der Oberfliche befinden, ist die Zeitumkehrin-

varianz gebrochen und Quasiteilchen kénnen wéahrend des Streuprozesses ihren Spin umkehren.

! Stationdre Zustdnde sind Segmente paralleler Kriimmung auf einer Isoenergiefliche.

2 Einschréankend muss hier erwéahnt werden, dass neue Erkenntnisse zeigen konnten, dass in Materialien mit sehr
starker Spin—Bahn—Wechselwirkung der Spin keine gute Beschreibung des Systems bietet und dementsprechend
auch Zustédnde mit orthogonalem Spin interferieren [49].

11
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Abbildung 2.5 Quasiteilchen—
Interferenz auf Ag(111). (a) Die
Topografie der Silberoberfliche weist
punktformige Defekte auf. (b) Daran
streuen und interferieren Quasiteilchen,
was als Modulation der Ladungsdichte
in einer Karte der differentiellen Leitfé-

[te)] E' L 'E higkeit visualisiert werden kann. (c) Die

150 4 Fouriertransformation dieser dI/dU-

PREwTIN E J Karte weist aufgrund der isotropen

SR S100 ] Streuung einen Ring hoher Intensitit

L £ sob- 3 mit Radius r = ¢ (hier: ¢ = 2k) auf.

TR R T G F ] (d) Die Aufnahme und Auswertung

LR ofF -4 von dI/dU-Karten bei verschiedenen

e E 4 Energien £ — Er = e - Ur kann u.a.

S0~ | 7 Informationen iiber Bandansatz und

TR—— 0,0 0,5 1,0 1,5 Gruppengeschwindigkeit der streuenden
: Wellenvektor k; (nm”) Zusténde geben (nach [23, 27]).

Da die Eigenzustédnde von Elektronen mit entgegengesetzten Spinausrichtungen orthogonal sind,
konnen ihre ein- und ausfallenden Wellenfunktionen nicht interferieren, weshalb dieser Prozess
in dI/dU-Karten nicht beobachtet werden kann [siche Abb.2.6(b)]. Wenn sich hingegen eine
magnetische Ordnung auf der Oberfliche ausbildet, erhalten die Spins der Elektronen einen
endlichen Beitrag in eben dieser Richtung und ein- und ausfallende Teilchen sind nicht mehr
orthogonal. Somit kénnen sie miteinander interferieren und in QPI-Experimenten sichtbar ge-

macht werden [siche Abb. 2.6(c)].

(@]
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Abbildung 2.6 Visualisierung von Riickstreuung auf Topologischen Isolatoren. (a) Die Zeit-
umkehrinvarianz auf Topologischen Isolatoren verbietet Riickstreuung, in dI/dU-Karten sind keine In-
terferenzerscheinungen des einfallenden Zustandes +k und des gestreuten Zustandes —k zu beobachten.
(b) Magnetische Stérstellen brechen die TR-Symmetrie und ermdglichen Spin—Flip-Ubergiinge, die zu
Riickstreuung fiihren kénnen. Da jedoch orthogonale Zustdnde nicht miteinander interferieren kénnen,
tragen sie nicht zum Muster der Quasiteilchen—Interferenz bei. (¢) Nur wenn die Quasiteilchen wéhrend
des Streuprozesses eine endliche Spin—Komponente in Magnetisierungsrichtung der Storstelle erhalten, ist
ihre Ausrichtung nicht mehr orthogonal und sie kénnen miteinander interferieren. Dies ist als Streumuster
in dI/dU-Karten zu beobachten. Die schwarzen Pfeile geben Bewegungsrichtungen, die farbigen Pfeile
Spinausrichtungen an.
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2.5 Experimenteller Aufbau

Die topografische und spektroskopische Untersuchung von Proben bis hinunter auf atomare Ebe-
ne benétigt saubere Oberflichen. Da selbst bei einem Druck von p = 1x 10~ mbar die Oberfliche
innerhalb etwa einer Sekunde mit einer Monolage an stolendem Restgas verunreinigt wird, wer-
den dazu Driicke im Ultrahochvakuum-Bereich (UHV: p < 1 x 10~8 mbar) benétigt [50, 51].

In der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten kommerziellen Apparatur (siche Abb.2.7) herr-
schen Driicke p < 1 x 1079 mbar. Sie besteht aus drei voneinander entkoppelbaren Kammern,
welche jeweils separat durch Turbomolekularpumpen und vorgeschaltete Membranpumpen eva-
kuiert werden kénnen. Nach einem Ausheizprozess und mit Hilfe von Tonengetter- und Titan-
sublimationspumpen wird der UHV-Druckbereich erreicht. Neue STM-Spitzen sowie Proben
gelangen iiber eine Schleuse ins System und kénnen dort mittels Transferstab und Manipulator
an jede Position gebracht werden. Neben dem STM stehen weitere Methoden zur Préiparation
und Analyse zur Verfiigung. Hervorzuheben ist an dieser Stelle ein in—situ Verdampfer, welcher

die Deposition gewiinschter Adsorbate auf die Probenoberflache innerhalb des STMs ermdglicht.

B elektr. Anschlisse
[l Kryostat

Il In-situ Verdampfer

[l Spitzen-Heizung

[] LEED/Auger

[l Massenspektrometer

[l Elektronen-StoBheizung

[[] sauerstoff-Feindosierventil

. Argon-Feindosierventil & Sputtergun
[l Manipulator

Abbildung 2.7 UHV-Anlage. Wichtige Komponenten des Dreikammer—Systems sind farblich her-
vorgehoben. Analysekammer (linke Seite), Praparationskammer (rechte Seite) und Schleuse (verdeckt)
kénnen voneinander abgetrennt werden.
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Dieses ist iiber Federn an einem Helium—Badkryostaten befestigt, welcher von einem Stickstoff—
Badkryostaten umgeben ist (siehe Abb.2.8). Im Bild nicht zu sehen sind je ein Helium— und
Stickstoff-Strahlungsschild, welche das Rastertunnelmikroskop vor eindringender Warmestrah-
lung abschirmen, sodass die Probentemperatur mit 7' = 4,8 K knapp oberhalb der Siedetempe-
ratur fliissigen Heliums (liquid helium, LHe) liegt [52, 53].

Die Préparation einer im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Probe ist in Abb. 2.9 dargestellt.
Wie bereits angemerkt, wiirden Proben an Raumluft rasch intensiv mit ungewollten Adsorbaten
belegt sein, sodass eine oberflachensensitive Methode wie die Rastertunnelmikroskopie keinerlei
urspriingliche Eigenschaften der Probe analysieren kann. Daher werden die Einkristalle [siehe
Abb. 2.9(a); typischerweise in GréBen > 20 mm] in flache, etwa 2 x 2mm? kleine Stiicke zerteilt
und mittels leitfahigem Kleber auf einem Probenhalter fixiert [siche Abb.2.9(b)]. AnschlieBend
werden sie mit einem Spaltstab versehen [siehe Abb. 2.9(c)]. Dieser erméglicht die Ausiibung von
Hebelkréften innerhalb der UHV—Anlage, damit die Probe iiblicherweise entlang ihrer schwachs-
ten Bindungen bricht und eine frische, saubere Oberfliche preisgibt. An dieser kénnen nun die

vorne vorgestellten Untersuchungsmethoden angewendet werden.

Probe

STM Spitze LHe-Kryostat

gedampfte

Lamellen der Aufhangung

Wirbelstrom- =——3»

bremse

Abbildung 2.8 Rastertunnelmikroskop—Messkopf. Das STM mit Probenschlitz und Spitze (mit
Sitz auf verdecktem Piezo) ist iiber Federn gedampft am Fliissighelium (LHe)-Kryostaten aufgehdngt.
Eine Wirbelstrombremse sorgt fir die zusétzliche Reduzierung von auflen einkoppelnden Schwingungen.
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El Stab zum

Spalten

/

Bi, Te,-Kristall:

Probenhalter mit Ose

Abbildung 2.9 Priparation von Spaltproben fiir UHV-STM-Untersuchungen. Ein typischer
(a) Einkristall (hier ein Topologischer Isolator BisTes) wird (b) in kleinen Stiicken auf UHV-kompatible
Probenhalter aufgeklebt und (c¢) mit einem Stab zum Spalten im UHV versehen (entnommen aus [23]).
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3 Topologische Isolatoren

Topologische Isolatoren zeichnen sich gegeniiber trivialen Isolatoren durch ihre geschiitzten und
spinpolarisierten Oberflichenzusténde aus. Ihr physikalischer Ursprung lédsst sich mit Hilfe der
topologischen Bandtheorie herleiten — dies soll jedoch kein zentraler Teil dieser Arbeit sein.
Denn trotz ihrer kurzen Historie sind aufgrund ihrer grofien Aktualitdt bereits zahlreiche Essays
[54-59] und Biicher [12, 60, 61] erschienen, welche einen exzellenten Uberblick iiber die theoreti-
schen Grundlagen und potentiellen Anwendungsgebiete bieten. Daher wird an dieser Stelle auf
die o.g. Literatur verwiesen und lediglich auf die fiir das Verstdndnis dieser Arbeit relevanten
Thematiken eingegangen. Dazu zéhlen wesentliche Charakteristika des im Mittelpunkt dieser
Arbeit stehenden Materials BisTes (Kap. 3.1) sowie das grundsétzliche Verhalten Topologischer

Isolatoren unter dem Einfluss magnetischer Stérungen (Kap. 3.2).

3.1 Spezifische Eigenschaften des Topologischen Isolators BisTes

Erste erfolgreiche Realisierungen dreidimensionaler Topologischer Isolatoren wurden bereits kurz
nach ihrer theoretischen Vorhersage [3, 62] experimentell bestétigt [7, 63]. Dabei wies das Ma-
terial Bi;_,Sb, in winkelaufgelosten Photoelektronenspektroskopie (angle-resolved photo elec-
tron spectroscopy, ARPES)-Untersuchungen mit fiinf Kreuzungspunkten des Fermi-Niveaus
die erwartet ungerade Anzahl an energetisch entarteten und spinpolarisierten Oberflachenzu-
stdnden innerhalb der Volumenbandliicke auf. Zusétzlich konnten kombinierte ARPES— und
STM-Messungen trotz grofler Oberflichenunordnung auf atomarer Skala das Ausbleiben von
Riickstreuung bestétigen [64].

Die vergleichsweise komplexe elektronische Struktur sowie die kleine Bandliicke der Bij_,Sb,—
Verbindung fiihrte zur Suche neuer Substanzen, welche auch bei Raumtemperatur potentiellen
Anwendungen den Weg ebnen. Theoretische [65, 66] und experimentelle [67] Ergebnisse iden-
tifizierten die bindren Materialien BisSes, ShoTes und BisTes als dreidimensionale Topologi-
sche Isolatoren mit einem einzelnen Dirac-Kegel, der die Volumenbandliicke tiberbriickt (siche
Abb. 3.2). Aufgrund ihrer grofien Bandliicke — im Fall von BisSes ~ 0,3eV — koénnen sogar
bei Raumtemperatur TI-Charakteristika nachgewiesen werden, weshalb die TIs dieser Klasse

als ,, Topologische Isolatoren der zweiten Generation“ bezeichnet werden [68].
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3 Topologische Isolatoren

3.1.1 Kristall-, Bandstruktur und Warping

Der bindren TI-Materialklasse gemein ist der generelle Aufbau der Kristallstruktur, welche bei-
spielhaft fiir BioTes in Abb. 3.1 dargestellt ist. Alternierende hexagonale Schichten von Te-Bi-Te-
Bi-Te bilden sogenannte Fiinffachlagen, die durch van der Waals—Wechselwirkungen entlang der
[0001]-Richtung aneinander gebunden sind [siche Abb. 3.1(a)]. Dabei sind die einzelnen Atom-
lagen in abwechselnder Reihenfolge A-B-C-A-B-C-... auf den drei moglichen Positionen A, B,
C angeordnet [siche Abb.3.1(b)], wodurch sich eine rhombohedrische Kristallstruktur ergibt.
Wiéhrend die Atomschichten innerhalb einer Fiinffachlage durch ppoc—Bindungen stark wech-
selwirken, ist der Zusammenhalt der Fiinffachlagen im van der Waals—Zwischenraum deutlich
geringer, sodass die Kristalle bei starken Kréften dort auseinanderbrechen und eine [0001]—
Oberfléche freilegen (vgl. Abb.2.9). In der Draufsicht [siche Abb. 3.1(c)] weist diese Oberfldche
aufgrund der rhombohedrischen Kristallstruktur eine dreizéhlige Symmetrie auf (siehe die durch
schwarze, gestrichelte Linien angedeuteten Einheitszellen—Projektionen), wobei die Gitterplatze
zwischen den Te-Atomen der ersten Lage [Te(I)] abwechselnd mit Bi-Atomen der zweiten Lage

[Bi(IT)] und Te—Atomen der dritten Lage [Te(III)] besetzt sind.

Seitenansicht: ~
H Te())
o Bi(ll) g
T Te(ll) S
Bi(IV) 2
van der Waals Bindung
Te Te(V) |
o .
& Bi
ey
A @ 0
€ .
2| ® Bi(ll
Te
o Te(lll)

van der Waals Bindung

Abbildung 3.1 Bi;Tes—Kristallstruktur. (a) Die Grundlage der BisTeg—Kristallstruktur sind sich
abwechselnden hexagonalen Te-Bi-Te-Bi-Te-Fiinffachlagen, welche durch schwache van der Waals—
Wechselwirkungen entlang der [0001]-Richtung aneinander gebunden sind. (b) Die Seitenansicht einer
Fiinffachlage offenbart die Stapelreihenfolge A [Te(I)] - B [Bi(II)] - C [Te(III)] - A [Bi(IV)] - B [Te(V)]. (c)
In der schematischen Ansicht aus [0001]-Richtung (Draufsicht) sind die Projektionen dreier Einheitszellen
durch gestrichelte, schwarze Linien angedeutet. Die Oberflache weist aufgrund der Indquivalenz der Zwi-
schengitterplitze [abwechselnde Bi(IT)— und Te(IIT)-Atome] eine dreizéhlige Symmetrie auf (entnommen
aus [23]).
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Abbildung 3.2 Dreidimensionale Topologische Isolatoren. Theoretisch berechnete Bandstruk-
turen der [0001]-Oberflache von (a) BizSes— (b) SbeTes— und (a) BizTes—Kristallen. Die Farbkodierung
indiziert die Volumenzustéande in helleren und die Volumenbandliicke in dunkleren Ténungen. Die topolo-
gischen Oberflichenzustinde nahe des T'-Punktes sind als feine Linien in der Bandstruktur zu erkennen.
ARPES-Messungen auf BizSes—Kristallen weisen die Bereiche hoher Zustandsdichte entlang (d) T — M
und (e) T — K als nahezu linear aus. (e) Die Fermi-Fliche der BizSe3[0001]-Oberfliiche offenbart eine
chirale Spin—Textur. (f) Die schematische Darstellung der Dispersion eines idealen dreidimensionalen
Topologischen Isolators schliefit einen einzelnen Dirac—Punkt ein. Spin und Impuls stehen auf der Fermi—
Flache senkrecht zueinander (entnommen und adaptiert nach [55, 66, 67]).

Die schichtartige Kristallstruktur der bindren TIs ist, neben der Verwendung der ,schweren*
Elemente Bismut, Selen, Tellur und Antimon, wesentlich fiir die Entstehung des topologischen
Oberflichenzustandes. Die starke Spin-Bahn—Wechselwirkung (spin orbit coupling, SOC) fiihrt
in den drei Kombinationen BisSes, SboTes und BisTes in der Volumenbandliicke zur Ausbildung
eines einzelnen Dirac-Kegels am I'"Punkt [siehe theoretische Berechnungen in Abb. 3.2(a) bis
(c)], wohingegen SbaSes aufgrund der schwach ausgepragten SOC ein trivialer Isolator ist [66].
Waiéhrend sich in BigSes und SboTes die Lage des Dirac—Punktes innerhalb der Volumenband-
liicke befindet, ist dieser in BigTes tief im Valenzband verborgen. Dariiber hinaus zeichnet sich
BisSes durch einen iiber weite energetische Bereiche linearen Verlauf des Oberflichenzustandes
aus. ARPES-Messungen an BisSes bestétigten dies [siehe Abb.3.2(d)] und identifizierten ei-
ne chirale Spin—Textur der Fermi-Fliche [siehe Abb. 3.2(e)], bei der Spin und Impuls auf dem
Dirac—Kegel stets senkrecht zueinander orientiert sind [siehe Abb. 3.2(f)].

Neben den bereits angesprochenen Unterschieden hebt sich BiyTes durch seine starke Verzerrung
des idealen Dirac—Kegels, dem sogenannten Warping (siehe in Abb. 3.2 die qualitativ unterschied-

lichen Verldufe des Oberflichenzustandes in I' —K- und I'—M-Richtung), von BizSes und SbyTes
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Abbildung 3.3 Bi;Te;—Brillouin—Zone und —Bandstruktur (a) Dreidimensionale Brillouin—
Zone (schwarz) und zweidimensionale Projektion auf die [0001]-Oberfliche (blau) von BisTes. Die
Hochsymmetrie— und TRIM-Punkte sind hervorgehoben, k; und k, weisen in I' - K- und I'-M-Richtung.
(b) Elektronische Bandstruktur mit Volumen- (grau) und Oberflichenzustinden (blau) (entnommen und
adaptiert nach [67, 70]).

ab [66]. Dies bietet bei der STM—Untersuchung magnetischer Wechselwirkungen mit TTs, welche
das zentrale Thema dieser Arbeit darstellt, aufgrund groflerer Anteile paralleler CEC—Segmente
den Vorteil hoherer Streuintensititen®. Zusétzlich eignen sich jene TIs fiir diese Fragestellung,
bei welchen auch nach der Dotierung durch magnetische Storstellen das Fermi—Niveau inner-
halb der Volumenbandliicke liegt, sodass die relevanten physikalischen Eigenschaften durch den
Oberflichenzustand bestimmt werden. Im Gegensatz zum stets stark n—dotierten BipsSes* lassen
sich BigTes—Kristalle abhidngig von den Wachstumsbedingungen sowohl p— als auch n—dotiert
herstellen [69], weshalb sich die folgende Betrachtung auf die elektronischen Eigenschaften sowie
das Warping in BisTe3 konzentriert.

Seine Bandstruktur ist vergréfiert in Abb. 3.3 neben der dreidimensionalen Brillouin—Zone darge-
stellt. Diese beschreibt die primitive Wigner—Seitz—Zelle des reziproken Gitters im Impulsraum
[siche Abb.3.3(a)] und zeichnet die Hochsymmetriepunkte I', L, F und Z aus. Ihre zweidimen-
sionale Projektion auf die [0001]-Oberflache ist in Abb. 3.3(a) blau hervorgehoben sowie die im
weiteren Verlauf dieser Arbeit besonders wichtigen TRIM-Punkte® T', M und K markiert. Dabei
ist die k,—Achse in I' — M-Richtung orientiert, wihrend die ky—Achse in Richtung T — K zeigt.

3Vgl. die Diskussion der SP in Kap. 2.4.
*Vgl. die Lage des Dirac-Punktes in Abb.3.2(a) und (d) [68].
5 Punkte der Brillouin—Zone (BZ) mit TR-invariantem Impulsvektor (time-reversal invariant momenta, TRIM).
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Abbbildung 3.3(b) gibt die ab initio berechnete elektronische Bandstruktur von BigTes in ' — K-
(linker Teil) und T' — M-Richtung (rechter Teil) wieder [70, 71]. Wihrend die blauen Linien die
Oberflachenzustinde darstellen, trennt eine Bandliicke von etwa AF = 150meV Valenzband-
maximum (VBM) und Leitungsbandminimum (LBM) der grau abgebildeten Volumenzustéande.
Diese Liicke wird durch einen Oberflichenzustand iiberbriickt, dessen Dirac-Punkt bei I' unter-
halb des VBM liegt. Deutlich sichtbar ist entlang I' — K ein iiber einen weiten Bereich nahezu
linearer Verlauf dieses Oberflichenzustandes, wohingegen in I' — M-Richtung ein Abknicken zu
groferen k—Werten etwa 350 meV oberhalb des Dirac—Punktes beobachtet wird. Die Ursachen
und Folgen dieses Warpings sollen im Folgenden néaher beleuchtet werden.

Bereits erste winkelaufgeloste Photoelekronenspektroskopie-Messungen an BisTes wiesen eine
schneeflockenartige Verzerrung der Fermi-Flache auf [siehe Abb. 3.4(a)]. Zwischen den Télern
mit erhéhter Zustandsdichte in I' — K-Richtung liegen abgerundete Spitzen entlang I' — M.
Der experimentell bestimmte, energetische Verlauf der Isoenergieflichen (constant energy con-
tour, CEC) in Abb. 3.4(b) zeigt mit zunehmender Energie eine Entwicklung von einer kreisrun-
den Form knapp oberhalb des Dirac—Punktes (bei der Dirac—Energie Ep) iiber eine konvex—
hexagon—artige CEC bei ~ Ep + 200meV bis hin zu einer stark konkaven Form ab Energien
~ Ep + 300 meV [72-75].

Die Verformung kann auf die Spin—Bahn—Wechselwirkungen in rhombohedrischen Kristallen
(vgl. Abb. 3.1) zuriickgefiihrt werden. Eine Modellierung des Warpings kann durch Berechnung
des Hamiltonians mittels k - p—~Theorie durch Modifikation der SOC-Dresselhaus—Korrektur [76]
unter Beriicksichtigung der zugrundeliegenden Symmetrie erfolgen [74, 77]. In niedrigster Ord-

nung in k ergibt sich H mit den zu den Elektronenspins proportionalen Pauli-Matrizen o;
((S2) o (02) und (Szy) X (0z4)) zu:

Ho = v (kgoy — kyos) . (3.1)

Gleichung 3.1 charakterisiert ein isotropes, zweidimensionales Dirac—Fermion mit Dirac—Ge-
schwindigkeit v, dessen Isoenergieflichen stets durch Kreise beschrieben werden [vgl. Abb. 3.2(f)].
Bei Beriicksichtigung hoherer Ordnungen in k folgt unter Beachtung der Symmetrieoperationen

fiir Kristallsymmetrie und Zeitumkehrinvarianz:

H (E) = Eo (k) + vy, (kgoy — kyos) +

| >

(K + K)o . (3.2)

| S —
=Hw

Hier ist k+ = k; & ik, und A die Intensitdt der Verformung. Dariiber hinaus erféhrt die Dirac—
Geschwindigkeit vy = v (1 + akz) eine Korrektur zweiter Ordnung gegeniiber Gl.3.1 und der
Partikel-Loch-Asymmetrie wird durch Ey (k) = k?/(2m*) entsprochen. Der Warpingterm H.,
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Abbildung 3.4 Warping des BiyTes—Oberflichenzustandes. (a) Mit ARPES bestimm-
te Fermi-Flache des BisTes—Oberflichenzustandes. (b) Energetische Entwicklung des BiyTes—
Oberflachenzustandes anhand von gestapelten ARPES—-CEC-Schnitten. Die absoluten Energien sind
relativ zur Lage des Dirac-Punktes angegeben, welcher sich 340 meV unterhalb des Fermi—Niveaus be-
findet. (c) Theoretisch berechnete Entwicklung des BisTes—Oberflichenzustandes von Energien nahe des
Dirac—Punktes (innen, kreisférmig) hin zu hoheren Energien (auflen, schneeflockenartig). Die Zustinde
hoher Streuintensitét (siehe Diskussion im weiteren Verlauf) entlang I'M sind durch rote Punkte markiert
(entnommen und adaptiert nach [72, 77]).

ist analog zur Kristallstruktur invariant unter dreizdhliger Rotation und urséchlich fiir die Ver-
zerrung der CECs: Aufgrund der ungeraden Paritdt von o, unter Spiegelsymmetrie wird im

vorgestellten k - p-Theoriemodell H,, maximal entlang T' — K und Null in T' — M-Richtung [77].

