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Kapitel 1

Einleitung

Das Interesse an den physikalischen Eigenschaften diinner Schichten und Schichtsy-
steme forderte die rasante Entwicklung der Diinnschichtphysik und ihrer Teilgebiete
in den vergangenen Jahrzehnten. So sind im Laufe der Jahre eine Reihe neuer expe-
rimenteller Methoden entwickelt worden, welche sowohl die Herstellung von Schicht-
systemen mit vorgebenener struktureller Qualitit und Schichtenfolge als auch deren
nahezu vollstandige Charakterisierung hinsichtlich ihrer physikalischen Eingenschaften
erlauben. Die Mdglichkeit, Schichten aus verschiedenen Materialien zu kombinieren,
fiihrt zu Systemen mit neuen physikalischen Eigenschaften. Beispiele hierfiir sind z.B.
Halbleiter-Heterostrukturen, magnetische Vielfachschichten mit einem Riesenmagneto-
widerstand (GMR), oder auch Schichtsysteme aus einem Supraleiter und einem Nor-
malleiter. Letztere erlauben die Untersuchung des supraleitenden Proximity-Effekts,
d.h. die gegenseitige Beeinflussung der elektronischen Eigenschaften von Supraleiter
und Normalleiter {iber die Grenzfliche hinweg.

Generell spielt die Grenzfliche in metallischen Schichtsystemen eine wichtige Rolle,
z.B. hinsichtlich der Frage der Transmission oder Reflexion von Elektronen bei Anle-
gen eines elektrischen Feldes. Dies gilt insbesondere dann, wenn die Schichtdicke im
Bereich der mittleren freien Weglinge der Elektronen liegt. Dieser Fall liegt z.B. in
ferromagnetischen Vielfachschichten mit GMR-Effekt vor. Man kann sich nun grund-
sitzlich fragen, inwieweit die Streuung von Elektronen eines Metalls an der Grenzfliche
zu einem magnetischen Isolator die elektronischen Eigenschaften des Metalls dndert.
Dies sollte sich unter anderem in den elektronischen Transporteigenschaften eines Me-
tallfilms in Kontakt zu einem magnetischen Isolator widerspiegeln. Diese Frage war
Gegenstand dieser Arbeit.

Die vorliegende Arbeit beschiftigt sich mit den elektronischen Transporteigenschaf-
ten von diinnen Palladium-Schichten in Kontakt mit Eu,Sr;_,S. Pd ist besonders inter-
essant, da es durch seine hohe elektronische Zustandsdichte an der Fermikante, die sich
in einer hohen Pauli-Suszeptibilitdt widerspiegelt, eine Tendenz zur ferromagnetischen
Ordnung zeigt. Die in Pd vorhandenen starken Spin-Fluktuationen werden als Grund



dafiir angesehen, weshalb in Pd bisher keine Supraleitung beobachtet wurde. Letztere
tritt jedoch in Pd-H Systemen auf, wobei Palladium die héchste Absorptionsfihigkeit
aller Elemente fiir Wasserstoff besitzt.

EuS ist ein ferromagnetischer Halbleiter (NaCl Struktur) mit einer grofen Ener-
gieliicke von 1.7 eV und einer Curietemperatur 7 = 16.5 K. Durch Verdiinnung
mir Sr bildet sich Eu,Sr;_,S, dessen magnetische Eigenschaften durch Anderung der
Eu-Konzentration variiert werden kénnen ohne Anderung der Struktur. Das Phasen-
diagramm T¢(z) zeigt paramagnetische und ferromagnetische Phasen sowie Spinglas-
Ordnung im Temperaturbereich T' < 16 K. Deshalb eignet sich Eu,Sr;_,S besonders,
um die Auswirkung einer Anderung der magnetischen Ordnung auf ein Metall im Kon-
takt zu untersuchen.

In der vorliegenden Arbeit wurden diinne Pd-Schichten auf Fu,Sr;_,S mit verschie-
denen Pd-Schichtdicken hergestellt, charakterisiert und der elektronische Transport in
Abhéngigkeit der Temperatur und magnetischen sowie elektrischen Feldern untersucht.
Im ersten Teil der Arbeit werden die Grundlagen des elektrischen Transports, beson-
ders der Einfluss von Quanteninterferenzeffekten wie schwache (Anti-)Lokalisierung
und Elektron-Elektron-Wechselwirkung, vorgestellt.

Ein wesentlicher Teil der experimentellen Arbeit betrifft die Charakterisierung der
Proben durch eine Vielzahl von sowohl qualitativen als auch quantitativen Methoden
(AES, AFM, STM, UPS, XPS) aus dem Gebiet der Oberflichenanalytik, die im zwei-
ten Teil beschrieben wird. Die magnetischen Eigenschaften der Eu,Sr;_,S-Schichten
erfolgte mittels Magnetisierungs- und Suszeptibilitdtsmessungen.

Der dritte Teil befasst sich mit der Untersuchung des elektronischen Transports
in den Pd-Schichten durch Messungen des elektrischen Widerstands in Abhéngigkeit
von Temperatur und Magnetfeld in *He- und 3He - Kryostaten. Ein zentrales Ergebnis
dieser Arbeit ist das Auftreten von Supraleitung unterhalb 0.9 K fiir 7 nm diinne
Pd-Schichten auf SrS. Hierzu wurde die Modulation der Ladungstriagerdichte eines
supraleitenden Pd-Kanals durch Anlegen eines elektrischen Feldes (Feld-Effekt) und
die Auswirkung auf die Supraleitung untersucht.

Das letzte Kapitel fasst die Ergebnisse zusammen.



Kapitel 2

Elektronischer Transport in
metallischen Systemen

2.1 Klassische elektronische Leitfahigkeit

Die Bewegung eines Elektrons in einem Festkorper kann mit der Boltzmann-Gleichung
beschrieben werden. Im Fall eines isotropen metallischen Systems erhilt man die Drude-
Leitfahigkeit

nexr

00 = (2.1)

m
Hier ist n die Elektronendichte, e die Elementarladung und m die effektive Masse.
Die Streuzeit 7 ist ein Maf fiir die Zeit zwischen zwei Streuprozessen eines Elektrons.
Die mittlere freie Wegldnge kann mit der Fermi-Geschwindigkeit vp angegeben werden:

eI’UF'T, Vp = (QEF/m) (22)

Im allgemeinen Fall makroskopischer Proben ist ¢ sehr viel kleiner als die Pro-
benabmessungen Lange L, Breite w und Dicke d. Bei tiefen Temperaturen wird im all-
gemeinen 7 dominiert durch die elastische Streuung an nichtmagnetischen Storstellen:
T = T,. Die Streuung an Phononen, Magnonen etc. fithrt mit steigender Temperatur
zu einer Zunahme der inelastischen Streuung.

2.2 Charakteristische Langen

Aufgrund des Einflusses der Dimensionalitit eines Systems auf viele physikalische Ei-
genschaften ist eine Betrachtung anhand von Léngenskalen sinnvoll. Im folgenden wird
eine quaderformige Probengeometrie zugrunde gelegt, fiir deren Linge L, Breite w und
Dicke d die Beziehung d < w < L gilt, vgl. Abbildung 2.1.
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Abb. 2.1: Quaderférmige Probe der Dicke d, Breite w und Linge L.

Ist die ¢, < d,w, L, so ist der Transport diffusiv. Die Diffusionskonstante ist gege-

ben durch .
D= —Vfp - gel (23)
nq

dabei ist ng die Dimensionalitit.

Unter der Phasenkoharenzlange L, versteht man die Lange, auf der die Phasendif-
ferenz der Elektronenwellenfunktion auf zwei verschiedenen Streupfaden auf Ap = 27
angestiegen ist. Die Phasenkohdrenzldnge L, bei tiefen Temperaturen iibersteigt die
elastische freie Weglénge ¢.; und erreicht bei Temperaturen unter 1 K Werte im pm-
Bereich. Ein mesoskopisches System definiert sich dadurch, dass die Systemgrofe ver-
gleichbar mit der Phasenkohdrenzlange L, oder kleiner ist. Fiir eine diinne Schicht bei
tiefen Temperaturen gilt in der Regel d < L, < w, L, und das Kohérenzvolumen hat
zweidimensionalen Charakter.

2.3 Quantenkorrekturen

2.3.1 Schwache (Anti-)Lokalisierung

Bei tiefen Temperaturen kommt es fiir schwach ungeordnete Systeme mit kgl > 1
zu einem Interferenzeffekt von Paaren zeitumgekehrter Elektronenpfade, der zu einer
Verédnderung des Widerstand fithren kann, der sogenannten schwachen Lokalisierung.

Betrachtet man eine Klasse von Elektronenpfaden (vgl. Abb 2.2) in einem metalli-
schen System, die sich selbst kreuzen, von einem Punkt r aus nach mehreren elastischen
Streuprozessen zu diesem zuriickkehren ( 7., << 7, dabei 7, ist die Phasenkohérenz-
zeit). Dann muss man jeweils die komplexen Amplituden A; und A, der Elektronen-
wellenfunktionen der beiden zeitumgekehrten Pfade in Sinne der Quantenmechanik
addieren.



| Al + Ag |2:| Al |2 -+ | Ag |2 +A>{A2 -+ AlA; (24)
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Abb. 2.2: Beispiel moglicher Pfade fiir Elektronen, die nach mehreren elastischen Streu-
prozessen an den Ausgangpunkt r zuriickkehren.

Damit ergibt sich im Vergleich zum klassischen Fall eine erhohte Riickstreuwahrscheinlich-
keit zum Punkt 7.

Unter Vernachlissigung der Spin-Bahn-Sreuung (75, = 0) fiir drei Dimensionen
(ng = 3) (Ta << 7,) ergibt sich:

R(T') — R(1 AR 2
( )R2 (To) = 2 (T') = const + %Lp, L, = /D, (2.5)




Fir ng =2 (L, > d, 7 < 7,):

ARD 62 Ty
= £ 2.
7z (1) = gz (2.6)

T

d
Dabei ist Ro = g = R% (Quadratwiderstand), p = R- d (spezifischer Widerstand).

Ein duferes Magnetfeld fiihrt zur Brechung der Zeitumkehr-Invarianz und damit zur
Reduktion des Interferenzeffekts, d.h. der Widerstand nimmt mit steigendem Magnet-
feld ab.

Die Annahme eiener temperaturabhéngigen Phasenkohdrenzzeit 7, ~ T? fiihrt zur
logarithmischen Abnahme des Widerstands mit fallender Temperatur.

ARn e? T
R—%(T) = ~5a5P mﬁ (2.7)
In Metallen mit hoher Ordnungszahl (z.B. Pt, Pd, Au), in denen die Spin-Bahn-
Streuung stark ist, kommt es fiir Temperaturen bei denen 750 < 7, ist, zu schwacher
Antilokalisierung. Die Drehung der Spinwellenfunktion erfolg fiir zeitumgekehrte We-
ge in entgegengesetzter Richtung, so dass fiir geschlossene Pfade der Lange L < L,
destruktive Interferenz entsteht. Die Riickkehrwahrscheinlichkeit der Elektronen ist da-
mit kleiner als im klassischen Fall, und es kommt zu einem erhohten Leitwert, bzw.
erniedrigten Widerstand.

Fiir ng =2 (14 < 750 < 7p) gilt:

(T') ~ In(=-) (2.8)

2.3.2 Elektron-Elektron-Wechselwirkung

Die strukturelle Unordnung in Metallen fiihrt zu einer Reduktion der elektronischen Zu-
standsdichte an der Fermikante. Bergmann [1]| interpretiert diesen Effekt anschaulich,
indem er ihn auf die Interferenz gegenseitig wechselwirkender Elektronen zuriickfiihrt
- im Gegensatz zur schwachen Lokalisierung, die auf der Interferenz jedes einzelnen
Elektrons auf zeitumgekehrten Pfaden beruht. Aus der modifizierten Zustandsdichte
der Elektronen resultiert eine Anderung AR des Widerstands, deren Temperaturab-
hingigkeit in ng = 3 ist AR ~ v/T. Fiir die Wechselwirkung ist die thermische Diffusi-
onslange Ly = \/hD /kgT die entscheidende Grdsse, die die effektive Dimensionalitét

der Probe bestimmt.

10



In ng = 3 gilt fiir die Temperaturabhingigkeit:

AR

— () ~ VT (2.9)

Fiir den Magnetowiderstand gilt:

AR B?  fiir gupB/ksT < 1
ﬁ(B) ~ { VB fiir gupB/kpT > 1 (2.10)
Inng=2 (d < Ly < U),L) gllt
ARn e? 3 T
S 1—2F,)In(=— 211
s AR Rt (2.11)

Der Faktor F, triagt der elektronischen Abschirmung der Elektronen durch die
Coulomb-Wechselwirkung Rechnung und liegt zwischen 0 (keine Abschirmung) und 1.
Im Gegensatz zur schwachen (Anti-)Lokalisierung leitet die Elektron-Elektron-Wechselwirkung
eine andere Abhéngigkeit des Magnetowiderstands R(B). Bei kleinen Magnetfeldern
(B < 1 T fiir Palladium) kann mit dem Magnetowiderstand die schwache (Anti—)
Lokalisierung beobachtet werden. Im Bereich hoher Felder ist dieser Effekt gegeniiber
der Elektron-Elektron-Wechselwirkung klein, und es kann iiber die Magnetfeldabhén-
gigkeit des Widerstandes der Beitrag der Elektron-Elektron-Wechselwirkung bestimmt
werden.

