
Einfluss von Quantenkorrekturen
auf den elektrischen Transport in mittels

gepulster Laserablation hergestellter
BaPbO3-BaBiO3-Dünnfilmsystemen

Dissertation
zur Erlangung des akademischen Grades

Dr. rer. nat.

eingereicht an der

Mathematisch-Naturwissenscha�lich-Technischen Fakultät

der Universität Augsburg

von

Robert Bartel

Augsburg, April 2022



Erstgutachter: Priv.-Doz. Dr. German Hammerl
Zweitgutachter: Apl. Prof. Dr. Helmut Karl

Tag der mündlichen Prüfung: 08.07.2022



Inhaltsverzeichnis

1 Motivation 1

2 Das Materialsystem BaPbO3-BaBiO3 3
2.1 Perowskite . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 3
2.2 Substratmaterialien . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 5
2.3 Filmmaterialien BaBiO3 und BaPbO3 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 7

3 Dünnfilmsynthese 19
3.1 Epitaxie und Wachstumsmodi . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 20
3.2 Gepulste Laserablation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

4 Strukturelle Charakterisierung 33
4.1 Charakterisierungsmethoden . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 33
4.2 Ergebnisse der Charakterisierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 46
4.3 Zusammenfassung und Interpretation . . . . . . . . . . . . . . . . . . 65

5 Elektronische Transporteigenscha�en 69
5.1 Messung des elektrischen Transports . . . . . . . . . . . . . . . . . . 69
5.2 Klassische elektrische Leitfähigkeit . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 75
5.3 Quanteninterferenzen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82
5.4 Elektron-Elektron-Wechselwirkung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 103
5.5 Supraleitende Fluktuationen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 106

6 Experimentelle Untersuchungen 113
6.1 BaPbO3-Monolagen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 114
6.2 BaPbO3-BaBiO3-Bilagen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 155

7 Zusammenfassung und Ausblick 175

A Anhang 181

Liste der Symbole und Akronyme 215

Literatur 219

Danksagung 245

I





1 Motivation

Funktionale Oxide erwecken aufgrund ihrer vielfältigen physikalischen Eigenschaften
sowie ihrer breit gefächerten Anwendungsmöglichkeiten seit Jahrzehnten großes wis-
senschaftliches Interesse [1]. In Form von epitaktischen Heterostrukturen lassen sich
die intrinsischen Eigenschaften wie beispielsweise Piezo-, Pyro- und Ferroelektrizität
kombinieren. Darüber hinaus können in Multilagen gezielt Ladungs- und Spin- sowie
dimensionale und orbitale Freiheitsgrade gekoppelt werden, um emergente physika-
lische Eigenschaften zu generieren [2]. Insbesondere können sich an Grenz�ächen
durch E�ekte wie Symmetriebrechung, Ladungstransfer und mechanische Verspan-
nung emergente elektronische Phasen ausbilden, die sich auf einer Nanometerskala
genau kontrollieren lassen [2–5]. Ein prominentes Beispiel stellt das zweidimensionale
Elektronengas an der Grenz�äche der beiden Band-Isolatoren LaAlO3 und SrTiO3 dar,
welches bei tiefen Temperaturen in eine supraleitende Phase übergeht [6, 7].

In dieser Arbeit befasse ich mich eingehend mit dem BaBiO3-BaPbO3-Materialsys-
tem, das als erstentdeckter oxidischer Hochtemperatursupraleiter zählt [8]: Während
die Einzelkomponenten BaBiO3 und BaPbO3 halbleitendes [9] bzw. metallisches [10,
11] Verhalten aufweisen, kann eine supraleitende Phase in der homogenen Dotie-
rung BaPb1−xBixO3 auftreten. Da beide Ausgangsmaterialien perowskitverwandte
Kristallstrukturen aufweisen, lassen sich daraus epitaktische Multilagen wachsen. So
wurde in Bilagen aus BaBiO3 und BaPbO3 eine verspannungsinduzierte, zweidimensio-
nale supraleitende Phase an deren gemeinsamen Grenz�äche nachgewiesen [12, D1].
Doch auch das Material BaPbO3 an sich ist aufgrund vorhergesagter topologischer
Eigenschaften von wissenschaftlichem Interesse [13]. Zudem gilt BaPbO3 angesichts
seiner starken Spin-Bahn-Kopplung und hohen Ladungsträgerdichte als vielverspre-
chender Kandidat zum Nachweis eines symplektischen Metall-Isolator-Übergangs [D2].
Im Rahmen dieser Arbeit untersuche ich die elektronischen Transporteigenschaften
von BaPbO3-Dünn�lmproben sowie BaPbO3-BaBiO3-Bilagen. Dabei wird sich bei
temperaturabhängigen sowie magnetfeldabhängigen Analysen des elektrischen Trans-
ports ein augenscheinlich widersprüchliches Verhalten zeigen, welches sich durch ein
Zusammenspiel unterschiedlicher Quantene�ekte auflösen lässt.

Die Arbeit ist dabei folgendermaßen gegliedert: Zunächst werde ich in Kapitel 2 das
Materialsystem BaBiO3-BaPbO3 vorstellen, ehe ich in Kapitel 3 die gepulste Laserabla-
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1 Motivation

tion beschreibe, mittels der ich meine Filme und Heterostrukturen synthetisiert habe.
Anschließend gehe ich auf die verwendeten Strukturanalyseverfahren ein und stelle
die damit gewonnenen Ergebnisse in Kapitel 4 vor. In Kapitel 5 gebe ich einen Überblick
über die Theorien zum elektrischen Transport: Neben der klassischen Transporttheorie
gehe ich detailliert auf Quanteninterferenze�ekte ein, die den elektrischen Transport
bei tiefen Temperaturen dominieren und stelle dazu Konzepte wie die schwache Loka-
lisierung und Antilokalisierung vor. Diese E�ekte der Quanteninterferenz in Verbin-
dung mit Elektron-Elektron-Wechselwirkung sind dann in Kapitel 6 zur Beschreibung
meiner Messergebnisse essentiell. Hier werde ich zunächst das Zusammenspiel von
Elektron-Elektron-Wechselwirkung und Quanteninterferenzen anhand von BaPbO3-
Monolagen herausarbeiten, ehe ich die Messergebnisse an BaPbO3-BaBiO3-Bilagen
vorstelle, die aufgrund ihrer supraleitenden Phase eine Erweiterung der Beschreibung
des elektrischen Transports bei tiefen Temperaturen notwendig machen. Abschließen
möchte ich mit einer kurzen Zusammenfassung und einem Ausblick in Kapitel 7.

Ergebnisse dieser Arbeit sind teilweise in den Publikationen [A1, A2] verö�entlicht.
Außerdem entstanden im Rahmen dieser Doktorarbeit die Masterarbeiten [M1–M3],
die maßgeblich von mir betreut wurden. Quellenangaben, die am Ende eines Abschnit-
tes stehen, beziehen sich auf den gesamten Abschnitt, solche, die in einer neuen Zeile
am Ende eines (Unter-)Kapitels stehen, beziehen sich auf das gesamte (Unter-)Kapitel.

2



2 Das Materialsystem
BaPbO3-BaBiO3

In dieser Arbeit werden die Materialien BaBiO3 und BaPbO3 untersucht. Während
BaBiO3 halbleitendes [9] und BaPbO3 metallisches [10, 11] Verhalten aufweisen, kann
in der homogenen Dotierung BaPb1−xBixO3 ein supraleitender Phasenübergang mit
einer maximalen kritischen Temperatur von etwa 13 K beobachtet werden [14–16].
Heutzutage sind die im elektronendotierten Zustand theoretisch vorhergesagten topo-
logischen Eigenschaften von BaBiO3 [13, 17] als auch BaPbO3 [13] sowie die starke
Spin-Bahn-Kopplung von wissenschaftlichem Interesse. In den folgenden Abschnitten
möchte ich zunächst auf die strukturellen Eigenschaften von BaBiO3 und BaPbO3

eingehen und die verwendeten Substratbaterialien vorstellen. Dabei spielt die Perow-
skitstruktur eine maßgebliche Rolle.

2.1 Perowskite

Perowskite sind aufgrund ihrer Vielfalt an physikalischen Eigenschaften von großem
Interesse [18]. Oxidische Perowskite besitzen allgemein die stöchiometrische Zusam-
mensetzung ABO3, wobei A und B für unterschiedliche (Metall-)Kationen stehen.
Deren Oxidationszahlen müssen in Summe +6 ergeben, wobei die Aufteilung komplex
sein kann [18]. Die ideale Perowskitstruktur besitzt die Raumgruppe Pm3m [19]. Die
Struktur der Einheitszelle ist in Abbildung 2.1 a) dargestellt: Das A-Ion be�ndet sich
mittig in der kubischen raumzentrierten Einheitszelle und ist zwölffach von O2−-Ionen
umgeben, die B-Ionen auf den Ecken jeweils sechsfach [22, 23]. Anders beschreiben
lässt sich diese Struktur, indem man die oktaedrisch koordinierten Sauersto�ionen,
die die B-Ionen umgeben, als ein Übergitter auffasst, in dessen Zentren sich jeweils
ein A-Ion be�ndet (s. Abb. 2.1 b)).