Die Dispersion des Oberflachenzustandes ergibt sich aus Gl. 3.2 zu:

Ex (K) = Fo (k) % \/upk? + A2k6 cos? (30) (3.3)

Hier bezeichnet E1 die Energie des oberen und unteren Bandes sowie # den Azimuthalwinkel
von k zur ky—Achse (T — K-Richtung). Dabei fiihrt die Zeitumkehrinvarianz zu einer Verdopp-
lung der Anzahl der Symmetrieachsen: Wahrend der Hamiltonian Hy, in Gl. 3.2 dreifach fir
0 — 6 + 27 /3 entartet ist, weist die Bandstruktur eine sechszéhlige Symmetrie auf [77].

Dieses Modell kann die Entstehung des Warpings anschaulich darstellen, gibt jedoch die real
herrschenden Verhéltnisse in BisTes nur unzureichend wieder. Wahrend nach der k - p—-Theorie
entlang I' — K eine konkave Wélbung und damit eine erhdhte Gruppengeschwindigkeit erwartet
wird, zeigen ab initio Berechnungen der Bandstruktur [vgl. Abb.3.3(b)] in dieser Kristallrich-
tung eine iiber weite Bereiche nahezu lineare Dispersion. Stattdessen tritt in I' — M-Richtung
mit einsetzendem Warping eine Verringerung der Gruppengeschwindigkeit ein, sodass der Dirac—
Kegel dort nach aufien gewdlbt wird®. Der Ursprung dieser starken Verzerrung des topologischen
Oberflichenzustandes entlang I' — M liegt in der gegenseitigen Abstofung mit den energetisch

weit absinkenden Volumenzustinden”, welche in der k-p-Theorie vernachlissigt werden [75, 78].

6Siehe die Bandstrukturberechnungen in Abb. 3.3(b) und die ARPES-Fermi-Fliche in Abb. 3.4(a).
"Siehe bei etwa k|| ~ 2nm™" entlang I' — M in Abb. 3.3(b).
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Die Berechnung der Isoenergieflachen ergibt das in Abb. 3.4(c) gezeigte Verhalten. Mit zuneh-
mender Energie verformt sich die nahe des Dirac—Punktes kreisrunde CEC kontinuierlich iiber
eine hexagonale Form bis hin zu einer stark konkaven, schneeflockenartigen Isoenergieflache. Die
qualitativ hervorragende Ubereinstimmung mit den ARPES-Ergebnissen [vgl. Abb. 3.4(b) und
(c)] erlaubt die materialspezifische Bestimmung der Warping—Grofie A.

Das ausgepriagte Warping in BisTes hat zwei weitreichende Konsequenzen fiir Rastertunnelmi-
kroskopie- und -spektroskopieuntersuchungen: (i) Mit zunehmender Energie und dementspre-
chender Verzerrung des Dirac—Kegels verschiebt sich die Lage der stationdren Zusténde auf der
CEC [vgl. Kap. 2.4 und die Lage der SP, markiert durch rote Punkte, in Abb. 3.4(c)]. Folglich
weicht auch die Lénge des Streuvektors ¢, welcher die Anfangs- und Endzustdnde der SP bei k;
und kf elastisch verbindet, von derjenigen Lénge ab, die fiir eine isotrope CEC erwartet wird [74,
77,79, 80]. (ii) Da der Warpingterm H,, in Gl. 3.2 an o, koppelt, erhélt der Oberflachenzustand
eine Komponente S, « (o), welche zu Spin—Ausrichtungen aus der Ebene fiihrt. Wahrend die
in der Ebene liegende Spinpolarisation in T' — M-Richtung nahezu 100 % betrigt [68], wird der
k-abhingige Anteil S, entlang I' — K maximal und fiihrt dort zu einer aus der Ebene zeigenden
Polarisation von bis zu 60 % [81].

Abbildung 3.5 visualisiert schematisch die Folgen des Warpings fiir den Dirac—Kegel [vgl. auch
den ,idealen“ Dirac-Kegel in Abb. 3.2(f)]. Mit ansteigender Energie wird der Einfluss des War-
pings stérker, die Isoenergieflichen verzerren sich zunehmend [siehe Abb. 3.5(a)]. Dartiber hinaus
illustrieren zwei schematische CECs in Abb.3.5(b) und (c) die Spinausrichtung: Fiir Energien
knapp oberhalb des Dirac-Punktes [siche Abb. 3.5(c)] wird eine isotrope Isoenergiefliche beob-
achtet, welche vom in der Ebene liegenden Spin umlaufen wird. Fiir hohere Energien hingegen
verzerrt sich die CEC schneeflockenartig und der Spin erhélt aus der Ebene zeigende Kompo-

nenten (® bzw. @) [74].

3.1.2 Bisher bekannte Eigenschaften

Der Halbleiter BiyTes war {iber geraume Zeit insbesondere fiir seine Eignung in thermoelektri-
schen Anwendungen bekannt [82]. Seit der Entdeckung seiner topologischen Eigenschaften ist
das Material in den Fokus neuer wissenschaftlicher Untersuchungen geriickt. Das folgende Kapi-
tel gibt daher einen kiirzen Uberblick iiber die vor Beginn dieser Arbeit bekannten TI-relevanten
Eigenschaften von BisTes.

Die elektronische Bandstruktur eines Stoffes bestimmt viele seiner physikalischen Merkmale.
Sie lasst sich theoretisch unter Annahme der Kristallstruktur berechnen [66] oder aber expe-
rimentell mittels ARPES im Bereich der besetzten Zustiande bestimmen [72]. Beide Methoden
berichten von einem einzelnen, stark gewarpten Dirac—Kegel, dessen Dispersion auch mit STM—

Streuexperimenten in den unbesetzten Zustanden ausgemessen werden kann [79].
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Abbildung 3.5 Dispersionen des Oberflichenzustandes eines gewarpten TIs (a) Schema des
Einflusses starken Warpings auf die Dispersion eines TI-Oberflichenzustandes. (b) bzw. (c) Heraus-
gegriffene Isoenergieflichen weit oberhalb bzw. nahe des Dirac—Punktes. Die Orientierung der Spin—
Komponenten in der Ebene ist farblich durch umlaufende Pfeile und der Komponenten aus der Ebene
heraus durch ® bzw. ® gekennzeichnet (entnommen aus [23]).

Seine Lage ist stark abhéngig vom Wachstumsprozess, welcher in Form diinner Filme [83] oder
Einkristalle [68] erfolgen kann. Hierbei konnen natiirliche Wachstumsprobleme wie Vakanzen
und Ersetzungen zu Dotierungen fithren, sodass Diinnschichten prozessbedingt meist n—dotiert
wachsen, wihrend Kristalle auch p—dotiert vorkommen koénnen [12]. Die Lage des Dirac-Punktes
innerhalb des Leitungsbandes fiir defektfrei gewachsenes BiaTes [vgl. Abb. 3.2(c)] fiithrt zu einer
Restleitfahigkeit der Volumen—Zustédnde. Durch geringe Mengen zusédtzlichen Dotiermaterials
(bspw. 0,67 % Sn) kommt Ep innerhalb der etwa 150 meV breiten Bandliicke zum Liegen und
nur der Oberflichenzustand triagt zur Leitfahigkeit bei [72].

Die Spinpolarisation des Oberflichenzustandes kann mit den Methoden der Spin—sensitiven
Photoelektronenspektroskopie und des zirkularen Réntgen—Dichroismus (X-ray magnetic circu-
lar dichroism, XMCD) bestimmt werden [84, 85]. Wahrend sich fiir die Polarisation in der Ebene
Werte von etwa 45 % ergeben, werden senkrecht zur Ebene lediglich 15 % gemessen [81, 86, 87|
— und damit bedeutende Abweichungen vom theoretisch vorhergesagten Wert von bis zu 60 %
[81]. Diese Diskrepanz wird durch Vielteilcheneffekte [73, 77] und Interband-Streuung mit spin-
entarteten Volumenzustédnden gedeutet [88, 89].

Der topologische Schutz des Oberflichenzustandes ist das zentrale Merkmal Topologischer Isola-
toren. Die damit einhergehende schwache Antilokalisierung an der Bis Tes—Oberflache kann durch

Transportmessungen bestétigt werden [90], wohingegen eine schwache Lokalisierung innerhalb
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des Volumenmaterials auftritt [91]. Die Existenz des topologischen Oberflichenzustandes in mit
unmagnetischem NOy, K oder Na dotierten TI-Proben bestétigt seinen topologischen Schutz
[68, 92], wiahrend &hnliche Experimente an Oberflachen mit trivialem Oberflachenzustand zu de-
ren Verschwinden fiithren [93, 94]. Die Auswirkungen magnetischer Storstellen auf Topologische
Isolatoren hingegen sind von groflem Interesse, da sie die Zeitumkehrinvarianz lokal brechen und
damit der Existenz des Oberflichenzustandes die Grundlage nehmen koénnen. Thre Diskussion
soll daher ausfiihrlicher in Kap. 3.2 vorgenommen werden — ihr vorangestellt wird jedoch eine

detaillierte STM— und STS-Studie auf BisTes.

3.1.3 STM—Vorarbeiten auf Bi;Tes

Nach den im vorigen Kapitel genannten Erkenntnissen zu BisTes soll im Folgenden auf Untersu-
chungen néher eingegangen werden, die Vorarbeiten zu der hier vorliegenden Arbeit darstellen
[23, 70]. Mittels Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie wurde dabei u.a. die elektronische
Struktur des bindren TIs untersucht und mit ab initio Berechnungen verglichen.

In Abb. 3.6 ist die typische Topografie einer BiyTes—Probe zu sehen. Stufen der Héhe Ah =
(1,02 £0,03) nm trennen grofflachige Terrassen [sieche Abb.3.6(a) und (d)], das hexagonale
Gitter der obersten Te—Schicht erlaubt die Bestimmung des Néchste-Nachbarn—Abstandes zu
Az = (4,154 0,02) A [siche Abb. 3.6(c) und (e)]. Bei Betrachtung eines groBfliichigen Bereiches
werden Defekte sichtbar, die typischerweise in geschichteten Fiinffachlagen—Systemen beobach-
tet und hinsichtlich ihrer Symmetrie und Grofle sowie ihres elektronischen Charakters bestimmt
werden konnen [69, 95-101]. An dieser Stelle soll jedoch vorlaufig nur auf die in Abb. 3.6(b) als
dunkle Punkte zu erkennenden Te-Fehlstellen hingewiesen werden — eine genauere Zuordnung
der Kristalldefekte erfolgt in Kap.4.1. Ausschlieflich diese kreisférmigen Mulden in der Ober-
flaiche stellen sich als starke Storer des Oberflichenzustandes heraus, was nach der in Kap. 2.4
beschriebenen QPI-Methode (vgl. Abb.2.5) zur Bestimmung der Dispersion und beteiligter
Streuzustédnde genutzt werden konnte (siehe néchster Absatz). Dariiber hinaus wurde mittels
Punktspektroskopie abseits der Defekte die elektronische Struktur der Probe untersucht. Mit
Ausnahme einer energetischen Abweichung von etwa 50 meV durch Nichtberiicksichtigung un-
vermeidlicher Kristalldefekte in den ab initio Berechnungen stimmt die experimentell bestimmte
Lage von Dirac—Punkt, Valenzbandoberkante sowie Leitungsbandunterkante mit den theoreti-
schen Berechnungen [vgl. Abb. 3.3(b)] iiberein.

Eine Zusammenfassung der spektroskopischen Untersuchung unbesetzter Zusténde mittels Quasi-
teilchen—Interferenz ist in Abb. 3.7 dargestellt. Deutlich sichtbar dominiert die Streuung durch
punktférmige Defekte das Muster entlang der I' — M-Richtung, withrend keine Intensitét in
I’ — K-Richtung zu beobachten ist. Durch das mit zunehmender Energie einsetzende Warping

wird das FT-Streubild von nahezu runder zu schneeflockenartiger Form verzerrt. Dieses Streu-
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Abbildung 3.6 Topografische und elektronische Eigenschaften von Bi;Te;. (a) Die dreidimen-
sional dargestellte Topografie eines 1,0 x 1,0 um? Scanbereichs weist eine Stufenkante sowie unregelméfig
verteilte Anhdufungen auf. (b) Auf eine Terrasse beschrinkt, zeigt die Topografie eines 120 x 120 nm?-
Auschnittes unterschiedliche Kristalldefekte in der ersten Fiinffachlage. (c) Abseits dieser Defekte kann
in einem kleinen 5,0 x 5,0 nm?-Bereich das hexagonale Muster der obersten Te-Schicht atomar aufgeldst
werden. (d) Die in (a) gezeigte Stufe weist im gemittelten Schnitt senkrecht zu ihrer Orientierung einen
Versatz von h = (1,02 £ 0,03) nmn auf. (e) Um den Probenstrom entlang der in (c) eingezeichneten roten
Linie konstant zu halten, regelt die STM—Spitze ihre Hohe nach (Korrugation). Der Nachste-Nachbarn—
Abstand lsst sich damit zu Az = (4,15 4 0,02) A bestimmen. (f) Das Punktspektrum an der mit dem
grinen Pfeil in (b) gekennzeichneten Stelle weist charakteristische Merkmale auf (Zuordnung in Anleh-
nung an Ref. [102]): Dirac-Punkt: Ep = —(190 4 20) meV; Valenzbandmaximum: Evpy = (20 £10) meV;
Einsetzendes Warping des Oberflichenzustandes: Eyarp = (170+20) meV; Minimum des Leitungsbandes:
Erpm = (200 £ 20) meV (entnommen aus [23]).

muster kann anhand der schematischen Skizze in Abb. 3.7 (e) erklért werden. Die Téler erhéhter
Zustandsdichte um K [vgl. die Bandstrukturrechnung in Abb. 3.3(b)] kénnen fiir einen urspriing-
lichen Kristallimpuls kz durch fiinf mogliche Streuvektoren ¢; miteinander verbunden werden,

sodass gilt: ¢ = ket — k. Aufgrund der aus der Ebene zeigenden Spinkomponente (®, ®) ergibt sich
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Abbildung 3.7 Quasiteilchen—Interferenz der unbesetzten Zustinde auf BiyTes. (a) Topo-
grafie des (120 x 120) nm?—Ausschnitts fiir das QPI-Experiment. (b), (c) und (d) dI/dU-Karten (oben)
mit ihrer jeweiligen FT (unten) bei drei reprasentativen Energien. Rund um die punktférmigen, dunklen
Defekte in (a) bilden sich stehende Wellen. In der FT verzerren sich die Streuvektoren entlang der T — M-
Richtung (g2 benannt) durch das Warping von kreisrunder (b) tiber hexagonale (¢) zu schneeflockenartiger
Form (d). Die absolute Grofie sowie die Intensitét der dI /dU-Karten sowie ihrer FT ist mit den Farbbal-
ken in (b) (blau = niedrig; rot = hoch) indiziert. (e) Die schematische CEC zeigt fiir den Anfangszustand
k; die moglichen Endzustédnde k¢, welche durch die Streuvektoren ¢; = k¢ — k; verbunden werden. In den
FT-dI/dU-Karten [(b)-(d)] treten nur Maxima entlang der I' — M-Richtung auf, was der Streuung aus
den iibernéchsten Télern hoher Zustandsdichte entspricht (g2). (f) Die E(k)-Dispersion des Oberflachen-
zustandes verlduft linear bis zum Abknicken bei etwa E — Er = 500 meV. Aus ihr lassen sich die Lage des
Dirac-Punktes zu Ep = (—188 & 7) meV unterhalb des Fermi—Niveaus sowie die Fermi—Geschwindigkeit
zu vp = (5,5+0,1) x 10° 2 bestimmen (entnommen aus [23]).

eine dreizdhlige Symmetrie, und es konnten auf den ersten Blick drei mégliche Streuprozesse ¢y,
g2 und g3 auftreten: (i) Der Riickstreuprozess ¢; ist in zeitumkehrinvarianten Systemen quanten-
mechanisch verboten [79]. (ii) Die Verbindung zweier Taschen paralleler S,~Komponenten mit go
in T’ — M-Richtung hat nach Ref. [80] eine erhohte Streuwahrscheinlichkeit wegen des maximalen
Spin—Uberlapps. (iii) Dieser ist fiir g3, welches benachbarte Taschen verbindet, minimal. Dariiber
hinaus tragen nur Zustinde auf einer CEC mit paralleler Kriimmung® einen wesentlichen Anteil
am FT-QPI-Bild bei [74, 77, 80]. Im Experiment tritt — wie aus den genannten Griinden erwar-
tet — nur die Streuung ¢o auf. Diese kann aus folgenden Griinden erst etwa 200 meV oberhalb

des Fermi-Niveaus beobachtet werden: (i) Die S,~Komponente und damit der Spin—Uberlapp

8Vgl. Diskussion iiber SP in Kap. 2.4.
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beteiligter Zustdnde nahe des Dirac—Punktes ist sehr gering. (ii) Durch Gitterfehler kénnen sich
stehende Wellen mit Wellenlinge A o ¢ — oo fiir E — Ep (k — 0) nicht ungehindert ausbreiten
und beobachtet werden. (iii) Die zunehmende Isotropie der CEC bei kleineren Energien ermog-
licht zusétzliche, bisher vernachléssigte Streuprozesse mit unterschiedlichen Wellenldngen. Thre
Superposition ldsst die Interferenzmuster von ¢s in der Niahe des Ursprungs der FT-Karten im
Rauschen untergehen [79].

Die quantitative Auswertung der FT-d//dU-Karten ergibt die E(k)-Dispersion in Abb. 3.7 (f).
Die lineare Extrapolation fiir & — 0 liefert die Lage des Dirac-Punktes zu Ep = (—188+7) meV

sowie die Ladungstriagergeschwindigkeit vp = %ag,(f) = (5,5+0,1) x 10° 2. Wihrend die Dirac—

Energie sowohl STS, ab initio Berechnungen als auch Literaturwerte ([79, 103]) bestétigt, ist
vp aufgrund der Energie-abhingigen Variation der SP geringfiigig zu groB. Eine postulierte
Korrektur der Streuvektor—Lange um etwa 15% nach Ref. [74] ergibt jedoch einen mit der Lite-
ratur und Bandstrukturberechnungen konsistenten Wert der Ladungstrégergeschwindigkeit von
vp =4,7 x 10° 2,

Im Bereich der besetzten Zustinde dndert sich das FT-Streumuster grundlegend, einen Uber-
blick fiir reprasentative Energien gibt Abb. 3.8. Die energetische Entwicklung dreier unterschied-
licher Vektoren ¢4, g5 und gg kann dabei beobachtet werden. Wéhrend ¢4 eine kreisrunde Form
hat und entlang ' — K orientiert ist, zeigen die elliptischen ¢5 und gg in I' — M-Richtung. Mit
abnehmender Energie werden die Streuvektoren ¢4 und g5 ldnger und weniger intensiv, sodass
fir £ < —300meV nur noch gg sichtbar ist, welcher bei £ < —450meV schlussendlich auch
verschwindet. Mit Hilfe der ab initio berechneten CECs kann der Ursprung der Streuungen ver-
standen werden: In energetischer Nahe zum Dirac—Punkt sind elliptische Volumenzusténde auch
teilweise spinpolarisiert und 6ffnen damit zusétzliche Streukanile [siehe Abb. 3.8(d)]. Der Vektor
g4 bezeichnet die Streuung zwischen spinpolarisierten Enden zweier iiberndchster Taschen, wéih-
rend g5 die Riickstreuung gegeniiberliegender Volumentaschen kennzeichnet. g dagegen zeigt
keine Dispersion auf und entspringt der F'T der dreieckigen Defekte, welche bei negativen Ener-

gien deutlich hervortreten.

3.2 Verhalten Topologischer Isolatoren unter dem Einfluss

magnetischer Storungen

Die ausgepragte Spin—-Bahn—Wechselwirkung ist ausschlaggebend fir die Ausbildung topologi-
scher Oberflaichenzustéinde. Die aus ihr resultierende Aufspaltung der Energiebédnder fiir entge-
gengesetzte Spinrichtungen muss aufgrund des Kramers Theorem an den zeitumkehrinvarianten
Punkten der Brillouin—Zone aufgehoben sein. In Topologischen Isolatoren erfordert dies ein un-

terbrechungsfreies Uberspannen der Volumenbandliicke mit ungerader Anzahl der Schnittpunkte
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Abbildung 3.8 Quasiteilchen—Interferenz der besetzten Zustinde auf BiyTes. (a), (b) und
(c) dI/dU-Karten (oben) mit ihrer jeweiligen FT (unten) bei drei repriasentativen Energien im gleichen
Bereich wie Abb. 3.7. Unterschiedliche Streuvektoren entlang T' — K (g4) beziehungsweise I' — M (gs, g¢)
sind sichtbar. Die absolute GroBe sowie die Intensitdt der dI/dU-Karten sowie ihrer FT ist mit den
Farbbalken in (b) (blau = niedrig; rot = hoch) indiziert. (d) Darstellung der Spinpolarisation auf den
Flichen konstanter Energie bei F = —50meV fiir den Oberflichenzustand (innen, rund) und die Volu-
menzustinde (auBen, elliptisch) in z—, y— und z—Richtung. Die Vektoren ¢4 bzw. g5 verbinden tibernéchste
bzw. gegeniiberliegende Taschen. (e), (f) Grafische Konstruktion des Zustandekommens der unterschied-
lichen Streuformen in den FT-dI/dU-Karten: Durch Verschieben zweier CECs um den Streuvektor g4
bzw. g5 erhélt man die mit gelb gekennzeichnete anisotrope Intensitéit in den experimentell beobachteten
FT-dI/dU-Karten (entnommen aus [23]).

mit Fp, sodass sich bei Prisenz der Zeitumkehrinvarianz keine Bandliicke in den Oberflachen-
zustédnden 6ffnen kann [56, 104].