Fiir den Magnetowiderstand in ng = 2 gilt:

ARp B2 fiir (gupB/kpT) < 1

R—%(B) - { In(B/By) fiir (gupB/ksT) > 1 (2.12)

In Bezug auf die Elektron-Elektron-Wechselwirkug befindet man sich in ny; = 2 Bereich,

| Dh
solange d < Ly = T erfiillt ist.
B

2.4 Grundlegendes zur Supraleitung

2.4.1 Ginzburg-Landau-Theorie

In dieser Theorie [2] wird der supraleitende Ubergang als Phaseniibergang 2. Ordnung
aufgefasst und die freie Enthalpie nach Potenzen des Ordnungsparameters entwickelt,
d.h. sie ist genau genommen nur in der unmittelbaren Umgebung von 7T, giiltig, wo
der Ordnungsparameter klein ist. Der supraleitende Zustand wird dabei als kohérente
Uberlagerung der Wellenfunktionen aller supraleitenden Ladungstriiger angenommen.
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Dieser kann quantenmechanisch durch eine komplexe, makroskopische Wellenfunktion

der Form
U = Pye' (2.13)

beschrieben werden. | ¥y |*= ng ist dabei die Dichte der supraleitenden Ladungstriger.
Die Existenz einer makroskopischen Phase ¢ fiihrt zu Effekten wie der Flussquantisie-
rung oder auch dem Josephson-Effekt. Die Tatsache, dass alle Ladungstrager durch eine
einzige Wellenfunktion beschrieben werden konnen, stellt den dissipationsfreien Strom-
fluss sicher. Eine wichtige charakteristische Grofe in der Ginzburg-Landau-Theorie ist
die sogenannte Kohirenzlinge. Sie gibt an, auf welcher Lingenskala es zu einer Ande-
rung von ng kommen kann. Im Giiltigkeitsbereich nahe T, gilt:

Sar(T) = L@T (2.14)
T

2.4.2 BCS-Theorie

Wihrend in der Ginzburg-Landau-Theorie keine Aussagen iiber die mikroskopische
Ursache des supraleitenden Zustands gemacht werden, konnte diese Frage im Rah-
men der nach ihren Entdeckern J. Bardeen, L. Cooper und J. Schrieffer benannten
BCS-Theorie beantwortet werden [3]|. Voraussetzung ist hier eine attraktive Wechsel-
wirkung zwischen den Elektronen. In konventionellen Supraleitern ist dies beispiels-
weise eine Kopplung iiber Gitterschwingungen. Die Wechselwirkung fiihrt dazu, dass
es zur Ausbildung sogenannter Cooper-Paare, bestehend aus zwei Elektronen mit ent-
gegengesetztem Impuls und Spin, kommen kann. Diese Paare besitzen einen ganzzah-
ligen Gesamtspin Null, d. h. sie sind Bosonen und kénnen daher in einen gemeinsa-
men BCS-Grundzustand kondensieren. Dieser kann dann durch bereits im Rahmen der

Ginzburg-Landau-Theorie postulierte Wellenfunktion beschrieben werden. Die mittlere
ﬁUF

2nkgT,

net. Beziiglich des BCS-Grundzustands WzlﬁdBeri ungepaarte Elektronen als Anregungen
aufgefasst. Sie werden als Quasiteilchen bezeichnet. Fiir diese Anregungen muss eine
Energieliicke A\ {iberwunden werden, zum Aufbrechen eines Cooper-Paares also 2/\.
Es zeigt sich, dass die Dichte der Cooper-Paare proportional zu A2 ist. Somit ergibt
sich ein direkter Zusammenhang zwischen &y und dem Betrag des Ordnungsparameters
U aus der Ginzburg-Landau-Theorie,

Ausdehnung eines Cooper-Paars & = wird als BCS-Kohérenzlinge bezeich-

Ny x| T | (2.15)

so dass diese Grofe daher haufig synonym verwendet werden.
Im Fall /.,; < g1, betrachtet man den so genannten "dirty limit", wobei {q7, & 0.8y/&0f
ist. [4]

12



2.4.3 Einfluss eines Magnetfelds

Wird ein Supraleiter in ein externes Magnetfeld gebracht, so kann dies nur gering-
fiigig bis zu einer Lingenskala, der sogenannten Eindringtiefe A\, in den Supraleiter
eindringen. Im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie wird zwischen Typ I- und Typ
[I-Supraleitern unterschieden. Erstere verdringen bis zu einem kritischen Wert B, den
Fluss vollstindig aus ihrem Inneren (Meifsner-Phase). Wird dieses Feld iiberschrit-
ten, bricht die Supraleitung schlagartig zusammen. Anders verhalten sich die Typ II-
Supraleiter. Auch sie zeigen bis zu einem kritischen Feld B, eine Meifner-Phase. Mit
weiterer Erhohung des Magnetfelds konnen nun jedoch sukzessive Flussquanten ein-
dringen. Diese besitzen einen normalleitenden Kern (Vortex). Die Supraleitung ver-
schwindet hier erst bei einem deutlich hoheren Feld B.,, wenn der Abstand der nor-
malleitenden Kerne etwa &gy, ist. Ob es sich um einen Typ I- oder Typ II-Supraleiter
handelt, hingt vom Verhéiltnis aus London" scher Eindringtiefe und Kohérenzlange,
dem sogenannten Ginzburg-Landau-Parameter, ab.

A
m= (2.16)

Dieser ist im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie unabéngig von der Tempera-

1
tur. Fiir Materialien mit x > 3 wird Typ II-Supraleitung bevorzugt [5]. Geméfs der

Ginzburg-Landau-Theorie ergibt sich der Zusammenhang zwischen der Kohirenzlinge
und dem oberen kritischen Feld B, zu

R
= e, (1) om0 T (2.17)

B,

wobei die Definition fiir das elementare Flussquant

h

by = —
07 9

(2.18)
verwendet wurde. Das obere kritische Feld B., verlduft in der Ndhe von T, linear mit
T. Da die Ginzburg-Landau-Theorie jedoch lediglich in der Ndhe des supraleitenden
Ubergangs exakte Ergebnisse liefert, kommt es bei tieferen Temperaturen zu Abwei-
chungen. Auferdem sind in diinnen Filmen die kritischen Felder fiir die parallele und
senkrechte Orientierung stark unterschiedlich. Eine genauere Berechnung auf Basis ei-
ner mikroskopischen Theorie von Tinkham liefert fiir das parallele kritische Feld fiir

d < SG’L [6]

V129, a T

call = 27T§||(O)d - i) (2.19)

13



Fiir senkrechte Orientierung beobachtet man das lineare Verhalten:

® T
Be,1 = Fﬁ(o)(l - i) (2.20)

2.4.4 Einfluss von Unordnung auf die Supraleitung

Strukturelle Unordnung im Kristallgitter kann ebenfalls einen Einfluss auf die supra-
leitenden Eigenschaften des Festkorpers haben. Intuitiv betrachtet wiirde man einen
grofen Einfluss (d.h. Reduktion)auf die Sprungtemperatur erwarten, wenn die Streu-
lange ¢ der normalleitenden Ladungstriger kleiner wird als die supraleitende Koha-
renzlidnge ¢ . Das Theorem von P. Anderson |7| besagt allerdings, dass Streuprozesse,
die die Zeitumkehr-Invarianz nicht aufheben, keine paarbrechende Wirkung auf die
Cooper-Paare besitzen, so dass die supraleitende Sprungtemperatur nicht abnimmt.
Eine Storstelle (Verunreinigungsatom) im Kristallgitter eines Festkorpers besitzt fol-
genden Storstellen-Hamiltonian am Ort R mit Coulomb-Potential V' und Austausch-
energie J bei Anwesenheit eines Storstellen-Spins S (die Summation erfolgt iiber alle
Leitungselektronen).

Hgyy =Y V(R—1;)+ J(R=ri)o;- S (2.21)

Dabei bezeichnet der erste Term die Coulomb-Storstelle am Ort R, wihrend der zwei-
te Term die Austauschwechselwirkung zwischen den Spins der Leitungselektronen und
dem Storstellen-Spin im Falle einer magnetischen Verunreinigung beriicksichtigt. Die
Diskussion soll sich hier im wesentlichen auf die Substitution von anderen 3d - Ele-
menten in das Wirtsgitter eines 3d - Metalls beschrdnken. Zunéchst soll der Fall ei-
nes isotropen supraleitenden Ordnungsparameters betrachtet werden. Bei unmagneti-
schen Storstellen (nur erster Term in Gleichung 2.21) erhilt man aus obigen Uber-
legungen aufgrund der Erhaltung der Zeitumkehr-Invarianz keine 7,.-Unterdriickung.
Magnetische Storstellen (beide Beitrdge in Gleichung 2.21) wirken allerdings paarbre-
chend. Abrikosov et al. [8]haben fiir diesen Fall die Konzentrationsabhangigkeit der
T.-Unterdriickung berechnet zu

T., 1 2J2S(S+1)N(Fr2) 1
n ) = \If(§ + ST ) — \If(i) (2.22)
Zusammenfassend ldsst sich also feststellen, dass magnetische Storstellen aufgrund
der Brechung der Zeitumkehr-Invarianz eine starke paarbrechende Wirkung auf die
Cooper-Paare besitzen. Unmagnetische Storstellen hingegen erniedrigen die supralei-
tende Sprungtemperatur bei (isotroper) s - Wellensymmetrie bedeutend weniger. Im
Falle von anisotropen s - und d - Wellenzustinden unterdriicken jedoch unmagnetische

14



Storstellen ebenfalls die Supraleitung.

Nicht betrachtet wurden hier amorphe Systeme. Dort kann es durch starke Anderun-
gen der Elektron - Phonon - Kopplung, des Phononenspektrums und der Zustandsdich-
te N(Er) gegebenenfalls zu einer Anderung von T, kommen. Aukerdem sind amorphe
Supraleiter bekannt, die im kristallinen Fall keine Supraleitung zeigen [4].
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Kapitel 3

Materialeigenschaften

In dieser Arbeit wurden diinne Pd - Filme auf Eu,Sr;_,S untersucht. Die physikalischen
Eigenschaften beider Materialien werden im folgenden kurz vorgestellt.

3.1 Eu,Sr;_.,S

EuS gehort zu den II - VI - Halbleitern und kristallisiert in der NaCl - Struktur mit ei-
ner Gitterkonstanten von a = 5.968 A [9] (vgl. Abb 3.1). Aus Bandstrukturrechnungen
ist bekannt, dass EuS am I' - Punkt eine direkte Bandliicke besitzt. Der Wert dieser
Bandliicke ist abhéngig von der Temperatur und betragt Eg — 1.7 eV bei Raumtem-
peratur.

EuS ist eine viel untersuchte Verbindung und bekannt als ein isotroper 3D - Hei-
senberg - Ferromagnet [8] mit einer Curietemperatur T — 16.5 K. Zwischen néchsten
Eu-Nachbarn beobachtet man ferromagnetische Wechselwirkung (J; /kg = 0.22 K) und
zwischen {ibernédchsten Eu-Nachbarn antiferromagnetischen Superaustausch (J;/kg =
-0.11 K) |9]. Mit Ersetzung eines Teils der Eu-Atome durch Sr-Atome, erhélt man die
Verbindung Eu,Sr;_,S mit fast unverdnderten Austauschkonstanten J; und Jy [10].
Das magnetische Phasendiagramm von Eu,Sr;_,S zeigt einen Bereich eines verdiinnten
Ferromagneten (0.7 < x < 1) und dann den Bereich eines inhomogenen Ferromagneten
(0.7 > x > 0.51). Letzterer zeigt ein Reentrance - Verhalten, d.h. zu tiefen Tempera-
turen hin nimmt bei fester Konzentration die Korrelationslinge wieder ab und es tritt
Splngals Verhalten auf. Bei weiterer Verdiinnung folgt ein Bereich in dem sofort ein
Ubergang vom Paramagnet zur Spinglasordnung (0.51 > 2 > 0.13) erfolgt [11]. Un-
terhalb dieser Perkolationsgrenze beobachtet man nur superparamagnetische Cluster
(vgl. Abb 3.2).
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Abb. 3.1: Kristallstruktur und magnetische Struktur von Eu,Sr;_,S.

3.2 Palladium

Palladium (Pd) ist ein Ubergangsmetall mit der Elektronen-Konfiguration [K7]4d'. Es
kristallisiert in einem kubisch flichenzentrierten Kristall mit der Raumgruppe Fm3m.
Die Gitterkonstante betriigt 3.89 A.

Abbildung 3.3 zeigt die 1. Brillouinzone von Palladium. Der Ausgangpunkt ist das
Zentrum der Brillouinzone (I'). Die Bewegung in Richtung der (111)-Oberfliche erfolgt
iiber den Punkt L. Entlang dieser Oberfliche bewegen sich die Elektronen entlang der
I' und M-Richtung, wobei der Impuls immer parallel zur Oberflache ausgerichtet ist.
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Abb. 3.2: Magnetisches Phasendiagramm fiir Eu,Sr;_,S. Die in dieser Arbeit herge-
stellten Eu,Sr;_,S - Filme sind durch Kreuze markiert. Offene Kreise nach Ref. [9].
Geschlossene Kreise aus Messungen der spezifischen Wérme nach Ref. [10]. PM =
Paramagnet, FM — Ferromagnet, SG — Spinglas.
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Abb. 3.3: 1. Brillouinzone von Palladium in 3D Darstellung Ref. [11].