Eines der in dieser Arbeit verwendeten Substratmaterialien, SrTiO3, ist ein Beispiel
für einen idealen Perowskit [18, 19]. Die meisten perowskitartigen Materialien, unter
anderem auch die BaBiO3-BaPbO3-Materialklasse, weichen jedoch von dieser idealen
kubischen Kristallstruktur ab. Man unterscheidet dabei im Wesentlichen drei Ursachen,
die eine ideale Perowskitstruktur der Materialien verhindert [18]: Abweichungen von
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2 Das Materialsystem BaPbO3-BaBiO3

Abbildung 2.1: Darstellung der idealen kubischen Perowskit-Kristallstruktur (Raumgruppe
Pm3̄m). a) Die kubische Einheitszelle mit der stöchiometrischen Zusammensetzung ABO3

enthält das A-Ion in der Mitte, die B-Ionen jeweils auf den Ecken und mittig auf jeder Kan-
te je ein Sauersto�ion. Die A-Seite ist zwölffach und die B-Seite wie angedeutet oktaedrisch
von sechs Sauersto�ionen umgeben. b) Darstellung der Kristallstruktur als Übergitter ausBO6-Oktaedern, in dessen Zentren jeweils ein A-Ion sitzt. Gezeichnet mit VESTA [20], Daten
aus [21].

der idealen Komposition, Verzerrungen aufgrund des Jahn-Teller-E�ekts [24, 25] sowie
ein Verhältnis der Radien der beteiligten Ionen, die nicht mit einem kubischen System
vereinbar sind. Letztgenannter E�ekt ist für die hier untersuchten Filmmaterialien
relevant und soll daher kurz genauer erläutert werden.

Die kubische Gitterkonstante a des idealen Perowskits kann einerseits über die
Flächendiagonale dF der AO-Ebenen, andererseits über die Kantenlänge der BO2-
Ebenen in Abhängigkeit der jeweiligen Ionen-Radien ri berechnet werden:

aAO = dF√2 = √2(rA + rO), (2.1a)aBO2 = 2(rB + rO). (2.1b)

Im verzerrten Perowskitstrukturen unterscheiden sich die beiden Gitterparameter aAO
und aBO2 . Das Verhältnis dieser Gitterkonstanten beschreibt der Goldschmidt-Tole-
ranzfaktor [26] tG = aAOaBO2 = rA + rO√2(rB + rO) . (2.2)

De�nitionsgemäß resultiert für einen idealen Perowskit ein Toleranzfaktor von tG = 1.
Deutliche Abweichungen von diesem Wert reduzieren die Symmetrie im Kristall. FallstG > 1 oder tG < 0,8, kristallisiert das System bevorzugt in Kalkspat-, Korund- oder
verwandten Strukturen [26]. Im dazwischenliegenden Bereich verzerrt sich das Gitter
zunächst rhomboedrisch (R3c für 0,96 < tG < 1) und anschließend orthorhombisch
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2.2 Substratmaterialien

(Pnma für 0,8 < tG < 0,96) [27]. Der Grund hierfür sind Verkippungen und Verdrehun-
gen der Sauersto�oktaeder aufgrund von A-Ionen, die zu klein sind, um den Raum
zwischen den BO6-Oktaedern optimal auszufüllen [23, 28]. Der B-O-B-Bindungswinkel
weicht dadurch von 180° ab. Eine vollständige Beschreibung der Koordinationssymme-
trie gelingt somit nur in einer Einheitszelle, die weitere Struktureinheiten des Kristalls
beinhaltet, wodurch sich die Einheitszelle vergrößert. Sollen die Gitterkonstanten
unterschiedlicher perowskitartiger Materialien miteinander verglichen werden, ist die
Angabe der absoluten Größe der ABO3-Einheiten von Vorteil. Diese wird in Form der
pseudokubischen Gitterkonstante apc angegeben. Ausgehend von den Gitterkonstan-
ten a, b und c einer rhomboedrischen Struktur berechnet sich diese zu [29]

apc = (abc4 )1/3 . (2.3)

In vielen leicht verzerrten Kristallsystemen ist dies eine gute Näherung [30].
Im Folgenden soll nun auf die Besonderheiten der physikalischen Eigenschaften

sowie der Kristallstruktur der verwendeten Film- und Substratmaterialien eingegangen
werden.

2.2 Substratmaterialien

Für den epitaktischen Wachstumsprozess dünner Filme eines Materials ist die Wahl
eines dazu kompatiblen Substrats wesentlich. Wie in späteren Kapiteln noch genauer
ausgeführt wird, ist dabei sowohl die chemische als auch strukturelle Zusammen-
setzung relevant [31]. Neben Strontiumtitanat (SrTiO3), einem in der funktionalen
Oxidforschung häu�g verwendeten Substratmaterial, auf dem bereits viele Dünn�lm-
proben des BaBiO3-BaPbO3-Materialsystems untersucht wurden [12, D1, A3], wird
im Rahmen dieser Arbeit zusätzlich noch als Substratmaterial Magnesiumoxid (MgO)
verwendet, um den Ein�uss unterschiedlicher Gitterparameter der Substratmaterialien
auf den elektrischen Transport zu untersuchen.

SrTiO3

Strontiumtitanat ist eine der am häu�gsten in der Elektronik verwendete Keramik [32].
Anfänglich war SrTiO3 aufgrund seiner ungewöhnlich hohen Dielektrizität bekannt,
weshalb das Material als Isolatormaterial in der Felde�ekt-Untersuchung interessant
ist. Außerdem weist SrTiO3 eine hohe dielektrische Suszeptibilität auf und soll ei-
ne quanten-paraelektrischen Phase [32] aufweisen. Heutzutage fungiert es häu�g
aufgrund seiner inerten TiO2-Ober�äche, welche sich durch Ätzen mit gepu�erter
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2 Das Materialsystem BaPbO3-BaBiO3

Flusssäure und anschließendem Ausheizen unter Sauersto�atmosphäre erzeugen
lässt [33, 34], als Standard-Substrat beim Wachstum von epitaktischen Dünn�lmen
mit Perowskit-Struktur [34, 35].

Das Material kristallisiert bei Raumtemperatur mit tG = 1,0 in der idealen Perowskit-
Struktur [18, 19, 36], die Gitterkonstante beträgt dabei a = 3,905Å [29, 37]. Bei
etwa 110 K verkippen die Sauersto�oktaeder, wodurch ein kubisch-zu-tetragonaler
Phasenübergang statt�ndet [19, 38–40]. Ein weiterer Phasenübergang hin zum ortho-
rhombischen Kristallsystem bei etwa 65 K wird diskutiert [40–42]. Des Weiteren ist
SrTiO3 ein Bandisolator mit einer indirekten Bandlücke von etwa 3,2 eV [43–45].

Durch Dotierung des Systems können eine Vielzahl neuer physikalischer Eigen-
schaften induziert werden [46–50]. Den wohl größten Ein�uss haben Sauersto�fehl-
stellen [32] in reduziertem SrTiO3 [51]. Strukturelle Verzerrungen beein�ussen dabei
das Leitungsband signi�kant [32]: Dieses wird �ach, wodurch die Zustandsdichte (Den-
sity of States, DOS) sowie die e�ektive Masse sehr groß werden. Im Zusammenspiel
mit der dielektrischen Konstante bei tiefen Temperaturen [52] führt dies nicht nur zu
einer Abschirmung der Coulomb-Wechselwirkungen, sondern auch zu einem theore-
tisch erwarteten und später experimentell nachgewiesenen supraleitenden Zustand
unterhalb einer Sprungtemperatur von Tc < 300mK [32, 53, 54].

MgO

Magnesiumoxid ist eine der häu�gsten Komponenten im unteren Erdmantel und
wurde bereits intensiv sowohl experimentell als auch theoretisch untersucht [55]. Im
Gegensatz zu allen anderen in dieser Arbeit verwendeten Materialien kristallisiert es
nicht in der Perowskit-, sondern in der ionischen NaCl-Struktur (Rocksalt), wodurch
Magnesium und Sauersto� gegenseitig oktaedrisch koordiniert sind [56, 57]. Die
Raumgruppe lautet in diesem Fall Fm3m [58], die kubische Gitterkonstante beträgt
bei Raumtemperatur a = 4,203Å [58, 59]. Die Phase ist gegenüber Änderungen der
Temperatur bis zu 1000 K und Drücken bis zu einigen Megabar stabil [55]. Lediglich
bei noch höheren Drücken wird ein Übergang zur CsCl-Struktur erwartet [55].

Mit einer Bandlücke von 7,77 eV ist MgO bei Raumtemperatur isolierend [60, 61]. Es
weist wie SrTiO3 eine hohe dielektrische Konstante auf [61]. Die stabilste Ober�äche
ist die unpolare (001)-Ebene [56]. Diese lässt sich durch einfaches Spalten (Cleavage)
nahezu defektfrei herstellen [56, 62]. Die an der Kristallober�äche fünffach koordi-
nierten Ionen können sich aufgrund ihrer Anordnung nur sehr geringfügig auslenken,
ehe benachbarte Bindungen verspannt werden [56]. Als Resultat ist eine Aufrau-
ung der Ober�äche unterbunden. Die Ober�ächenrauigkeit beträgt typischerweise
lediglich wenige Prozent der Gitterkonstante [56]. Diese kann durch Ausheizen bei
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2.3 Filmmaterialien BaBiO3 und BaPbO3

Temperaturen über 700 ◦C unter Sauersto�atmosphäre weiter verbessert werden [63].
Hierdurch können beispielsweise Mg(OH)2- und MgCO3-Anlagerungen, die sich unter
atmosphärischen Bedingungen bilden können, entfernt werden, wodurch chemisch
reine und inerte MgO-Ober�ächen zurückbleiben [56, 63]. Somit ist MgO ein ideales
Substrat für oxidische Dünn�lme [62], auch wenn MgO-Substrate mitunter komplexe
Domänenstrukturen aufweisen können [64].