Magnetische Stérungen jedoch fithren zu einem Bruch der TR und einer Aufhebung der Kramers—
Entartung [105]. Ein um den Magnetisierungsterm Hp,e = JS - o erweitertes Fu-Modell (vgl.
Gl.3.2) enthélt die Wechselwirkung des Elektronenspins o mit dem magnetischen Moment S

mit der Austauschkonstanten J [77, 106, 107

ey (E) = Ey (k) + vy, (kgoy — kyoy) + % (k-i + ki) o, —JS-o. (3.4)
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3 Topologische Isolatoren

Gleichung 3.4 ergibt fiir Magnetisierungen in z— bzw. y-Richtung? keine bzw. eine vernachlissig-

t10, sie verschieben

bar kleine Offnung des Topologischen Oberflichenzustandes am Dirac-Punk
trotz ihrer TR-brechenden Natur lediglich dessen Lage im reziproken Raum [108]. Fiir eine
Magnetisierung entlang der z-Richtung!! wird der Oberflichenzustand massebehaftet und es
Offnet sich eine Bandliicke der Grofle 2 A, welche sich aus den Wechselwirkungen der Storstellen-

Ladungstrager ergibt:
A ~ JZ (n(r;)(S;),) - (3.5)

Somit ist die Dispersion des gewarpten Oberflichenzustandes unter dem Einfluss magnetischer

Storstellen [77, 108]:

By (F) = Fo (k) % \/upk? + A2k6 cos? (30) + A2 (3.6)

Abbildung 3.9 fasst die Konsequenzen magnetischer Dotierung auf den Oberflichenzustand zu-
sammen: Lediglich Magnetisierungen entlang der Oberflichensenkrechten fithren zu einer Band-
liicke und der zusétzlichen Aufpragung einer Spinpolarisation. Insbesondere nahe des Dirac—
Punktes und damit vernachléssigbarer Warping—Stérke (vgl. auch Abb. 3.5) richtet sich die Spin-
textur in Magnetisierungsrichtung aus. Mit ansteigend energetischem Abstand zu Fp und damit
einhergehender Verformung des Dirac—Kegels nehmen die Spinanteile entgegen der Magnetisie-
rungsrichtung zu, sodass die ,,urspriingliche” Spintextur sichtbar wird.

Diese theoretischen Herleitungen préagen die Suche nach experimenteller Bestétigung einer Band-
liicke und auftretendem Magnetismus in Topologischen Isolatoren, welcher als Voraussetzung
fiir die Realisierung des Anormalen Quanten—Hall-Effekts gilt. Aufgrund der Dynamik des For-
schungsgebietes wurde bereits eine Vielzahl unterschiedlicher und komplementérer Untersuchun-
gen — sowohl theoretischer als auch experimenteller Natur — durchgefithrt. Der folgende Ab-
schnitt versucht die gewonnenen Erkenntnisse zusammenzutragen und einzuordnen.

Durch die direkte Abbildung der Bandstruktur war die Photoelektronenspektroskopie schon
bei der experimentellen Entdeckung dreidimensionaler Topologischer Isolatoren eine Schliis-
selmethode [7, 63, 67, 72, 88]. Auch bei der Untersuchung magnetisch dotierter TIs konnten
ARPES-Studien aufschlussreiche Details liefern — jedoch nicht immer kongruent und teilweise
im Widerspruch zu weiteren Untersuchungsmethoden. Erste photoelektronenspektroskopische
Messungen volumendotierter BisSes—Proben interpretieren die verringerte Intensitit am Dirac—

Punkt bei der Verwendung magnetischer Fe— und Mn—Atome als Bandliicke des Oberflichenzu-

9In der Oberflichenebene.
10 Beachte die Indquivalenz der in der Ebene liegenden z— und y-Richtungen aufgrund der C3v—Kristallsymmetrie.
1 Senkrecht zur Oberflichenebene.
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Energie

Abbildung 3.9 Auswirkung magnetischer Storstellen auf den gewarpten, topologischen
Oberflichenzustand. Bandstruktur (obere Reihe) und Spintexturen (untere drei Reihen) fiir magne-
tische Storstellen, die entlang der (a) z—, (b) y— und (c¢) z—Richtung polarisiert sind. Die Stérke der
Spinpolarisation entlang der Magnetisierungsrichtung ist farblich durch rote bzw. blaue Markierung ko-
diert. Nur fiir Polarisationen senkrecht zur Oberflache 6ffnet sich eine Bandliicke am Dirac—Punkt und
der Oberflichenzustand wird polarisiert. Mit zunehmender Energie tiberwiegt die Stirke des Warpings
und pragt die ,urspriingliche® Spintextur auf.
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standes, wihrend dieser bei nichtmagnetischer Tl-Dotierung intakt bleibt [109]. Bei der BisSes—
Oberflichendotierung mit Fe-Atomen finden sich widerspriichliche Erkenntnisse: Ref. [110] be-
richtet von einer Fe-induzierten Bandliicke des Oberflichenzustandes, wohingegen Refs. [111,
112] eine unversehrte, lineare Dispersion beobachten. Letztere Feststellungen werden von der
Erkenntnis gestiitzt, dass die leichte Magnetisierungsachse von Fe-Atomen auf BisSes—Proben
innerhalb der Oberflaichenebene liegt und somit lediglich zu einer Verschiebung des Dirac—Kegels
und nicht zum Offnen einer Bandliicke fithren sollte [113]. Auch weitere magnetische und unma-
gnetische Adsorbate!? auf BisSes sowie dem , Schwestermaterial“ BisTez'? lieBen keine eindeu-
tigen Bandliicken erkennen — teilweise trotz einer leichten Magnetisierungsachse entlang der
Oberflichennormalen und dem damit erwarteten Bruch der Dispersion am Dirac—Punkt.
Zusammengefasst berichten die ARPES—Studien mehrheitlich von einer Verringerung bzw. Ver-
schmierung des spektralen Gewichtes des Oberflachenzustandes, einige Autoren interpretieren
dies als Offnung einer magnetischen Bandliicke. Allerdings konnten vergleichbare Anzeichen
auch bei der gezielten Adsorption von Gasen wie NOy [68, 110, 115], Oz [109], CO [118] und
Wasserdampf [119] beobachtet werden — &hnlich dem bereits geldufigen ,, Alterungseffekt Topo-
logischer Isolatoren, vermutlich durch Restgas—Verunreinigungen sogar im Ultrahoch—Vakuum
[120]. Dartiber hinaus kénnen weitere Faktoren wie Ortliche Ladungsdichtefluktuationen [121]
und chemische Modifikationen der Oberfliche [122, 123] eine Rolle spielen, mit Photoelektro-
nenspektroskopie jedoch nicht als Ursprung einer Intensitdtsverringerung identifiziert werden.
Die Verwendung Spin—aufgeloster ARPES—Messungen hingegen kann die Quelle einer sich 6ff-
nenden Bandliicke ermitteln: Durch die systematische Analyse ultradiinner (lediglich 3 Fiinffach-
lagen, vgl. Abb.3.1) sowie unmagnetisch und magnetisch dotierter TIs kénnen oben genannte
experimentelle Unzuldnglichkeiten als Ursache ausgeschlossen und der Magnetismus genauer
untersucht werden [115]. Zusétzlich durchgefithrte Rontgendichroismus—Messungen belegen eine
Hysterese der Mn—volumendotierten BisSez—Proben bei T = 45 K, welche einen existierenden
Ferromagnetismus, vermittelt durch die Dirac—Fermionen [124], nahelegt. Die Autoren fithren
die aus der Ebene zeigende, entgegengesetzt gerichtete Spinpolarisation der Elektronen auf bei-
den Seiten der Bandliicke auf die Entartung der Spins am Dirac—Punkt zuriick und berichten
dariiber hinaus von einer ,igelartigen“ Spin—Textur der voneinander getrennten Dirac—Kegel.
Direkt anschlieBende Messungen an identischen Proben zeichnen jedoch ein vielschichtigeres
Bild [125]: Rasterkraft— und STM-Untersuchungen weisen eine extreme Rauhigkeit der Oberflé-
che mit grolen Mn—Ansammlungen auf. Auch Sekundérionen-Massenspektrometrie (secondary—
ion mass spectrometry, SIMS) und Réntgenphotoelektronenspektroskopie (x—ray photoelectron

spectroscopy, XPS) der volumendotierten BisSes—Proben belegen eine stark ungleichméfige Mn—

12Cs-, Gd—, Rb—, Ni- und Cu-Oberflichendotierung: [114]; Mn— und Zn—Volumendotierung: [115]
13 Fe-Volumendotierung: [116]; Mn-Volumendotierung: [117]
!4 Siehe auch Zusatzinformationen in Ref[115].
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Verteilung innerhalb der Probe. Dies wird auf Segregationsprozesse wiahrend des Wachstums der
diinnen Schichten mit der Molekularstrahlepitaxie (molecular beam epitaxy, MBE) zuriickge-
fiihrt, da weitere STM—Studien an aus einer Schmelze gewonnenen kristallinen, volumendotierten
TTs keinerlei Anzeichen von Dotieratom—Anhdufungen zeigen [116, 121]. Dariiber hinaus weisen
magnetische Messungen Ferromagnetismus mit einer Curie-Temperatur T = 5,4 K, eine leich-
te Magnetisierungsachse innerhalb der Oberflichenebene sowie keine Anzeichen des Anormalen
Hall-Effektes (anomalous hall effect, AHE) auf. Aufgrund magnetischer Transportmessungen,
welche mit sinkender Temperatur bei T, einen Ubergang von der paramagnetischen zur ferroma-
gnetischen Ordnung!® feststellen, wird daher spekuliert, ob neben dem bei hohen Temperaturen
stabilen Ferromagnetismus auf der Oberflédche eine oberflichennahe Schicht des Volumenmateri-
als bei T' < 6 K zusétzlich ferromagnetisch wird. Abschliefend merken die Autoren an, dass die
Intensitat des ARPES-Signals am Dirac—Punkt nicht vollstindig verschwindet und begriinden
dies mit einer Verbreiterung der spektralen Merkmale durch die in der Ebene liegenden magne-
tischen Komponenten.

Die beobachtete Bandliicke oberhalb T, sowie die XMCD—-Hinweise auf eine magnetische Ord-
nung bis mindestens 100 K resultieren vermutlich aus der rdumlichen Mittelung der Messmetho-
den tiber die sehr ungleichméfige Oberfliche inhomogener Proben [12]. Vergleichbare Erkennt-
nisse konnten bei der Untersuchung MBE—gewachsener Cr—volumendotierter BioSes—Proben ge-
wonnen werden [127]: Die spektroskopische Untersuchung lasst die Bildung einer Bandliicke
sogar bis Temperaturen von 300 K erkennen, sodass ein starker Ferromagnetismus mit 7. > RT
vermutet wird. Es wird in Magnetotransportmessungen mit sinkender Temperatur bei ~ 10K
ein Ubergang von WAL zu WL und ein nichtlinearer Hall-Widerstand festgestellt, aufgrund
des Ausbleibens einer Hysterese kann es sich dabei allerdings nicht um Ferromagnetismus han-
deln. In STM—-Aufnahmen zeigt sich auf der Oberfliche ein ausgeprigtes Anhédufen der Dotie-
ratome, deren gegenseitiger mittlerer Abstand mit ~ 6 nm deutlich grofier ist als die Fermi—
Wellenlédnge von ~ 1nm, welche fiir ein Zustandekommen ferromagnetischer Kopplung durch
die Ruderman—Kittel-Kasuya—Yosida (RKKY)-Wechselwirkung unterschritten werden miisste
[128, 129]. Theoretische Berechnungen weisen die Oberflichensenkrechte als leichte Magneti-
sierungsachse der Cr—Ansammlungen auf, welche superparamagnetisch koppeln. Ihre zuféllige
Verteilung fithrt zu einer verringerten Zustandsdichte am Dirac-Punkt und damit einer Liicke
im ARPES—Spektrum.

Neben den vorgestellten ARPES—Untersuchungen existieren zahlreiche weitere Studien magne-
tisch dotierter Topologischer Isolatoren. Vor allem die Rastertunnelmikroskopie und —spektro-

skopie eignet sich aufgrund ihrer rdumlichen Auflésung zur Untersuchung lokaler magnetischer

15Und damit von schwacher Lokalisierung (weak localization, WL) hin zu schwacher Antilokalisierung (weak
antilocalization, WAL) der Ladungstrager [126].
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Phénomene. Die Analyse der Adsorptionsplétze magnetischer Storstellen [130] sowie deren tem-
peraturabhéngiges Verhalten [112] liefert wichtige Informationen fiir theoretische Berechnungen
erfolgversprechender Dotieratom—TI-Kombinationen. Spektroskopisch kénnen fiir unterschied-
liche Dotierspezies keine Bandliicken festgestellt werden [111, 113], obwohl speziell fiir BisSes
der Dirac—Punkt innerhalb der Volumenbandliicke liegt und ein Aufbrechen des Oberflichen-
zustandes hier aufgrund des alleinigen Beitrages zur lokalen Zustandsdichte vermutlich gut zu
detektieren ware [vgl. Abb.3.2(a), (b) und (c)]. Die ausbleibende Riickstreuung und Lokalisie-
rung auf Mn—volumendotierten BiyTes— und BisSes—Proben in Ref. [121] sowie die beobachtete
Riickstreuung in Fe-volumendotiertem BipTez [116] und die Erhohung der effektiven Elektro-
nenmasse des Oberflichenzustandes in Cr—volumen- und —oberflichendotiertem SbyTes [108],
welche auf einen Bruch der Zeitumkehrinvarianz hindeuten, zeichnen kein einheitliches Bild.
Eine kombinierte Studie konzentrationsabhidngig Mn—volumendotierter Bis Tes—Proben weist die
Entwicklung von Paramagnetismus hin zu Ferromagnetismus mit steigender Dotierung auf [117].
Fiir geringe Mn—Gehalte zeigt sich stets paramagnetisches Verhalten, wihrend fiir stédrkere Do-
tierungen ein Anstieg der Suszeptibilitdt bei Curie-Temperaturen zwischen 9 und 12 K auf einen
sich ausbildenden Ferromagnetismus hinweist. Die leichte Magnetisierungsachse liegt entlang der
Oberflachennormalen und eine geringe Koerzitivitiat weist Mn—BisTes als weichen Ferromagne-
ten aus. In STM—Aufnahmen wird keine Anhdufung der Dotieratome festgestellt, trotz starker
p—Dotierung kann keine Bandliicke beobachtet werden, sodass die Autoren schlielen, dass der
Oberflachenzustand intakt bleibt.

Im Gegensatz zu den bereits vorgestellten Untersuchungen weisen Magneto—Transportmessungen
an magnetisch dotierten TIs deutliche Anzeichen eines TR—Bruchs und einer Bandliicke auf: Un-
dotierte T1Is zeigen in der magnetfeldabhéngig gemessenen Leitfahigkeit aufgrund der schwachen
Lokalisierung der Ladungstréger ein spitz zulaufendes Maximum fiir schwache Magnetfelder [125,
131]. Fiir nichtmagnetische Au-Oberflichendotierung auf BiyTes wird folglich keinerlei Abschwé-
chung dieser WAL beobachtet — bei der Verwendung von Fe—Atomen jedoch mit zunehmender
Dotierung bis hin zu vollstdndiger Bedeckung mit einer Monolage ein vollstandiges Verschwinden
der WAL [132]. Da trotz TR-Bruch keine Anzeichen eines Anormalen Hall-Effektes beobachtet
werden, spekulieren die Autoren {iber die Bildung voneinander unabhéngiger Fe-Ansammlungen
auf der Oberflache. Fiir Cr—volumendotierte BisTes—Filme konnten Untersuchungen mit zuneh-
mender Dotierkonzentration einen Ubergang von einem nichttrivialem TI zu einem trivialen,
magnetisch schwachdotiertem Halbleiter und damit von WAL zu WL feststellen [126]. Allerdings
wurde auch hier keine Hysterese und somit kein weitreichender Ferromagnetismus beobachtet.
Erst die experimentelle Entdeckung des Anormalen Quanten—Hall-Effekts brachte die Bestati-
gung der Existenz langreichweitiger ferromagnetischer Ordnung mit aus der Ebene zeigender

magnetischer Anisotropie in Topologischen Isolatoren [18, 19]. Fiir Cr— bzw. V—volumendotierte
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3.2 Verhalten Topologischer Isolatoren unter dem Einfluss magnetischer Stérungen

(Bi,Sb)oTes—Proben kénnen hystereseartige Verldufe des Querwiderstandes bei verschwinden-
dem Langswiderstand beobachtet werden, wobei sich V als vielversprechendes Dotiermaterial
mit hoher moglicher Koerzitivfeldstirke und Curie-Temperatur herausstellt [19]. Weitere Stu-
dien untersuchen die Ursachen des entstehenden Ferromagnetismus und kommen zur Schluss-
folgerung, dass sowohl die RKKY—Wechselwirkung zwischen den Dirac—Fermionen als auch der
van—Vleck—-Mechanismus den Ferromagnetismus entstehen léasst [133-135].

Unter Bertiicksichtigung der vorgestellten Studien lésst sich zusammenfassend feststellen, dass
kein kongruentes Bild magnetisch dotierter Topologischer Isolatoren besteht. Theoretisch sollen
Storstellen mit einer leichten Magnetisierungsachse senkrecht zur Probenoberfliche durch ge-
genseitige Wechselwirkung zu einem Bruch der Zeitumkehrinvarianz und einer Bandliicke des
topologischen Oberflichenzustandes am Dirac—Punkt fiihren. Wahrend die TR—Verletzung durch
eine ,igelartige* Spin—Textur, das Auftreten von Riickstreuung sowie die Lokalisierung der La-
dungstriger bestatigt werden kann, ist ein eindeutiger Nachweis einer Bandliicke in der Literatur
umstritten: Einerseits konnen spektroskopisch keine bzw. lediglich geringe Intensitdtsverringe-
rungen am Dirac—Punkt festgestellt werden, wobei ihre Ursachen nicht zweifelsfrei den magneti-
schen Storstellen zuzuschreiben sind. Andererseits bestétigt die experimentelle Realisierung des

QAHE die Existenz einer Liicke im topologischen Oberflichenzustand.
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4 Experimentelle Ergebnisse

Im vorangegangenen Kapitel wurde die theoretische und experimentelle Entdeckung der To-
pologischen Isolatoren nachvollzogen. Diese gab der Festkorper- und Oberflichenphysik einen
regelrechten Schub — und trotzdem standen vor Beginn dieser Arbeit noch zahlreiche offene
Fragen aus: Wie ist die Beobachtung des QAHE in Transportmessungen mit dem Bestehen
einer endlichen Zustandsdichte in spektroskopischen Untersuchungen zu erkldren? Welche Kop-
pelungsmechanismen wirken zwischen adsorbierten Dotieratomen und fithren diese stets zur
Ausbildung von Ferromagnetismus? Welche Unterschiede sind in der Volumen— bzw. Oberfla-
chendotierung zu erwarten?

Mit dieser Arbeit sollen einige dieser Fragestellungen adressiert und beantwortet werden, wobei
gleichsam héufig auch die Tiire zu weiteren (Anschluss—)Untersuchungen geoffnet wurde. Im
Ganzen betrachtet wurden die Wechselwirkungen magnetischer Storstellen an den prototypi-
schen bindren Topologischen Isolatoren BisTes und SboTes untersucht. Dabei war die vorrangi-
ge Untersuchungsmethode die Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie (siehe Kap. 2.2 und
Kap.2.3), die — wo moglich und nétig — durch begleitende theoretische und weitere experi-
mentelle Verfahren unterstiitzt wurde.

Thematisch wird an die Ergebnisse aus Ref. [23, 70] angekniipft und das reine Material BisTes
untersucht. Abhéngig von der Ausgangskonzentration im Kristallwachstumsprozess bilden sich
verschiedene Defektarten aus, welche Einfluss auf die elektronische Struktur haben. Topogra-
fische und spektroskopische Messungen kénnen die Existenz einer intrinsischen Ladungstriger-
verarmung sowie eines resultierenden p—n Ubergangs zeigen (siehe Kap. 4.1).

Neben intrinsischen Defekten bietet der gezielte Finsatz von Dotierungen die Moglichkeit zur
Steuerung inhdrenter Eigenschaften des TIs. Daher sollen zuerst Untersuchungen unter dem Ein-
satz magnetischer Oberflichendotierungen den Bruch der Zeitumkehrinvarianz und damit das
Entstehen stark gerichteter, mesoskopischer Riickstreuung vorstellen (siehe Kap. 4.2). Abschlie-
Bend veranschaulichen Messungen an volumendotierten Proben die konkurrierenden Neigungen
des topologischen Zustandes zum Offnen einer Bandliicke sowie zur Wiederbesetzung dieser

durch an die Storstellen lokal gebundene Resonanzen (Kap.4.3).
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4 Experimentelle Ergebnisse

4.1 Realisierung eines Topologischen p—n Ubergangs

Intrinsische Kristalldefekte werden einerseits vielfach als Ursache fiir eine Verzogerung der Bau-
teilminiatisierung im elektrischen Bereich angesehen [136-138]. Andererseits stellen mogliche
Leerstellen oder Ersetzungen hdufig Donatoren oder Akzeptoren dar, welche — so denn steu-
erbar — die Eigenschaften ihres Wirtsmaterials gezielt beeinflussen kénnen. Daher werden in
diesem Kapitel neue Erkenntnisse auf dem Feld der Topologischen Isolatoren vorgestellt, welche
deutlich iiber die blofle Defektkategorisierung (siche Ref.[23]) hinausgehen, in Ref.[139] ihre
Vorarbeiten fanden und schliefllich in Ref. [140] publiziert wurden.

4.1.1 Experimentelle Ergebnisse

Abbildung 4.1 fasst die Transportmessungen eines nach der modifizierten Bridgeman—Technik
[141-143] gewachsenen BisTes—Einkristalls durch den Kooperationspartner in Novosibirsk zu-
sammen. Bei einem nominellen molaren Verhéltnis von 61 % Te und 39 % Bi in der Zusammen-
setzung der Schmelze kann durch unterschiedliche Kristallisationstemperaturen ein p—n Uber-
gang innerhalb eines Einkristalls hergestellt werden [139]: Wahrend des Wachstums dndert sich
durch Te Segregation die Stochiometrie des Kristalls von Bi— zu Te-reich, wie durch die Farbko-
dierung in Abb.4.1(a) schematisch dargestellt ist. Je nach vorliegendem Te— bzw. Bi-Uberschuss
unterscheiden sich die Bildungsenergien der verschiedenen Defekte, sodass bevorzugt Ersetzun-
gen (Bi, oder Tep;) bzw. Leerstellen (Vp, oder Vp;) vorliegen [95]. Wihrend Leerstellen in
BisTes elektronisch neutral agieren, treten Bip.—Ersetzungen als Akzeptoren auf und fiihren zu
einer p—Dotierung des BisTes. Teg;—Ersetzungen hingegen agieren als Donatoren, sodass sie eine
n—Dotierung des Wirtsmaterials hervorrufen. Da an beiden Enden des Kristalls ein Elementiiber-
schuss vorherrscht, wird dort jeweils eine eindeutige p— bzw. n—Dotierung erwartet, wodurch der
Dirac—Punkt energetisch unter- bzw. oberhalb des Fermi—Niveaus zum Liegen kommt. Zwischen
den beiden Extrema wird ein Ubergangsbereich vermutet, in dem entweder die intrinsischen
Defekte unterdrickt sind [144] oder sich gegenseitig kompensieren [95, 99-101].