Je niher ein Elektron dem Rand der Brillouinzone kommt, desto grofer wird seine
Wechselwirkung mit dem Gitter. Die energetischen Anderungen, die ein Elektronen da-

bei erfahrt, wenn es sich vom Zentrum zur Grenzfliche der Egillouinzone bewegt, wur-
den numerisch errechnet und als Volumenbandstruktur E( k) dargestellt. Die Band-
struktur in Abbildung 3.5 zeigt, in welchem Bereichen Elektronen vorhanden sind und

in welchem Bereichen eine Liicke existiert.

Palladium zeigt ein nahezu besetztes 4d-Band mit hoher Zustandsdichte (siehe Ab-
bildung 3.6). Die Locheranzahl im 4d-Band und die Elektronenanzahl im s-Band sind
gleich grofs und etwa 0.6 pro Atom. Die fehlenden Elektronen im 4d-Band verhalten
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Abb. 3.4: 1. Brillouinzone von Palladium als Aufsicht auf die (100) - Ebene.

sich beziiglich des Stromtransports wie Locher.

Bisherige experimentelle Ergebnisse zu mdoglicher Supraleitung in Palladium zeigen
unter anderem folgende Ergebnisse:
a.) Aufgrund der hohen 4d-Zustandsdichte an der Fermi-Energie (siehe Abbildung
3.6) zeigt Palladium eine aufergewdhnlich hohe Pauli-Spinsuszeptibilitdt und eine star-
ke Tendenz zu ferromagnetischer Ordnung. Schon bei geringer magnetischer Verunrei-
nigung (z.B. Pd;_,Fe, mit x > 0.05) wird ferromagnetische Ordnung beobachtet [13].
b.) Die Néhe zum Ferromagnetismus erzeugt starke Spin Fluktuationen in Palladium,
die vermutlich die Supraleitung unterdriicken. Zum Beispiel unterdriicken in Nb / Pd
/ Nb-Schichten die Spinfluktuationen in Pd die Supraleitung in Nb Stark [14].
¢.) Die Unordnung in Palladium (z.B. durch Deuterium Implantation) fithrt zu einer
Reduktion der elektronischen Zustandsdichte an der Fermikante und damit zur Supra-
leitung [15].
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Abb. 3.5: Elektronische Bandstruktur von Palladium Ref. |11|. Symmetriepunkte
I' X, L, K siehe Abb. 3.4
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Abb. 3.6: Elektronische Zustandsdichte von d-Band Palladium Ref. |12].
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Kapitel 4

Probenherstellung

4.1 Modelle zum Wachstum

4.1.1 Epitaxie

Das Prinzip der Epitaxie beruht auf der Abscheidung von kristallinen Schichten auf
kristallinen Substraten. Dabei unterscheidet man: Homoepitaxie (das Substratmaterial
und das aufzubringende Material sind identisch) und Heteroepitaxie (die Materialen
sind nicht identisch). Das Ziel der Epitaxie ist, einkristalline Filme geringer Defekt-
dichte zu préparieren, indem der ordnende Einfluss des Substrates ausgenuzt wird. Im
Gegensatz zu polykristallinen Schichten sind einkristalline Filme sehr homogen.

Die Qualitét der Schichten hiangt sehr stark von der Anfangsphase des Filmwachs-
tums ab. Dabei spielen strukturelle Gegebenheiten eine grofte Rolle. Zu nennen sind
Gitterfehlanpassung und Symmetrieanpassung von Substrat und Film. Diese Fakto-
ren werden durch die Wahl von Substrat und Depositmaterial beeinflufst. Der Sub-
stratzustand ist sehr kritisch, da das Vorhandensein von Adsorbaten oder oxidierten
Fremdphasen die initiale Wachstumsphase beeinflussen kann. Deshalb werden unse-
re Experimente zur Epitaxie von Pd/Eu,Sr;_,S auf Si(111) immer unter sehr reinen
Bedingungen durchgefiihrt.

4.1.2 Wachstumsmodelle

Das Kristallwachstum wird bei der Heteroepitaxie sehr stark von der Wechselwirkung
zwischen Deposit und Substrat beeinflusst. Entsprechend der Morphologie der gewach-
senen Schichten unterscheidet man drei Wachstumsmodelle.

In Abbildung 4.1 sind die unterschiedlichen Wachstumsmoden in ihrer Morphologie
gegeniibergestellt:
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1) Lagenwachstum nach Frank — vander Merwe.

Die wechselwirkung zwischen Substrat und Schichtatomen ist grofer als zwischen den
benachbarten Atomen derselben Schicht (Adhésion > Kohision). Die jeweils folgende
Schicht beginnt erst zu wachsen, wenn die vorhergehende Schicht geschlossen ist.

2) Inselwachstum nach Volmer — Weber.

Hier ist die Wechselwirkung zwischen benachbarten, absorbierten Atomen stérker als
zwischen Substrat und Schichtatomen (Adhésion < Kohésion). Es bilden sich von An-
fang an Inseln.

3) Mischwachstum nach Stranski — Krastanov.

Hierbei handelt sich um eine Mischform der beiden anderen Wachstumsformen. Die er-
ste Lage bildet sich als geschlossene Schicht aus, wogegen die darauf folgenden Schichten
als Inseln weiter wachsen.

Stranski-

Volmer-
Weber

Substrate Temperatur Tg

Abb. 4.1: Schematische Darstellung der unterschiedlichen Wachstumsmoden: Frank -
van der Merwe - Wachstum (Lagenwachstum)

4.2 Herstellung der Pd/Eu,Sr;_,S-Schichten

Die Herstellung der Pd / Eu,Sr;_,S-Schichten auf Si(111)-Substrate erfolgte durch
Elektronenstrahlverdampfen im Ultra-Hochvakuum (UHV) bei einem Restgasdruck
p < 3-107Y mbar. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Substratheizer und ein Blenden-
system entwickelt, letzteres erlaubte mehrere Proben unterschiedlicher Dicke in einem
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Préparationsgang herzustellen. Als Substrat dienten p-Typ Si(111)-Wafer der Groke
1x2 cm.

Der erste Schritt war die Vorbereitung des Substrat fiir den Aufdampfprozess:

1.)Entfettung.

Die Siliziumwafer werden in Isopropanol und Aceton gereinigt, um Fettreste und grobe
Staubpartikel zu entfernen.

2.)Atzung.

Das natiirliche Oxid auf dem Si wurde mit einer gepufferten HF-Losung entfernt. Da-
durch entsteht eine H-thermische Si-H-Oberflache.

3.)Ausheizen.

Die Entfernung den Si-H-Schicht geschah mittels thermischer Desorption im UHV.
Hierzu wurde der Si-Wafer bis 800°C erhitzt. Das Si-H an der Siliziumoberfldche be-
ginnt bei zirka 720°C zu desorbieren.

Auf die Si-Oberfliche wurde nun Eu,Sr;_,S aus einem durch Elektronenstofs be-
heizten W-Tiegel mit einer Rate von 0.3 - 0.4 A/s aufgedampft, wobei die Substrat-
temperatur 820°C betrug. Aus diese Art und Weise wurden bereits frither epitakt-
sche Eu,Sr;_,S(111)-Schichten auf Si(111) hergestellt. Im vorliegenden Fall wurden
die Schichten bei 820°C hergestellt. Die Schichtdicke und Aufdampfrate wurden mit
einem Schwingquarz mit einer Genauigkeit von 4% und einer Auflssung von 0.1 A
gemessen. Nach der Priaparation wurde die Substrattemperatur Ts von 820°C kon-
tinuierlich auf 60°C (innerhalb von t = 180 min) abgesenkt. Palladium wurde beim
Raumtemperatur durch eine Maske der Breite w — 1 mm und Linge L — 12 mm mit
einer Rate von 0.4 - 0.5 A /s aufgedampf. Danach wurden durch eine zweite Maske ca.
15 nm vier dicke Kontakte aus Palladium zur Strom-Spannungsmessung aufgedampf.
Die Dicke der Pd / Eu,Sr;_,S-Schichten wurde nach dem Aufdampfprozess mit einem
Profilometer kontrolliert.

Die Kontaktierung der Proben erfolgt mit Hilfe von Leitsilber und Cu-Dréhten. An-
schliefend erfolgte die Messung des elektrischen Widerstandes in einem *He-Badkryostat.
Dieser erlaubt Messungen im Temperaturbereich 7" = 1.5 - 300 K in Magnetfelden bis

oT.

Die Messungen in Tieftemperaturbereich erfolgten in einem 3He-Kryostat (Top
Load System, Fa. Cryogenic). In diesem Kryostat befindet sich die Probe direkt im
3He und der elektrische Widerstand kann im Tieftemperaturbereich von 0.3 K bis 3K
und in Feldern bis zu B = 20 T mit einer Magnetfeldgenaugkeit von 5 mT bestimmt
werden.
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Kapitel 5

Charakterisierung der Proben

Zur Charakterisierung der Proben wurden verschiedene Methoden verwendet: Magneti-

sierungsmessung, Rontgenbeugung, Rasterkraftmikroskopie, Rastertunnelmikroskopie
und Photoelektronenspektroskopie (UPS, XPS und AES).

5.1 Magnetische Eigenschaften von Eu,Sr;_,S

Zur M(B) Bestimmung der Konzentration der 50-nm dicken Eu,Sr;_,S-Filme wur-
den Magnetisierungmessungen M (B) und ac-Suszeptibilitdtsmessungen durchgefiihrt.
Die Magnetisierung M (7T) von diinnen Eu,Sr;_,S-Filmen wurde mit einem SQUID-
Magnetometer bestimmt. In Abbildung 5.1 wird die reziproke Suszeptibilitit als Funk-
tion der Temperatur fiir Eu,Sr;_,S-Filme mit x=1,0.75 und 0.55 gezeigt. Fiir die EuS-
Schicht beobachtet man den PM-FM-Ubergang bei der Curie-Temperatur Te: = 16.5
K und fiir die verdiinnten ferromagnetische Eu,Sr;_,S - Schichten mit x = 0.75 und
0.55 ist 7, — 10 K und 5 K. Diese Werte sind in guter Uberstimmung mit Ergebnissen
aus der spezifischen Wirme von einkristallinen Proben gemessen von Maletta [9] und
Wosnitza [10].

Bei der Untersuchung einer magnetischen Probe wird nicht das magnetische Ver-
halten jedes einzelnen Kornes sondern die Gesamtmagnetisierung der Probe in einer
bestimmten Richtung zum angelegten Magnetfeld gemessen. Die Magnetisierung un-
terliegt einer Hysterese (siehe Abbildung 5.2). Wichtige Kenngrofien der Hysterese sind
die Remanenz und das Koerzitivfeld. Beide Gréfen sind von intrinsischen (z.B. Sétti-
gungsmagnetisierung und Kristallanisotropie) als auch von extrinsischen Eigenschaften
(z.B. Textur und Grokenverteilung der Koérner) abhéngig. Die Koerzivitit, die funda-
mentale Eigenschaft magnetischer Materialien,erfasst die Fahigkeit einer Probe, der
Ummagnetisierung in einem Gegenfeld zu widerstehen. In unserem Fall ist das Koer-
zitivfeld 0.02 T fiir 50 nm EuS auf Si(111)(siehe Abbildung 5.2).
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Abb. 5.1: Reziproke Suszeptibilitit y~' = B/M fiir Eu,Sr;_,S-Schichten mit d —
50 nm. Die Proben wurden im Nullfeld abgekiihlt und die Magnetisierung bei einem
Feld von 0.1 mT mit einem SQUID-System gemessen. Gestrichelte Linien deuten die
Bestimmung von T durch x=! (T — T) = 0 an.
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Abb. 5.2: Hystereseschleife M(B) bei der Temperatur 7" — 2.5 K fiir 50 nm EuS auf
Si(111) durch VSM-Messungen.

Fiir die Untersuchung der Spin-Glas-Ordnung in der Verbindung Eu,Sr;_,S wur-
den ac-Suszeptibilitdtsmessungen fiir 0.3 und 0.55 gemacht. Hierzu wurde eine ac-
Spulenanordnung aufgebaut. Das Spulensystem besteht aus einer Primér- und zwei Se-
kundérspulen, welche auf einen nichtmagnetischen Spulenkorper aus Araldit gewickelt
sind (siehe Abbildung 5.3). Die dufere Priméarwicklung mit Np,;, = 3000 Windun-
gen wird von einem Wechselstrom durchflossen und erzeugt im Zentrum der Spule ein
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Abb. 5.3: Spule fiir die Messung der ac-Suszeptibilitidt. Innere Spule gilt als Pick-Up-
Spule, aufere Spule dient als Feld - Spule.

sehr homogenes magnetisches Wechselfeld B. Das Wechselfeld induziert in den zwei
inneren Sekundar-Wicklungen (Pick-Up-Spulen), die jeweils die gleiche Windungszahl
Nger=1500, jedoch entgegengesetzten Wicklungssinn besitzen. Wechselspannung ent-
gegen gesetzter Phase, die sich in Idealfall ohne Probe gerade auftheben. Die Probe
befindet sich mit der Oberflache parallel zur Spulenachse in einer der beiden Pick-Up-
Spulen. Die zweite Pick-Up-Spule dient zur Kompensation des Untergrundsignals.