2.3 Filmmaterialien BaBiO3 und BaPbO3

Im Folgenden sollen die in dieser Arbeit verwendeten Filmmaterialien des BaBiO3-
BaPbO3-Materialsystems einzeln vorgestellt werden. Zunächst wird dabei auf die physi-
kalischen Eigenschaften eingegangen, ehe das Kapitel mit einer Übersicht zu den Dotie-
rungsexperimenten und der aktuellen Forschung an BaPbO3-BaBiO3-Dünn�lmproben
schließt.

2.3.1 BaBiO3

Erstmals wurde BaBiO3 im Jahr 1963 erfolgreich synthetisiert [65]. Über die genaue
Struktur und die damit verbundene Oxidationsstufe von Bismut wurde wissenschaft-
lich zunächst viel diskutiert [66]. Hochauflösende Untersuchungen mit Neutronen-
strahlung zeigen, dass BaBiO3 bei Raumtemperatur in der monoklinen Perowskit-
struktur mit der Raumgruppe I2/m kristallisiert [67]. Die Gitterkonstanten betragen
dabei a = 6,181Å, b = 6,136Å und c = 8,670Å bei einem Winkel von � = 90,17° [67].
Die Abweichung zur orthorhombischen Struktur (� = 90°) ist sehr gering, weswegen
näherungsweise von einer pseudokubischen Einheitszelle nach Gleichung 2.3 mitapc = 4,35Å ausgegangen werden kann. Der Goldschmidt’sche Toleranzfaktor beträgt
in diesem Fall tG = 0,927 [68].

Beim Auswerten der Oxidationsstufe einer BaBiO3-Einheit ist aufgrund der vorlie-
genden Valenzen Ba2+ und O2− mit einer Valenz Bi4+ zu rechnen. Mit der Elektronen-
kon�guration [Xe]4f14 5d10 6s2 6p3 des reinen Bismuts sollte das Leitungsband unter
Annahme der vermuteten Oxidationsstufe mit 6s1 halb gefüllt sein und das System
damit eigentlich metallisches Verhalten aufweisen. Dies wird experimentell jedoch
nicht bestätigt: BaBiO3 ist halbleitend mit einer Energielücke von etwa 0,2 eV [14,
69]. Erklären lässt sich diese Diskrepanz mit den präferierten Oxidationsstufen Bi3+
und Bi5+. Die Bindungen in BaBiO3 sind kovalenter Natur. Im Gegensatz zu ionischen
Verbindung haben die Oxidationsstufen in diesem Fall keinen direkten Ein�uss auf
die Ladung der Kationen, sondern äußern sich in unterschiedlichen Bindungslängen
zu den jeweiligen Anionen [66]. Aus Untersuchungen hochauflösender Neutronen-
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2 Das Materialsystem BaPbO3-BaBiO3

Abbildung 2.2: Darstellung einer möglichen Breathing-Mode der BaBiO3-Kristallstruktur in
a) seitlicher und b) frontaler Ansicht. Aufgrund des zu großen Bismutionenradius (tG < 1)
und den bevorzugten Oxidationsstufen Bi3+ und Bi5+ ändern sich die Bindungslängen zu den
jeweiligen Sauersto�ionen, wodurch die in blau eingezeichneten Sauersto�oktaeder geordnet
verkippen. Dies führt zum Ausbilden einer Ladungsdichtewelle (Charge Density Wave, CDW)
und damit zu halbleitendem Verhalten. Die Raumgruppe der Kristallstruktur lautet I2/m. Ge-
zeichnet mit VESTA [20], Daten aus [72].

streuung [67, 69–72] resultieren bei Raumtemperatur zwei Bi-O-Bindungslängen: Die
kürzere mit einem Durchschnittswert von 2,12Å kann der Valenz Bi5+ zugeordnet
werden, die längere mit 2,29Å der Valenz Bi3+ [66]: Die ausführliche Strukturformel
lautet somit Ba2Bi3+Bi5+O6 [67].

Neben den unterschiedlichen Bi-O-Bindungslängen führt tG < 1 in diesem System
zu einem geordneten Verkippen der BiO6-Oktaeder, wie in Abbildung 2.2 dargestellt.
Dies wird Breathing-Mode genannt und führt zur Ausbildung einer Ladungsdichte-
welle (Charge Density Wave, CDW). Dadurch ö�net sich eine Energielücke an der
Fermikante, woraus ein volles unteres und ein leeres oberes Band resultieren [73, 74].
Damit lässt sich das beobachtete halbleitende Verhalten erklären [73–75]. Aktuelle
theoretische Berechnungen mittels topologischer Wellenfunktionen und modernen
Polarisationstheorien ergeben ebenfalls das Vorliegen dieser beiden Oxidationsstu-
fen [76]. Das System ist das erste Beispiel für einen geordneten Perowskit, in welchem
die geordneten Kationen aus dem gleichen Element bestehen [67], und das bisher
einzig bekannte Material, bei dem Bi3+ nahezu perfekt oktaedrisch von Sauersto�
koordiniert wird [66].
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2.3 Filmmaterialien BaBiO3 und BaPbO3

Die CDW – und somit auch das halbleitende Verhalten – ist gegenüber Tempe-
raturänderungen äußerst robust und konnte bis zu einer Temperatur von 1025 K
nachgewiesen werden [77]. Damit bleibt diese selbst während des Durchlaufens meh-
rerer Phasenübergänge erhalten: Im Temperaturbereich von 4,2 K bis 140 K ist das
System monoklin (P21/n), bis 430 K weiterhin monoklin (I2/m), bis 820 K rhomboe-
drisch (R3) und bei noch höheren Temperaturen kubisch (Fm3m) [66, 69–72]. Die
Phasenübergänge sind in Abbildung 2.4 unter anderem für reines BaBiO3 (x = 1)
dargestellt. Durch den Einbau genügend vieler Sauersto�fehlstellen kann die CDW
gestört werden, woraus metallisches Verhalten resultieren kann [75].

Eine weitere Möglichkeit, die ausgebildete CDW zu stören, ist die Dotierung des Sys-
tems. Durch teilweise Substitution von Barium oder Bismut können neue physikalische
Eigenschaften generiert werden. Bekannte Beispiele sind die beiden Materialsyste-
me BaPb1−xBixO3 und Ba1−yKyBiO3 [78], welche bei passender Wahl der jeweiligen
Dotierungen x und y zur Ausbildung supraleitender Phasen führen können. Diese
Loch-Dotierungen sind in der Vergangenheit ausgiebig untersucht worden [14–16, 71,
78–82]. Auf die Bleisubstitution wird im weiteren Verlauf genauer eingegangen.

Wenig ist über eine Elektronen-Dotierung des Systems bekannt. In den letzten Jahren
erweckte diese Aufmerksamkeit, nachdem anhand von DFT-Rechnungen (Density-
Functional Theory) ein topologischer Zustand mit einer großen topologischen Energie-
lücke von 0,7 eV prognostiziert wurde [17]. Mit dem Ausblick, Grenz�ächen zwischen
topologischen Ober�ächenzuständen und Supraleitern zu kreieren, gilt BaBiO3 da-
mit als vielversprechender Kandidat zur Ausbildung von Majorana-Fermionen [17].
Die dem Material zugesprochenen topologischen Eigenschaften werden durch weite-
re theoretische Berechnungen der elektronischen Struktur bestätigt und neben der
Elektron-Dotierung auf Loch-Dotierungen ausgeweitet [13]. Das System gilt als erstes
Beispiel eines oxidischen topologischen Isolators [17, 66].

2.3.2 BaPbO3

Bariumbleiat ist aufgrund der prognostizierten topologischen Eigenschaften unter
Elektronen-Dotierung [13], sowie einer starken Spin-Bahn-Kopplung ein interessantes
Materialsystem. Darüber hinaus kann das Material als Beschichtung die ferroelek-
trischen, Ermüdungs- sowie Leckstromeigenschaften von piezokeramischen Filmen
verbessern [83, 84] und �ndet als Bestandteil in keramischen Elektroden, Leitungspas-
ten und weiteren Gebieten Anwendung [85].

Das System kristallisiert ebenfalls aufgrund verkippter PbO6-Oktaeder in einer
verzerrten Perowskitstruktur [86]. Erste experimentelle Strukturanalysen an BaPbO3-
Kristallen deuten sowohl auf eine monokline als auch auf eine orthorhombische
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Kristallsymmetrie hin, wobei sich beide Kristallsysteme durch leichte Unterschiede
im Neigungswinkel der Oktaeder1 ergeben [16, 74, 85–90]. Begründet wird diese
Beobachtung heute durch Verzwilligungen in der BaPbO3-Struktur [86, 91], denn
hochauflösende Untersuchungen ergeben, dass BaPbO3 ohne Verzwilligung in der
orthorhombischen Struktur mit der Raumgruppe Ibmm kristallisiert2 [66, 85, 86, 91].
Bei Raumtemperatur betragen die Gitterkonstanten a = 6,065Å, b = 6,025Å undc = 8,506Å. Daraus ergibt sich eine pseudokubische Gitterkonstante (Gl. 2.3) vonapc = 4,267Å bei einem Toleranzfaktor von tG = 0,985 [92–94]. Der Neigungswinkel
der PbO6-Oktaeder beträgt 8,66° bei Raumtemperatur und steigt bei Temperaturer-
niedrigung bis zu einem Wert von 9,87° bei 4,2 K kontinuierlich an [86]. Aktuelle
Untersuchungen [91] weisen darauf hin, dass in diesem Temperaturbereich entge-
gen [90] kein weiterer Phasenübergang auftritt. Ausgehend von Raumtemperatur
geht das System bei steigenden Temperaturen ab 573 K zunächst in eine tetragona-
le I4/mcm- und zuletzt bei 673 K in eine kubische Pm3̄m-Symmetrie über [91]. Die
Phasenübergänge sind in Abbildung 2.4 für reines BaPbO3 (x = 0) dargestellt.