In Abb.4.1(b) ist der Verlauf des Seebeck—Koeffizienzen S entlang der Kristallwachstumsrich-
tung x dargestellt. Wahrend auf der linken Seite des Kristalls positive Werte gemessen werden,
sinkt S rasch ab und wird letztlich negativ. Dabei findet der Vorzeichenwechsel, welcher eine
Umkehr der Leitfahigkeit von p—typisch zu n—typisch anzeigt, bei x ~ 40 mm statt. An den Punk-
ten A, B und C wurde in der Nihe des Ubergangs die Temperaturabhingigkeit des Widerstand
po untersucht [siehe Einfiigung in (b)]. Fiir alle drei Messstellen ist ein fallender Widerstand
mit tieferer Temperatur bis etwa T" = 30K zu beobachten. Wahrend py bei weiter sinkenden
Temperaturen bis hinunter zu 7' = 4, 2K in der p— (A) bzw. n—Region (C) konstant bleibt, zeigt

sich am Ort B ein erneut leichter Anstieg und somit ein halbleitendes Verhalten.
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4.1 Realisierung eines topologischen p—n Ubergangs
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Abbildung 4.1 Elektronische
Eigenschaften eines Biy;Tes;—
Einkristalls entlang der Wachs-
tumsrichtung. (a) Fotografie eines
Bi;Tes—Einkristalls, welcher entlang sei-
ner Wachstumsrichtung x unterschiedlich
dotiert wurde (schematisch dargestellt
durch den Farbgradienten). Dies fiihrt
zu einem p-n Ubergang innerhalb des
Kristalls, wodurch sich das chemische
Potential im oberen bzw. unteren Teil des
Dirac—Kegels befindet (duflere Illustratio-
nen). Mittig ist die oberste Fiinffachlage
der Kristallstruktur dargestellt. Die sich
abwechselnden Te— und Bi-Schichten sind
zur Identifizierung ausgehend von der
Oberflache fortlaufend mit (I) bis (V)
indiziert. (b) Der Seebeck—Koeffizient
S bei Raumtemperatur édndert entlang
der Kristallwachstumsrichtung =z sein
Vorzeichen von positiven hin zu nega-
tiven Werten. An den drei indizierten
Punkten A, B und C in der Néhe der
Ubergangsregion wurde der tempera-
turabhingige Widerstand py gemessen.
Nur am Punkt B wird ein halbleitendes
Verhalten festgestellt. (c¢) Der Verlauf
des Hall-Koeffizienten Ry weist bei den
Temperaturen 77 = 300K (rot), 77K
(blau) und 4, 2K (schwarz) fir die Haupt-
ladungstragerart Locher  (Elektronen)
auf der p-Seite (n—Seite) des Einkristalls
einen Einbruch im Ubergangsbereich auf.
Die Strom— bzw. Magnetfeldrichtung lag
bei den Messungen in bzw. senkrecht zur
Spaltflache des Kristalls. (d) Bei den o.g.
Temperaturen sinkt die Hall-Mobilitat p
in der Nihe des p-n Ubergangs drastisch.
Fir T = 4,2K ergibt sich jedoch bei
r = 45mm, also am Ort an dem S
maximal wird, ein Spitzenwert.
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4 Experimentelle Ergebnisse

Diese Beobachtungen werden auch durch temperaturabhingige Hall-Messungen bestétigt, die
in Abb.4.1(c) und (d) dargestellt sind. An den Enden des Kristalls liegen p— bzw. n—dotierte
Bereiche vor, was durch die Umkehr des Vorzeichens des Hall-Koeffizienten Ry angezeigt wird.
In beiden Teilen kann ein metallisches Verhalten mit p— bzw. n—artigen Ladungstrager (LT)-
Konzentrationen festgestellt werden. Die hohen Werte p = (5 — 10) x 10®¥ ecm ™3 bzw. n =
10 x 108 em™3 (Verlauf hier nicht gezeigt) sowie die geringe Temperaturabhiingigkeit weisen
auf eine starke Dotierung durch Akzeptoren bzw. Donatoren hin. Bei niedrigen Temperaturen
ist jedoch die LT-Konzentration im Bereich rund um den Ubergang etwa zwei GréBenordnungen
geringer (10" cm™3), sodass der Hall-Koeffizient statt eines stetigen Ubergangs (fiir T = 300 K)
einen drastischen Abfall aufweist. Die Hall-Mobilitdt p ist stark temperaturabhéngig und zeigt
einen Einbruch in der Nihe des p-n Ubergangs. Fiir T = 4, 2K besitzt y ein Maximum an jener
Stelle des n—dotierten Bereichs, an der auch S maximal wird. Dies deutet auf eine geringere
Defektdichte und damit eine Unterdriickung der Defektausbildung nahe des Ubergangs hin.
Zusammenfassend kénnen die elektronischen Messungen zwar einen Ubergangsbereich detektie-
ren, diesen jedoch aufgrund der begrenzten Auflésung der Transportmessungen von A ~ 200 ym
nicht genau lokalisieren sowie die dort wirkenden Mechanismen — Unterdriickung oder Kom-
pensation der Defekte — nicht zweifelsfrei identifizieren. Hier bietet die Methode der Raster-
tunnelmikroskopie und -spektroskopie aufgrund ihres hohen rdumlichen Auflésungsvermdogens
komplementére Vorteile. In Abb. 4.2 sind STM—-Messungen und ab initio Berechnungen von Si-
mona Achilli der jeweils an beiden Kristallenden identifizierten Defekte gegeniibergestellt. Ein
topografischer Uberblicksscan auf der den elektronischen Messungen nach p-dotierten Seite des
BigTes ist in Abb.4.2(a) gezeigt und weist vier verschiedene Defekte [mit (i) bis (iv) gekenn-
zeichnet] auf. Die Lage der Defekte kann durch ihren Einfluss (Gréfle und Symmetrie) auf die
per STM untersuchte oberste Te—Schicht bestimmt werden: Wéhrend ein Kristallfehler in der
ersten Lage [Leerstelle Vo) oder Ersetzung Bir )] seine sechs Nachbarn stort, beeinflussen
Defekte in tieferen Lagen die elektronischen Zustédnde entlang der ppo—Bindungen in Richtung
der Oberflache [96, 98, 99, 145]. Da STM-Messungen jedoch nur sensitiv auf die Zustandsdichte
sind, kénnen eindeutige Zuweisungen nur durch einen Vergleich der experimentellen Daten mit
mittels ab initio Dichtefunktionaltheorie (DFT) simulierten STM-Bildern erfolgen [33, 146-148].
Nicht unerwéahnt bleiben soll die Tatsache, dass die spektroskopische Untersuchung der BisTes—
Defekte mit STS aufgrund nahezu verschwindender Unterschiede zur ungestorten Oberflache
keine eindeutige Identifizierung zulésst [23].

In Abb.4.2(b) sind daher die Messungen (obere Reihe) mit den Simulationen (untere Reihe)
fiir einen p-dotierten Kristall vergleichend dargestellt. Aufgrund der generell exzellenten Uber-
einstimmung konnen die Defekte wie folgt zugeordnet werden: Defekt (7) ist eine Bi-Ersetzung

eines Te-Atoms der ersten Lage [Te(I)]: Biryry; (#9) bzw. (iii) sind Leerstellen in der ersten
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4.1 Realisierung eines topologischen p—n Ubergangs

bzw. dritten Lage [Vreqy bzw. Vream]; Defekt (iv) ist eine Bi-Ersetzung in der fiinften La-
ge [Bie(vy]- In Bi-Lagen wurden keine Defekte lokalisiert, weshalb davon ausgegangen werden
kann, dass diese vollstindig geschlossen sind und das untersuchte Ende des Kristalls Bi-—reich
ist. Dies wird durch theoretische Berechnungen, welche fiir Bi—reiche Kristalle den o.g. Defektar-
ten die geringste Ausbildungsenergie attestieren, gestiitzt [100]. Zusétzlich identifiziert eine in
hinreichendem Abstand zu Defekten aufgenommene Punktspektroskopie [sieche Abb. 4.2(c)] den
p—Charakter dieser Probenregion. Entsprechend dem Vorgehen in Ref. [70] kénnen die Lage des
Dirac-Punktes, der Leitungsbandunterkante (LB-Minimum) sowie der Valenzbandoberkante
(VB-Maximum) bestimmt werden. Die Ndhe Letztgenannter zum Fermi-Niveau im Vergleich
zur Literatur weist diese Probengegend als p—dotiert auf [102].

Am anderen Ende des Einkristalls — also in der Te-reichen Gegend — kdnnen ebenso vier cha-
rakteristische Defekte beobachtet werden, deren Erscheinungsbild sich deutlich von den o.g. un-
terscheidet [siehe Abb.4.2(d)]. Auch diese wurden hinsichtlich Gréfie und Symmetrie untersucht
und mit ab initio Berechnungen verglichen [siche Abb.4.2(e)]. Die sehr gute Ubereinstimmung
bestétigt die Vermutung, dass alle Defekte in den beiden Bi-Lagen lokalisiert sind, wie es fiir
einen Bi—armen bzw. Te-reichen Kristall erwartet wird. Folgende Storstellen konnten identifi-
ziert werden: Die Defekte (v) bzw. (vii) sind Te-Ersetzungen in der zweiten bzw. vierten Lage
[Tepi(iry bzw. Tepjvy] und Defekte (vi) bzw. (vidi) sind Leerstellen in der zweiten bzw. vierten
Lage [VBi(H) bzw. VBi(IV)]. Ein Vergleich der Punktspektroskopien dieser Probenregion mit der
Erstgenannten [vgl. Abb4.2(c) und (f)] offenbart den grofien Einfluss der Defekte auf die lokale
Zustandsdichte: Die Te-reiche Region zeigt gegeniiber der Bi-reichen Region eine Verschiebung
der spektroskopischen Merkmale um etwa AE = 140meV. Diese Erkenntnis impliziert das Vor-
handensein einer topologischen p—n Ubergangsregion innerhalb des Einkristalls.

Um diese zu lokalisieren und ihre minimale Breite zu bestimmen, wurden STM/STS-Messungen
in der durch die Transportmessungen angezeigten Ubergangsregion durchgefiihrt. Dabei wurde
die Spitze angenédhert und der p— oder n—Charakter der Region durch ein lokales Tunnelspek-
trum bestimmt [vgl. Abb.4.2(c) und (f)]. AnschlieBend wurde die Spitze zuriickgezogen und mit
Hilfe eines x—y Verschiebetisches anfangs um einige pym verschoben, die Probe vor Ort wieder
untersucht. Diese Prozedur wurde so lange wiederholt bis ein spektroskopisches Verschieben der
charakteristischen Merkmale das Uberschreiten des p-n Ubergangs angezeigt hat. In dieser Weise
wurde in immer kleineren Schritten verfahren bis die Ubergangsregion innerhalb des groftmaog-
lichen Scanbereichs — bedingt durch die maximale Auslenkung des Piezo-Rohrenscanner —
lokalisiert werden konnte.

In Abb.4.3(a) ist ein groBflichiger Uberblick iiber die vorgefundene Topografie dieser Zone ab-
gebildet. Wahrend die Oberfliche im linken Teil sowie rechts unten durch zahlreiche Inseln und

Ansammlungen bedeckt ist und rau erscheint (mit R markiert), existieren auch Gebiete mit ato-
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Abbildung 4.2 Defektkategorisierung auf p— und n—dotiertem BiyTes. (a) Topografischer
Ubersichtsscan auf der p-dotierten Seite des Kristalls. Vier mit (i) bis (iv) gekennzeichnete Defekte
konnen ausgemacht werden. (b) Gegeniiberstellung von atomar aufgelosten STM—-Aufnahmen (obere
Reihe) und ab initio simulierten STM-Bildern (untere Reihe) fiir die Defekte (i) bis (iv). Dabei ist
aufgrund der deutlich hoheren Rechenleistung bei der Berechnung gréfierer Zellen stets der Ausschnitt
des unteren Bildes oben durch einen gestrichelten Rahmen angezeigt. (¢) Punktspektroskopie auf der
p—dotierten Seite des Kristalls. Der Dirac—Punkt liegt bei Ep = —190meV unterhalb des Fermi—Niveaus,
Valenzband (VB) und Leitungsband (LB) sind farblich hervorgehoben. (d) Topografischer Ubersichtsscan
auf der n—dotierten Seite des Kristalls. Vier mit (v) bis (viii) gekennzeichnete Defekte konnen ausgemacht
werden. (e) Gegeniiberstellung von atomar aufgelosten STM-Aufnahmen (obere Reihe) und ab initio
simulierten STM-Bildern (untere Reihe) fir die Defekte (v) bis (viii). (f) Punktspektroskopie auf der
n—dotierten Seite des Kristalls. Der Dirac—Punkt liegt bei Ep = —330 meV unterhalb des Fermi—Niveaus.
Gegeniiber der p—dotierten Seite ist eine Verschiebung in Richtung besetzter Zustdnde um etwa 140 meV
zu beobachten.

mar flachen Terrassen (F), die durch Stufen der Hoéhe einer Fiinffachlage voneinander getrennt
sind. Bei der Untersuchung flacher Gegenden [beispielhaft in Abb. 4.3(b)] kénnen sowohl charak-
teristische Kristalldefekte der p— [(i), (i) und (4i7)] als auch der n—dotierten Gegenden [(v) und
(vi)] aufgefunden werden [vgl. Abb.4.2(a) und (d)]. Diese Koexistenz beider Defekttypen erklért
auch den Abfall des Hall-Koeffizienten im Ubergangsbereich [vgl. Abb.4.1(c) und Ref. [99, 101]].
Ebenso kann die insgesamt erhohte Anzahl an Defekten als Ursache fiir die reduzierte Mobilitét
ebendort identifiziert werden.

Die spektroskopischen Messungen in der Ubergangsregion zeigen die Existenz mehrerer sehr
lokaler p—n Ubergéinge in den flachen Bereichen. In Abb.4.3(c) ist eine Sequenz farbkodierter
Punktspektren entlang einer 60 nm langen Linie dargestellt. Da die Spektren der p— und n—
dotierten Regionen lediglich energetisch zueinander verschoben sind [vgl. Abb.4.2(c) und (f)],
ist die Lage des Minimums charakteristisch fiir den Versatz und in der Abbildung durch rote

Punkte markiert. Offensichtlich verschiebt sich die Lage des Minimums innerhalb der gestrichel-
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4.1 Realisierung eines topologischen p—n Ubergangs

high

d//dU (arb. units)

g
2

03 02 -01 00 01 0
E-E.(eV)

Abbildung 4.3 p-n Ubergangsregion. (a) Grofflichiger, topografischer Ubersichtsscan (1,5 x
1,5 pm?) in der p-n Ubergangsregion. Die Oberfliche weist zwei charakteristische, mehrere hundert nm
breite Regionen auf. Wahrend in rauen Gebieten (R) unzéhlige Inseln und Ansammlungen die Oberfldche
bedecken, sind atomar flache Regionen (F) nur durch Stufenkanten mit der Hohe von Fiinffachlagen von-
einander getrennt. (b) In einer flachen Region aufgenommener, atomar aufgeloster Scan. Zur besseren
Sichtbarkeit der Defekte wurde seine Ableitung addiert. Sowohl charakteristische Defekte der p— [(7)-(iv)]
als auch der n—dotierten Region [(v)-(viii)] werden beobachtet. (c) Sequenz von farbkodierten Punkt-
spektren entlang einer 60 nm langen Linie (mit je 3nm Abstand zueinander) in einer flachen Gegend.
Die energetische Lage des Minimums, markiert durch rote Punkte, verschiebt sich mit der Entfernung
2 vom Startpunkt um etwa 110 meV. Zur besseren Visualisierung dieses p—n Ubergangs auf einer Linge
von 40 nm sind weifle gestrichelte Linien eingefligt.

ten Linien von nahe des Fermi—Niveaus bei x < Onm hin zu £ = —110meV bei x > 50 nm.
Demnach findet der Ubergang zwischen p— und n—dotiertem BisTes auf einer Distanz von etwa
40nm statt, auch wenn der volle p— bzw. n—typische Charakter der Kristallenden noch nicht
erreicht ist [Versatz von etwa 140 meV, vgl. Abb.4.2(c) und (f)].

Die experimentellen Ergebnisse weisen auf ,,makroskopischer Ebene keinen monotonen Uber-
gang der Dotierkonzentration auf, denn Fluktuationen fithren zur Existenz mehrerer p—n Uber-
gangsbereiche. Deren Distanz zueinander liegt in der Groflenordnung ~ 1pm und damit im
Bereich der Ausdehnung der flachen (F) und rauen (R) Regionen in Abb.4.3(a). Sowohl die
Koexistenz vieler p—n Ubergangsbereiche als auch die aufgefundene Topografie lisst sich durch
die komplizierten Konvektionsprozesse wihrend des Kristallwachstums erkldren. Schon kleinste
Ungleichgewichte in der Elementkonzentration und den thermischen Verhéltnissen wéahrend des

Abkiihlens tragen vermutlich zum beobachteten Eindruck bei.
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4.1.2 Diskussion

Einige der gewonnenen Erkenntnisse gehen deutlich {iber den Schwerpunkt dieser Arbeit hinaus.
So wurde die Realisierung idealer Topologischer Isolatoren mit dominierenden Oberflichenzu-
stdnden meist durch die Restleitfahigkeit des Volumens limitiert [69, 99, 100]. Bisher war dabei
unklar, ob deren Ursprung die Unterdriickung oder Kompensation der Defekte im Ubergangs-
bereich ist. Durch die vorliegende Arbeit mit der Kombination aus Transportmessungen sowie
der Probencharakterisierung auf atomarer Ebene kann ein detailliertes mikroskopisches Bild ge-
zeichnet werden, welches die Koexistenz beider Defekttypen aufzeigt. Die Unterdriickung von
Defekten kann dagegen als Ursache ausgeschlossen werden, da ansonsten eine stark reduzierte
Anzahl an Kristallfehlern in der Ubergangsregion aufgefunden werden miisste, was im Wider-
spruch zu den vorliegenden Messdaten ist.

Dariiber hinaus konnte gezeigt werden, dass die Herstellung von p-n Ubergangsregionen mit
einer Potentialdifferenz von etwa 110 meV auf einer Breite von 40 nm mdglich ist. Dabei spielen
die withrend des Wachstumsprozesses entstehenden Kristalldefekte die tragende Rolle: Im Uber-
gangsbereich kompensieren sie sich und fiihren so zu einer stark reduzierten Volumenleitfihigkeit.
Durch die Realisierung eines Einkristalls mit intrinsischem p-n Ubergang kénnen auftretende
Probleme bei der Erzeugung von p—n Heterostrukturen'® umgangen werden [149-151].
Essentiell ist allerdings ein besseres Verstandnis des Kristallwachstums auf mikroskopischer Ebe-
ne. Schon kleinste Ungleichgewichte in der elementaren Zusammensetzung als auch thermische
Disparitiaten an der Kristallisationsfront kénnen zu ungewiinschter Defektausbildung und damit
Dotierung fithren. Die Koexistenz vieler p—n Regionen als auch die Existenz grundverschiede-
ner Probenregionen zeigt auf, dass der Wachstumsprozess hinsichtlich seiner Homogenitit und

Steuerbarkeit weiter verbessert werden muss.

16 Bei der MBE-Herstellung von Heterostrukturen treten stets Verspannungen aufgrund unterschiedlicher Gitter-
konstanten an den Grenzflichen auf. Dariiber hinaus sind einige topologische Eigenschaften schichtdickenab-
héangig und der Wachstumsprozess bietet keine Steuerbarkeit der Dotierung des Wirtsmaterials: Beispielsweise
wachsen SbeTes—Filme mittels MBE—Technik stets p—dotiert, wahrend ausschliefflich n—dotierte BixTes—Filme
erhalten werden.
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4.2 Einfluss magnetischer Oberflaichendotierungen

Neben der im vorangegangen Kapitel aufgezeigten Moglichkeit, intrinsische Kristalldefekte zur
Manipulation des Oberflichenzustandes zu nutzen, bietet auch das gezielte Einbringen von Ober-
flichendotierungen die Aussicht auf die Steuerung inhdrenter Merkmale. Im folgenden Kapitel
wird daher eine Charakterisierung des Oberflaichenzustandes unter dem Einfluss magnetischer
Adatome vorgestellt. Als Wirtsmaterial wurde der bereits bekannte, protoypische Topologische
Isolator BiyTes verwendet. Die Ergebnisse haben jedoch eine deutlich allgemeinere Relevanz fiir
die ganze Klasse der TIs und wurden zum Teil bereits in einer Abschlussarbeit [26] sowie zwei

Publikationen [152, 153] présentiert.

4.2.1 Adsorption einzelner Ubergangsmetallatome

In Abb.4.4 ist das Adsorptionsverhalten von Cobalt (Co)- [(a) und (b)] und Mangan (Mn)-
Atomen [(c) und (d)] auf der BiyTes-Oberfliche zusammengefasst. Je zwei unterschiedliche
Spezies (helle und dunkle, auf urspriinglichem BizTes nicht beobachtete Stérungen) sind pro
Element festzustellen, im Einklang mit weiteren 3d Metallen (siehe Ref. [113]). Dieses Auftreten
kann durch die Existenz zweier indquivalenter Zwischengitterplétze [(b) und (d): Co; und Mn;
bzw. Coz und Mny] der BisTes—Kristallstruktur erklart werden [vgl. (e)]: Die Adsorbate befinden
sich oberhalb eines Bi—Atoms der zweiten oder eines Te—Atoms der dritten Lage und kénnen
tief in den TT relaxieren, auch aufgrund ihrer im Vergleich zum Te(I)-Oberflachengitter fiir 3d—
Metalle relativ geringen Atomgrofie. Eine eindeutige Zuordnung zum hcp— bzw. fec—Gitterplatz
ist hinsichtlich mangelnden STM-Auflésungsvermogens der tieferen Schichten nicht méglich.

Spektroskopisch hingegen kénnen beide Spezies aufgrund ihrer ungleichen Hybridisierung mit
dem Substrat unterschieden werden (siehe Ref. [26]). Wéhrend sich fiir Co Resonanzen in der
LDOS durch zusétzliche Adsorbat—Zusténde zeigen, ist dieses Verhalten fiir Mn nicht zu beob-
achten [154, 155]. Da dies keine weiterreichenden Konsequenzen zeigt, wird im Folgenden nicht
weiter zwischen den Spezies differenziert und der Grad der Bedeckung stets in Referenz zur Zahl

der Atome in der ersten Te-Schicht (= 1 Monolage = 1 ML) angegeben.