Wegen der spezifischen Spinglasdynamik wurde der imaginére Teil x“ der Suszep-
tibilitdt x = x' 4+ ix" bei der Frequenz f — 10 kHz, Amplitude der Spulenspannung 5
V, mit einem Lock-In-Verstéirker gemessen (siche Abbildung 5.4). Spingléser zeigen bei
der Temperatur T} ein charakteristisches Maximum in x“. Die Einfriertemperaturen
T} fiir die hier vorgestellte Probe sind 1.9 K fiir x — 0.3 und 2.2 K fiir x — 0.55.
Diese Ergebnisse sind in Ubereinstimmung mit den Messungen an Volumenproben (sie-
he Kreuze in Abbildung 3.2).

Zusammenfassend zeigt sich, dass die 50 nm dicken Eu,Sr;_,S-Schichten hinsicht-
lich ihrer magnetischen Eigenschaften ein Verhalten in guter Ubereinstimmung mit
bekannten Ergebnissen von Volumenproben zeigen |16].
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Abb. 5.4: Imaginérteil x“ der ac - Suszeptibilitit xy = y'+ix" fiir Eu,Sr;_,S-Proben mit
Konzentrationen x — 0.3 und 0.55. Die Pfeile deuten die charakteristischen freezing
Temperaturen T an.
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5.2 Rontgenbeugung von EuSrS-Schichten auf Si(111)

Die Rontgenstrukturuntersuchungen wurden mit einem Rontgendiffraktometer D500
der Firma Siemens durchgefiihrt. Das Diffraktometer ist in Bragg-Brentano-Geometrie
aufgebaut, mit Kupfer- K ,-Strahlung (Ao, = 1.54 A), die durch Blenden auf die Probe
kollimiert wird. Als Detektor wird ein Natriumjodid-Szintillationszidhler mit Graphit-
Sekundérmonochromator zur Unterdriickung der Kjp-Linie verwendet. Uber Schritt-
motoren koénnen Probenhalter und Detektor zusammen und einzeln gesteuert werden.

Abb. 5.5: Strahlengang im Bragg-Brentano-Diffraktometer (B-Brennfleck der
Rontgenrohre;  Bl.1,2,3-Aperturblenden;  Bl.4-Detektorblende;  D-Detektor; K-
Sekunddrmonochromator; P-Probe; ©-Glanzwinkel; 20-Beugungswinkel; M-Mefskreis).

In Abbildung 5.6 ist das Rontgendiffraktogramm eines 50 nm dicken Fu,Sr;_,S-
Filmes gezeigt. Da fiir Eu,Sr;_,S nur Reflexe (hkl) mit Vielfachen von (111) beobachtet
werden, ldsst sich auf epitaktisches Wachstum entlang (111) schliefsen. Aus der Lage
der Bragg-Reflexe (Abb.5.5) konnen mit Hilfe der Bragg-Gleichung nA = 2d ) sin ©
die (111) Netzebenenabstinde d(;11 fiir Eu,Sr;_,S bestimmt werden:

Im kubischen Kristallsystem gilt fiir die Gitterkonstante a:

V3
deii

a =

(5.1)
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Abb. 5.6: ©/20-Scan einer 50 nm Eug 5551 455-Einzelschicht auf Si(111).

Das epitaktische Wachstum von EuSrS auf Si(111) wurde bereits frither untersucht.
Abbildung 5.7 zeigt die Gitterkonstante a der drei untersuchten Schichten (Quadrate)
im Vergleich mit Messungen an Volumenproben (offene Symbole) |9]. Auch hier ergibt
sich eine gute Ubereinstimmung.
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Abb. 5.7: Abhéngigkeit der Gitterkonstante a von Konzentration x fiir 50 nm
Eu,Sr;_,S-Schichten (geschlossene Symbole). Offene Symbole: Volumenproben nach
Ref. [16].
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5.3 Rontgenbeugung von Pd/SrS-Schichten auf Si(111)

Nach der Bestétigung des (111)-orientierten Wachstums der Eu,Sry_,S-Schichten sollte
auch die Struktur der 7 nm Palladium-Schicht untersucht werden.

3000

Pd(111) ~ Si(L11) _
20001 | Pd(200) | 30 nm-

<
1000 1 W 1 % 1

15 20 25 30
Theta

Abb. 5.8: ©-Scan der Pd-Schichten fiir verschiedene Schichtdicke auf SrS (d = 10
nm, 15 nm, 30 nm). Die Probe wurde um 4° aus der (111)-Richtung des Si-Substrats
ausgelenkt.

Hierbei zeigte sich, dass das Pulver-Diffraktometer D500 nicht geeignet war, um
die schwache Streuintensitdt der diinnen Palladium-Schichten aufzul6sen. Daher wur-
den Messungen durch Herrn Dr. Schweiss an einem Vierkreis-Diffraktometer am In-
stitut fiir Festkorperphysik, Forschungszentrum Karlsruhe, durchgefiihrt. Nach Einbau
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und Justierung der Probe erfolgte die Aufnahme der Orientierungsmatrix des Substra-
tes. Wegen der starken Intensitét des (111)-Substratreflexes wurde das Si-Substrat um
w = 4° aus der (111)-Richtung ausgelenkt.

6000 e L
[ e Pd(111) nahe Si(001)
S000- w Pd(111) nahe Si(111) 7
= . =
— 4000 7
é i . i
19\
= 3000 7
c
S I 1
3 m
2000 7
i ° -
m
1000 ° 7
i ] 1
0 1 I 1 I 1 I 1
0 10 20 30 40
doy (NM)

Abb. 5.9: Intensitit des Pd(111)-Reflexes in Abhéngigkeit der Pd-Schichtdicke fiir Mes-
sungen nahe der azimuttale Richtung Si(111) und Si(100).

Das Diagramm (Abbildung 5.8) zeigt Reflexe von polykristallinem Palladium. Fiir
Pd-Schichtdicken von 10 - 30 nm sind noch Reflexe erkennbar. Eine Auftragung der In-
tensitidten des Pd(111)-Reflexes (siehe Abbildung 5.9) aus Messungen mit Streuvektor
entlang Si(111) und (100) zeigt aber, das der Beitrag der Pd-Schicht mit abnehmen-
der Schichtdicke fiir d <5 nm verschwindet. Es bleibt offen ob die Intensitédtsabnahme
dem abnehmenden Probenvolumen oder einer Anderung der kristallinen Ordnung zu-
zuschreiben ist.
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5.4 Rasterkraftmikrosopie (AFM)

Mit AFM-Messungen konnen die Oberflichenstrukturen mit wesentlich hoherer rdum-
licher Auflésung als im Licht- oder Rasterelektronenmikroskop untersucht werden.

Uber der Probe befindet sich die Spitze (Silizium oder Siliziumnitrid) des AFM, die
an einem Cantilever befestigt ist. Beim Messprozess erfihrt sie in einem Abstand von
einigen hundert A von der Probe entfernt eine leicht anziehende Kraft der Van-der-
Waals-Wechselwirkung, die im Nichtkontaktmodus ausgenutzt wird. Wird sie ndher an
die Probe herangefahren, so treten stark abstofende Coulombkrifte der Elektronen-
hiillen auf, was beim Kontaktmodus ausgenutzt wird.

In dieser Arbeit wurde die Eugs5Srg45S Probe im Kontaktmodus gemessen (Ab-
bildung 5.10a). Auf der Probe sieht man kornartige Objekte, die die Si Oberfliche
vollstéindig bedecken |17|. Das Hohenprofil entlang der eingezeichneten Linien ist in
Abbildung 5.10b dargestellt. Der Abstand zwischen dem Hoch- und Tiefpunkt (Rau-
higkeit) ist 2 nm. Die mittlere Rauhigkeit liegt unter 1 nm.

5.5 Rastertunnelmikroskopie (STM)

Mit dem STM konnen Realraumabbildungen von Atompositionen bzw. deren lokale
elektronische Struktur an der Oberfliche von leitenden oder halbleitenden Materialien
gemessen werden. Die Rastertunnelmikroskopie ist eine abbildende Methode, die den
quantenmechanischen Tunneleffekt ausnutzt. Bringt man eine metallische Spitze und
eine metallische Probe auf einen Abstand von wenigenzehntel Nanometern, so iiber-
lappen ihre Wellenfunktionen.

Legt man nun eine Spannung zwischen Spitze und Probe, konnen Elektronen von
der Seite negativer Spannung auf die Seite positiver Spannung tunneln. Der Tunnel-
strom ist dabei proportional zur angelegten Spannung und variert exponentiell mit
dem Abstand zwischen Spitze und Probe. Das STM kann in zwei verschiedenen Modi
betrieben werden. Im sog. Constant Current Mode wird der Tunnelstrom durch die
Regelungselektronik konstant gehalten, indem die Spitze entsprechend der Topologie
vor und zuriick gefahren wird.

Beim Constant Height Mode hingegen bleibt die Position der Spitze in z - Rich-
tung konstant und das Bild wird durch Auslesen des Tunnelstroms erzeugt.
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Abb. 5.10: AFM-Aufnahme eines 50 nm dicken Eu,Sr;_,S-Filmes (a) mit Hohenprofil
(b) entlang der eingezeichneten Linie.
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Abb. 5.11: STM-Aufnahme einer 7 nm dicken Pd-Schicht auf SrS: a) frische Probe, b)
nach Tempern. Bildgréfe 250 x 250 nm?2.



Der Constant Height Mode hat den Vorteil, dass mit wesentlich hoherer Scan-
geschwindigkeit gearbeitet werden kann. Alle STM-Bilder in dieser Arbeit wurden in
diesem Modus aufgenommen. Die Proben wurden nach der Herstellung im UHV durch
die Raumluft in eine andere UHV-Apparatur mit STM transportiert.

Abbildung 5.11a zeigt bei Raumtemperatur aufgedampftes Pd der nominellen Dicke
7 nm. Man erkennt Inseln mit einer mittleren Grofe von 3 nm. Nach dem Tempern bei
T = 600 K im UHV hat die Inselgrofe zugenommen (Abbildung 5.11b).
Dies deutet darauf hin, dass die Palladiuminseln durch thermisch aktivierte Diffusion
wachsen.
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Abb. 5.12: Ableitungen von [(U)-Kennlinien, aufgenommen auf einer 7 nm Pd-Schicht
auf SrS. Das Inset zeigt die I(U)-Kennlinie.
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Neben der atomaren Auflésung wurde auch Tunnel-Spektroskopie an der Pd(111)-
Oberfliche bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Abbildung 5.12 zeigt lokale Tunnel-
Spektren aufgenommen iiber einen Spannungsbereich von —1 bis 1 V an der Probe.
Damit werden fiir negative (positive) Spannung die besetzten (unbesetzten) elektroni-
schen Zustidnde der Probe abgebildet. Das dI /dU-Signal fiir die frisch priaparierte Probe
zeigt halbleitendes Verhalten. Dass bedeutet eine verschwindende Zustandsdichte im
Bereich der Fermi-Energie (U = 0) und eine Energieliicke von etwa 0.75 eV. Abbildung
5.12 zeigt eine STM-Aufnahme derselben Probe direkt nach dem Heizen auf 600 K.
Nach dem Tempern steigt die elektronische Zustandsdichte bei Er auf einen endlichen
Wert 0.25 und die dI /dU-Kurve zeigt metallisches Verhalten.

Eine mogliche Erkliarung ist, dass sich mit der Diffusion von Schwefel in Palladium
(siehe Auger-Tiefenprofil) eine PdS,-Verbindung mit halbleitendem Verhalten bildet.
Durch die Bildung grofer Inseln kommt es vermutlich zu einem zunehmend metalli-
schen Verhalten.

5.6 Photoemission

Die Untersuchung der Pd-Schichten erfolgte ebenso mit der Photoelektronenspektro-
skopie. In der Photoelektronenspektroskopie werden durch ultraviolettes Licht (UPS)
oder durch Rontgenstrahlung (XPS) Elektronen aus charakteristischen Energieniveaus
im Festkorper entfernt. Diese diffundieren bis zur Oberfliche und konnen bei genii-
gend hoher Energie austreten. Die physikalische Grundlage der Photoelektronenspek-
troskopie bildet der Photoeffekt. Dabei trifft Licht mit der Energie Aw grofer als die
Austrittsarbeit auf den Festkorper, so dass Elektronen aus dem Festkorper emittiert
werden. Die mit einem Analysator gemessene kinetische Energie der Elektronen ist
dann die Differenz aus der Photonenenergie fw und der von den Elektronen zu leisten-
den Austrittsarbeit ® sowie der Bindungsenergie Epg.

Epin = hw — ® — Ep (5.2)

Bei der Ultraviolett-Photoelektronen-Spektroskopie (UPS) liegen die Anregungs-
energien im Bereich von eV. Bei der XPS wird Rontgenstrahlung fiir die Spektroskopie
der Elektronen im Valenzband des Festkorpers eingesetzt. Abbildung 5.13 zeigt die bei-
den Analysemethoden. Durch den stindig stattfindenden Photoemissionsprozess kann
ein Defizit an Elektronen zu einer Anderung der Potentialverhiltnisse in der Probe
fithren. Deswegen wird die Probe genau wie der Analysator (Spektrometer) geerdet.
Dadurch kommt es zu einer Angleichung des Ferminiveaus.
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Abb. 5.13: Schema der Entstehung von Photoelektronenspektren bei XPS und UPS.