Mit der Elektronenkon�guration der Blei-Atome von [Xe]4f14 5d10 6s2 6p2 können
diese in BaPbO3 ihre präferierte Valenz Pb4+ annehmen. Daraus resultiert ein volles5d- sowie ein leeres 6s- und 6p-Band, weswegen halbleitendes Verhalten zu erwarten
ist. Experimentell zeigt BaPbO3 dagegen metallisches Verhalten [11]. Diese Diskre-
panz wurde zunächst durch sauersto�de�zitäres Wachstum [10] oder Überlappen
des Leitungsbands mit dem gefüllten 5d-Band des Pb erklärt [87]. Heutzutage wird
angenommen, dass sowohl Blei als auch Sauersto� durch ein Überlappen der 5d- und2p-Orbitale des entsprechenden Elements [66] zur Zustandsdichte an der Fermikante
beitragen [85]. Aufgrund der daraus folgenden geringen Zustandsdichte an der Fermi-
kante ist BaPbO3 ein Halbmetall. Es wird vermutet, dass die Pb-O-Pb-Bindungswinkel
und -längen ausschlaggebend für die elektronische Struktur der Verbindung sind [85].
Nachdem PbO2 metallisches Verhalten aufzeigt, ist es naheliegend, dass die aus PbO2
gebildeten Ebenen in BaPbO3 für den elektrischen Stromtransport innerhalb des Kris-
talls verantwortlich sind [85].

Elektrische Transportuntersuchungen an BaPbO3-Einkristallen ergeben eine über
die Temperatur näherungsweise konstante elektronische Ladungsträgerdichte von et-
wa n3D = 2 ⋅ 1020 cm−3 sowie ein gyromagnetisches Verhältnis von g = 2,057 ± 0,005 [10].
Es werden Fermigeschwindigkeiten im Bereich von vF = 1,6 ⋅ 105ms−1 bis 3,8 ⋅ 105ms−1
ermittelt [95, 96]. Hieraus folgt beispielsweise eine mittlere freie Weglänge (Mean

1 Im orthorhombischen Fall sind die Neigungswinkel der Oktaeder entlang der primitiven Achsen iden-
tisch, wohingegen diese in monoklinen Systemen unterschiedliche Werte annehmen können. Ist die
Di�erenz zwischen den Neigungswinkeln gering, so sind die Strukturen schwer voneinander zu un-
terscheiden [86].

2 Es �nden sich auch andere Bezeichnungen für die Raumgruppe, wie beispielsweise Imma [66].
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Free Path) von lmfp = 1,1 nm bei Raumtemperatur [96]. Ein möglicher supraleitender
Zustand unterhalb von Tc < 0,5 Kwird anhand von widersprüchlichen experimentellen
Untersuchungen in der Literatur kontrovers diskutiert [97, 98], gleichzeitig werden für
das System supraleitende Sprungtemperaturen von bis zu Tc = 7K prognostiziert [96].
Als mögliche Ursache für die Diskrepanz zwischen theoretischer Vorhersage und
experimenteller Beobachtungen wird die Abhängigkeit des elektrischen Widerstands
von der Probenqualität diskutiert [96].

2.3.3 BaPb1-xBixO3

Nachdem BaBiO3 und BaPbO3 als diamagnetischer Halbleiter bzw. Halbmetall identi�-
ziert waren, wurde auf der Suche nach einem Metall-Isolator-Übergang die gegenseitige
Dotierung untersucht [66]. In Abhängigkeit der Bismut-Dotierung x der Komposi-
tion BaPb1−xBixO3 wurden unterschiedliche elektronische Transporteigenschaften
nachgewiesen [14]: für x < 0,05 zeigt das System halbmetallisches, bei x > 0,35 halb-
leitendes und im dazwischenliegenden Bereich supraleitendes Verhalten (s. Abb. 2.3).
Die maximale Sprungtemperatur wird in der Literatur im Bereich von Tc,max ≈ 11,7 K
bis Tc,max ≈ 13 K bei einem Dotierungsgrad des Materials von x ≈ 0,25 angegeben [14,
99–101]. Damit ist dieses System das erste oxidische supraleitende Material ohne
Übergangsmetall mit nachgewiesenen Sprungtemperaturen über 10 K. Diese hohe
kritische Temperatur ist insofern bemerkenswert, da gleichzeitig die Zustandsdichte
an der Fermikante vergleichsweise niedrig ist [102].

Die Kristallsymmetrie nimmt erheblich Ein�uss auf die elektronischen Transportei-
genschaften. Aufgrund des im Vergleich zu Blei größeren Bismutionenradius nimmt
der durchschnittliche Toleranzfaktor tG des Systems mit zunehmendem Bismut-Dotie-
rungsgrad x ab (von tG,BaPbO3 = 0,985 zu tG,BaBiO3 = 0,927). Die damit einhergehenden
stärkeren Verzerrungen der Perowskit-Struktur lassen eine Erhöhung der Phasen-
übergangstemperaturen zur tetragonalen bzw. kubischen Kristallsymmetrie erwarten.
Experimentell zeigt sich im vereinfachten Phasendiagramm ein Minimum bei x ≈ 0,2
(s. Abb. 2.4). Hochauflösende Synchrotron-Studien deuten im supraleitenden Zustand
auf ein gleichzeitiges Vorliegen einer orthorhombischen und einer tetragonalen Phase
hin [103]. Letztgenannte wurde bereits früh in Zusammenhang mit dem supraleitenden
Zustand gebracht [16, 66], was durch weitere experimentelle Untersuchungen bestä-
tigt wird: Die prozentualen Anteile der tetragonalen sowie der supraleitenden Phase
konnten durch ein schlagartiges Abkühlen der Probe während der Kristallzüchtung
erhöht werden [74]. Für die Komposition BaPb0,8Bi0,2O3 beginnt die Phasenumwand-
lung aus der tetragonalen in die orthorhombische Struktur bei etwa 450 K, wobei
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Abbildung 2.3: Gemessene Temperaturabhängigkeit des spezi�schen Widerstands des Materi-
alsystems BaPb1−xBixO3 als Funktion der Bismut-Dotierung x , nach Referenz [99]. Im gezeig-
ten Temperaturbereich ist ein halbmetallisches Verhalten bei x ≤ 0,1 und ein halbleitendes
Verhalten bei x > 0,35 zu sehen. Im dazwischenliegenden Dotierungsbereich sind ansatzwei-
se supraleitende Übergänge erkennbar. Die maximale supraleitende Sprungtemperatur vonTc,max ≈ 11,7 K (Onset-Temperatur) zeigt sich bei x = 0,25.
der Volumenanteil der orthorhombischen Phase ab etwa 250 K mit 60 % konstant
bleibt [74]. [66]

Diese stabile Koexistenz zweier Phasen über einen so großen Temperaturbereich ist
ungewöhnlich und motiviert zu einer genaueren Betrachtung [66]: Ein diskontinuierli-
cher Phasenübergang erster Ordnung erscheint aufgrund der Stabilität im genannten
Temperaturfenster als Ursache unwahrscheinlich. Ausgedehnte Bereiche unterschied-
licher Blei- oder Bismut-Konzentrationen sind als Ursache ebenfalls auszuschließen, da
mit zunehmendem Dotierungsgrad x der Komposition sowohl die Gitterkonstante der
tetragonalen als auch die der orthorhombischen Phase zuzunehmen. Mögliche Erklä-
rungen sind kurzreichweitige Blei- bzw. Bismut-Ordnungen, regellose Verzerrungen
der Sauersto�oktaeder im relevanten Dotierungsbereich oder eine unterschiedliche
Sauersto�konzentration in beiden Phasen. Letztgenannter Aspekt erscheint aufgrund
der hohen Sauersto�mobilität innerhalb von Bismutoxiden als wahrscheinlich und
stützt sich auf den beobachteten Zusammenhang zwischen der Existenz der supraleiten-
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Abbildung 2.4: Vereinfachtes Phasendiagramm von BaPb1−xBixO3, nach [66]. Die Übergangs-
temperaturen wurden für die Dotierungen x = 0, x = 0,2 und x = 1 genau untersucht [66, 72,
74, 86] und in den übrigen Bereichen abgeschätzt. Aufgrund des mit ansteigender Dotierung x
abnehmenden Goldschmidt’sche Toleranzfaktor tG ist ein Anstieg der Phasenübergangstem-
peraturen in die tetragonale bzw. kubische Phase zu erwarten. Im supraleitenden Dotierungs-
bereich ist ein, vermutlich durch Entropie getriebenes, ausgeprägtes Minimum zu beobachten.
Bei Raumtemperatur ist keine tetragonale Phase eingezeichnet, da diese als metastabil ange-
nommen wird.