4.2.2 Spektroskopischer Einfluss magnetischer Oberflichendotierung

Um die Wirkung der Adatome auf die lokale Zustandsdichte zu untersuchen, wurden die Proben
vor und nach dem Aufdampfen per Punktspektroskopie analysiert. Dabei wurde in dieser Ar-
beit groler Wert auf die Eindeutigkeit des lokalen Adsorbat—FEinflusses gelegt — ein Vorteil von
STM—-Untersuchungen gegeniiber rdumlich mittelnden Methoden wie ARPES und XMCD sowie
Transportmessungen. In Abb. 4.5 sind die erhaltenen Ergebnisse zusammengefasst. (a) und (b)

weisen dabei die Moglichkeit nach, ein und dieselbe Probengegend vor und nach der Deposi-
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Abbildung 4.4 Adsorption
von Co und Mn auf Bi;Te;s.
(a) und (b) bzw. (c) und (d)
zeigen je einen Ubersichtsscan
(links) als auch eine atomar auf-
geloste Topografie (rechts) nach
der Adsorption von Co— (oben)
bzw. Mn-Adatomen (unten) auf
der BisTes—Oberfliche. Sowohl
fir Co als aus Mn finden sich
zwei  unterschiedliche  Adsorp-
tionspldtze (gekennzeichnet als

(e) Co;y und Mn; bzw. Coy und
l“ ® Te() Mny) im Hinblick auf die BiyTes—
.‘l‘ ® Bi(ll) Kristallstruktur ~ (e). Mangels
Auflosungsvermogen der tieferen

.\ l.\ () . el
l‘o\ l.\ l.
o < v

Schichten koénnen beide Spezies

Adatom nicht den indquivalenten fcc
und hcp Zwischengitterplétzen
zugeordnet werden.

tion zu erkunden. Dies war im Experiment nur mit der Hilfe eines in situ Verdampfers sowie
durch sehr kontrolliertes Vorgehen bei den STM-Spitzenbewegungen moglich. Anhand charak-
teristischer Kristalldefekte (markiert durch Pfeile) konnte die Region nach der Adsorption der
Co-Atome wieder aufgefunden und die Anderungen zweifelsfrei den Ubergangsmetallatomen zu-
geschrieben werden (ebenso fiir Mn—Adatome; hier nicht gezeigt). Dieses Vorgehen wurde bei
allen im folgenden Kapitel aufgefiithrten Untersuchungen angewandt.

Die Abb.4.5(c), (d) und (e) zeigen die gemessenen Zustandsdichten auf reinem bzw. Co— und
Mn—oberflichendotiertem BiyTes. Sowohl fiir Co als auch Mn betriagt die Bedeckung der un-
tersuchten Bereiche (vgl. die eingefiigten Topografien) etwa ein Prozent einer Monolage (~
1%ML). Der Vergleich der STS-Daten der dotierten Proben gegeniiber dem urspriinglichen
BigTes weist ein Verschieben der charakteristischen Merkmale in Richtung der besetzten Zu-
stinde auf. Die Ubergangsmetallatome agieren folglich als Elektronen-Donatoren und bewirken
eine n—Dotierung der Oberfliche, die in der o.g. Konzentration zu einem negativen Versatz
von ~ 100 meV fithrt. Somit kommt das Fermi-Niveau innerhalb der Volumen-Bandliicke zum
Liegen und Elektronen nahe Ep kénnen nur Zustdnde des topologischen Oberflichenzustandes
besetzen. Eine vermeintliche Bandliicke im Oberflichenzustand — wie fiir ferromagnetisch volu-
mendotierte TIs beobachtet [116, 117] — kann mittels STS aufgrund der Lage des Dirac—Punktes
unterhalb des VB—Maximums, und damit im Bereich hoher Volumen—Leitfadhigkeit, weder be-

statigt noch ausgeschlossen werden.
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Abbildung 4.5 Urspriingliche und magnetisch dotierte Bi;Tes;—Oberflache. Topografien der
BisTe3—Oberflache (a) vor und (b) nach der Deposition von Co Adatomen. Die Pfeile markieren cha-
rakteristische Kristalldefekte und belegen das Wiederauffinden der Region nach der Bedeckung. Lokale
Zustandsdichten sowie charakteristische Topografien von (c) urspriinglichem sowie (d) Co— bzw. (e)
Mn—dotiertem BisTes. Die Tunnelspektren wurden abseits der Defekte aufgezeichnet, die schattierten
Bereiche markieren das Volumen—Valenzband (VB) und —Leitungsband (LB).

Aufgrund der zufilligen Verteilung der Adatome kommt es lokal zu Anhdufungen und Verar-
mungen der Adatome und somit Schwankungen des chemischen Potentials (sieche Abb. 4.6 und
Ref. [121]). Mogliche Auswirkungen auf die Korrelation von Spin und Kristallimpuls sowie die

Existenz des topologischen Oberflichenzustandes werden im Folgenden erortert.
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Abbildung 4.6 Ortliche Schwankungen des chemischen Potentials. (a) Topographie und (b)
dI/dU-Karte einer 1% Mn—oberflichendotierten Bi;Tes—Probe. Die Intensitidt der dI/dU—Karte ist mit
der angegebenen Farbskalierung eingefdrbt. (c) Das Profil entlang der gestrichelten Linie in (b) mit
identischer Farbindizierung weist Schwankungen der lokalen Zustandsdichte auf.
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4.2.3 Quasiteilchen—Interferenz bei niedrigen Bedeckungen

Die Ubergangsmetallatome beeinflussen nicht nur die Lage des Fermi-Niveaus, sondern stellen
dariiber hinaus auch Streuzentren fiir den Oberflichenzustand dar. Inwieweit durch die Adatome
lediglich neue Streuer hinzukommen (vgl. das Quasiteilchen—Verhalten fiir undotiertes BisTes in
Kap. 3.1.3) oder sich das Streuverhalten grundsétzlich &ndert, wird in diesem Absatz genauer un-
tersucht. Dazu sind in Abb. 4.7 Erkenntnisse der Quasiteilchen—Interferenz—Experimente bei ge-
ringen Bedeckungen im Bereich der unbesetzten Zustinde zusammengefasst. In den Abb. 4.7(a),
(b) und (c) sind dI/dU-Karten und ihre Fouriertransformierten fiir urspriingliches, Co— und
Mn-oberflichendotiertes BisTes dargestellt. Die Streukarten bei verschiedenen Energien wur-
den auf genau jenen Regionen aufgenommen, die bereits topografisch in Abb. 4.5(c), (d) und (e)
vorgestellt wurden.

Die FT-dI/dU-Karten der Proben zeigen stets Extrema mit sechszéhliger Symmetrie entlang
der T' — M-Richtung. Diese entsprechen dem Streuvektor go [sieche Abb.4.7(d)], welcher in
der gewarpten CEC parallele Segmente tiberndchster Téler miteinander verbindet (vgl. auch
Kap. 3.1.3). Da fiir alle drei Proben keine Reflexe in I' — K-Richtung beobachtet werden [q;
in Abb.4.7(d)], findet im untersuchten Energiebereich offensichtlich keine Riickstreuung statt.
Auch Anomalien aufgrund ortlicher Schwankung des chemischen Potentials — beispielsweise das
Ausbleiben oder die signifikante Anderung der Ladungsdichtemodulationen — konnten nicht
wahrgenommen werden. Die quantitative Auswertung der fiir ¢o erhaltenen Daten erlaubt die
Bestimmung der E(k)-Dispersion des Dirac—Kegels entlang T' — M [siehe Abb. 4.7(e)] fiir un-
dotiertes (orange) sowie Co— (blau) und Mn—oberflichendotiertes (rot) BisTes. Lineare Fits an
die Messdaten ergeben fiir die Lage des Dirac-Punktes folgende Werte: Ep = —155meV (ur-
spriingliches BiyTes) sowie Ep = —245meV (Co/BisTes) bzw. Ep = —258 meV (Mn/BiyTes).
Diese Werte sind in guter Ubereinstimmung mit den per Punktspektroskopie erhaltenen Daten
[vgl. Abb. 4.5]. Ebenso bestétigt die durch QPI-Experimente ermittelte Lage der Dirac-Energien
einen n—Versatz durch die Dotierung von ~ —100meV, analog zu den o.g. Ergebnissen. Im Be-
reich der unbesetzten Zustdnde ergeben sich somit fiir die oberflichendotierten Proben — bis
auf eine Verzerrung der Bandkanten — keine qualitativen Anderungen gegeniiber dem urspriing-
lichen BisTes.

Dies dndert sich grundlegend fiir Mn—bedeckte Proben in der Ndhe des Fermi—Niveaus, welches
bei der Bedeckung von ~ 1% ML innerhalb der Volumen-Bandliicke liegt (vgl. Abb.4.5). In
Abb. 4.8 sind die Beobachtungen von Co— und Mn—oberflichendotierem BisTes nahe Er gegen-
iibergestellt. Fiir einen qualitativen Vergleich mit den fiir die unbedeckte Probe erhaltenen Daten
sei aufgrund des negativen Versatzes durch die Dotierung auf Abb.4.7(a) bei £ = 100 meV ver-

wiesen. Da iiber die komplette Messreihe hinweg identische Regionen untersucht wurden, kénnen
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Abbildung 4.7 Energetische Entwicklung der Streuvektoren. dI/dU-Karten (linke Spalten)
sowie ihre entsprechenden FTs (rechte Spalten) bei den indizierten Energien fiir (a) urspriingliches,
(b) Co—und (c) Mn-oberflichendotiertes BisTes. Pfeile in den FTs geben die Richtungen innerhalb der
Oberflachen—BZ an. Die Intensitédten der dI /dU-Karten (FTs) sind durch einen Farbcode mit blau (weif})
und rot (schwarz) fiir geringe und hohe Signalstirke angegeben. (d) Streuschema auf TI-Oberflichen
mit gewarpter CEC mit den moéglichen Streuvektoren ¢; und go. Wéahrend auf urspriinglichen BisTes—
Oberflachen ¢; durch die TR-Symmetrie verboten ist, kann dieser Streuprozess durch magnetische Atome
auf der Oberfldche erlaubt sein. Jedoch wird er in QPI-Experimenten nur sichtbar, wenn durch eine ma-
gnetische Ordnung auf der Oberfliche die Spinrichtungen des einfallenden und gestreuten Elektrons nicht
orthogonal sind. (e) Energetische Dispersion des Streuvektors g fiir urspriingliches (orange) sowie Co—
(blau) und Mn-oberflachendotieres BizTeg (rot). Die Geraden sind lineare Fits an die durch quantitative
Auswertung erhaltenen Streuvektoren bei verschiedenen Energien.

jegliche Anderungen im Streuszenario sowie darauffolgend in den fouriertransformierten Streu-
karten zweifelsfrei als Resultat der magnetischen Adatome identifiziert werden.
Waéhrend sich fiir Co—Adatome neu hinzugekommene Streuvektoren nicht eindeutig beobachten

lassen [siche Abb.4.8(a)], existiert bei Mn—Adsorption neben dem bereits diskutierten g2 ent-
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lang T' — M noch ein zusitzlicher, vorher nicht beobachteter Reflex in T' — K-Richtung [siehe
Abb. 4.8(b)]. Sein Ursprung kann durch den Vergleich mit durch ARPES—Experimente erhal-
tenen Isoenergieflichen, welche durch Chen et al. aufgezeichnet wurden [72], einwandfrei ge-
klart werden. In Abb.4.8(c) ist dazu die Fermi-Fliche einer BiyTes—Probe dargestellt. Durch
die Zinn (Sn)-Dotierung wurde die elektronische Bandstruktur energetisch verschoben, sodass
der Dirac-Punkt bei Fp = —250meV lokalisiert wurde, gleichwie in der vorliegenden Mn—
oberflichendotierten BisTes—Probe. Dadurch ist am Fermi—Niveau ausschliellich der topologi-
sche Oberflichenzustand zu beobachten und erlaubt die Identifizierung des fraglichen Streuvek-
tors. Da in Abb. 4.8(c) entlang T' — K nur ¢; Téler hoher Zustandsdichte mit einem Streuvektor

7 muss es sich beim neu entdeckten Streuvektor in den

der Linge ~ 1,8nm™! verbinden kann'
FT-QPI Karten um Riickstreuprozesse ¢; handeln [109, 116], welche durch die Mn—Adsorption
ermoglicht werden. Dariiber hinaus kann die geometrische Form der LDOS—Variation aufgrund
der bloflen Existenz der Storstellen als Quelle der Riickstreuung ausgeschlossen werden, denn
anisotrope Streuung in den dI /dU—Karten fiithrt zwar zu neuen Maxima in ihren Fouriertransfor-
mierten, die leicht dreieckige Form der Adsorbate wiirde jedoch zusétzliche Intensitdten entlang
' — M, und nicht wie beobachtet entlang T' — K, hervorbringen (vgl. Anhang von Ref.[121]).
Auflerdem konnen trotz deutlich stiarkerer Présenz der Co-Adatome im Vergleich zu Mn [sowohl
in der Topografie als auch in den QPI-Karten; vgl. Abb.4.4(d) und (e)] in Abb.4.8(a) keine
Vektoren ¢; beobachtet werden. Somit deuten alle Anzeichen auf den lokalen Bruch der Zeitum-
kehrinvarianz sowie die dafiir erforderliche Existenz magnetischer Ordnung auf der mit ~ 1%
Mn—dotierten BisTes—Oberflache hin.

Die E(k)-Dispersion des Riickstreuvektors ist in Abb. 4.8(d) dargestellt. Ein linearer Fit an die
g1—Messwerte ergibt eine Lage des Dirac-Punktes bei Ep = —(263 £+ 13) meV. Dies ist in gu-
ter Ubereinstimmung mit seiner Ermittlung mittels Punktspektroskopie [vgl. Abb.4.5(e)] sowie
dem fiir ¢ erhaltenen Wert [vgl. Abb.4.7(e)] und somit ein weiterer Nachweis, dass ¢; ein Streu-
vektor innerhalb des Dirac—Kegels des topologischen Oberflichenzustandes ist. Der Ursprung
des TR—Bruchs sowie der damit moglichen Riickstreuung fiir den Mn—oberflichendotierten T1
liegt vermutlich in der zweidimensionalen RKKY—-Kopplung der einzelnen magnetischen Ada-
tome. Diese Hyperfeinwechselwirkung zwischen magnetischen Momenten wird indirekt vermit-
telt, beispielsweise durch Leitungselektronen in Metallen [156, 157] oder Dirac-Fermionen in
Dirac-Materialien [128], und koppelt aufgrund ihres oszillatorischen Verlaufes abhéngig vom
Abstand der magnetischen Momente zueinander diese ferromagnetisch oder antiferromagnetisch
[128, 158-161]. Dabei wird die Oszillationsperiode dieser Wechselwirkung, welche den Uber-
gang von ferromagnetischer zu antiferromagnetischer Verkniipfung beschreibt, durch die Fermi-

Wellenlénge Ap gekennzeichnet. Diese kann fiir Mn—oberflichendotiertes BigTes zu Ap = %’Fr =

17Vgl. die Dispersion von qi(E) in Abb. 4.8(d) fiir E = Er.
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3—: ~ Tnm abgeschiitzt werden [siehe gr ~ 1,8 nm™~! in Abb. 4.8(d)] und ist somit deutlich gro-
Ber als der durchschnittliche Abstand d ~ 3 nm zwischen den Mn-Adsorbaten. Auch wenn diese

nicht gleichméfig verteilt sind, koppeln daher ihre magnetischen Momente stets ferromagnetisch.

4.2.4 Offnen einer Bandliicke

Detaillierte, theoretische Modellberechnungen der erhaltenen Erkenntnisse gehen iiber den Rah-
men dieser Arbeit hinaus, da sie préizise Kenntnisse tiber die Austausch—Wechselwirkung und die
Isoenergieflichen erfordern. Dennoch kann das erweiterte Fu-Modell (vgl. Kap. 3.2) bereits ein
anschauliches Bild fiir das Geschehen liefern [77, 107]. Fiir eine Magnetisierung entlang der z—
Richtung 6ffnet sich eine Bandliicke [siehe die gestrichelte Linie in Abb. 4.8(e)]. Dariiber hinaus
hat die Prasenz magnetischer Adatome einen Einfluss auf die Spin—Textur des Oberflachenzu-
standes [siche Abb. 4.8(f) und (g)]: Withrend fiir Magnetisierungen in der Ebene keine Anderung
zu sehen ist, fithren Magnetisierungen in z—Richtung zu einem zusétzlichen Beitrag. Dieser ist

besonders fiir Energien nahe des Dirac-Punktes ausgepragt!®

und wird bei héheren Energien
durch den Warping-Term iiberlagert!?. Somit sind die Spins gegeniiberliegender Zustinde k so-
wie —k nicht mehr orthogonal, ihre Interferenz wird in den Karten differentieller Leitfahigkeit
sichtbar (vgl. Abb.2.6.)

Die geschilderten Beobachtungen im Experiment finden im knapp vorgestellten Modell eine an-
schauliche Erklarung. Denn wihrend XMCD-Messungen fiir Co eine bevorzugte Magnetisierung
in der Ebene festgestellt haben [162] und somit nach GI. 3.6 keine Bandliicke und Riickstreuung
auftreten soll, konnten im Experiment auch keine Hinweise darauf ausfindig gemacht werden. Im
Gegensatz dazu zeigt die Magnetisierungachse von Mn—Adatomen auf Tls aus der Oberfliche
[163] — die theoretisch vorhandene Bandliicke konnte jedoch weder mittels Punktspektroskopie
noch der Auswertung der Karten differentieller Leitfahigkeit experimentell nachgewiesen werden
(vgl. Kap.4.2.2 und Kap. 4.2.3). Das Offnen von Riickstreukanilen mit parallel ausgerichtetem

Spin nahe des Fermi-Niveaus [siehe Abb.4.8(g) unten] hingegen konnte mit den vorgestellten

QPI-Messungen sichtbar gemacht werden.

4.2.5 Quasiteilchen—Interferenz bei h6heren Bedeckungen

Dieses Verhalten kann bei Steigerung der Mn—Bedeckungen nicht mehr beobachtet werden, so-
bald sich das Fermi-Niveau energetisch iiber das Leitungsbandminimum schiebt. Dies passiert
aufgrund der n—Dotierung durch die Adatome bei einer Konzentration von ~ 2 % ML. In Abb. 4.9

sind die Ergebnisse fiir Co— und Mn—oberflichendotiertes BisTes bei eben dieser Bedeckung dar-

8 Siche Abb. 4.8(g) unten: durchgingig blaue Farbcodierung fiir gleichbleibende Spin—Ausrichtung.
19 Sjehe Abb. 4.8(g) oben: abwechselnde, dreizéhlige Spin—Ausrichtung wird eingeprigt, vgl. Abb 3.5(b).
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Abbildung 4.8 Auftreten TR—Symmetrie brechender Effekte. dI/dU-Karten (linke Spalten)
sowie ihre entsprechenden FTs (rechte Spalten) bei den indizierten Energien fiir (a) Co— und (b) Mn-
oberflachendotiertes BisTez. Wahrend fiir Co keine eindeutigen Streukanéle sichtbar sind, treten fir Mn
Riickstreuereignisse entlang T' — K auf. Die Intensitiiten der dI/dU-Karten (FTs) sind durch einen Farb-
code mit blau (weif) und rot (schwarz) fiir geringe und hohe Signalstéirke angegeben. (¢) ARPES-Fermi-
Fléche einer Sn—dotierten BipTes—Probe mit Ep = —250meV (entnommen aus [72]). (d) Energetische
Dispersion des Riickstreuvektors ¢; auf Mn-oberflichendotiertem BisTes. (e) Nach Gl. 3.6 simulierte
Bandstruktur und (f) bzw. (g) Spintexturen entlang den Magnetisierungsrichtungen a bzw. z. Der Ska-
lenbalken gibt die Stérke der Spinpolarisation entlang der Magnetisierungsrichtung an, wobei blau und

rot entgegengesetzte Spinrichtungen darstellen.
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gestellt. Gegeniiber der uspriinglichen BiyTes—Probe [vgl. Abb.4.5(c)] zeigt sich eine Bandver-
biegung von je ~ —200 meV, sodass das Fermi-Niveau oberhalb der gestrichelten Linie des LBM
fir Co [siche Abb.4.9(a)] und Mn [siche Abb.4.9(b)] liegt. In Abb.4.9(c) ist die go—Dispersion
entlang ' — K fiir beide stark dotierte Proben présentiert. In sehr guter Ubereinstimmung zu
den spektroskopischen Messungen ergibt sich hier ein negativer Versatz von ~ —200meV ge-
geniiber den undotierten Proben. Zur Bestimmung der Dispersion wurden d//dU-Karten bei
unterschiedlichen Energien aufgezeichnet, beispielhaft sind in Abb.4.9(d) und (e) fir Co und
Mn ausgewéhlte Streukarten und ihre Fouriertransformierten dargestellt. Hier zeigen sich in der
Nahe des Fermi—Niveaus ausschlie3lich die auch auf undotiertem BisTes beobachteten Streuvek-
toren go [vgl. Abb.4.7(a)] und keinerlei Intensititen in Riickstreurichtung T’ — K.

Diese experimentellen Erkenntnisse konnen durch zwei Mechanismen erklart werden: Einerseits
ermoglicht die Existenz von Volumenzustdnden an der Fermi—-Kante ein schnelleres Abfallen
der Kopplung zwischen den magnetischen Momenten?. Andererseits bewirkt die starke Do-
tierung ein weiteres Verschieben der Bandstruktur in Richtung besetzter Zustédnde. Somit ist
der Warping—Beitrag fiir den topologischen Zustand am Fermi—Niveau bereits gréfler, sodass
dieser seine ,natiirliche” Spin—-Textur aufgeprigt bekommt, welche den ferromagnetischen Teil

tiberlagert [vgl. Abb.4.9(g) oben].

4.2.6 Mesoskopische Fokussierung der Quasiteilchen—Interferenz

Neben dem Bruch der Zeitumkehrinvarianz und der somit zuléssig gewordenen Riickstreuung
konnten die Untersuchungen der Adsorption geeigneter Ubergangsmetalle auf der Oberfliche
von Topologischen Isolatoren noch einen zusétzlichen physikalischen Effekt aufdecken: Gerichte-
te und kohérente Streuung tiber mesoskopische Distanzen ohne nennenswerten Intensitatsverlust.
In Abb.4.10 sind dazu Rastertunnelmikroskopie— und Spektroskopie—Messungen an einer mit
~ 1% ML Mn-oberflichendotierten BisTes—Probe dargestellt.