Bei dem Transport durch den Festkorper sind die angeregten Elektronen elastischen
und inelastischen Streuprozessen unterworfen. Das Spektrum wird in ein Priméar- und
ein Sekundarspektrum unterteilt. Wahrend im Primérspektrum die Linien enthalten
sind, die von der eigentlichen Anregung, der Photoemission, herriihren, gibt das Sekun-
dérspektrum die diskreten und nicht diskreten Verluste der Elektronen wieder, die auf
dem Weg durch den Festkorper aufgrund inelastischer Streuprozesse auftreten. Wichti-
ge material- und energieabhingige Grofse sind dabei die mittlere freie Weglidnge ¢, nach
der im Mittel ein inelastischer Streuprozess erfolgt und die Austrittstiefe A der Pho-
toelektronen. Darauf beruht die besondere Oberflichensensitivitit der XPS und UPS.
Denn wihrend die Eindringtiefe der angeregten Photonen bis zu einigen Mikrome-
tern betrigt, ist die mittlere Austrittstiefe der Photoelektronen um Groéfenordnungen
kleiner und liegt im Bereich weniger Angstrom, bei UPS in der Gréfenordnung von
0.5 nm und bei XPS in der Grofenordnung von 5 nm, je nach Probenmaterial. Das
bedeutet, dass die Sekundérelektronen nicht mit Gleichung (5.2) beschrieben werden.
Sie werden zu scheinbar héheren Bindungsenergien hin detektiert und tragen so zum
Linienuntergrund bei.
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5.6.1 Ultraviolett-Photoelektronen-Spektroskopie (UPS)

Zur Aufnahme eines UPS-Spektrums wird die Elektronenzahl in Abhéngigkeit von ih-
rer kinetische Energie aufgezeichnet. So ergibt sich eine Darstellung der Elektronenzu-
standsdichte besetzter Zustdnde im Festkorper-Valenzband. Die UPS-Untersuchungen
wurden freundlicherweise von Herrn Dr. Béttcher am Institut fiir Physikalische Che-
mie (Prof. M. Kappes) vorgenommen. UPS-Messungen von 7 nm Palladium auf SrS
in Normalemission mit Photonenenergie 21.2 eV (Hel-Linie) sind in Abbildung 5.14
gezeigt. SrS ist ein Halbleiter, deshalb fehlt die Fermikante auf der Bindungsenergies-
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Abb. 5.14: Hel-Valenzbandspektren von einer 7 nm Pd / 50 nm SrS Probe.

kala. Fiir 7 nm Pd wird das d-Band-Signal deutlich am Fermi-Niveau detektiert. Nach
dem Tempern (7" — 600 K) ist die Zustandsdichte an der Fermikante (Bindungsenergie
Ep = 0) stark erhoht und es wird ein deutliches Maximum bei -2.5 eV beobachtet.
Dieses Spektrum ist charakteristisch fiir Pd [11|. Die Anderung nach dem Tempern ist
bedingt durch das Wachstum der Pd-Inseln zu grofen Clustern (siehe Kapitel 5.5). Die
Lage des Ferminiveaus fiir die Photoemission mit fw ~ 21.2 eV war mit dem Spektrum
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Abb. 5.15: Hel-Valenzbandspektren von einer 7 nm Pd / 50 nm SrS Probe zur Bestim-
mung der Austrittsarbeit ®.
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vor dem Tempern identisch. Der Endzustand zum 4d-Band liegt dann im Bereich von
flachen Endzustandsbéndern (das entspricht hoher Zustandsdichte).

Aus den Photoelektronenspektren kénnen die Austrittsarbeiten bestimmt werden.
Elektronen emittieren am Fermi-Niveau mit maximaler kinetischer Energie. Somit kann
aus der Breite des Spektrums die Austrittsarbeit bestimmt werden (vgl. Abbildung
5.15). Nach dem Tempern ist ® weiter von 5.2 eV reduziert auf 4.4 eV. Diese starke
Verdnderung der Austrittsarbeit deutet auf eine Verunreinigung bzw. Legierungsbil-
dung der Schicht hin.

5.6.2 Rontgen-Photoelektronen-Spektroskopie (XPS)

Die chemischen Eigenschaften eines Atoms werden durch die Valenzelektronen be-
stimmt, da sie fiir die Bindung der Atome und Molekiile sorgen. Trotzdem machen sich
chemische Verdnderungen durch eine charakteristische Verschiebung, im Bezug auf die
gemessene Bindungsenergie im Spektrometer, der zu den Rumpfelektronen gehérenden
Linien im Spektrum bemerkbar. Bei der chemischen Bindung kommt es aufgrund von
Bindungspolarititen und Elektronegativititen der molekularen Umgebung des Atoms
zu einer Anderung der Valenzelektronendichte bzw. zum Elektronenaustausch. Dieser
Effekt wird ,chemical shift genannt. ,Chemical shift“ werden oft als Ladungsumver-
teilungen interpretiert, d.h. eine hohere Bindungsenergie bedeutet fiir das Atom eine
grofere positive effektive Ladung am Atomkern.

Mit Rontgen-Photoemission-Spektroskopie ist der Nachweis dieser ,chemical shifts”

in Verbindung zur chemischen Umgebung des zu untersuchenden Elements mdéglich. Die
Hauptlinie des Palladiums liegt bei 334,9 eV (vgl. Abb. 5.16). Wenn sich ein Pd-Atom
mit anderen Atomen verbindet, héingen die chemischen Verschiebungen direkt von der
Elektronegativitit der Bindungspartner ab. So kann sehr leicht zwischen verschiedenen
Pd-X-Bindungen unterschieden werden.
Ein Modell zur Beschreibung der chemischen Verschiebung ist das ,Charge Potential“-
Modell. Bei diesem Modell wird die Ladung eines chemisch gebundenen Atoms als
Punktladung betrachtet. Durch Wechselwirkungen dieser Punktladungen mit ihren
Nachbaratomen verschieben sich die Bindungsenergien relativ zu einem Referenzzu-
stand. Die Energieverschiebung AFE wird beschrieben durch die Gleichung:

AE =~ kiga+ ) fTB (5.3)
B

k; beschreibt dabei die Wechselwirkung der Rumpfelektronen mit den eigenen Valenz-
elektronen und ¢4 ist der Ladungsunterschied des Atoms A zum Referenzzustand. Die
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Abb. 5.16: XPS-Spektren von Pd-Schichten bei Anregung mit Al-K,-Strahlung (1486.6
eV). Die chemische Verschiebung A Epe,, wurde auf die Bindungsenergie 334.9 eV fiir
das Volumenmaterial bezogen. Erhohte Bindungsenergien (AFEqpe, > 0) kénnen da-
durch auftreten, dass elektronegative Nachbaratome (z.B. S) Elektronenladung partiell
vom Pd abziehen. Die Pfeile zeigen die Bindungsenergie von bulk Palladium.
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Summe beriicksichtigt die elektrostatische Wechselwirkung des Atoms A zum Nachba-
ratom B, das ebenfalls durch eine Punktladung g im Abstand r4p5 dargestellt ist. Mit
der Summe werden alle Nachbaratome beriicksichtigt. Im Fall eines Elektroneniiber-
schusses wird die Bindungsenergie entsprechend kleiner. Die chemische Verschiebung
hat also einen direkten Einfluss auf den Anfangszustand vor der Photoionisation.

XPS (1486.6eV)
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$0, Pds
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SOy d-S 22
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Abb. 5.17: Photoemissionsspektren der S-2p-Rumpfniveaus fiir Pd-Schichten auf SrS.
Die oberen Kurven zeigen die Rohdaten, die unteren Kurven die S-2p3/,-Emission nach
Abzug des Untergrundes und der S-2p; /o-Emission.

Abbildung 5.17 zeigt XPS-Spektren der Pd-3d-Linie fiir Pd-Schichten unterschied-
licher Dicke auf SrS. Fiir 5 nm Palladium-Film kann des Spektrum durch eine Uber-
lagerung von SO,, PdS und SrS dargestelt werden. Die Komponente mit der kleinsten
Bindungsenergie (160.5 eV) ldsst sich nicht mit gemessenen Daten interpretieren [NIST
Data Base|. Aber diese Komponente im Spektrum héngt sicherlich mit der zusétzlichen
Pd-3d-Komponente zusammen, da beide beim 7 nm - Film verschwinden (im Fit der
Pd-3d, S-3p-Spektren allerdings noch mit geringer Intensitit nachweisbar). Die Haupt-
komponente aller S-2p-Spektren ist aber immer PdS. Ausserdem tritt mit abnehmender
Schichtdicke zuerst der Beitrag von PdS und dann SO, auf.
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5.7 Auger-Tiefenprofilanalyse

Der Auger-Effekt ist ein Drei-Stufen-Prozeft, der schematisch in Abb. 5.18 dargestellt
ist. Durch das Emittieren eines Elektrons aus einer inneren Schale eines Atoms wird

Auger-

O/. Elektron

NachrUckendes Elektron

-

Photon °

[ ]
Herausgeschlagenes Elektron

Abb. 5.18: Anregungsschema bei der Augerelektronen-Spektroskopie.

dieses ionisiert. Um zu seinem elektronischen Grundzustand zuriickzukehren, besetzt
ein Elektron aus einem hoheren Grundzustand das freigewordene Energieniveau. Die
freigesetzte Energie kann dabei als charakteristische Rontgenstrahlung emittiert wer-
den, oder aber sie wird an ein zweites Elektron transferiert, welches das Atom dann
mit einer speziellen kinetischen Energie verlidfit. Dieser Transfer und das darauffolgen-
de Austreten eines Elektrons mit spezieller Energie wird als Auger-Prozess bezeichnet.
Die Augerelektronen-Spektroskopie hat gegeniiber der Photoelektronen-Spektroskopie
folgende Vorteile:

a) Die Emission der Augerelektronen erfolgt unabhéngig von der Anregungsart.
b) Bei der Anregung mit Elektronen wird eine hohe laterale Ortsauflosung erzielt.

Durch Absputtern von Proben durch Ar*-Ionen bei gleichzeitiger Auger-Elektronen-
spektroskopie ist eine Tiefenprofilanalyse mdoglich. Dabei ist die Spitze-Spitze Signal-
Hohe im Augerspektrum ein Maf fiir die Konzentration des entsprechenden Elements
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Abb. 5.19: Augerelektronen-Spektrum von 5 nm Pd auf SrS.

im Bereich der Austrittstiefe der Auger-Elektronen. Abbildung 5.19 zeigt ein Auger-
spektrum mit den charakteristischen Linien fiir Pd, Sr und S. Die Sauerstoff Linie
(ca. 508 eV) fehlt in diesem Spektrum, was auf einer sehr saubere Probenpriparati-
on ohne Oxdation von Eu und Sr deutet. Abbildung 5.20 zeigt Tiefenprofile einer 7
nm Palladium-Schicht auf 50 nm SrS auf Si(111). Das Tiefenprofil (Abbildung 5.20)
zeigt erwartete Schichtfolge Pd-SrS-Si-Substrat, wobei die tieferen Schichten bei gro-
fseren Sputterzeiten erreicht werden. Bemerkungswert ist allerdings das Auftretren von
S auf der Pd-Oberfliche, der aus dem SrS-Film drch Pd an die Oberfliche segregiert
sein konnte. Die Abweichung vom Rechteck-Profil im Falle idealer Grenzflichen durch
Interdiffusion und Ionenmischen durch den Ar*-Tonenstrahl fiihrt zu trapezférmigen
Schichtprofilen. Allerdigs ist die Verbreiterung des Pd-Profils von /A &~ 3 nm an der
Pd-S Grenzflache vergleichbar mit der an dieser Apparatur erreichbaren Tiefenauf-
16sung. Die Verbreiterung kann daher nicht notwendigerweise auf wie Interdiffusion
zuriickgefiihrt werden.
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Abb. 5.20: Auger-Signalgrofe (Spitze-Spitze) in Abhéingigkeit von der Sputterzeit fiir
eine Pd-Probe der Dicke 7 nm auf SrS.

Zusammenfassend wurden die Pd und Eu,Sr;_,S-Schichten mit unterschiedlichen
Analysemethoden charakterisiert. Fiir die Eu,Sr;_,S-Schichten auf Si(111) ergaben
sich in Ubereinstimmung mit friiheren Experimenten von [9] und [10] die bekannten
magnetischen Eigenschaften. Palladium auf Eu,Sr;_,S(111) wéchst entlang der Rich-
tung (111) und zeigt eine polykristalline Struktur bis 5 nm Schichtdicke. In Kontakt
mit Eu,Sr;_,S beobachtet man eine Segregation von S an der Oberfliche sowie mdogli-
cherweise eine Interdiffusion zwischen Palladium und Schwefel, die moglicherweise zur
Bildung einer Verbindung PdS, fiihrt.
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Kapitel 6

Elektrischer Widerstand von
Pd-Schichten auf Si(111)

Zunichst wurde in dieser Arbeit der Widerstand von 7 nm Pd-Schichten auf Si(111)
zu Referenzzwecken gemessen.