den Phase, der festgestellten Oxidationsstufen von Blei und Bismut sowie vorhandener
Sauersto�fehlstellen [104], ist aber weiterhin Gegenstand aktueller Forschung. [66]

Ein umfangreiches Phasendiagramm innerhalb der supraleitenden Komposition ist
in [101] zu �nden: Zentral ist hier der dotierungsabhängige, prozentuale Anteil der
tetragonalen Phase sowie deren supraleitende Sprungtemperatur (s. Abb. 2.5). Durch
den größeren Bismutionenradius entstehen strukturelle Verspannungen, welche im
Dotierungsbereich 0 < x ≲ 0,25 teilweise durch eine Rotation der Oktaeder um 90° zur
Bildung des relaxierten tetragonalen Systems führen. Weitere Substitutionen von Blei
durch Bismut führen wiederum zu Verspannungen innerhalb der tetragonalen Phase,
wodurch die Rotation rückgängig gemacht wird. [101]

In denjenigen Dotierbereichen, in welchen das Material halbleitendes bzw. supralei-
tendes Verhalten zeigt, ergeben sich unterschiedliche Werte für die Bi-O-Bindungs-
längen [105, 106]. Dies spricht für ein Vorliegen der beiden Oxidationsstufen Bi3+
und Bi5+, wodurch selbst in der supraleitenden Phase eine (lokale) CDW vorzu�nden
ist [105]. Gleichzeitig nimmt die relative Häu�gkeit der Oxidationsstufe Bi5+ mit ab-
nehmendem Dotierungsgrad x zu [106]. Dies lässt sich unter anderem auch damit
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Abbildung 2.5: Raumtemperatur-Phasendiagramm und supraleitende Sprungtemperaturen von
BaPb1-xBixO3, nach [101]. In grün ist der domförmig verlaufende prozentuale Anteil der meta-
stabilen tetragonalen Phase Mtetragonal mit einem Maximum bei etwa x ≈ 0,25 zu sehen. Die
Höhe der supraleitenden Sprungtemperaturen Tc sowie der supraleitende Volumenanteil VSL

scheinen mit diesem Verlauf zu korrelieren.

erklären, dass die Pb-O-Bindungslänge bei Raumtemperatur mit 2,15Å viel näher
an der Bi5+-O-Distanz (2,12Å) als an der Bi3+-O-Distanz (2,29Å) liegt. Im Bereich
geringer Dotierungen x ist somit überwiegend Bi5+ vorzu�nden, wodurch pro Ein-
heitszelle in etwa x delokalisierte Elektronen in das Leitungsband gelangen. Zunächst
kann somit die Ladungsträgerdichte mit steigendem Dotierungsgrad zunehmen. Da-
mit einhergehend wird die Struktur instabiler, wodurch zunehmend die halbleitende
BaPb1−xBi3+x/2Bi5+x/2O3-Komposition begünstigt wird [66].

Elektronenmikroskopische Untersuchungen des Bimorphs zeigen ein streifenartiges
Vorliegen der tetragonalen Phase in Form von Domänen. Bei einer aus Sicht der
Supraleitung optimalen Dotierung entspricht die Ginzburg-Landau-Kohärenzlänge �GL

nahezu perfekt der Breite w der tetragonalen Phase (s. Abb. 2.6). [107]

Die Komposition gilt als Typ-II-s-p-Supraleiter [108, 109] mit der laut [109, 110]
ungewöhnlich starken Elektron-Phonon-Wechselwirkung. Es ist anzunehmen, dass das
System ein Bulk- und schwach gekoppelter BCS-artiger-Supraleiter ist und bei geringer
Dotierung Einbandverhalten aufzeigt [109–111]. Mit steigender Dotierung steigt auch
der Bi3+-Anteil, wodurch bei x ≳ 0,2 im Bandmodell zwei lokale Maxima entstehen,
in deren Mitte das chemische Potential liegt. Die Maxima überlappen anfänglich.
Oberhalb x > 0,35 entsteht eine Energielücke, die ursächlich das halbleitende Verhalten
induziert [109]. Laut [112] wird das System auch als konventioneller Supraleiter
betrachtet.
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Abbildung 2.6: Vergleich verschiedener relevanter Längen im Bimorph, nach [107]. Die innen-
liegende Zeichnung veranschaulicht das streifenartige Vorliegen der tetragonalen Phase (rot)
in Form von Domänen innerhalb der orthorhombischen Phase (blau). Die Streifenlänge � , Do-
mänenbreite w und Domänenabstand d sind in der Zeichnung gekennzeichnet. Bei der aus
Sicht der Supraleitung optimalen Dotierung xopt entspricht die Ginzburg-Landau-Kohärenz-
länge �GL in etwa der mittleren Domänenbreite w der tetragonalen Phase.

2.3.4 Dünnfilme aus BaBiO3 und BaPbO3

Im Allgemeinen unterscheiden sich Dünn�lme grundsätzlich in zwei wesentlichen
Aspekten von deren Bulk-Materialien: Zum einen wird eine Dimension eingeschränkt,
was mit einem Symmetriebruch einhergeht, und zum anderen wachsen die (epitak-
tischen, kristallinen) Filme auf Substraten auf, was beispielsweise aufgrund von
Verspannungse�ekten oder Hybridisierungen an der Grenz�äche zu emergenten
physikalischen Eigenschaften führen kann [113]. Dies zeigt das eingangs erwähnte
LaAlO3/SrTiO3-System [6, 7] eindrucksvoll.

In den vorangegangenen Kapiteln wurde der Ein�uss der Symmetrie auf die physika-
lischen Eigenschaften eines Kristalls vorgestellt. Unter diesem Gesichtspunkt scheinen
mechanische Verspannungse�ekte, die durch das Substrat induziert werden können,
interessant. Es stellt sich beispielsweise die Frage, ob durch Aufzwingen einer höheren
Symmetrie die CDW unterbunden werden kann, wodurch die DOS an der Fermikante
beein�usst werden sollte. Für x = 1 (reines BaBiO3) wurden hierzu bereits Versuche
durchgeführt [114]: Durch Wachstum von BaBiO3 auf dem kubischen Kristallsystem
MgO wurde dessen Symmetrie vorgegeben. Das Verkippen der BiO6-Oktaeder konnte
damit unterbunden werden, die Breathing-Mode und damit verbunden das halbleitende
Verhalten allerdings nicht [114].

Seit dem Wachstum erster polykristalliner [115–117] bzw. einkristalliner [118, 119]
supraleitender Dünn�lme der homogenen Dotierung (0 < x < 1) �nden bis heute
Untersuchungen zu Verspannungen hieran statt. Motiviert werden diese sowohl durch
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Abbildung 2.7: Elektrische Transportmessungen und röntgendi�raktometrische Untersuchung
zur verspannungsinduzierten Supraleitung in Bilagen aus BaBiO3 (BBO) und BaPbO3 (BPO),
aus [12, D1]. a) Mittels gepulster Laserablation hergestellte Bilagen auf SrTiO3-Substraten zei-
gen in Abhängigkeit der BaPbO3-Schichtdicke, hier ausgedrückt über die Anzahl N der bei
der Ablation verwendeten Laserpulse (LP), Metall-Supraleiter-Übergänge mit einer maxima-
len kritischen Temperatur von etwa 4 K im Vergleich zu einer homogen dotierten Schicht mit
einer kritischen Sprungtemperatur von etwa 8 K. b) Verschiebung der Peakpositionen der mit-
tels Röntgendi�raktometrie untersuchten (004)-Re�exe für BaBiO3 und BaPbO3 in Abhängig-
keit der BaPbO3-Schichtdicke, wiederum angegeben über die Anzahl N der Laserpulse (LP) in
Korrelation zur beobachteten supraleitenden Sprungtemperatur. Mit Einsetzen der mechani-
schen Verspannung der BaPbO3-Schicht (Verschiebung des (004)-Re�exes) tritt Supraleitung
auf.

das Ziel, die kritische Sprungtemperatur zu erhöhen [120], als auch durch kohärente
Verspannungen topologische Eigenschaften zu induzieren [121].

Am Lehrstuhl für Experimentalphysik VI der Universität Augsburg wurden im Vor-
feld dieser Arbeit Bilagen aus BaBiO3 und BaPbO3 untersucht, wobei eine zweidimen-
sionale supraleitende Phase an deren gemeinsamer Grenz�äche entdeckt wurde [12,
D1], die bereits zu theoretischen Betrachtungen motiviert hat [122]. Dabei kann in Ab-
hängigkeit der BaPbO3-Schichtdicke auf einer BaBiO3-Schicht mit fester Schichtdicke
im elektrischen Transport teilweise ein supraleitender Übergang mit einer maximale
kritischen Temperatur im Wendepunkt (WP) von Tc,WP ≈ 4,0 K beobachtet werden. Das
Auftreten der supraleitenden Phase korreliert dabei mit mechanischen Verspannungen
im BaPbO3-Kristall (vgl. Abb. 2.7).
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Abbildung 2.8: Messergebnisse zum Nachweis der zweidimensionalen Supraleitung in einer
schichtdickenoptimierten BaPbO3-BaBiO3-Bilage, aus [12, D1]. a) Die Anisotropie des oberen
kritischen Magnetfelds Bc2 deutet auf den zweidimensionalen Charakter der supraleitenden
Phase hin. Die Daten lassen sich mit Theorien nach Tinkham (s. Kap. 5.5) anpassen und er-
geben in diesem Fall eine supraleitende Schichtdicke von tSL = 11,8 nm, womit diese kleiner
als die BaPbO3-Schichtdicke (∼ 18 nm) ist. b) Strom-Spannungs-Messkurven (I -V ) einer opti-
mierten BaPbO3-BaBiO3-Bilage bei verschiedenen Temperaturen. Das Verhalten U ∝ I 3 beiTBKT = 3,2 K deutet auf einen Berezinskiı̆-Kosterlitz-Thouless-Übergang (BKT) hin und bestä-
tigt damit den zweidimensionalen Charakter der Supraleitung.