Abbildung 4.10(a) zeigt eine beispielhafte Topografie des TIs mit Mn—Adatomen. Eine quanti-
tative Auswertung ihrer gegenseitigen Abstédnde ergibt ein Verteilungsmaximum zwischen 1 nm
und 3nm, aber mitunter werden auch Mn-Mn Abstéinde von weniger als 5 A beobachtet. Ih-
re Adsorption fithrt zu einer n—Dotierung der Oberfliche um etwa ~ —120meV und einem
Dirac—Punkt bei EFp ~ —250meV unterhalb der Fermi—Energie. Dadurch befindet sich Fw in-
nerhalb der Volumenbandliicke (vgl. Abb.4.5; Dort AE ~ —100meV), wodurch die Zustande
am Fermi—Niveau génzlich durch das zweidimensionale Elektronengas des topologischen Oberfla-

chenzustandes gebildet werden. Seine Dispersion oberhalb des Dirac—Punktes ist in Abb. 4.10(b)

20Tm Falle des zweidimensionalen Oberflichenzustandes fillt die Kopplungsstirke zwischen magnetischen Mo-
menten mit Abstand R zueinander mit R~ ab. Fiir Volumenzustiande bei Er ist die RKKY-Wechselwirkung
jedoch dreidimensional und mit R~% deutlich kurzreichweitiger.
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Abbildung 4.9 Streuverhalten bei hoheren Bedeckungen. Lokale Zustandsdichte auf mit ~
2% ML (a) Co— bzw. (b) Mn-oberflichendotiertem BisTes. Die Lage des Fermi—Niveaus in der Volumen-
bandliicke ist durch eine gestrichelte Linie hervorgehoben. (¢) Energetische Dispersion des Streuvektors
gz fiir Co— (blau) und Mn-oberflichendotieres BizTes (rot). Die Geraden sind lineare Fits an die durch
quantitative Auswertung erhaltenen Streuvektoren bei verschiedenen Energien. (d) bzw. (e) dI/dU-
Karten (linke Spalten) sowie ihre entsprechenden FTs (rechte Spalten) bei den indizierten Energien fiir
Co— bzw Mn-oberflichendotiertes Bis Teg auf den in (a) und (b) gezeigten Gebieten. Die Intensitdten der
dI/dU-Karten (FTs) sind durch einen Farbcode mit blau (weifl) und rot (schwarz) fiir geringe und hohe
Signalstirke angegeben.

schematisch dargestellt. Ausgehend von einer kreisrunden Isoenergiefliche nahe Fp nimmt mit
steigender Energie der Einfluss des Warping—Terms zu und verzerrt die CEC {iber eine hexago-
nale bis hin zu einer schneeflockenartigen Form. In Abb. 4.10(c) bis (e) sind drei herausgegriffene
Isoenergieflichen zusammen mit ihrer Spin—Textur skizziert. Wahrend fiir die kreisrunde CEC
der Spin lediglich in der Ebene umlauft, werden mit zunehmender Energie die in die Ebene

hinein (®) bzw. aus der Ebene heraus zeigenden Komponenten (®) starker.
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Abbildung 4.10 Langreichweitige Riickstreuung auf Mn—oberflichendotiertem Bi;Tes. (a)
Topografie der mit ~ 1% ML Mn-oberflichendotierten Biy Teg—Probe. (b) Schematische Illustration ober-
halb des Dirac-Punktes sowie (c), (d) und (e) schematische Isoenergieflichen mit der Indizierung der
Spinpolarisationen in und senkrecht zur Ebene. Griine bzw. rote Pfeile kennzeichnen die bevorzugt auftre-
tenden Streuvektoren ¢; bzw. ¢z entlang der ' —K- bzw. —M-Richtungen. Entsprechende dI/dU-Karten
bei den angegebenen Energien, welche den Ubergang der CEC von konvex zu konkav zeigen, sind in (f),
(g) und (h) abgebildet. Die Linienprofile in ihren rechten oberen Ecken sowie ihre Fouriertransformierten
sind in (i), (k) und (m) dargestellt. Die Intensitaten der dI /dU-Karten (FTs) sind durch einen Farbcode
mit schwarz (blau) und weil (gelb) fiir geringe und hohe Signalstéirke angegeben.
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Zusammen mit der Form der Isoenergiefliche hat dies einen entscheidenden Einfluss auf das
Streuverhalten der beteiligten Zustédnde. Représentativ fiir die in Abb.4.10(c) bis (e) dargeleg-
ten Félle sind in Abb.4.10(f) bis (h) drei dI/dU-Karten bei ausgewéhlten Energien dargestellt.
Zusétzlich sind in den Abb.4.10(i) bis (m) die jeweiligen Fouriertransformierten der Karten
(oben) sowie Linienprofile entlang der gestrichelten Linien in den Streukarten (unten) aufge-
fithrt. Fir Energien nahe des Dirac-Punktes (E — Er = —70meV; Linke Spalte) sind nur sehr
schwache QPI-Modulationen zu beobachten. Dies wird bestétigt durch das Linienprofil sowie die
FT-QPI Karte, welche keinen eindeutigen Streuvektor erkennen liasst. Nahe der Fermi—Energie
(E — Ep = —10meV; Mittlere Spalte) dagegen ist in der dI/dU-Karte und entlang der Linie
eine sehr ausgepriagte Modulation zu beobachten. In der Fouriertransformierten zeigen sich zwei
sechszihlige Intensititsmaxima: Ein schwacher und kurzer Reflex in I' — M-Richtung sowie ein
weiter auflen liegender, deutlich intensiverer Reflex entlang T — K [vgl. auch Abb. 4.8(b)]. Hin
zu noch hoheren Energien (E — Erp = +70meV; Rechte Spalte) nimmt die Intensitdt in der
dI /dU-Karte wieder ab [vgl. die Skalenbalken in Abb.4.10(f) — (h)] und in der FT-QPI Karte
ist nur noch das Maximum in I' — M-Richtung zu sehen.

Diese experimentellen Befunde lassen sich unter Betrachtung der Zustande paralleler Kriimmung
auf einer Isoenergieflidche (stationary point, SP; vgl. Kap. 3.1.3) erklédren. In der Néahe des Dirac—
Punktes (Abb.4.10 linke Spalte) ist die CEC nahezu kreisrund und es gibt fir jeden Zustand
nur je einen solchen SP. Da nur der Riickstreuvektor ¢; diese beiden verbinden kann und keine
parallelen Segmente in der CEC vorhanden sind, treten Streuungen in allen Kristallrichtungen
gleichwahrscheinlich auf und in der FT-Streukarte sind keine Vektoren zu identifizieren. Nahe
des Fermi—Niveaus (Abb. 4.10 mittlere Spalte) konnen die beiden Vektoren ¢; und g2 beobachtet
werden. Fiir Letzteren existieren nur relativ wenige SP an den Réndern der Isoenergieflichen
[siehe roten Pfeil in Abb.4.10(d)], weshalb seine Intensitdt vergleichsweise gering ist. Fiir den
Riickstreuvektor ¢; dagegen finden sich insbesondere bei einer hexagonalen Fermi-Fliche viele
parallele Segmente [siehe griine Pfeile in Abb.4.10(d): ¢1 = ¢} =~ ¢f], sodass er hochintensiv
in der FT-Streukarte zu erkennen ist. Im Bereich unbesetzter Zustiande schliefllich (Abb.4.10
rechte Spalte) sind aufgrund der CEC—Form die &ufleren Rander tibernichster Téler parallel und
g2 ist daher ausgeprigter als nahe Ep. Da zusétzlich bei dieser Energie infolge der bereits oben
angesprochenen Griinde — Existenz von Volumenzusténden und antiparallele Spins beteiligter
Zusténde (® bzw. ®) — die Riickstreuung unterdrickt ist (vgl. Abb.4.9), finden sich in der
Fouriertransformierten nur ga—Komponenten in I' — M-Richtung.

Erstaunlicherweise offenbart eine genauere Betrachtung der Streukarten im Realraum stark ani-
sotrope Modulationen im Bereich rund um das Fermi-Niveau. Im Linienprofil in Abb. 4.10(k) ist
diese kohdrente Wellenausbreitung ohne wesentlichen Intensitatsverlust iiber mehr als 30 nm zu

sehen, wéhrend im Bereich der besetzten [Abb. 4.10(i)] und unbesetzten Zusténde [Abb. 4.10(m)]
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keine gerichteten Wellen zu beobachten sind. Da iiber mesoskopische Distanzen kein Riickgang
der Intensitdt zu erkennen ist, kann keine Abklingrate mittels Anpassung durch eine Exponen-
tialfunktion ermittelt werden (vgl. Ref. [164]). Zusétzlich werden fiir Punktdefekte iiblicherwei-
se sphirische Modulationen der Ladungsdichte erwartet?’ — im Experiment zeigen sich indes
ausgeprigt gerichtete Wellen. Dies bestatigt sehr iiberzeugend theoretische Experimente, wel-
che stark anistrope Wechselwirkungen, vermittelt durch Dirac—Fermionen, auf TIs vorhersagen

[154].

4.2.7 KKR-basierte numerische exJDOS Simulationen

Dennoch sind a priori die grundlegenden Zusammenhénge des Entstehens stark fokussierter
und anisotroper QPI-Muster nicht offensichtlich. Denn wéhrend parallele CEC-Segmente als
Ausloser der Fokussierung hinreichend bekannt sind [165, 166], ist der Einfluss magnetischer
Storstellen noch nicht zufriedenstellend untersucht. Zum Vergleich mit den experimentellen Er-
kenntnissen wurden ab initio Simulationen eines erweiterten Modells der kombinierten Zustands-
dichte aus Anfangs- und Endzustdnden (extended joint density of states, exJDOS) durchgefiihrt
[64, 167]. Dabei wurden die Dichtefunktionaltheorie (density—functional-theory, DFT) Berech-
nungen auf der Grundlage der lokalen Dichtendherung (local-density approximation, LDA) [168]
sowie mit der Methode der Korringa—Kohn-Rostocker (KKR) Green’schen Funktion durch die
Jiilicher Kooperationspartner Riilmann und Mavropoulos ausgefiihrt. In Abb. 4.11 sind die Er-
gebnisse ihrer exJDOS-Berechnungen fiir unterschiedliche Energien [50 meV oberhalb Ex (oben)
bzw. am Fermi-Niveau (unten); Siehe Einfiigungen der CEC in (b) und (e)] sowie verschiedene
Streuzentren [nicht-magnetische Te(I)-Fehlstelle (erste Reihe), eine Mnr,)—Ersetzung (4, 4 jip;
Mittlere Reihe) und drei ferromagnetisch koppelnde Mnr,1)-Ersetzungen (13,1 up; Rechte Rei-
he)] gegeniibergestellt.

Offensichtlich finden sich hohe Streuintensititen in den unbesetzten Zustinden in ' — M-
Richtung (trivialer Streuvektor ¢2) sowohl fiir ein einzelnes Mn-Adatom als auch fiir Mn Trimere,
wihrend die Wahrscheinlichkeit fiir ¢; entlang I — K stets verschwindend gering ist. Am Fermi-
Niveau dagegen sind vergleichsweise geringe Intensitdten in I' — M-Richtung zu beobachten,
Maxima in der I' — K-Riickstreurichtung werden nur fiir einen Mn Trimer erzielt. Zusammen-
fassend betrachtet wird die Riickstreuung bei groflien Teilen paralleler CEC—Segmente sowie
sehr starken magnetischen Storstellen maximal. Eine Untersuchung des Riickstreupotentials sol-
cher Storstellen ist zusétzlich in Abb.4.11(f) eingefiigt. Ausgehend von der ferromagnetischen
Kopplung dreier Mn—Atome sind die dazu relativen Intensitdten fiir ein einzelnes Mn—Atom
(Mny), eine Leerstelle V(1) (Vac), sowie ein Mn-Trimer in ebener 120° (plan) sowie antifer-

romagnetischer (AFM) bzw. ferromagnetischer (FM) Anordnung verglichen. Auch weitere, hier

21vgl. die Streuung an Punktdefekten auf Ag(111) in Abb.2.5.
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Te Fehlstelle einzelnes Mn Mn Trimer
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stérkere Ruckstreuung

starkere Fokussierung

Abbildung 4.11 KKR-basierte numerische exJDOS Simulationen. Berechnete Streubilder fir
(a), (b) und (c) 50 meV oberhalb des Fermi-Niveaus sowie (d), (e) und (f) am Fermi-Niveau fiir eine Te
Fehlstelle (erste Reihe), ein einzelnes Mn Adatom (zweite Reihe) sowie fiir einen Mn Trimer (dritte Reihe).
Mit Ausnahme von (a) (Kontrast verzehnfacht) ist die Farbskalierung in allen Abbildungen identisch. Rote
(entlang T' — M) bzw. griine (entlang I' — K) Ellipsen heben Merkmale hervor, die der konventionellen
bzw. der Riickstreuung zugeordnet werden konnen. Die Einfiigungen in (b) und (e) zeigen CECs bei
den angegebenen Energien. Farblich ist die Lokalisation des Oberflichenzustandes innerhalb der ersten
Finffachlage angegeben (gelb: > 80%; dunkelblau ~ 60%). In (f) ist zusétzlich die relative Starke des
Riickstreusignals durch ein einzelnes Mn-Atom (Mn; ), eine Leerstelle in der Te-Deckschicht V(1) (Vac),
sowie ein Mn—Trimer in ebener 120° (plan) und antiferromagnetischer (AFM) bzw. ferromagnetischer
(FM) Anordnung dargestellt.

nicht aufgefiihrte Konfigurationen der Momente zeigen eine vernachlassigbare Riickstreuinten-
sitdt. Dariiber hinaus bestétigen ab initio DF'T Berechnungen den ferromagnetischen Zustand
als Grundzustand eines Mn Trimers. Vermutlich ist dies ein Resultat der indirekten, durch die
Dirac-Fermionen vermittelten RKKY-Kopplung, denn deren Fermi-Wellenlénge Ap liegt mit

~ 7nm [vgl. Abb.4.8(d)] deutlich iiber dem mittleren Mn-Mn-Abstand von etwa 3nm und

fithrt zu einer stets ferromagnetischen Wechselwirkung nach Ref. [128].

4.2.8 Rontgenabsorptionsmessungen zur Bestimmung magnetischer

Eigenschaften

Die Realisierung solch starker magnetischer Momente in Mn—dotierten Systemen ist nur durch
eine ferromagnetische Kopplung der Mn—Atome moglich. Allerdings offenbaren sowohl Mn—

Volumenproben [169] als auch Mn-Nanostrukturen [170] einen antiferromagnetischen Grund-
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zustand. Zur genauen Bestimmung des magnetischen Moments sowie der Mn—Konfiguration auf
BisTes—Proben wurden Untersuchungen des zirkularen magnetischen Rontgendichroismus am
BOREAS Strahlrohr des ALBA Synchrotrons durchgefiihrt. Dort wurden Rontgenabsorptions-
messungen (x-ray absorption spectroscopy, XAS) an Mn-oberflichendotiertem BisTes mit zir-
kular polarisiertem Licht (links: I~; rechts 1) und variierendem Magnetfeld durch Aufzeichnung
des photoindizierten Probenstroms vorgenommen. Die wichtigsten Erkenntnisse dieser Analysen
bei T'=2,5K sind in Abb. 4.12 aufgefiihrt.

Abbildung 4.12(a) zeigt die XAS-Spektren fiir senkrechten (I1: dunkelblau; I~: rot) und strei-
fenden Einfall (I'": hellblau; I~: rosa) fiir eine mit ~ 1,6 % ML Mn dotierte Probe. Bei der
maximalen Magnetfeldstiarke von 6 T in Einfallrichtung des Photonenstrahls kann ein charakte-
ristisches Spektrum einer d°~Konfiguration ermittelt werden (vgl. Mn-volumendotierte BisTes—
Proben in Ref. [171]). Der Rontgendichroismus ergibt sich als Differenz der Messwerte fir beide
Polarisationsrichtungen und ist fiir senkrechten (griin) und streifenden Einfall (gelb) zusétzlich
in Abb. 4.12(a) prasentiert. Aufgrund der stark unterschiedlichen Absorptionsraten fiir links und
rechts zirkular polarisiertes Licht wird ein grofier XMCD und daher eine starke Polarisation der
Mn—Atome an der untersuchten Probe beobachtet.

Zur Bestimmung der magnetischen Anisotropie wurde das XMCD-Signal an der Lz—Kante in
Abhéangigkeit von der Magnetfeldstiarke aufgezeichnet. In Abb.4.12(b) sind die auf die Satti-
gung fiir H — oo normierten Messwerte (gefiillte Kreise) sowie ihre durch Langevin—Funktionen
angendherten Magnetisierungskurven (durchgezogene Linien; Diskussion siehe Fn. 22) fiir senk-
rechten (griin) und streifenden (gelb) Einfall présentiert. Hier ergibt sich die Magnetisierung
(in Einheiten von pup pro Atom) entsprechend der XMCD-Summenregeln [172, 173] aus den
Daten in Abb.4.12(a). Die Magnetisierungskurven fallen fiir Licht aus beiden Einfallrichtungen
S—férmig aus, auch wenn die Sattigung trotz starker Felder im Experiment nicht final erreicht
wird. Das Ausbleiben einer Remanenz im Nullfeld ist Ausdruck des superparamagnetischen
Charakters der Proben. Sowohl der stirkere Anstieg bei kleinen Feldern als auch die rascher ein-
tretende Sattigung fiir groBere Felder in der M (H)-Kurve fiir den senkrechten Einfall weisen auf
eine magnetische Vorzugsrichtung entlang der Oberflichennormalen hin. Dariiber hinaus kann
die Grofle des magnetischen Moments aus der Form der Magnetisierungskurven abgeschétzt
werden. Diese kdnnen je nach Gesamtdrehimpulsquantenzahl j durch um einen uniaxialen Anis-
tropieterm erweiterte Brillouin— bzw. Langevin—Funktionen — welche sich v.a. in der Steigung
nahe puoH = 0 unterscheiden — angenahert werden und geben dabei Mg, als Parameter aus
[174].

Um den Einfluss der Adatom—Konzentration auf ihre gegenseitige Wechselwirkung zu quantifi-
zieren, wurde Mg, aus den Magnetisierungskurven fir vier verschiedene Bedeckungen zwischen

~ 0,5%ML und ~ 3,0% ML unter Annahme grofler ;7 im Modell des klassischen Langevin—
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Abbildung 4.12 Magnetische Eigenschaften Mn—oberflichendotierter Bi,Tes—Proben. (a)
Mn Ly 3—Kanten Rontgenabsorption (XAS, oben) und zirkularer magnetischer Réntgendichroismus (XM-
CD, unten) fiir links- (I7) bzw. rechtspolarisiertes (/™) Licht. Die Daten wurden bei senkrechtem und
streifendem Lichteinfall bei H = 6T sowie T = 2,5 K aufgezeichnet. Im gestrichelten Kasten ist eine
Skizze des Messaufbaus mit einfallender Lichtintensitét Iy sowie absorbiertem Probenstrom I, bei ver-
dnderlichem Magnetfeld B schematisch dargestellt. (b) Magnetisierungskurven an der Mn Ls—Kante fiir
senkrechten und streifenden Lichteinfall. Die Magnetisierung M ist dabei auf die durch das Langevin—
Modell erhaltene Sattigungsmagnetisierung Mg, fiir H — oo normiert. (¢) Abhéngigkeit der Sattigungs-
magnetisierung von der Mn Bedeckung, erhalten aus Magnetisierungskurven bei unterschiedlicher Mn
Konzentration.

Paramagnetismus berechnet und in Abb.4.12(c) dargestellt. Bei der niedrigsten Konzentration
ergibt sich ein effektives magnetisches Moment von ~ 5 up, iibereinstimmend mit dem Satti-
gungsmoment fiir einzelne Mn-Atome in der d°~Konfiguration??. Somit kénnen bei dieser Be-
deckung die Adatome als magnetisch unabhingig voneinander angesehen werden. Bereits bei
~ 0,8 % ML Mn-Dotierung iibertrifft das beobachtete effektive magnetische Moment signifikant
die Erwartungen fiir Mn—Atome. Ab einer Adatom—Konzentration von 1,6 % ML werden fiir
das effektive magnetische Moment Werte von > 6,5 up ermittelt, die ihre Ursache nicht in iso-
lierten Mn—Atomen haben kénnen. Stattdessen setzt die Beobachtung solch hoher Werte eine
ferromagnetische Wechselwirkung zwischen benachbarten Dotieratomen voraus. Dariiber hinaus
lasst die flichenméflige Mittelung der XAS—Messungen den Schluss zu, dass auch grofiere Mn—

Ansammlungen mit magnetischen Momenten deutlich stirker als die ausgegebenen gemittelten

Messwerte in Abb.4.12(c) — z.B. Mn-Trimere mit ~ 13 up — existieren.

22 Hier muss einschrinkend erwéhnt werden, dass der ausgegebene Wert eine obere Abschitzung darstellt. Streng-
genommen miisste fiir den Fit einer d°~Konfiguration (j = 5/2) eine Brillouin-Funktion verwendet werden —
mit anderer Steigung nahe uoH = 0. Daraus wiirden sich grob 20 % geringere Werte fiir Mg, fiir die kleinen
Bedeckungen ergeben.
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4.2.9 Diskussion

In diesem Kapitel wurde der Einfluss magnetischer Adatome auf den Oberflichenzustand Topo-
logischer Isolatoren eingehend untersucht.

Durch Rastertunnelmikroskopie— und -spektroskopie-Aufnahmen ein und derselben Proben-
region vor sowie nach der Adsorption einzelner Co— und Mn—Atome konnten ihre Verteilung
analysiert und auftretende Verdnderungen direkt ihrem Einfluss zugeordnet werden. Einerseits
fiihren die Ubergangsmetalle auf der Oberfliiche zu einer n—Dotierung, sodass bei geeigneter Be-
deckungsrate das Fermi-Niveau innerhalb der Volumenzustands-Bandliicke zum Liegen kommt
und Elektronen bei Fr nur den Oberflichenzustand bevolkern. Andererseits konnen diese eine
zweidimensionale RKKY—Wechselwirkung zwischen den Adsorbaten vermitteln. Dadurch kommt
es bei senkrechter magnetischer Vorzugsrichtung der Adatome, wie sie fiir Mn—Atome vorliegt,
zum Offnen einer Bandliicke sowie einer Anderung der Spin-Textur. Dariiber hinaus hebt die
Existenz magnetischer Storstellen die Zeitumkehrinvarianz auf und erméglicht die Riickstreu-
ung, welche auf undotierten Topologischen Isolatoren verboten ist.