Der elektrische Widerstand R wurde mit einer ac-Mekbriicke (Fa. Linear Research,
Modell LR700) in 4-Punkt-Anordnung in einem *He-Kryostaten gemessen. Mit diesem
Aufbau wurde R im Temperaturbereich 7" — 1.5 - 300 K und in magnetischen Feldern
bis zu B =5 T in Schritten von 1 mT bestimmt. Der Temperaturbereich unterhalb 10 K
ist von besonderem Interesse, da wegen der geringen Schichtdicke und des Inselwachs-
tums der Schichten hier verschiedene Quantenkorrekturen zum klassischen Widerstand
R 7u erwarten sind. Bei allen Messungen von Pd auf Si(111) war das Magnetfeld B
parallel zum Meftstrom [ und parallel zur Probenebene orientiert.

Der Widerstand R der 7 nm Pd-Probe in Abhéngigkeit von der Temperatur 7" ist in
Abbildung 5.1 gezeigt. Wie das Insetbild in Abbildung 6.1 zeigt, steigt der Widerstand
beim Abkiihlen von Raumtemperatur (RT) bis 150 K stark an. Dieses Verhalten kann
mit einem einfachen Bild der Parallelschaltung eines Halbleiters (Si - Substrat) und
eines Metalls verstanden werden. Bei tiefen Temperaturen dominiert der Transport
durch den Metallfilm und der Halbleiter ist isolierend. Bei hohen 7' dominiert der
Transport durch den Halbleiter. Letztes fiihrt zu einer exponentiellen Abnahme von R
fiir T > 180 K.

Die Interferenz von Paaren zeitumgekehrter geschlossener Elektronenpfade, die als
Mechanismus der WL zugrunde liegt, fiithrt zu einem Anstiegt des Quadratwiderstands
mit abnehmender Temperatur |[?|. Abbildung 6.1 in einer logarithmischen Auftragung
die Temperaturabhingigkeit des Qadratwiderstands. Aus der Analyse folgt, dass die
reine Pd-Schicht als Folge der WL fiir 2D Systeme eine logarithmische Widerstandszu-
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Abb. 6.1: Quadratwiderstand in Abhéngigkeit von der Temperatur fiir eine 7 nm dicke
Pd-Schicht auf Si(111). Inset zeigt Ro(T") in Temperaturbereich 1.5 - 200 K.

nahme mit abnehmender Temperatur zeigt.

Fiir Temperaturen 7" < 4 K wird eine logarithmische Zunahme des Widerstands
R ~ - InT mit abnehmender Temperatur beobachtet. Ein dhnliches Verhalten wurde
bereits fiir Pd-Schichten auf Glas oder Si beobachtet [18|. In diesen Fillen kam es jedoch
fiir Temperaturen 7' < 2 K zu einem gednderten Verhalten R ~ InT', das durch das
Auftreten der schwachen Lokalisierung erklart wurde. Das in dieser Arbeit gefundene
In T-Verhalten deutet demnach auf den dominierenden Einfluss der EE-Wechselwirkung
hin.
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Abb. 6.2: Normierter Magnetowiderstand der 7nm Pd-Schicht auf Si(111) bei verschie-
denen Temperaturen.

Weitere Informationen iiber die Natur des Tieftemperaturverhaltens erhilt man aus
der Magnetfeldabhéngigkeit des elektrischen Widerstands bei konstanter Temperatur.
ARg  Rp(B) — Ro(0) Fi

s = 5 . Fiir

RD RD

N " . AR
Feldstarken B 2> 1 T verlduft der Magnetowiderstand 7

|

dem Verhalten, das fiir 2D-Systeme bei Vorliegen starker EE-Wechselwirkung erhal-
ten wird. Das ist in Ubereinstimmung mit der Interpretation von R(T) aufgrund der
EE-Wechselwirkung (siehe Kapitel 2). Aufgrund der gewéhlten Geometrie (B in der
Schichtebene) kann ein Einflusss auf die Bahn der Elektronen, z.B. bei WL oder WAL,
ausgeschlossen werden.

Abbildung 6.2 zeigt den normierter Magnetowiderstand

~ In B im Einklang mit
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Die 7 nm Pd-Probe auf Si(111) hat somit eine mittlere freie Weglénge ¢ = 2 nm.
Mit dem daraus folgenden Wert A = (kg - £)~!' = 0.00078 sind wir in der richtigen
Groofkenordnung zur Anwendung der Theorie der Elektron-Elektron-Wechselwirkung
in ungeordneten Systemen.

Im Vergleich mit fritheren Experimenten von Pd auf Si(111) [18] beobachtet man fiir
den Temperaturbereich 7" > 2 K keine Anzeichen fiir das Auftreten von Supraleitung.
Pd Schichten (von 5 nm bis 30 nm) auf Si (111) zeigen 7, von 3 K aufgrund der Bildung
einer Pd-Si-Verbindung.
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Kapitel 7

Elektrischer Widerstand von
Pd-Schichten auf Eu,Sr{_,S

In diesem Kapitel wird iiber die Messungen des elektrischen Widerstands von Pd-
Schichten auf Eu,Sr;_,S in Abhéngigkeit von der Temperatur und vom Magnetfeld
berichtet.

7.1 Schichtdickenabhingigkeit

Fiir die untersuchten Pd-Schichten ist in Abbildung 7.1 der R(T')-Verlauf fiir verschie-
dene Schichtdicken dargestellt.

Aufgetragen ist die Anderung des Widerstands bezogen auf R (T = 5 K) fiir
drei Schichten im Dickenbereich zwischen 7 nm und 30 nm. Der Kurvenverlauf bei
konstanter Schichtdicke (14 nm und 30 nm) zeigt zu tiefer Temperatur hin einen Anstieg
des Widerstands. Dieser Anstieg wird mit abnehmender Schichtdicke von 30 nm auf 14

nm grofer. Kein Anstieg sondern eine starke Abnahme wird fiir die 7 nm Palladium-
Schicht von R unterhalb T — 2.5 K beobachtet.

Aufgrund dieses besonderen Verhaltens werden im weiteren nur Palladium-Schichten
mit der Dicke 7 nm betrachtet.
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Abb. 7.1: ARp(T) — Ra(Tp) fiir 7 nm, 14 nm und 30 nm dicke Pd-Schichten auf 50
nm SrS. Der Restwiderstand betrigt Ro(7 nm) = 60.7 2, Rg(14 nm) = 56.3 2, R(30
nm) = 21.4

7.2 Elektrischer Widerstand von 7 nm Pd-Schichten
auf Eu,Sr;_,S

Der Widerstand Rp einer weiteren Pd-Probe auf SrS mit (z = 0) in Abhéngigkeit von
der Temperatur 7T ist in Abbildung 7.2 gezeigt.
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Abb. 7.2: Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm SrS im senkrechten Magnetfeld.
Inset zeigt die Temperatur 7* des Widerstandsmaximums (Pfeil) in Abhéngigkeit vom
Magnetfeld B.

Der Widerstand steigt zu tiefen Temperaturen an und zeigt bei der Temperatur 7' =
2.5 K ein Maximum (vgl. Abb.7.1). Der Quadratwiderstand von 7 nm Pd / 50 nm SrS
liegt im Bereich von 60 €.

Der Einfluss eines von aufen angelegten magnetischen Feldes B fiihrt zu einer Wi-
derstandserh6hung, wobei das Maximum bei der Temperatur 7™ scheinbar zu tiefen
Temperaturen hin verschoben wird (siche Inset Abbildung 7.2). Ein dhnliches Verhal-
ten wurde fiir 7 nm Pd auf Eug 5551455 beobachtet (Abbildung 7.3). Der Betrag vom
Quadratwiderstand ist gleich 880 €). Das ist um einen Faktor 10 grofer als von der
Palladium-Probe auf reinem SrS.
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Abb. 7.3: Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm Eugs55r945S im senkrechten
Magnetfeld: von unten nach oben 0, 1, 2 Tesl.

Beide Proben aus den Abbildungen 7.2 und 7.3 mit Konzentrationen z = 0 und z
= 0.55 zeigen ein Widerstandsmaximum bei einer Temperatur 7' < 2.5 K, wobei die
Verschiebung T7(B) fiir x — 0.55 stérker ist im Vergleich zu = — 0. Dieses Verhalten
konnte man dem Vorliegen lokalisierter magnetischer Momente (z.B. Eu) im Pd-Film
zuschreiben. Eine weitere Moglichkeit fiir die Widerstandsabnahme wire das Auftre-
ten von Supraleitung bei tiefen Temperaturen. Zur Klirung dieser Frage wurden die
Messungen zu Temperaturen 7" < 2.5 K ausgedehnt.
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7.3 Supraleitung in Pd-Schichten auf Eu,Sr;_,S

Der Quadratwiderstand R der 7 nm Pd auf 50 nm SrS (z = 0) Probe in Abhéngigkeit
von der Temperatur ist in Abbildung 7.4 gezeigt. Der Widerstand fillt zu tiefer Tempe-
ratur und nimmt den Wert Null unter 0.9 K an. Das bedeutet, dass der Palladium-Film
auf SrS ein Supraleiter ist. Die Breite des Supraleitungssprungs betragt etwa 0.1 K.
Bei Anlegen eines senkrechten Magnetfeldes verschiebt sich T, zu tiefen Temperaturen.

! | ! | ! |
70 7nm Pd /50 nm SrS -

OOOOOBAANOOOI

- 0.5
. 0.3

T(K)

Abb. 7.4: Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm SrS im senkrechten Magnetfeld.
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Abb. 7.5: Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm SrS im parallelen Magnetfeld.

Abbildung 7.5 zeigt den Quadratwiderstand Rg(T') der gleichen Probe bei Anle-
gen eines parallelen Magnetfelds. Auch hier fiihrt das Anlegen eines Magnetfeds zu
T.-Unterdriickung, wie fiir einen Supraleiter erwartet. In diesem Fall sind jedoch weit
hohere Magnetfelder notwendig, um eine dhnlich grofle Verschiebung wie im senkrech-
ten Feld zu erhalten. Dieses fiir einen diinnen Film mit d < &g charakteristische
Verhalten des oberen kritischen Feldes B,,(T) zeigt Abbildung 7.6. Durch eine Serie
von Widerstandsmessungen bei unterschiedlichen B-Feldern erhilt man das Phasen-
diagramm B, (7') fiir 7 nm Palladium auf SrS.
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Abb. 7.6: B.,(T)-Kurven aus der Verschiebung des supraleitenden resistiven Ubergangs
im Magnetfeld (Abbildung 7.4 und 7.5) fiir die 7nm Palladium-Schicht auf 50 nm SrS-
Probe.

Man erkennt, dass die konkave Kriimmung der B.,(T")-Linie dem Ergebnis der BCS-
Theorie entspricht. Groke Unterschiede zwischen senkrechtem und parallelem B, (T')
konnen durch das nahezu vollstindige Eindringen des parallelen Feldes in die diinne

dB. —P 1
Pd-Schicht erklart werden. Mit Hilfe der Beziehung: 2L = 5 0 __
Ginzburg-Landau-Theorie lisst sich aus dem senkrechten Feld die Kohérenzlinge &4

bestimmen. Fiir x = 0 ist die Kohérenzlinge £(0) = 18 nm. Fiir den 2D Fall konn-

aus der
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Abb. 7.7 Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm Eug 55519455 in senkrecht Ma-
gnetfeld.

te die Kohérenzlinge durch die Tinkham-Gleichung (Gl. 2.19) bestimmt werden(siche
Fitkurve in Abbildung 7.6). Aus dem Verlauf von B, (T) fiir die 7 nm Pd / 50 nm

SrS-Probe ergibt sich eine Kohérenzlinge von &(0) — 15.1 nm mit 7% — 0.851.

Im folgenden wird die Konzentration x — 0.55 betrachtet. Der Quadratwiderstand
Rp der 7 nm Pd / 50 nm Eu,Sr;_,S-Probe mit = — 0.55 ist in Abhéngigkeit von der
Temperatur in Abbildung 7.7 gezeigt.Die Probe hat einen supraleitenden Ubergang bei
der Temperatur 7. = 0.6 K. Die Breite von dem Supraleitungssprung ist etwa 0.1 T. Im
senkrechten Magnetfeld (Abb. 7.7) wie im parallelen Magnetfeld (Abb. 7.8) verschiebt
der Ubergang zu tiefer Temperatur. Abbildung 7.9 zeigt das obere kritische Magnetfeld
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Abb. 7.8: Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm Eug 5551455 in parallelen Ma-
gnetfeld.

B., fiir diese Probe in Abhéngigkeit von der Orientierung. Mit der Tinkham-Gleichung
2.19 bestimmt sich fiir die 7 nm Pd / 50 nm Eugs55rg455-Probe die Kohérenzlédnge
gleich & (0) — 14.8 nm mit 77" — 0.637 K.

Zum Abschluss dieses Kapitels sollen einige Ergebnisse zur Supraleitung in den
Pd/Eu,Sr;_,S-Proben vorgestellt und im Rahmen der diskutierten Modelle zur Paar-
brechungsstreuung und Supraleitung diskutiert werden. Ein vergleichbares Verhalten
wie fiir x = 0 und x = 0.55, wie es bisher vorgestellt wurde, konnte auch fiir z = 0.3
und 0.7 beobachtet werden. Betrachtet man zuerst die Konzentrationsabhingigkeit von
der Temperatur 7.
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Abb. 7.9: B.,(T)-Kurven aus der Verschiebung des supraleitenden resistiven Ubergangs
(Abbildung 7.7 und 7.8) fiir die 7nm Palladium-Schicht auf 50 nm Eug 5551 45S-Probe.