Der zweidimensionale Charakter der Supraleitung zeigt sich anhand eines ani-
sotropen oberen kritischen Magnetfelds Bc2 bei Rotation eines extern angelegten
Magnetfelds (vgl. Abb. 2.8 a)), woraus eine supraleitende Schichtdicke abgeschätzt
werden kann, die kleiner als die BaPbO3-Schichtdicke ist. Dies lässt vermuten, dass sich
die supraleitende Phase direkt an der Grenz�äche zum BaBiO3 ausbildet. Des Weiteren
zeigen Strom-Spannungs-Messkurven, die bei unterschiedlichen Temperaturen aufge-
nommen wurden, den ZusammenhangU ∝ I � mit � = 3 bei TBKT = 3,2 K, was auf einen
Berezinskiı̆-Kosterlitz-Thouless-Übergang [123–126] schließen lässt (vgl. Abb. 2.8 b)):
Aufgrund der mangelnden Abschirmung eines Magnetfelds bilden sich an zweidi-
mensionalen supraleitenden Systemen thermisch induzierte Vortex-Antivortex-Paare.
Im Grundzustand bilden diese ein starres Gitter aus, welches oberhalb der Tempe-
ratur TBKT aufgebrochen wird. Dadurch können sich die Vortex-Antivortex-Paare
frei bewegen und es kommt zur Dissipation mit einem einhergehenden messbaren
Spannungsabfall.

Während sich die Arbeiten [12, D1] überwiegend mit den supraleitenden Eigen-
schaften befassen, bleiben Fragen zum elektrischen Transport in der BaPbO3-Schicht
oberhalb der Sprungtemperatur weitgehend ungeklärt und werden nur qualitativ
behandelt. Ziel dieser Arbeit ist es, zu einem fundamentaleren Verständnis des elek-
trischen Transportverhaltens von BaPbO3-Dünn�lmen und BaPbO3-BaBiO3-Bilagen
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beizutragen. Hierfür sollen zunächst Monolagen von BaPbO3 auf unterschiedlichen
Substraten untersucht werden. Dabei führt das Zusammenspiel aus Elektron-Elektron-
Wechselwirkung sowie starker Spin-Bahn-Kopplung zu augenscheinlich widersprüch-
lichen Messergebnissen. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit soll weiter die Supraleitung
in BaPbO3-BaBiO3-Bilagen betrachtet werden, um so die elektronischen Transport-
eigenschaften nahe der supraleitenden Phase möglichst konsistent zu beschreiben.
Bevor ich aber die elektronischen Transporteigenschaften im BaPbO3-BaBiO3-System
genauer vorstelle, möchte ich in den folgenden beiden Kapiteln zuerst auf die Synthese
und Charakterisierung der hierfür erforderlichen Dünn�lmproben eingehen.
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„The Interface is the Device“, so lautet ein Zitat von Kroemer aus seinem Nobelpreisvor-
trag aus dem Jahr 2000 [127]. Damit zollt dieser den großen Erfolg von Bauelementen
für photonische und elektronische Geräte Tribut, die auf halbleitenden Dünn�lmen
basieren [128]. Zur Synthese eignen sich je nach Wahl der Materialien und Anforderun-
gen verschiedene Depositions-Techniken. Diese werden ganz allgemein in chemische
sowie physikalische Gasphasenabscheidungen unterteilt.

Bei der chemischen Gasphasenabscheidung (Chemical Vapor Deposition, CVD) be-
�ndet sich in der Depositions-Kammer ein meist homogen verteiltes Gas, welches das
Element oder ein Edukt des zu wachsenden Filmmaterials enthält. An der üblicher-
weise beheizten Ober�äche des Substrats �ndet eine chemische Reaktion statt, die
zur Kristallisation des Films führt. Mit diesem Verfahren können große Flächen und
komplexe Strukturen schnell, homogen und mit atomarer oder nanometergenauen
Präzision beschichtet werden. Diesen Vorteilen stehen die Nachteile meist toxischer,
ätzender oder leicht ent�ammbarer Trägersto�e sowie die Schwierigkeiten beim stö-
chiometrischem Wachstum von Materialien, die aus mehreren Komponenten bestehen,
(Boundary-Layer-Problem) gegenüber. [129]

Die in dieser Arbeit verwendete gepulste Laserablation (Pulsed Laser Depositi-
on, PLD) und das Kathodenzerstäuben (Sputtern) gehören zu den physikalischen
Gasphasenabscheide-Verfahren (Physical Vapor Deposition, PVD). Hierbei wird meist
innerhalb einer Vakuumkammer durch eine physikalische Einwirkung auf das Aus-
gangsmaterial dieses schlagartig in die Gasphase bzw. in ein Plasma überführt. An-
schließend breitet sich das Material im Allgemeinen gerichtet unter stark reduziertem
Hintergrunddruck aus und erreicht letztlich die Substratober�äche, an der es konden-
siert. Unter idealen Bedingungen wird das Material kristallin als Dünn�lm aufwachsen,
wobei sich die Kristallstruktur des Films an die Kristallstruktur des Substrats anpas-
sen kann. Dieses sogenannte epitaktische Wachstum soll Gegenstand des folgenden
Kapitels sein, bevor ich im Speziellen das PLD-Verfahren genauer vorstelle.
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3.1 Epitaxie und Wachstumsmodi

Epitaktisches Wachstum

In der Halbleiter- und Dünn�lmtechnologie ist epitaktisches Wachstum von essen-
tieller Bedeutung. Der Begri� setzt sich aus den altgriechischen Wörtern „epi“, was
so viel wie „über“ oder „auf“ bedeutet, und „taxis“, was wiederum mit „Ordnung“
oder „Richtung“ übersetzt werden kann, zusammen. Dementsprechend liegt bei zwei
aufeinander wachsenden Kristallsystemen epitaktisches Wachstum immer dann vor,
wenn diese Kristallsysteme eine feste Beziehung zueinander einhalten. Es wird zwi-
schen zwei unterschiedlichen Typen – der Homoepitaxie und der Heteroepitaxie –
unterschieden. Bei der Homoepitaxie bestehen der aufzuwachsende Film sowie das
Substrat aus dem gleichen Material, wodurch sich das Kristallsystem des Films natür-
lich ideal zu dem des Substrats orientieren kann. Homoepitaxie wird häu�g genutzt,
um nahezu defektfreie [130] oder dotierte [131] Ober�ächen zu realisieren. Bei der He-
teroepitaxie bestehen der Film und das Substrat aus unterschiedlichen Materialien mit
üblicherweise voneinander abweichenden Gitterkonstanten. Stehen die Kristallachsen
des einen Systems weitgehend parallel zu denen des anderen Systems, so kann als
Kenngröße für die Passgenauigkeit der gewählten Materialien die sogenannte Gitter-
fehlpassung f (Mis�t Parameter) dienen. Dieser wird in der Literatur unterschiedlich
de�niert. Die Di�erenz der Gitterkonstanten (bei gegebener Temperatur) von Substrata0(S) sowie Film a0(F) in lateraler Ebene (In-Plane) wird dabei stets zu einer dieser
Größen, oder dessen Mittelwert, in Relation gesetzt. In dieser Arbeit wird folgende
De�nition verwendet:

f = ma0(S) − na0(F)na0(F) = mn a0(S)a0(F) − 1. (3.1)

Die Koe�zienten m und n sind dabei natürliche Zahlen und nehmen normalerweise
einen Wert von eins an, wenn sich die Gitterkonstanten der beiden Kristallsysteme
wenig voneinander unterscheiden. Allerdings gibt es, wie ich noch zeigen werde, auch
Sonderformen des epitaktischen Wachstums, bei denen m und n Werte im einstelli-
gen bis niedrigen zweistelligen Bereich einnehmen können. Dies tritt insbesondere
dann auf, wenn sich die Gitterkonstanten der Kristallsysteme signi�kant voneinander
unterscheiden.