Im zweiten Teil wurde anhand kombinierter STM—-/STS— und XAS-Messungen sowie theoreti-
scher Berechnungen néher auf die Voraussetzungen zum Auftreten der Riickstreuung eingegan-
gen. Quasiteilchen—Interferenz—Experimente kénnen fiir Mn—oberflichendotierte Proben nahe
des Fermi—Niveaus stark fokussierte Modulationen der lokalen Zustandsdichte iiber mesosko-
pische Distanzen feststellen. Ab initio und Modellberechnungen identifizieren dafiir notwendi-
ge Bedingungen néher: (i) Durch angepasste Dotierung muss das Fermi-Niveau innerhalb der
Volumenzustands—Bandliicke liegen und die Fermi-Flache eine hexagonale Form mit grofitenteils
parallelen Segmenten aufweisen, wiahrend (ii) eine ferromagnetische Kopplung der Adsorbate zu
sehr starken magnetischen Storstellen fiihrt. Bedeckungsabhéngige Rontgenabsorptionsmessun-
gen weisen eine aus der Ebene zeigende Vorzugsrichtung der Mn—Adatome aus. Zudem bestétigen
sie die Existenz von Verbiinden aus ferromagnetisch gekoppelten Adatomen mit gemeinsamen,
sehr starken magnetischen Momenten. Dennoch wird kein stabiler, langreichweitiger Ferroma-
gnetismus beobachtet, vermutlich durch thermische Fluktuationen sowie Unordnung aufgrund
der zufélligen Verteilung der Adsorbate. Stattdessen weisen die Magnetisierungskurven eine fiir

Superparamagneten charakteristische Suszeptibilitit auf.
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4.3 Einfluss magnetischer Volumendotierungen

Der Bruch der Zeitumkehrinvarianz wurde in magnetisch oberflichendotierten Topologischen
Isolatoren (siehe vorangegangenes Kapitel) deutlich spéter beobachtet als in volumendotierten
Proben. Dennoch konnte bisher der Grofiteil der ARPES- [109, 111, 112, 114, 115] und STM-
Untersuchungen [116, 117, 121, 152, 175] in beiden Systemen eine endliche Zustandsdichte nahe
des Dirac—Punktes und somit keine eindeutige Bandliicke des Oberflichenzustandes feststellen.
Eine mogliche Erklarung ist die unregelméfige Verteilung der Dotieratome, welche zu lokalen
Schwankungen des chemischen Potentials (vgl. Kap.4.2.2) und dementsprechender Verbreite-
rung der Linien in Photoemissionsspektren fithrt [109, 111, 112, 114, 115]. Andererseits lassen
theoretische Berechnungen die Vermutung zu, dass eine bindre Natur der durch die Dotieratome
gebildeten elektronischen Zustandsresonanzen innerhalb der Bandliicke diese Beobachtung er-
schwert oder sogar unmoglich macht [176]. Bislang konnte diese These jedoch nicht experimentell
untermauert werden. In diesem Kapitel wird daher eine detaillierte Untersuchung magnetisch
volumendotierter Topologischer Isolatoren vorgestellt und besonderer Fokus auf entstehende
magnetische Ordnungen und die darauf folgenden Auswirkungen auf den Oberflichenzustand
gelegt. Um den Effekt der magnetischen Volumendotierung eindeutig zuzuordnen, wird eine
Studie des undotierten Wirtsmaterials vorangestellt. Die STM—/STS-Messungen im Magnetfeld
wurden von Stefan Wilfert und Oliver Storz durchgefiihrt. Die hier présentierten Ergebnisse

konnten Eingang in zwei Publikationen finden [177, 178].

4.3.1 Strukturelle und spektroskopische Eigenschaften von undotiertem
Sb2T€3

Obwohl SbyTes, wie die bestens erforschten BisTes und BisSes, zu den bindren Chalkogeniden
zahlt, waren wesentliche elektronische Merkmale bisher unbekannt. Teils liegt dies an der intrin-
sischen und tiberaus starken p—Dotierung, welche zu einem Dirac—Punkt deutlich oberhalb des
Fermi-Niveaus fithrt [179-181]. Somit sind die TI-relevanten Teile der Bandstruktur nicht fiir
die Photoelektronenspektroskopie zugéanglich. Dariiber hinaus ist die Stéarke des Warping—Terms
im Vergleich zu BigTes duferst gering [70, 79, 102]. Daraus resultiert eine vergleichsweise schwa-
che Verformung des Dirac—Kegels mit kleinen Anteilen paralleler Segmente sowie ein minimales
Verkippen der Spin—Ausrichtung aus der Ebene. Folglich sind die zu erwartenden Streuinten-
sitdten gering und QPI-Experimente konnten bislang keine zufriedenstellenden Erkenntnisse
hervorbringen.

Das Wachstum leicht p—dotierter Proben?® ermoglichte die Beobachtung der Streuung an intrin-

sischen Defekten im Rahmen dieser Arbeit. In Abb. 4.13 ist ein Uberblick iiber topografische und

23 Erreichbar durch die thermodynamische Steuerung des Wachstums intrinsischer Defekte, vgl. Kap. 4.1.
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spektroskopische Eigenschaften von undotiertem ShoTes zu sehen. Analog zum bisher in dieser
Arbeit behandelten BigTes [vgl. Abb. 3.4] besteht die Kristallstruktur von SbeTes aus Blécken zu
je funf alternierenden Lagen von Te und Sb, welche entlang der [0001]-Richtung durch schwache
van der Waals—Krifte gebunden sind [sieche Abb. 4.13(a)]. Einkristalle der Léange > 20 mm [siehe
Abb. 4.13(b)] kénnen aus der Schmelze gewonnen und entsprechend dem in Kap. 2.5 beschriebe-
nen Vorgehen fiir STM-/STS—Untersuchungen prépariert werden. Im UHV gespaltene Proben
offenbaren eine Te-terminierte Oberfliche, was beispielhaft in Abb.4.13(c) dargestellt ist. Wie
aus den vorangegangenen Kapiteln hervorgeht, ist die Existenz starker Streuzentren essentiell
fiir messbare LDOS-Modulationen. Da analog zu undotiertem BiyTes (vgl. Abb.3.7) nur ein
Defekttyp [markiert durch schwarze Pfeile in Abb.4.13(c)] den Oberflachenzustand ausreichend
stort, wird fiir seine Ursache eine Fehlstelle in der Te-Deckschickt (V) vermutet.

Die lokale Zustandsdichte von SbyTes im Bereich um den Dirac-Punkt ohne (blau) und mit
starkem Magnetfeld (B = 10T, rot) ist in Abb.4.13(d) dargestellt. Fiir B = 0T entspricht
in SbyTes die Lage des LDOS-Minimums der Dirac-Energie (vgl. Ref. [96, 182]). Dessen Lage
weit in den unbesetzten Zustdnden (Ep — Er ~ 170meV) ist charakteristisch fiir die intrinsi-
sche p—Dotierung des bindren TIs [179]. Im Magnetfeld hingegen zeigt sich ein deutlich anderes
Bild: Ab der energetischen Lage des Minimums der feldfreien Kurve [siehe gestrichelte Linie
in Abb.4.13(d)] tiberlagern mit zunehmender Energie ndher zusammenriickende Maxima den
qualitativ dhnlichen Verlauf des dI/dU-Signals. Denn im Magnetfeld kondensieren Zusténde,
welche ohne Magnetfeld isotrop im k—Raum verteilt sind, auf Kreisen mit definierten Energieei-

genwerten F, (sog. Landau-Level, LL):

E, — Ep = sgn(n)vpy/2¢|n|Bh, (4.1)

mit Landau—Quantenzahl n, Dirac—Energie Ep, Dirac—Geschwindigkeit vp und Magnetfeldstérke
B. Die ohne Magnetfeld konstante Zustandsdichte des zweidimensionalen Oberflaichenzustandes
konzentriert sich dadurch auf §—férmige Singularitdten, deren Abstand mit steigender Energie
abnimmt [183, 184]. Die Lage des Dirac-Punktes ohne Magnetfeld wird somit durch die Position
des O—ten LL im Magnetfeld bestétigt.

Um das Streuverhalten und die Dispersion des Oberflachenzustandes zu untersuchen, wurden
energieabhéngige Streuexperimente durchgefiihrt. Eine Zusammenfassung der Ergebnisse ist in
Abb. 4.14 dargestellt. Ahnlich dem TI BisTes mit seinem einzelnen Dirac-Kegel am I'-Punkt be-
sitzt SboTes nahe Ep eine kreisférmige Isoenergiefliche [vgl. Abb. 3.2(b)] mit vollstdndig in der
Ebene liegender Spinpolarisation [siehe Abb. 4.14(a) oben]. Mit zunehmender Energie wird auch
in SboTes der Einfluss des Warping—Terms starker und der Dirac-Kegel verformt sich schliellich

schneeflockenartig mit aus der Ebene zeigenden Spinkomponenten [siche Abb.4.14(a) unten].
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Abbildung 4.13 Topografische und spektroskopische Eigenschaften von undotiertem
SboTes. (a) Hexagonale Kristallstruktur von ShoTesz. Fiinf sich abwechselnde Te— und Sh-Lagen bil-
den eine Fiinflachlage, die mittels schwachen van der Waals-Kriften entlang der [0001]-Richtung an
die néchste Fiinffachlage gebunden ist. (b) Einkristall einer undotierten ShoTez—Probe, gewachsen mit
der modifizierten Bridgman—Methode. (c) Topografischer Uberblicksscan einer frisch priparierten und
undotierten SboTes—Probe. Zahlreiche Kristalldefekte sind zu erkennen. Fir LDOS—Modulationen sind
jedoch nur die durch einige beispielhaft eingefiigte schwarze Pfeile markierten Storstellen, vermutlichen
Te-Fehlstellen in der ersten Lage (Vre(r)), verantwortlich. (d) Tunnelspektren auf undotiertem ShoTes
mit (rot) und ohne (blau) magnetisches Feld. Die Indizes der Landau—Level sind durch Ziffern im Graphen
angegeben, die Spektren sind zur besseren Vergleichbarkeit in der Héhe gegeneinander verschoben.
Wiéhrend die Riickstreuung ¢; aufgrund der Zeitumkehrinvarianz stets verboten ist, 6ffnen sich
durch die Verzerrung neue Streukanile ¢y in I — M-Richtung zwischen den parallelen Segmenten
iibernachster Téler.

In den Abb.4.14(b) bis (e) ist die energetische Entwicklung der Streuvektoren durch eine re-
présentative Abfolge von dI /dU-Karten (oben) und ihren Fouriertransformierten (unten) doku-
mentiert. Flir £ = 550 meV und £ = 650 meV oberhalb Eyr wird ausschliellich der iiblicherweise
aufgefundene Steuvektor go?* (hier mit griinem A gekennzeichnet) beobachtet. Mit steigender
Energie wéchst seine Liange an und spiegelt dabei die Dispersion des Oberflichenzustandes wi-
der. Zusitzlich tritt fiir E > 750 meV ein Streuvektor in identischer I' — M—Richtung auf (mit
rotem B gekennzeichnet). Da sein Betrag kiirzer als jener von ¢y ist, kann ein Beteiligung des
topologischen Oberflachenzustandes wahrend des Streuprozesses ausgeschlossen werden. Schlie3-
lich ist fiir Energien E > 850 meV oberhalb des Fermi—Niveaus go nicht mehr sichtbar und der
Prozess B dominiert das Streuverhalten.

Zur Identifizierung der beteiligten elektronischen Zusténde ist die Dispersion der Streuprozesse

A und B in Abb.4.15(a) dargestellt. Fiir Signal A (griine Punkte) ist im untersuchten Bereich

24Vgl. die Experimente auf BizTes in den vorangegangenen Kapiteln.

64



4.3 Einfluss magnetischer Volumendotierungen

>
o
Q
=

Intensitat

{ gering

>
[e]
[e]
=

Intensitat

gering

Abbildung 4.14 Energetische Entwicklung der Streuvektoren. (a) Schemata der Isoenergieflé-
chen (schwarze Kontur) sowie der in der Ebene liegenden (blaue und rote Pfeile) und aus der Ebene
zeigenden Spinkomponenten (® bzw. ®). Der Riickstreuvektor ¢; (griin) sowie der die parallelen Segmen-
te ibernéchster Téler verbindende Vektor g2 (rot) sind zusétzlich eingezeichnet. (b) — (e) dI/dU—-Karten
(oben) und ihre Fouriertransformierten (unten) bei den angegebenen Energien. Zwei aufgefundene Streu-
vektoren (A und B) in I' — M-Richtung sind markiert.

ein linearer F/(k)-Zusammenhang sichtbar, welcher charakteristisch fiir den topologischen Ober-
flachenzustand ist (vgl. g2 in BisTes in Kap.3.1.3). Die energetische Lage des Dirac—Punktes
wird durch eine lineare Extrapolation (griine Linie) fir £ — 0 zu Fp = (2024 17) meV oberhalb
des Fermi-Niveaus bestimmt. Die leichte Diskrepanz gegeniiber der durch STS ermittelten Po-
sition (Ep ~ 170 meV) kann auf den Einfluss des einsetzenden Warpings zurtickgefiihrt werden,
welcher zu geringen Abweichungen von einer linearen Dispersion fiihrt. Aus der Steigung der
Dispersion ergibt sich eine Fermi-Geschwindigkeit vp = (4,3 £ 0,2) x 10°m/s, in akzeptabler
Ubereinstimmung mit dem fiir BigTes diskutierten Wert (vp = 4,7 x 10° m/s) sowie weiteren
Untersuchungen bindrer Chalkogenide [152, 182, 185]. Signal B (rote Punkte) tritt hingegen nur
in einem energetischen Bereich um E ~ 800meV oberhalb des Fermi—Niveaus auf. Die Mess-
werte konnen nicht akzeptabel durch eine Gerade angendhert werden, sodass die eingezeichnete
Kurve nur als Orientierungshilfe dient.

Detaillierte Auskunft iiber die beteiligten Zusténde kann durch den Vergleich der experimentellen
Daten mit theoretischen Bandstrukturberechnungen erhalten werden. Dazu ist in Abb.4.15(b)
die durch Gustav Bihlmayer mittels ab initio DFT-Kalkulationen gewonnene Bandstruktur?
dargestellt. Schwach sichtbar ist das Abknicken des Oberflichenzustandes in I — K-Richtung et-
wa 450 meV oberhalb Er. Die Extrapolation & — 0 der experimentell fiir Energien £ > 450 meV

gefundenen Streuvektoren entlang I' — K ergibt somit zwangsliufig einen zu weit in den unbesetz-

25 DFT-Berechnungen kénnen ,nur“ die ideale Kristallstruktur simulieren. Um der Existenz der intrinsischen
Kristallfehler [vgl. Abb. 4.13(c)] Rechnung zu tragen, wurden die theoretisch erhaltenen Werte durch Verschie-
ben (siehe zum Einfluss intrinsischer Defekte in Kap. 4.1) energetisch an die experimentell gewonnenen Daten
angepasst.
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Abbildung 4.15 Dispersion und Bandstruktur von undotiertem SbyTes. (a) Experimentell
ermittelte F(k)-Dispersion der Streuprozesse A (griin) und B (rot) [vgl. Abb.4.14(b) — (e)] in T —
M-Richtung. Die ausgefiillten Kreise geben die Position der Maxima in den FT-QPI-Karten an. Fiir
Signal A ist ein linearer Fit an die Messdaten angepasst, Signal B ist nicht &hnlich zu ndhern. Hier
zeigt die rote Kurve eine Orientierungshilfe. (b) Durch DFT-Berechnungen erhaltene Bandstruktur von
SboTes. Die Lage des Dirac—Punktes wurde an die experimentellen Daten angepasst, um die energetische
Verschiebung durch intrinsische Defekte zu beriicksichtigen. (c) Theoretisch berechnete, farblich codierte
Isoenergieflachen bei den angegebenen Energien. Blau und rot geben die gegensétzlichen Ausrichtungen
der x-Komponente des Spins an. Zum besseren Verstindnis sind zusitzlich zum T'-Punkt (grau) die
Richtungen entlang T' — K (pink) und T — M (griin) in den CECs — analog zur Bandstruktur in (b) —
farblich hervorgehoben.

ten Zustanden liegenden Dirac—Punkt (vgl. obige Diskussion). Neben dem Oberflichenzustand
kann in der Bandstruktur eine zusétzliche Oberflichenresonanz ausgemacht werden, deren La-
dungsdichte sich um E — Fr ~ 800meV und k ~ 1,0nm~! konzentriert und deren Existenz
ursdchlich fiir die unerwartete Streuung ist. Dariiber hinaus gibt ein Vergleich mit der Spin—
Textur Aufschluss iiber den stark gerichteten Charakter der Streuereignisse A und B. Dazu
sind in Abb.4.15(c) theoretisch berechnete CECs mit einer farblichen Hervorhebung der z—
Komponente der Spinausrichtung wiedergegeben. Thre Energie wurde passend zur maximalen
Intensitat der beiden Prozesse A und B gewéhlt und ist durch schwarze Pfeile in Abb.4.15(b)
angegeben. Erstaunlicherweise offenbaren die Berechnungen eine unterschiedliche Helizitat der
den beiden Streuereignissen zugrundeliegenden Zusténde. Weiterhin weist die Analyse der hier
nicht gezeigten Spinkomponenten eine helikale Textur mit bedeutenden, aus der Ebene zeigen-
den Anteilen auf. Dies wird zwar fiir einen gewarpten Dirac—Kegel erwartet — jedoch unter
normalen Umstanden nicht fiir den héher liegenden Zustand.

Die Ursache der klar definierten und dem Dirac—Zustand entgegengesetzten Spin—Textur der tri-
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vialen Oberflachenresonanz kann durch detaillierte Berechnungen der Ladungsdichte nach dem
Modell von Nagano et al. [186] erforscht werden. Dieses offenbart, dass der wesentliche Anteil
der Spin—Orbit—Wechselwirkung, welche die Spin—Ausrichtung bestimmt, in der Region nahe des
Atomkerns entsteht — dort wo der Potentialgradient V (r) am stérksten ist [187]. In Abb.4.16
sind die theoretischen Ergebnisse der von Gustav Bihlmayer durchgefithrten Modellrechnungen
zusammengetragen. Die seitlich angefiigten Darstellungen der Ladungsdichte (griin: A; rot: B)
weisen als Ursprung beider Zustdnde mit p,—Charakter gréfitenteils Sb—Atome unterhalb der
Oberflache aus. Trotz ihrer dhnlichen Form (siehe die eingefiigten Vergréfierungen) offenbart ei-
ne genauere Betrachtung, dass die in der  — y—Ebene gemittelte Ladungsdichte (diinne Linien)
des topologischen Zustandes (A) etwas nédher zum Vakuum verschoben ist als die des trivialen
Zustandes (B). Durch die mathematische Betrachtung werden die Konsequenzen fiir die Spinaus-
richtung offensichtlich: Das Integral (dicke Linien) iiber das Produkt der Ladungsdichte mit der
ortlichen Ableitung eines atomaren 1/|r|-Potentials (gestrichelte Linien) ergibt fiir hinreichend
grole Hohen z Werte mit unterschiedlichem Vorzeichen. Dies fiihrt aufgrund des Spin—Orbit
o (kx AV)-Terms (vgl. Kap. 3.1.1) zur Begiinstigung unterschiedlicher Spinausrichtungen und

—helizitaten.

4.3.2 Strukturelle und magnetische Eigenschaften von V—volumendotiertem
Sb2Te3

Unter Zugabe magnetischer Ubergangsmetalle in die urspriingliche Schmelze kénnen dotierte

Volumen-T1 gewachsen werden. In Abb.4.17 sind die strukturellen und magnetischen Eigen-
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Abbildung 4.17 Strukturelle und magnetische Eigenschaften von V-volumendotiertem
SbyTes. (a) SbyTes Kristallstruktur mit Vg, —Ersetzungen (griin) in der zweiten und vierten Lage. (b)
Die topografische 75 x 75 nm? Ubersichtsaufnahme der Sby gg5Vo 015Tes—Probe weist keine Stérstellen—
Anhdufungen auf. (c) Eine atomar aufgeloste Topografie der umrandeten Region in (b) offenbart den
Ursprung der dreieckig erscheinenden Ersetzungen in der zweiten (A) und vierten Lage (B). (d) Die Diffe-
renz des XAS—Signals (oben) fiir positives (rot) und negatives Magnetfeld (blau) ergibt das XMCD-Signal
(griin, unten). (e) Magnetisierungskurven M (H) an der V Lz—Kante fiir senkrechten Lichteinfall.

schaften einer Vanadium (V)-volumendotierten SbyoTes—Probe mit der nominellen Konzentra-
tion Sby 985 Vo 015Tes dargestellt. Infolge der Dotierung kommt es mit einer Héufigkeit von je
0,75% zu Ersetzungen von Sb durch V in den zweiten und vierten Lagen [siche Abb.4.17(a)
und vgl. Abb. 4.13(a)] [117]. Eine beispielhafte, grofiflichige Topografie ist in Abb.4.17(b) darge-
stellt. Die lokalen Stérungen der Kristalloberfliche sind in STM—-Untersuchungen als homogen
verteilte, dunkle Punkte zu erkennen, wobei keine Anhdufung beobachtet wird. Eine quanti-
tative Abschitzung der V-Konzentration durch Abzéhlen der sichtbaren Senken ergibt eine
Ersetzungsrate von ~ 0,73% in jeder Sb-Lage, in sehr guter Ubereinstimmung mit der no-
minellen Dotierkonzentration. Der atomar aufgeloste Ausschnitt des Kastens in Abb.4.17(b),
vergrofert dargestellt in Abb.4.17(c), erlaubt die genaue Analyse der Vgp,—Ersetzungen: Wah-
rend die kompakter erscheinenden Stérungen A als Ersetzung in der zweiten Lage identifiziert

werden [Vgp )], handelt es sich bei den mit B gekennzeichneten Dotierungen um Ersetzungen

68



4.3 Einfluss magnetischer Volumendotierungen

in der vierten Lage [Vgprv))-

Um das magnetische Ansprechen des Topologischen Isolators auf die Volumendotierung mit
magnetischen Storstellen zu untersuchen, wurden XMCD—-Messungen am PM3 Strahlrohr von
BESSY II durchgefiihrt [vgl. schematischer Messaufbau in Abb. 4.12(a)]. In Abb. 4.17(d) sind die
XAS-Spektren der Vanadium Lg 3—Kanten fiir senkrechten Einfall sowie positives (o+, rot) und
negatives (0 —, blau) Magnetfeld der Starke H = 1T bei einer Probentemperatur 7' = 13,2 K dar-
gestellt. Die Differenz der Messwerte (=XMCD, griin) ist zusétzlich in Abb.4.17(d) prasentiert
und weist eine betrachtliche magnetische Polarisierung der oberflichennahen Dotieratome und
folglich die Existenz unkompensierter magnetischer Momente nach. Die Reaktionen dieser auf
Verdnderungen des Magnetfeldes sind in der Hysteresekurve in Abb. 4.17(e) présentiert. Ihre na-
hezu rechteckige Form belegt den ferromagnetischen Charakter der Oberflichen-—Polarisierung
ohne komplizierte Doméinen—Umordnungsprozesse, in Ubereinstimmung mit der auch in STM—
Daten beobachteten hohen Homogenitét der Dotierung. Dariiber hinaus weist die hohe Rema-

nenz in Séattigungsstéirke die Oberflichennormale als magnetische Vorzugsrichtung aus.