In Abbildung 7.10 ist das resultierende Phasendiagramm T, (x) des Pd / Eu,Sr;_,S-
Systems fiir dpy — 7 nm dargestellt. Aus der Abbildung kann man erkennen, dass die
supraleitende Sprungtemperatur sich als Funktion der Konzentration im Bereich 0 < x
< 1 stark dndert. Zur grofe Konzentration von x — 0 bis z — 1 fillt die Sprungtempera-
tur von T, = 0.9 K ab. Eine Pd-Schicht auf EuS (z = 1) zeigt keinen Supraleitungsprung
im Temperaturbereich bis 15 mK.
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Abb. 7.10: Darstellung der T--Unterdriickung als Funktion der Konzentration x.

Mogliche Erkldrungen fiir dieses Verhalten sind:
a) Paarbrechung durch Kontakt mit magnetischem Halbleiter (z.B. GAN /NbN-Systeme)
[19]. b) Interdiffusion von Eu ins Palladium.
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7.3.1 Einfluss struktureller Unordnung

In diesem Kapitel wurde der Einfluss der Unordnung auf die Supraleitung in Palladium
an einer 7 nm Pd / 50 nm SrS-Probe untersucht. Das Aufdampfen des Pd-Films auf SrS
erfolgte in diesem Fall bei einer Substrattemperatur Ts — 77 K. Der Quadratwiderstand
von 7 nm Pd ist Rg (Ts — 77 K) — 300 €2 (siche Abbildung 7.11). Fiir die bei RT
hergestellte Probe ist Rg (Ts — 330 K) — 60 €.

1 I 1 I 1 I 1
7/nmPd /50 nm Srs (T, =77K)

o
a1

R, (T)/R, (1.8 K)

T(K)

Abb. 7.11: Normierter Quadratwiderstand von 7 nm Pd auf 50 nm SrS in senkrecht
B-Feld. Herstellung bei einer Substrattemperatur Ts = 77 K.

D.h. durch das Aufdampfen bei 77 K wurde der Restwiderstand der Pd-Schichten
um das Fiinffache vergrokert. In beiden Fillen liegt die Ubergangstemperatur bei T, =
0.9 K. Das heift, die Unordnung hat hier keinen erkennbaren Einfluss auf die Sprung-

68



6T 1 71—
7 nm Pd /50 nm SrS

To=77K

T.=333K

l l
0 02 04 06 038 1
T (K)
Abb. 7.12: Bestimmung der B¢, (T')-Kurven aus der Verschiebung des supraleitenden

resistiven Ubergangs (Abbildung 7.7 und 7.11) fiir die 7 nm Palladium-Schicht auf 50
nm SrS hergestellt bei Substrattemperaturen Ts = 77 K und 330 K.

temperatur.

Das kritische Magnetfeld der ungeordneten Probe ist zweimal grofser als das der bei
RT hergestellten Probe aufgrund der Abnahme der freien Weglinge ¢.; und damit der
Kohérenzlange £(0) — 10.2 nm (Abbildung 7.12).

Eine bei der Substrattemperatur Ts = 600 K hergestellte Probe zeigt dagegen keine
Supraleitung.
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7.4 Magnetowiderstand

In Kapitel 2.2 wurden Quantenkorrekturen zum Widerstand beschrieben. Diese Bei-
trage dominieren zu tiefen Temperaturen. Durch die Anwesenheit eines dufleren Ma-
gnetfeldes wird die Zeitumkehrinvarianz der Streusequenzen zerstort, indem die Wel-
lenfunktionen der zueinander zeitumkehrten Partialwellen durch das Vektorpotential
entgegengesetzte Phasenverschiebungen erfahren, deren Grofse von der eingeschlossenen

Q
U1
I

[R(B)-R(0)] / [R(17T)-R(0)]

9
O 1 lllllll 1 lllllll 1 1 lllllll 1 L1 111

0.1 1 10 100
B (T)

Abb. 7.13: Normierter Widerstand von 7 nm Pd / 50 nm Eu,Sr;_,S-Proben mit den
Konzentrationen x — 0 und = — 0.55 in Abhéngigkeit vom B-Feld.

Flache der Wege abhéngt. Dadurch wird die Phasenkohérenz gestort, die Interferenzta-
higkeit gemindert und die schwache (Anti—) Lokalisierung (W(A)L) in ihrer Wirkung
abgeschwécht und bei ausreichend grofsen Feldern sogar vollstindig unterdriickt. Dies
fiihrt in Proben ohne Spin-Bahn-Streuung zu einem negativen Magnetowiderstand und
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in Proben mit Spin-Bahn-Sreuung zu einem positiven Magnetowiderstand bei kleinen
Magnetfeldern.

Die Analyse der Elektron-Elektron-Wechselwirkung und schwachen (Anti—) Lokalisie-
rung ist durch das Auftreten der Supraleitung erheblich erschwert. Fiir einige der unter-
suchten Pd-Schichten auf Eu,Sr;_,S mit den Konzentrationen z — 0 und x — 0.55 zeigt
Abbildung 7.13 den Magnetowiderstand bei der Temperatur 7" — 0.4 K. Die Messungen
sind auf den Wert bei B = 0 normiert. Der Kurvenverlauf wird durch Supraleitung und
den Einfluss der WAL (bis 1 T) bestimmt. Letztere ldsst sich allerdings nicht direkt
nachweisen. Mit zunehmendem B-Feld wird die WAL mehr und mehr unterdriickt. Bei
hoherem B-Feld (B > 2 T) beobachtet man nur Elektron-Elektron-Wechselwirkung.
Das heifst Unordnung fiihrt zu einer langsameren diffusiven Bewegung der Elektronen,
die die langreichweitige Coulomb-Wechselwirkung nicht mehr gegenseitig abgeschirmen
konnen. Unsere Kurven des Widerstands zeigen die erwartete Abhéngigkeit ~ In B.

7.5 Hall-Effekt

Zur Bestimmung der Ladungstrigerkonzentration wurde der Hall-Effekt von 7 nm Pd
auf 50 nm Eug 55510455 gemessen.

Der Hall-Effekt tritt in Leitern und Halbleitern auf, die sich in einem zum Stromfluss
senkrechten Magnetfeld befinden. Die Ladungstriger werden durch die Lorentzkraft
in dem Magnetfeld abgelenkt. Die Richtung der Ablenkung hingt davon ab, ob die
Majoritatsladungstriager Locher oder Elektronen sind (Abb.7.14). Die Teilchen werden
solange abgelenkt, bis ein Gleichgewicht zwischen der Lorentz-Kraft und dem von den
abgelenkten Teilchen entstandenen elektrischen Feld herrscht.

FLorentz =€- ‘/:c . Bz =€- Ey - FEl.Feld (7]-)

Ist dieses eingetreten, so kann der Strom ungehindert in z-Richtung flieken. Die
Spannung des elektrischen Feldes nennt man die Hall-Spannung. Sie ist proportional
zur Stiarke des Magnetfeldes. Mit der Stromdichte j = —n - e - vp folgt fiir das E-Feld
und die Hall-Konstante Ry:

1
E=—-—-j-B=-Ry-j-B (7.2)
ne

1
wobei Ry = — im Falle feier Elektronen.
ne
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Abb. 7.14: Anordnung zur Messung des Hall-Effekts.

Fiir die Hall-Spannung ergibt sich:

) wdj I
Ut =w-E=—w-j-B-Rya = _TJ'B'RHall = _E'B'RHall (7-3)

Und daher ist die Hall-Konstante durch

UHall -d
RHall B. I(:l:) (7 )

gegeben, wobei d die Schichtdicke und I(£) den Strom durch die Schicht bezeichnet.

Alle Messungen wurden mit dc-Technik durchgefiihrt, da hier die Bestimmung des
Vorzeichens von Ry sehr leicht moglich ist. Das Standardverfahren zur Bestimmung
von Rpg.; besteht darin, bei konstanter Temperatur die Hall-Spannung als Funktion
des Magnetfelds zu vermessen und aus der Steigung den Hall-Koeffizienten zu bestim-
men (Abbildung 7.15).

Liegt die Fermigrenze weit in der oberen Bandhélfte, so wird das Vorzeichen von
Ry positiv und man bezeichnet den Leitungsmechanismus als Locherleitung.

Im vorliegenden Fall ergibt sich die Konzentration der Lécher n = 2.1 - 102cm 3.
Der Literaturwert fiir Palladium liegt in Bereich (6-8)-10*cm ™2 [20,21] und éndert das
Vorzeichen bei der Schichtdicke < 15 nm |22].
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Abb. 7.15: Hall-Spannung U,, gemessen an einer 7 nm Pd / 50 nm SrS-Probe bei 2 K.
Das Diagramm zeigt den Hall-Widerstand p,, = B/(ne) als Funktion des Magnetfelds
bei unterschiedlicher Magnetfeldrichtung.
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7.6 Feldeffekt

Der letzte Punkt dieser Arbeit bertrifft den Versuch der Modulation der Ladungs-
tragerdichte |23| in Pd-Schichten und damit der Supraleitung durch Anlegen eines
elektrischen Feldes.

7.6.1 Theorie des elektrischen Feldeffekts

In Abb 7.16 ist der prinzipielle Aufbau fiir einen supraleitenden Feldeffekttransistor
dargestellt. Die iiber einen Isolator angelegte Gate-Spannung modifiziert die Trans-
porteigenschaften der Kanalregion zwischen Source- und Drainelektrode. Gate und
Kanal bilden dabei einen Plattenkondensator, dessen elektrisches Feld den Transport
(Ladungstrigerdichte) im Kanal beeinflusst und damit die supraleitende Sprungtempe-
ratur 7., der Drain-Source Widerstand Rpg und die kritische Stromdichte jo verdndert
werden konnen.

Der Feldeffekt in Supraleitern stiitzt sich auf die These, dass die Coulomb-Wechselwir-
kung zwischen dem angelegten Feld und den freien Ladungstriagern die Ladungstriager-
dichte n direkt beeinflusst, wie dies im Thomas-Fermi-Modell beschrieben wird [24 26].
Das verdnderte n beeinflusst den supraleitenden Ordnungsparameter und fiihrt somit
zu den beobachteten Feldeffekten.

Aus der Geometrie des Feldeffekttransistors konnen wir das Eindringen des elektrischen
Feldes parallel zur z - Richtung durch die eindimensionale Poisson-Gleichung beschrei-
ben [27]:

>V (z)  p(z)

— =0 7.5
dz? €k €0 (7.5)

Dabei ist ¢ die Dielektrizitéitszahl des Kanalmaterials (Pd), ¢y die elektrische Feldkon-
stante und V' (z) das lokale elektrostatische Potential. Die Abweichung der normallei-
tenden Ladungstrégerdichte p(z) vom Gleichgewichtswert p(0) wird beschreiben durch:

dp = p(z) = p(0) = € - N(0) - V(2) (7.6)

wobei N(0) die elektronische Zustandsdichte an der Fermikante ist und e die Elemen-
tarladung beschreibt. Damit 14t sich der Potentialverlauf als ein exponentieller Abfall
im Kanal beschrieben: ,

V() = V(0) - eop(—5) (v7)
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Fiir den supraleitenden Zustand gilt die Losung der Poisson-Gleichung in dieser
Form allerdings nur bedingt, denn die feldinduzierte Anderung des supraleitenden Ord-
nungsparameters W(n,z) ist weitaus komplizierter, als fiir die exponentielle Losung in
Gleichung 7.8 angenommen. Nichtlokale Effekte, wie zum Bispiel die Diffusion von
Quasiteilchen oder Inhomogenititen des Films, die Grenzflichen von Filmen oder He-
terostrukturen eingeschlossen, beeinflussen die Ladungstrégerdichte n(z) und die su-
praleitende Sprungtemperatur 7.(z) in einer nichlokalen Weise. Die elektrostatische
Abschirmlénge A.; in Gleichung 7.8 ist die charakteristische Grofse des exponentiellen

Abfalls.
€k €0
Al =\ 5o~ 7.8
l o2 . N(EF) ( )

Multipliziert man A\, mit der Kanaloberfliche, so erhdlt man ndherungsweise den
Anteil des Kanalvolumens, der durch das angelegte Feld beeinflusst werden kann. Aus
dieser Betrachtung folgt dann unmittelbar, dass das vom Feld modulierbare Kanal-
volumen einen ausreichenden Anteil des Gesamtvolumens des Kanals betragen muss,
um einen moglichst groflen Feldeffekt zu erzielen. Fiir die Herstelung der Feldeffekt-
strukturen bedeutet dies, dass die Dicke der supraleitenden Schicht mit \.; vergleichbar
sein muss.Aukerdem, ist die feldinduzierte Anderung der Ladungstrigerdichte An/n
von Interesse. Diese kann als Anderung der Flichenladungsdichte, gemittelt iiber die
Kanaldicke d, angesehen werden und ist gegeben durch [28]:

An . Ep €0 E

n e-n-d (7.9)

mit der Anzahldichte der Ladungstriger des Kanalmaterials n, der Dielektrizititskon-
stanten £p des Dielektrikums (SiO3) und der iiber dem Isolator angelegten elektrischen
Feldstirke E. Daraus folgt unmittelbar, dass die maximale Anderung der Ladungstri-
gerdichte Anpax von der Durchbruchfeldstérke Epp p der Dielektrizitdtszahl ep und
der Dicke d des Isolatormaterials abhingt:

€sio, * EpB.D

AnMAX X (710)

dsio,
wobei dg;0, die Dicke der Isolationsschicht ist.
Fiir die Auswahl eines geeigneten Isolatormaterials zur Erzielung hoher Feldeffek-

te ist also unter anderem eine hohe Dielektrizitdtszahl notwendig. Auferdem ist aus
den Gleichungen ersichtlich, dass die Ladungstrigerdichte klein und die Dielektrizitéts-

An
zahl des Kanalmaterials moglichst grofs sein sollen, um hohe Werte fiir — zu erhalten.
n
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7.6.2 Feldeffekt von Pd auf EUO_55SI‘0_45S

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Feldeffektmessungen an FET-Strukturen
[29] mit Palladium (Abbildung 7.16) vorgestellt. Die Messungen des Widerstands wur-
den in Vierpunktgeometrie durchgefiihrt. Das Anlegen der Spannung zur Modulation
der Ladungstriagerdichte wurde mit einem Keithley 2182 und Keithley 6221 realisiert.
Dies hatte den Vorteil, dass die durch die Isolatorschicht fliefsenden Leckstréme gleich-
zeitig gemessen werden konnten. Die Ladungstriger in der Pd-Kanalschicht sind lochar-
tig (siehe Kapitel 7.6), so dass dem Kanal durch Anlegen einer positiven Gatespannung
an den in Abbildung 7.16 gezeigten Mekaufbau Locher entzogen werden und somit die
Leitfdhigkeit abnimmt und der Widerstand entsprechend ansteigt. Man spricht in die-
sem Fall vom Verarmungsmodus. Bei negativen Spannungen befindet sich der Kanal
im Anreicherungsmodus und deshalb nimmt der Widerstand entsprechend ab [29].