Üblicherweise gilt für epitaktisches Wachstum als Kriterium f ≈ 0, also eine weitge-
hende Übereinstimmung der Gitterkonstanten der beteiligten Materialien. Dünn�lme
können dann nahezu unverspannt auf dem Substrat aufwachsen. Man bezeichnet dies
als angepasste Epitaxie (Matched Epitaxy, s. Abb. 3.1 a)). De�nitionsgemäß erfüllt die
Homoepitaxie dieses Kriterium. Mit zunehmend unterschiedlichen Gitterkonstanten
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellungen verschiedener Arten des epitaktischen Wachstums.
a) Bei der relaxierten bzw. angepassten Epitaxie ist die Gitterfehlpassung sehr gering (f ≈ 0).
Der Film wächst unverspannt auf. b) Bei geringen Abweichungen der Gitterparameter kann
der Film die laterale Gitterkonstante des Substrats übernehmen. Der Film wächst dann mit
Verzerrung der Gitterkonstante verspannt auf. c) Sind die mechanischen Spannungen an
der Grenz�äche zu groß, können diese Umordnungsprozesse induzieren. Durch Versetzun-
gen kann die im Film gespeicherte Energie abgebaut werden, etwas oberhalb der Grenz�äche
wächst der Film unverspannt (relaxiert). d) Eine Sonderform ist die domänenangepasste Epita-
xie. Dabei können, wie im gezeigten Beispiel, vier Einheitszellen des Films (n = 4) auf fünf
Einheitszellen des Substrats (m = 5) aufwachsen. Ist die so beschriebene Gitterfehlpassung
der Domänen nicht null, so kann es auch hier wieder zu Verspannungen an der Grenz�äche
kommen.

wächst der Betrag der Gitterfehlpassung (|f | > 0) und es kommt zunächst zu einem ver-
spannten Aufwachsen des Films. Dies wird als verspannte Epitaxie (Strained Epitaxy,
s. Abb. 3.1 b)) bezeichnet. Dabei übernimmt der Film die lateralen Gitterkonstanten
des Substrats. Aufgrund der Volumenerhaltung der Einheitszelle führt eine laterale
Streckung (f > 0) zu einer medialen (Out-of-Plane) Stauchung und umgekehrt fürf < 0.

Jede Gitterfehlpassung induziert schichtdickenabhängige Verspannungsenergien
an der Grenz�äche. Sobald diese einen kritischen Wert überschreiten, werden die
vorhandenen mechanischen Verspannungen durch Versetzungen abgebaut. In den
meisten Fällen wächst der Film bereits wenige Monolagen oberhalb der Grenz�äche
mit seiner ursprünglichen lateralen Gitterkonstante unverspannt weiter auf. Dies
wird als relaxierte Epitaxie (Relaxed Epitaxy, s. Abb. 3.1 c)) bezeichnet. Als Spezial-
form hiervon können die Versetzungen ein geordnetes Untergitter, das sogenannte
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Koinzidenzgitter, formen. Dabei wachsen allgemein n Einheitszellen des Films lateral
aufm Einheitszellen des Substrats. Dies wird als domänenangepasste Epitaxie (Domain
Matched Epitaxy, s. Abb. 3.1 d)) bezeichnet [132, 133]. Beim Wachstum von Titannitrat
(TiN) auf einem (100)-orientierten Silizium-Substrat wird beispielsweise ein Verhältnis
von n/m = 4/3 beobachtet [132]. Dabei resultiert eine verbleibende Gitterfehlpassung
von f < 4 % [134]. Beim Wachstum von BaBiO3 auf SrTiO3 wird ebenfalls diese Art
des Wachstums mit einem Verhältnis von n/m = 11/12 vermutet [12, D1].

Erfahrungswerte aus der Literatur belegen, dass epitaktisches Wachstum bis |f | ≲ 8 %
auftritt [132, 135]. Am Beispiel des Wachstums von MgO oder TiN auf Silizium lässt
sich jedoch erkennen, dass dies nur eine Faustregel ist: Hier wird epitaktisches Wachs-
tum trotz f ≈ 22 % [133] beziehungsweise f ≈ 25 % [132, 134] beobachtet. Epitaktisches
Wachstum bei noch größeren Werten der Gitterfehlpassung kann auch erreicht werden,
wenn die Kristallachsen nicht mehr parallel zueinander stehen, also wenn beispiels-
weise ein Film (011)-orientiert auf einem (001)-orientierten Substrat aufwächst.

Wachstumsmodi

Von der ersten Keimbildung der den Film aufbauenden Teilchen bis zum Wachstum
des Films �nden eine Vielzahl physikalischer Prozesse statt, welche größtenteils theo-
retisch verstanden sind [136]. Während bei der Keimbildung die Gibbs’sche freie
Enthalpie und damit einhergehend eine Mindestgröße r⋆ der Keime (Ostwaldreifung)
die entscheidenden prozessantreibenden Größen sind [137], hängt das weitere Wachs-
tum von den freien Grenz�ächenenergien 
s, 
f(n) sowie 
i(n)– den Energien zwischen
Substrat und Vakuum, zwischen Film und Vakuum sowie zwischen der gemeinsamen
Grenz�äche Substrat und Film) – ab [113, 138]. Dabei indiziert n die Anzahl an Lagen
und damit eine Schichtdickenabhängigkeit der zuletzt genannten Grenz�ächenener-
gien. Im Wesentlichen können drei unterschiedliche Wachstumsmodi unterschieden
werden, die in Abbildung 3.2 dargestellt sind und im Folgenden vereinfacht in aller
Kürze erläutert werden.

Inselwachstum (Volmer-Weber-Wachstum):Wenn adsorbierte Partikel eine größe-
re Bindungsenergie untereinander aufweisen als zur Substratober�äche, �nden weitere
Ablagerungen bevorzugt auf dem bereits adsorbierten Material statt (vgl. Abb. 3.2 a)).
Für das Verhältnis der freien Energien gilt hierbei 
s < 
i(n) + 
f(n) [138]. Somit ist ein
dreidimensionales Filmwachstum energetisch begünstigt. [139]

Lagenwachstum (Frank-van-der-Merwe-Wachstum): Infolge einer höheren Bin-
dungsenergie zwischen Film und Substratmaterial benetzen die adsorbierten Partikel
die Substratober�äche gleichmäßig. Erst wenn diese komplett bedeckt ist, wächst die
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung verschiedener Film-Wachstumsmodi. In Abhängigkeit
der Grenz�ächenenergien resultiert eine unterschiedliche Morphologie: a) Ist die Grenz�ä-
chenenergie 
s (zwischen Substrat und Vakuum) kleiner als 
f(n) (zwischen Film und Vakuum)
und 
i(n) (zwischen Substrat und Film) zusammen: 
s < 
i(n)+
f(n), so ist ein dreidimensionales
Filmwachstum energetisch begünstigt (Insel- oder Volmer-Weber-Wachstum). b) Zweidimen-
sionales Schichtwachstum (Frank-van-der-Merwe) �ndet bevorzugt statt, falls 
s > 
i(n) +
f(n).
Dies kann zu einem �ächigen Bedecken des Substrats führen. c) Beim Stranski-Krastanow-
Wachstum ist zunächst die Grenz�ächenenergie 
s am größten, wodurch der Film das Substrat
�ächig benetzt. Aufgrund der Schichtdickenabhängigkeit von 
i(n) und 
f(n) �ndet oberhalb
einer kritischen Schichtdicke ein energiegetriebener Umbruch statt, wodurch anschließend
dreidimensionales Wachstum energetisch begünstigt wird.

nächste Monolage einheitlich auf (vgl. Abb. 3.2 b)). Für die freien Grenz�ächenenergien
gilt dabei 
s > 
i(n) + 
f(n) [138]. [135, 140, 141]

Stranski-Krastanow-Wachstum: Der dritte Wachstumsmodus ist eine Kombination
der beiden eben vorgestellten Modi und resultiert aus einer Schichtdickenabhängigkeit
der Grenz�ächenenergien von 
i(n) und 
f(n). Es werden zuerst wenige Lagen �ächig
gewachsen, ehe ein energiegetriebener Umbruch zu einem bevorzugten Inselwachstum
führt (vgl. Abb. 3.2 c)). [142]

Bei der Dünn�lmsynthese ist das zweidimensionale Frank-van-der-Merwe-Wachs-
tum von großem Interesse. In der Realität treten die drei Modi jedoch nicht immer
eindeutig getrennt voneinander auf, sondern bilden Mischzustände aus [143]. Den-
noch können Wachstumsmodi unter bestimmten Voraussetzungen bevorzugt sein:
Während hohe Substrattemperaturen in der Regel das Volmer-Weber- oder Stranski-
Krastanow-Wachstum begünstigen, führen hohe Depositionsraten bevorzugt zu einem
Lagenwachstum. Eine große Gitterfehlpassung sowie eine schwächere Bindung an der
Grenz�äche als im Film führt wiederum vermehrt zu Insel-Wachstum. Zudem wird
durch eine dicht gepackte Substratober�äche zweidimensionales Wachstum präferiert.
[144, 145]

3.2 Gepulste Laserablation

Seit der Entwicklung des Lasers (Light Ampli�cation by Stimulated Emission of Radia-
tion) im Jahr 1960 [146] sind vielfältige moderne Anwendungen daraus entstanden:
Laser werden beispielsweise verwendet zur exakten Ausrichtung von Bauteilen, bei der
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Vermessung von Längen, in der Informationsübertragung, bei Belichtungsvorgängen
im Druckwerken, bei chirurgischen Eingri�en am Auge oder bei der Bearbeitung von
Ober�ächen. Des Weiteren wurde diese Technik bald nach der Entdeckung auch zur
Synthese von Dünn�lmen eingesetzt [145]. Der Durchbruch als Beschichtungsver-
fahren gelang Ende der 1980er Jahre, als mehrere Arbeitsgruppen unabhängig von-
einander erfolgreich epitaktische Filme mit Hilfe der gepulsten Laserablation (Pulsed
Laser Deposition, PLD) herstellen konnten [147–149]. Seitdem wird dieses Verfahren
zur Synthese unterschiedlicher Materialien extensiv verwendet [150].