4.3.3 Einfluss der Dotieratome: Ausbildung von Anregungen am
Dirac—Punkt

Die bisherige Analyse des volumendotierten TIs konzentrierte sich auf die kollektiven Auswir-
kungen der V-Atome. Um den lokalen Einfluss zu untersuchen, wurden STS—-Messungen an
denselben Proben bei T = 4,8K durchgefiihrt. Ein Uberblick iiber die erhaltenen Ergebnisse
ist in Abb. 4.18 zu sehen. Die lokale Zustandsdichte in der Ndhe des Dirac—Punktes wurde ab-
seits der Dotieratome aufgezeichnet und ist in Abb. 4.18(a) dargestellt. Ahnlich dem Spektrum
auf undotiertem SbpTes [vgl. Abb.4.13(d)] zeigt sich fiir Sby gg5Vo 015 Tes eine stark reduzierte
Leitfédhigkeit in der Volumenbandliicke zwischen Valenzband (VB)-Maximum und Leitungsband
(LB)-Minimum. Eine genauere Analyse dieses Bereichs [zusétzlich in Abb.4.18(a) unten einge-
fiigt] ergibt trotz der starken Verminderung eine stets endliche LDOS mit einem Minimum bei
~ 175 meV in den unbesetzten Zustdnden. Im Gegensatz zum urspriinglichen ShoTes liegt das
Minimum zwar nahe, jedoch nicht direkt am Dirac—Punkt (Diskussion folgt im weiteren Verlauf).
Diese Ergebnisse belegen zweifelsfrei, dass trotz des Vorhandenseins langreichweitiger, magneti-
scher Oberflachenordnung, welche die Zeitumkehrinvarianz des topologischen Zustandes bricht,
jederzeit Zusténde an der Dirac—Energie existieren.

Um die Folgen der V-verursachten Anderungen niher zu untersuchen, wurde die direkte Um-
gebung der Dotieratome spektroskopisch aufgezeichnet. Die Ergebnisse fiir Vgy,qry bzw. Vgyv)
sind in Abb.4.18(b) bzw. (c) dargestellt. Die Abbildungen zeigen die dreidimensional darge-
stellte und farblich kodierte Zustandsdichte entlang der Linien in den eingefiigten Topografien

der V-Ersetzungen. Sowohl fir Vg, als auch fiir Vg, sind am Ort der Storstelle starke
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Abbildung 4.18 Spektroskopische Zuordnung der Fremdatom—induzierten Zustinde. (a)
Sb1 985 Vo,015 Tes—Tunnelspektrum abseits der Dotieratome (oben) mit vergréfiertem Bereich (unten) am
Minimum der Leitfdhigkeit. Die Bereiche der Volumenzustédnde sind durch graue Schattierungen im Va-
lenzband (VB) und Leitungsband (LB) angedeutet. (b) bzw. (c) Dreidimensional dargestellte und farb-
lich kodierte Tunnelspektren (unten) entlang der Linien in den eingefiigten, topografischen Darstellungen
(oben) der Vgpr— bzw. Vgpqv)-Ersetzungen. Fiir beide Storstellen treten Resonanzen nahe des Dirac—
Punktes auf, markiert durch gestrichelte Linien. (d) bzw. (e) R&umliche Abhéngigkeit der durch die
Vspan— (b) bzw. Vg, 1v)-Ersetzungen erzeugten Zustandsdichte-Maxima.

Resonanzen (bound state, BS) zu beobachten, dhnlich den Resonanzen fiir intrinsische Kristall-
defekte in BisSes (siche Ref. [188]). In Abb.4.18(d) bzw. (e) ist die rdumliche Verteilung ihrer
Intensitéat aufgetragen. Diese offenbart, dass das Ausmafl der Resonanz iiber einige Nanometer
abfillt und sich in der GroBenordnung des mittleren Abstands der Dotieratome bewegt [vgl.
Abb.4.17(c)]. Somit kénnen sich die einzelnen Storstellen—induzierten Resonanzen iiberlappen
und bilden vermutlich an der Oberfléche ein zusétzliches Energieband bei der Resonanzenergie.
Diese liegt stets in energetischer Nahe zur Dirac—Energie (siche Diskussion weiter unten), an der

ein Offnen des Oberflichenzustandes durch die langreichweitige magnetische Ordnung erwartet

wird.

4.3.4 Duale Natur der magnetischen Storstellen: Theorie

Die Ausbildung dieser Resonanzen ist vereinbar mit dem erwarteten Ansprechen auf Stérungen
Dirac—artiger Materialen [189], welche nicht durch die Schrédinger—Gleichung sondern durch

masselose Dirac—Teilchen beschrieben werden kénnen (vgl. Kap. 3.1.1). Somit ldsst sich das Ver-

70
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halten topologischer Zustdnde unter zeitumkehrinvarianzbrechenden Umsténden nicht jederzeit
im Rahmen der konkurrierenden Schemata liickenloser bzw. durch Magnetismus aufklaffender
Oberflachenzusténde charakterisieren. Vielmehr spiegelt es die Konkurrenz der Trends zwischen
Offnung einer Bandliicke am Dirac-Punkt aufgrund magnetischer Streuung und dem Schlieflen
dieser durch die Besetzung mit Storstellenresonanzen wider [154, 176, 190]. Zur Modellierung
der Auswirkungen lokaler Storstellen, welche sowohl magnetische (JS) als auch skalare (U)
Streukomponenten aufweisen, kann der Hamilton—-Operator aus GI. 3.6 unter Vernachléssigung

des Warping—Terms um die entsprechenden Wechselwirkungen erweitert werden:
H (k) = (kxoy = kyo) + > [JSi- o (vi) + Un (x,)] (4.2)

Hier ist J bzw. U die magnetische Wechselwirkung bzw. die Potentialstiarke der Stoérstellen,
welche aus der elektronischen Zustandsdichte n (r;) und Spindichte o (r;) der i—ten Storstelle
am Ort r; hervorgeht. Auflerdem wurden die Einheiten derart gewédhlt, sodass das Planck’sche
Wirkungsquantum £ sowie die Fermi—Geschwindigkeit v gleich eins sind.

Das im vorigen Kap.4.2 gezeichnete Bild einer am Dirac—Punkt zwangsldufig resultierenden
Bandliicke fiir entlang der Oberflichennormalen ferromagnetisch koppelnde Storstellen vernach-
lassigt den Einfluss des Storstellenpotentials U, welches zu Resonanzen in der Bandliicke fithrt
[154, 176, 190]. Unter Beriicksichtigung dieses Beitrags und einer Bandliicke A/2 (vgl. Gl.3.5)
der nun massebehafteten Dirac—Zustiande aufgrund des mittleren Feldes durch die magnetischen

Momente wird Gl.4.2 zu:
Hor (F) = (koy = kyou + Aa,) + 3 [eaS - 0, + Uln (x:) - (4.3)

Dartiber hinaus ist Jeg als die verbleibende effektive magnetische Stéarke der Dotieratome, wel-
che auf die massebehafteten Dirac—Fermionen wirkt, definiert. Die Berechnung der Green’schen
Funktion des effektiven Hamiltonians (siche Gl.4.3) in Anwesenheit eines einzelnen Dotiera-
toms mit der T-Matrix Methode [154] durch Rudro Biswas und Alexander Balatsky ergibt
die in Abb. 4.19 dargestellten lokalen Zustandsdichten. In Abwesenheit von Storstellen (orange,
gestrichelte Linien) entsteht je nach energetischer Verbreiterung [Abb.4.19(a): starke Kopp-
lung der magn. Momente: I' = 0,3 bzw. Abb.4.19(b): vernachlédssighare Kopplung: I' = 0, 01;
vgl. Ref. [176]] ein magnetisch-induziertes Minimum bzw. eine Bandliicke. Sobald der Betrag
der Skalarpotential-Starke U grofier als die verbleibende Wechselwirkung Jeg - S wird, treten
gebundene Zustdnde innerhalb dieser Bandliicke auf. Mehrteilchenst6f8e und die energetische
Verbreiterung durch endliche Temperaturen fithren zum Ausfiillen der Bandliicke und in spek-

troskopischen Messungen stets endlichen Zustandsdichten.
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(b) Abbildung 4.19 Binire Re-
aktion des Oberflaichenzu-
standes auf magnetische Vo-
lumendotierung. (a) bzw. (b)
Theoretisch berechnete lokale Zu-
standsdichten (vgl. Gl.4.3) fir
I' = 0,3 bzw. I' = 0,01 ohne
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4.3.5 Zwei—Fluid Verhalten

Wie sowohl experimentell als auch theoretisch gezeigt, fiihrt die Volumendotierung mit magne-
tischen Elementen zu gegensétzlichen Tendenzen — Offnung einer Bandliicke und Wiederbe-
setzung dieser —, welche iiberdies gleichzeitig auftreten konnen. Dies zeigt sich auch in der
Konkurrenz zwischen dem lokalisierten und delokalisierten Verhalten der neugebildeten BS und
ihrer Reaktion auf elektrische und magnetische Felder. Mit Hilfe der Landau-Level Spektrosko-
pie (vgl. Kap.4.3.1) lasst sich das physikalische Ansprechen auf starke magnetische Felder direkt
darlegen. In Abb. 4.20 sind dazu experimentelle Ergebnisse und Illustrationen fiir undotiertes
SbaTez [Abb.4.20(a) bis (d)] und volumendotiertes Sby 9g5Vo 015Tes [Abb.4.20(e) bis (h)] ge-
genubergestellt. Im Fall des urspriinglichen TIs bildet sich fiir hinreichend starke Magnetfelder
eine Gruppe von Maxima der Zustandsdichte aus [Abb. 4.20(a)], welche die Kondensation des
topologischen Oberflichenzustandes auf LL anzeigt [182]. Thre energetische Abfolge liegt auf-
grund Gl.4.1 bei Auftragung gegen v/nB fiir die untersuchten Magnetfelder auf einer Geraden
mit Steigung o vp [siehe Abb.4.20(b)]. Das physikalische Verhalten des undotierten SboTes
ist in Abb.4.20(c) und (d) skizziert: Die Zustandsdichte zeigt nur an den Positionen der LL
wesentliche Beitrage, es existiert keine Bandliicke.

Im Fall der V—volumendotierten SbsTes—Proben hingegen weichen die Positionen des nullten
Landau—Levels fiir alle Magnetfeldstérken deutlich von ihren erwarteten Lagen [gestrichelte Linie
in Abb.4.20(e)?%] ab. Diese Reaktion weist unzweifelhaft auf die Entstehung einer Mobilitéits—
Bandliicke des topologischen Oberflichenzustandes hin. Dieses Verhalten ist fiir zweidimensio-
nale, konventionelle Quanten-Hall-Zustdnde weitreichend belegt [191], sodass sich fiir die Di-
spersion von Dirac—Zusténden, welche von einer Folge lokalisierter Zustande iiberlagert werden,

aus Gl.4.1 unter Beriicksichtigung des Masseterms A ergibt:

4.4
A ,n=20 (4.4)

En_ED:{ sgn(n)vpy/2e[n[Bh+ A2 ,n#0

26 Erhalten durch einen linearen Fit fiir mutmaslich geradlinig dispergierende Dirac—Zusténde, siche blaue Linie
in Abb. 4.20(f).
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Abbildung 4.20 Entstehung eines Zwei—Fluid Verhaltens. Landau-Level Spektroskopie in star-
ken magnetischen Feldern fir [(a) bis (d)] undotiertes bzw. [(e) bis (h)] V-volumendotiertes SbyTes.
Die Spektren [(a) und (e)] zeigen fiir beide Félle aufgrund der Nullfeld-Subtraktion die magnetisch indu-
zierten Anderungen an. Zur besseren Darstellung wurden die erhaltenen Spektren bei unterschiedlichen
Magnetfeldern in senkrechter Richtung gegeneinander versetzt. Die Lage des Dirac—Punktes ist durch eine
gestrichelte, graue Linie angegeben, der Landau-Level Index mit » nummeriert. (b) Fiir urspriingliches
ShyTes ergibt die energetische Auftragung der Maxima gegen vVnB (vgl. Gl.4.1) eine Gerade. (f) Im
Fall von Sby 935V 015Tes hingegen weicht die Position des nullten LL von einer Geraden (blau) hin zu
hoheren Energien ab. Die Berticksichtigung eines Masseterms in der Dispersion aufgrund des einsetzenden
Ferromagnetismus (vgl. Gl. 4.4, rote Kurve) kann die experimentellen Gegebenheiten wiedergeben. (c)
Die Kondensation des Oberflichenzustandes im Magnetfeld in Landau—Level wird im Falle der magne-
tischen Volumendotierung (g) durch eine endliche Zustandsdichte (graue Schattierung), hervorgerufen
durch die V-Dotieratome, tiberlagert. (h) Diese zuséitzlichen, an die Storstellen gebundenen Zustédnde
schlielen spektroskopisch die magnetisch induzierte Bandliicke, aufgrund ihrer lokalen Verortung bleibt
jedoch eine Mobilitdts—Bandliicke [siehe (g)] sichtbar.

Im Vergleich zum undotierten TI zeugt das Auftreten von A vom Ubergang masseloser zu
massebehafteten Dirac—Zustédnden. Die Gegeniiberstellung von Abb.4.20(b) und Abb. 4.20(f)
belegt die gute Beschreibung des Experiments durch Gl. 4.4, deren wesentlichste Auswirkung
die energetische Verschiebung des nullten LL ist [vgl. die Kurven fir A = 0meV (blau) und
A = 16meV (rot) in Abb. 4.20(f)]. Gleichzeitig generieren die magnetischen Storstellen ein Kon-
tinuum lokalisierter Zusténde [siehe grau schraffierte Bereiche in Abb.4.20(g) und (h)], sodass
spektroskopisch keine Bandliicke am Dirac—Punkt beobachtet werden kann. Im Einklang mit
den theoretischen Uberlegungen (sieche Abb.4.19) sind diese Storstellen—induzierten Zustinde
stark an den Positionen der Dotieratome lokalisiert [siche Abb.4.18(d) und (e)].
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4.3.6 Diskussion

In diesem Kapitel wurde der Einfluss magnetischer Volumendotierung auf den Oberflichenzu-
stand Topologischer Isolatoren nidher untersucht. Dazu wurden die gewonnenen Erkenntnisse ur-
spriinglicher ShoTes—Proben vorangestellt, um anschliefend die Auswirkungen der V-Dotierung
zu beleuchten.

Eine spektroskopische Analyse der undotierten Proben mit und ohne Magnetfeld weist die La-
ge des Fermi—Niveaus in den unbesetzten Zustdnden aus. Die Auswertung von Quasiteilchen—
Interferenz—Experimenten identifiziert zwei an der Streuung beteiligte elektronische Zusténde:
Einerseits kann die lineare Dispersion des Oberflichenzustandes in I' — K-Richtung bis tief in
die unbesetzten Zustdnde beobachtet werden. Andererseits wird durch den Vergleich mit DFT—
Berechnungen ein Streubeitrag der Existenz einer Oberflichenresonanz zugeschrieben. Die stark
gerichtete Ausbreitung der LDOS—Modulationen und das Ausbleiben von Riickstreuung kann
zweifelsfrei auf den iiberraschenderweise stark spinpolarisierten Charakter dieser Resonanz zu-
riickgefiihrt werden. Als dessen Ursache wird eine minimale Ladungsverschiebung der Sb—Atome
im SboTez—Kristallgitter und damit einhergehend eine dem Oberflichenzustand entgegengesetz-
te Spin—Helizitat identifiziert.

Im Fall der V-volumendotierten SboTes—Proben kénnen Rastertunnelmikroskopie—Aufnahmen
eine nahezu gleichméfiige Verteilung der Vgp,—Ersetzungen in der zweiten und vierten Atomlage
feststellen, eine Anhdufung wird nicht beobachtet. Messungen der Magnetisierung weisen einen
starken Ferromagnetismus und die magnetische Vorzugsrichtung entlang der Oberflichennorma-
len auf — dennoch existiert spektroskopisch keine Bandliicke. Ab initio Berechnungen kénnen
diese Kontroverse einleuchtend aufkldren: Wahrend die ferromagnetische Kopplung zum lang-
reichweitigen Bruch der Zeitumkehrinvarianz und dem Offnen einer Bandliicke fithrt, wird diese
durch gebundene Zustinde der V-Atome aufgefiillt. Der stark lokale Charakter dieser Zustdnde
kann mittels STS—Kartierung nachgewiesen werden und fiithrt zu einer Mobilitdts—Bandliicke.
Ein Merkmal dieser Liicke — die Masseaneignung des Oberflichenzustandes — kann durch
vergleichende Landau-Level Spektroskopie an undotiertem und dotiertem SboTes zweifelsfrei

dokumentiert werden.
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Die vorliegende Arbeit beschéftigte sich mit der Manipulation des Oberflichenzustandes Topo-
logischer Isolatoren. Dabei wurden die Auswirkungen intrinsischer Kristalldefekte sowie magneti-
scher Oberflichen— und Volumendotierungen mittels Rastertunnelmikroskopie und -spektroskopie

und begleitenden Methoden detailliert untersucht.

Beim Wachstum realer Kristalle treten unvermeidlich Fehler auf — beispielsweise Besetzun-
gen von Zwischengitterpliatzen oder Ersetzungen und Leerstellen. Meist sind diese unerwiinscht,
kénnen aber gezielt eingesetzt auch die Eigenschaften des Kristalls in zweckméfiger Weise beein-
flussen. Die hier vorgestellten Untersuchungen an BisTes dokumentieren die vorsatzlich herbei-
gefiihrte Variation der Kristalldefekte entlang der Wachstumsrichtung des Topologischen Isola-
tors. Die Te—Segregation fiithrt aufgrund der unterschiedlichen Kristallisationstemperaturen der
Elemente zu einem Te— bzw. Bi-Uberschuss an den Enden des Kristalls und infolgedessen zur
Ausbildung einer Ubergangsregion. Thre Existenz konnte mit der Hilfe von Transportmessungen
bestatigt werden: In Wachstumsrichtung wechselt die Hauptladungstragerart von Elektronen
zu Lochern mit halbleitendem Verhalten im Bereich des Ubergangs. Dieser konnte im itera-
tiven Verfahren mit dem Rastertunnelmikroskop lokalisiert und detailliert untersucht werden.
Grofiflachig zeigte sich eine inhomogene Oberfliche mit teilweise rauen, teilweise atomar flachen
Regionen. Auf atomarer Skala wurden Kristalldefekte aufgefunden, die fiir beide Extrema cha-
rakteristisch sind, somit die Theorie der Defektunterdriickung in der Nihe einer Ubergangsregion
widerlegt. Dariiber hinaus konnte spektroskopisch eine Vielzahl an kleinen Ubergangsbereichen
nachgewiesen werden, deren energetische und rdumliche Ausdehnung fiir potentielle Anwen-
dungen vielversprechend erscheint. Zur Verbesserung von Homogenitdt und Steuerbarkeit des

Ubergangsbereiches bedarf es jedoch noch Optimierungen im Wachstumsprozess.

Eine weitere Moglichkeit zur Steuerung inharenter Merkmale ist die Wechselwirkung des Wirts-
materials mit gezielt eingebrachten Stérungen. Diese konnen sowohl in die Schmelze gegeben als
auch erst nach dem Kristallwachstum auf die Oberfliche aufgebracht werden. Dabei beschrankte
sich diese Arbeit auf magnetische Atome, welche mittels Kopplungsmechanismen miteinander
interagieren konnen.

Die Methode der nachtriglichen Oberflichendotierung bietet die Mdglichkeit, Anderungen zwei-

felsfrei den Adsorbaten zuzuschreiben. Im Experiment wurde dafiir die identische Region vor und
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nach der Adsorption der magnetischen Atome eingehend analysiert. Die moderate Bedeckung
(etwa 1 % einer Monolage) von BisTes mit Co— als auch Mn—-Adatomen fiihrte zu einer Bandver-
biegung und der Lage des Fermi-Niveaus innerhalb der Volumen—Bandliicke. Obwohl in der Na-
he der Fermi-Energie lediglich der topologische Oberflichenzustand zur Leitfahigkeit beitrigt,
wurde fiir beide Spezies trotz des Bruchs der Zeitumkehrinvarianz keine sich 6ffnende Band-
liicke am Dirac—Punkt detektiert. Quasiteilchen—Streuexperimente wiesen fiir Mn—Adsorbate im
energetischen Bereich um das Fermi—Niveau Riickstreuung nach, welche in undotierten Topo-
logischen Isolatoren verboten ist. Dies konnte durch die leichte Magnetisierungsachse der Mn—
Atome entlang der Oberflichensenkrechten erklért werden, wohingegen Co bevorzugt innerhalb
der Oberflichenebene magnetisiert. Dabei wurde festgestellt, dass der Oberflichenzustand die
Wechselwirkung zwischen den Adatomen vermittelt und die Probe superparamagnetisches Ver-
halten aufweist. Dariiber hinaus konnten auf Mn—dotiertem BisTeg stark fokussierte Streuungen
iiber mesoskopische Distanzen hinweg beobachtet werden. Ihre Ursache konnte in der ferroma-
gnetischen Kopplung nahegelegener Mn—Adsorbate bestimmt werden.

Zur qualitativen Bestimmung des Einflusses der Volumendotierung wurde eine Studie des un-
dotierten Wirtsmaterials vorangestellt. SboTes weist eine lineare Dispersion des topologischen
Oberflaichenzustandes im beobachteten Energiebereich auf sowie im Magnetfeld eine Konden-
sierung der lokalen Zusandsdichte auf Maxima mit abnehmendem energetischem Abstand zu-
einander. Dariiber hinaus konnte eine Oberflichenresonanz mit einer dem topologischen Ober-
flichenzustand entgegengesetzten Spin—Textur entdeckt werden, deren Ursprung in der unter-
schiedlichen Auspriagung der Ladungsdichte der Sb—Atome ausgemacht wurde. Aufgrund der
Volumendotierung kommt es zu Ersetzungen von Sb—Atomen durch V—-Atome in der zweiten
und vierten Atomlage. Obwohl die Proben einen starken Ferromagnetismus und eine leichte
Magnetisierungsachse entlang der Oberflichensenkrechten aufweisen, konnten spektroskopisch
keine Hinweise auf eine Bandliicke detektiert werden. Theoretische Berechnungen zeigten auf,
dass die Ursache eine Wiederbesetzung der sich 6ffnenden Bandliicke mit Storstellen—Zustdnden
ist. Thr stark gebundener Charakter konnte kartiert werden und resultiert in einer Mobilitéts—

Bandliicke, deren Anzeichen spektroskopisch gefunden wurden.

Vor allem die Wiederbesetzung einer sich magnetisch 6ffnenden Bandliicke mit gebundenen
Storstellen—Zusténden, welche zu einer Masseaneignung des topologischen Oberflichenzustan-
des fiihrt, l6ste eine langanhaltende Kontroverse. Denn einerseits wurden mit verschiedenen
spektroskopischen Methoden keine eindeutigen Anzeichen einer Bandliicke nachgewiesen, ande-
rerseits zeugte die Entdeckung des Anormalen Quanten—Hall-Effektes von der Existenz einer
Transportbandliicke. Hier gilt es die neu gewonnenen Erkenntnisse zu vertiefen und methodisch
komplementér zu ergénzen. Darliber hinaus bieten verschiedene Kombinationen aus Topologi-

schen Isolatoren und magnetischen Stérungen eine bunte Spielwiese fiir weitere Experimente.
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