Fiir die hier vorgestellten Messungen wurden fiir verschiedene Gatespannungen Ugg
vollstindige Rpgs(T)-Kurven des Kanals aufgenommen. In Abb. 7.17 ist der temperatu-
rabhéngige Verlauf des Kanalwiderstands einer 7 nm dicken Pd-Schicht innerhalb einer
FET-Struktur fiir verschiedene Gatespannungen zwischen 40 V und -10 V gezeigt.

Fiir eine negative Gatespannung von Ugg = —10 V wird eine Anderung der Rpg(T)-
Kurve beobachtet. Die SL-Sprungtemperatur dndert sich nicht. Bei Anlegen einer po-
sitiven Gatespannung beobachtet man einen systematischen Anstieg des Widerstan-
des bei tiefsten Temperaturen, d.h. es liegt keine vollstiandige Supraleitung mehr vor.
Die schwarze Linie kennzeichnet die Nullfeldmessung, die einen supraleitenden Sprung
zeigt. Fiir T' > 1 K wurden alle in Abb. 7.17 dargestellten Kurven im Nullfeld gemessen
und fallen deshalb aufeinander. Bei Anlegen des elektrischen Feldes fiir T' =~ 0.6 K sprin-
gen diese dann auf den jeweiligen Spannungsast und zeigen fiir diesen Temperaturbe-
reich eine schwache Feldabhangigkeit. Fiir den gesamten Temperaturbereich ist der Ka-
nalwiderstand im Verarmungsmodus (Ugs > 0) groker und im Anreicherungsmodus
(Ugs < 0) kleiner als der entsprechende Wert im Nullfeld.

Wird die Ubergangstemperatur T, definiert als T'(R, /), wobei R/ dem halben
Wert zwischen dem minimalen Wert und maximalen Wert von Rpg entspricht, so ist
T. unabhéngig von Ugg. Allerdings verdndert sich der Kurvenverlauf von Rps( T < 0.6
K) drastisch mit der angelegten Gatespannung. So steigt der Kanalwiderstand fiir Ug
> 0 V mit wachsender Spannung steil an, wohingegen Rpg(7T) fiir negative Spannungen
fast keine Temperaturabhéngigkeit zeigt. Dies bedeutet, dass durch Anlegen der ver-
schiedenen Gatespannungen der Kurvenverlauf und somit die Transporteigenschaften
der diinnen Pd-Schicht zwischen einem normalleitenden und einem supraleiterdhnli-
chen Verhalten hin- und her geschaltet werden kénnen.
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p -Typ Si(111) 1x2 cm

50 nm EUO.55SI'0.45S

7 nim Pd-Film auf
EU0.55SI'0.45S Breite w =
Imm, Lange L = 12 mm

30 nm SiOs (Isolator)

15 nm Pd-Kontakte (Drain-
Source) Ty — 300 K

15 nm Pd (Gate) Ty = 300 K

Kontaktierung  mit  Cu-
Draten.

7

Abb. 7.16: Schematischer Aufbau eines p-Typ Feldeffekttransistors.
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Abb. 7.17: Temperaturabhingiges Verhalten des Kanalwiderstands bei verschiedenen
Gatespannungen.

In Abbildung 7.18 ist das Rps(Ug)-Verhalten fiir Temperaturen des supraleitenden
Ubergangs dargestellt (d.h. T'=0.3 K und 1.75 K). Fiir Temperaturen unterhalb des
Ubergangs (T, — 0.6 K ) variiert Rpg um mehr als eine Gréferordnung. Fiir Ug < 0 ist
die Sattigung der Locherdichte im Kanal deutlich zu erkennen. Die Starke Asymmetrie
der Kurven fiir positive und negative Ugg ist nicht leicht zu verstehen. Fiir " — 1.75 K
ist Rpgs nahezu unabhéngig von Ugg. Bei genauerer Analyse ist ein 1% - Anstieg von
Rpgs mit Ugg festzustellen, was mit der Analyse im Verarmungsmodus kompatibel ist.
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Abb. 7.18: Modulation des Widerstandes einer diinnen Pd Schicht durch die angelegte
Gatespannung bei Temperaturen unter- und oberhalb des supraleitenden Ubergangs.
Die Quadrate zeigen Rps(Ug) bei T'— 1.7 K, die Punkte beschreiben den Verlauf bei
T =10.3 K.
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Aus der Modulation des Kanalwiderstands kann man die Ladungstriagerdichte ab-
schitzen. Aus Gleichung 7.10 folgt:

on_ hsen S (r11)
Us e dsio, dpq '

Dabei wurde fiir die 30 - nm dicke SiOs-Schicht eine Dielektrizitatszahl EDsio, = 3.9
angenommen und auferdem die Kanaldicke (Pd-Schichtdicke) aus der Aufdampfrate
und -zeit zu dpg — 7 nm berechnet.

Mit Hilfe des Ein-Band-Modells des freien Elektronengases kann man annehmen,
dass die relative Anderung der Ladungstriigerdichte proportional zur relativen Ande-
rung des Kanalwiderstands ist:

AR An
bs _—— (7.12)
RDS n
Aus der Modulation des Kanalwiderstands in Abbildung 7.17 kann man damit die
Ladungstrigerkonzentration zu n = 2 - 10?2 cm ™ bestimmen. Dieser Wert ist in guter
Ubereinstimmung mit dem Wert, den man bei Hall-Effekt-Messungen an 7 nm Pd-

Filmen findet.
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Kapitel 8

Zusammenfassung

Im Mittelpunkt dieser Arbeit stand die Frage nach einer moglichen Anderung des elek-
tronischen Transports in einem Metall (Pd) in Kontakt mit einem magnetischen Halb-
leiter oder - bei tiefen Temperaturen - Isolator. Dazu wurden diinne Pd-Schichten auf
Eu,Sr;_,S hergestellt, charakterisiert und ihre elektronischen Transporteigenschaften
bei tiefen Temperaturen untersucht. Die Anderung der Konzentration x erlaubt hierbei
die Variation der magnetischen Eigenschaften des Eu,Sr;_,S Substrats in Kontakt mit
Pd. Sowohl die 50-nm dicken Eu,Sr;_,S-Schichten auf Si(111)-Substraten als auch die
darauffolgende Pd-Schicht wurden durch Elektronenstrahlverdampfung im Ultrahoch-
vakuum (UHV) hergestellt.

Zunichst erfolgte eine Charakterisierung der Eu,Sr;_,S-Schichten fiir verschiedene
Konzentrationen z. Die Rontgenstrukturanalyse zeigt ein epitaktisches Wachstum der
in [111]-Richtung bei Substrattemperaturen Ty = 820°C wobei die Konzentrationsab-
héngigkeit des Gitterparameteres a(x) dem Verhalten des Volumenmaterials entspricht.
Die Bestimmung der magnetischen Eigenschaften erfolgte mittels Magnetisierungs- und
Suszeptibilititsmessungen. Die erhaltenen Kenngrossen Curietemperatur und Spingla-
stemperatur sind in Ubereinstimmung mit dem bekannten Phasendiagramm fiir das
Volumenmaterial.

Die umfangreiche Charakterisierung der Pd-Schichten hinsichtlich ihrer strukturel-
len, chemischen und elektronischen Eigenschaften erfolgte mit verschiedenen Methoden
aus dem Bereich der Oberflichenanalytik. Die Pd-Schichten wurden bei einer Sub-
strattemperatur nahe Raumtemperatur aufgedampft und sind polykristallin mit einer
Textur in |111|-Richtung, wobei fiir Schichtdicken dpgy <5 nm kein Bragg-Reflex mehr
gefunden wird. Unklar ist, ob dies durch die geringe Schichtdicke, d.h. Probenmenge,
oder durch eine Anderung der Struktur oder Verbindungsbildung verursacht ist. Die
Auger-Tiefenprofilanalyse zeigt fiir dpq =7 nm eine Anreicherung von Schwefel an der
Pd-Oberflaiche, moglicherweise durch Diffusion von S aus der Eu,Sr;_,S-Schicht. Eine
mogliche Reaktion zwischen Pd und der Eu,Sr;_,S-Schicht an der Grenzfliche wird
auch durch UV-Photoemissionsmessungen belegt, die eine Anderung der Austrittsar-
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beit und stark erniedrigte elektronische Zustandsdichte an der Fermikante im Vergleich
mit dem Volumenmaterial zeigen. Ebenso gibt die Rontgen-Photoemission starke Hin-
weise auf die Bildung einer Pd-S Verbindung. Die Strom-Spannungs-Kennlinien im
Tunnelbereich, aufgenommen mit einem Rastertunnelmikroskop, zeigen das Verhalten
eines halbleitenden Materials mit einer Energieliicke von 0.75 eV. Ein Tempern der
Schichten im UHV bewirkt die Bildung von Pd-Clustern auf der Eu,Sr;_,S-Schicht.
Diese besitzen Eigenschaften in Ubereinstimmung mit dem Volumenmaterial.

Im Zentrum dieser Arbeit standen die Messungen des elektrischen Widerstands der
Pd-Schichten in Abhéingigkeit der Temperatur und des Magnetfelds fiir verschiedene
Schichtdicken dpgq und Eu-Konzentrationen x. Fiir Schichtdicken dpy < 14 nm zeigt
der Widerstand bei tiefen Temperaturen ein Verhalten o< —In7" vermutlich aufgrund
der, durch die geringe mittlere frei Weglinge [ ~ 2 nm, erhéhten Elektron-Elektron-
Wechselwirkung. Diese Interpretation wird auch durch einen im gesamten Magnetfeld-
bereich positiven Magnetowiderstand gestiitzt.

Besonders interessant ist das Auftreten der Supraleitung fiir Schichtdicken dpq = 7
nm. Dagegen wird fiir Pd-Schichten gleicher Dicke auf Saphirsubstraten keine Supralei-
tung beobachtet. Die Ubergangstemperatur 7T, betriigt fiir # = 0 (reines SrS) T, — 0.9
K und nimmt mit steigender Eu-Konzentration stetig ab. Unklar ist, ob die Abnahme
von T, allein durch die mit z zunehmende Paarbrechung an der magnetischen Grenz-
fliche oder durch eine zunehmende Verunreinigung der Pd-Schicht mit Eu-Momenten
verursacht wird. Fiir Letzteres konnten allerdings mittels der beschriebenen Charak-
terisierungsmethoden keine Anzeichen gefunden werden. Aus dem Verlauf des oberen
kritschen Magnetfelds B.,(7") wird eine Kohérenzlinge von & = 15.1 nm fiir z = 0
bestimmt. Damit handelt es sich um einen Supraleiter im "dirty limit" (¢ < £). Um
auszuschliefsen, dass die Supraleitung allein durch eine strukturelle Unordnung in den
diinnen Schichten begiinstigt wird, wurde eine Pd-Schicht bei 77 K aufgedampft. Ob-
wohl dies zu einem merklichen Anstieg des Restwiderstands fiihrte, blieb die Ubergang-
stemperatur unverandert.

Erginzende Messungen des Hall-Effekts zeigen, dass in diesen Pd-Schichten Locher-
leitung vorliegt. Dies ist auch im Einklang mit Experimenten zum elektrischen Feld-
effekt. Diese zeigen eine Abnahme von 7, mit zunehmender positiver Gate-Spannung,
bei welcher die Majoritédtsladungstriager (Locher) aus dem Leitungskanal (Pd-Schicht)
herausgedrangt werden. Eine negative Gate-Spannung lasst 7T, unverandert.

Offen bleibt die Frage nach Zusammensetzung einer moglichen supraleitenden Pd-S
Verbindung. Obwohl das Pd-S Phasendiagramm eine Reihe von stabilen Verbindungen
aufweist, sind die elektronischen Transporteigenschaften dieser Materialien bisher nicht
untersucht worden.
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