Im Wesentlichen benötigt dieses Beschichtungsverfahren drei Komponenten: einen
hochenergetischen Laser als Energiequelle, das aufzuwachsende Material meist in
Form einer polykristallinen Tablette (Target) und ein zum Filmmaterial passendes
Substrat. Der Laser wird gepulst, wobei jeder Laserpuls im Idealfall die folgenden, im
Bereich von Mikrosekunden statt�ndenden Prozesse anstößt:

1. Einwirkung des Laserlichts auf die Ober�äche des Targets und Erzeugung eines
Plasmas. Dabei �nden mehrere Prozesse innerhalb kürzester Zeit statt: Die Wech-
selwirkung des Laserlichts mit der Ober�äche des Targets führt nahezu instantan
zu einer starken Erhitzung derselbigen und, meist begünstigt durch einen niedrigen
Hintergrunddruck, zum Abdampfen des Materials. Weitere Wechselwirkungen des
Laserlichts mit dem abzuscheidenden Material führen zur Bildung eines isothermen
Plasmas. Beide Prozesse �nden während der Einwirkzeit des Lasers statt [151], welche
typischerweise einige Nanosekunden beträgt [152–154]. [151]

2. Meist adiabatische Ausbreitung des Plasmas parallel zur Flächennormalen des Tar-
gets bis hin zur Substratober�äche. Die Form der Plasmawolke (Plasma Plume) kann
mit einer cosn(�)-Relation beschrieben werden [144]. Der Exponent ist von vielen Fak-
toren wie beispielsweise Targetdichte, Laserenergie oder Hintergrunddruck abhängig
und liegt in den meisten Fällen im Bereich von 4 bis 30 [154].

3. Kondensation und idealerweise Kristallisation zu einem epitaktischen Film. Sofern
die auf das Substrat auftre�enden Partikel nicht elastisch gestreut werden, folgen
eine Reihe von schnell und teilweise zeitgleich abfolgenden Prozessen: Beim Annä-
hern an die Substratober�äche erfahren die Partikel unmittelbar vor dem Kontakt
eine Van-der-Waals-Wechselwirkung, wodurch die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der
Partikel am Substrat steigt: es kommt zur Adsorption an der Ober�äche. Da diese
Wechselwirkung zwischen Filmmaterial und Substratober�äche im ersten Moment
verglichen zur thermischen Energie jedoch sehr schwach ist, können die anhaftenden
Partikel die Ober�äche auch wieder verlassen (Desorption). Während dieser Phase
können auch eine Vielzahl chemischer Reaktionen statt�nden. Adsorbierte Partikel
unterliegen, sofern sie nicht sofort wieder desorbiert werden, Nukleations- sowie
Di�usionsprozessen und tragen letztlich zum Schichtwachstum bei. [144, 145]
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Bei passender Wahl der PLD-Parameter (Druck, Temperatur, Laserenergie, Energie-
dichte) ist ein stöchiometrischer Übertrag sowie ein epitaktisches Wachstum möglich.
Ein Vorteil gegenüber anderen Depositionsverfahren wie beispielsweise Kathoden-
zerstäuben (Sputtern) oder Molekularstrahlepitaxie (Molecular Beam Expitaxy, MBE)
ist, dass das PLD-Verfahren auch bei einem hohen Hintergrunddruck (bis zu einigen
Millibar) angewendet werden kann, da das Laserlicht kaum mit Gasen wechselwirkt.
Auch sind mittels PLD hohe Abscheideraten aufgrund hoher Laserpulsraten und Lase-
renergien möglich. Da die Abscheiderate pro Puls weitgehend konstant ist, können
mittels PLD auch atomar de�nierte Dünnschichten realisiert werden. [144]

Diesen Vorteilen stehen die Nachteile eines großen zeitlichen sowie energetischen
Aufwands, die Vielzahl an einstellbaren Parametern sowie eine Beschränkung auf klei-
ne zu beschichtende Flächen gegenüber. Des Weiteren lassen sich nicht alle Materialien
in Form eines hochdichten und inerten Targets anfertigen oder eignen sich nicht für
die Dünn�lmsynthese mittels PLD (spiegelnde Ober�ächen, poröse Materialien). Somit
�ndet das Beschichtungsverfahren hauptsächlich in Forschungseinrichtungen in der
Oxidforschung Anwendung.
[144, 151–155]

Depositionsparameter

Um epitaktische Dünn�lme mit de�nierten Grenz�ächen zu wachsen, müssen während
des PLD-Prozesses einige Parameter kontrolliert und dynamisch angepasst werden.
Im Folgenden werden diese jeweils eigens diskutiert, auch wenn sich diese teilweise
gegenseitig beein�ussen.

Laserparameter

Damit eine starke Wechselwirkung des Laserlichts mit dem Targetmaterial statt-
�nden kann, sollte das Target einen möglichst geringen Re�exionsgrad aufweisen,
also das Absorptionsspektrum des Targetmaterials im Bereich der Laserwellenlänge
ein Maximum aufweisen. In dieser Arbeit werden oxidische Keramiken verwendet.
Kurzwellige Laserstrahlen, wie die eines Excimer-Lasers (Excited Dimer), eignen sich
hierfür besonders gut [154].

Excimerlaser erreichen typischerweise eine Energiedichte von einigen Joule pro Qua-
dratzentimeter. Dabei ist zu beachten, dass die auf das Target eingeprägte Energiedichte
weder zu klein noch zu groß sein darf, um einerseits die Ausbildung eines Plasmas zu
erreichen und andererseits das Targetmaterial nicht durch thermische Überlastung
punktuell aufzuschmelzen und so eine Clusterbildung zu riskieren. Letztgenanntes
kann zu Inhomogenitäten und einer hohen Ober�ächenrauigkeit der Dünn�lmproben
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führen. Nur im optimalen Energiebereich können alle Elemente des Targetmaterials
in die Gasphase übergehen. Des Weiteren beein�usst die Laserenergie maßgeblich die
Abscheiderate und kinetische Energie der herausgelösten Teilchen. Nach den Faustre-
geln zum Erreichen eines epitaktischen Wachstums auf Seite 23 begünstigt eine hohe
Abscheiderate das erwünschte Lagenwachstum. Dagegen können hohe kinetische
Energien der auftre�enden Teilchen zu Defekten auch unterhalb der Filmober�äche
führen (Implantation). Durch Einbau von interstitiellen Fehlstellen kann zusätzlich
mechanische Spannung im Film hervorgerufen werden.

Zuletzt kann im PLD-Prozess noch die absolute Anzahl an Laserpulsen (LP) variiert
werden. Dabei ist meist eine direkte Proportionalität zwischen der Anzahl an LP und
der resultierenden Schichtdicke zu erwarten.

Hintergrunddruck

Der Ablationsprozess �ndet meist in einer Vakuumkammer unter reduzierten Hin-
tergrunddrücken zwischen Ultrahochvakuum (UHV) bis etwa 1mbar statt [154]. Bei
oxidischen Materialien wird als Hintergrundgas häu�g molekularer Sauersto� verwen-
det. Dieser erfüllt mehrere Zwecke: Die Bestandteile der Plasmawolke können mit den
Sauersto�molekülen wechselwirken und so bereits Suboxid-Einheiten bilden, welche
im nächsten Schritt bei der Anlagerung auf dem Substrat bzw. Film zur präferentiellen
Ausbildung der oxidischen Phase führen. Die Menge an Sauersto� ist dabei von der
thermodynamischen Stabilität der auszubildenden Oxid-Phase abhängig [154]. Des
Weiteren wird die geometrische Form der Plasmawolke, also der Exponent n der bereits
erwähnten cosn(�)-Abhängigkeit, beein�usst: Das Hintergrundgas fokussiert somit
die Plasmawolke [154]. Gleichzeitig wird durch zusätzliche Stoßprozesse die kinetische
Energie der Teilchen im Plasma reduziert. Zuletzt kann ein höherer Hintergrunddruck
das Abdampfen �üchtiger Elemente, wie in meinem Fall Blei [154] oder Bismut [155],
vom Substrat und damit einhergehend ein nicht stöchiometrisches bzw. de�zitäres
Wachstum vermindern.

Substrattemperatur

Auf der Substratober�äche sollen Umordnungsprozesse der auftre�enden Teilchen
ermöglicht werden, damit alle Elemente ihren energetisch günstigsten Platz einnehmen
können. Dies wird durch Di�usionsprozesse ermöglicht, wobei im Allgemeinen die den
Prozess beschreibende Di�usionskonstante D von der Temperatur T abhängt [156]:D ∝ exp(−T −1). Im Idealfall können dadurch epitaktische, einkristalline Dünn�lme
realisiert werden. Ist die Substrattemperatur zu niedrig, so können polykristalline oder
amorphe Strukturen entstehen. Mit steigender Temperatur nimmt jedoch auch der
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Dampfdruck der Elemente auf der Probenober�äche zu [144]. Dies kann, ähnlich wie
ein reduzierter Hintergrunddruck, zum Abdampfen von leicht �üchtigen Elementen
führen.

Tempern (Annealing)

Um die Sauersto�beladung der oxidischen Dünn�lme zu beein�ussen, ohne den Hinter-
grunddruck während der Synthese zu verändern (was allgemein nicht beliebig möglich
ist), gibt es zusätzlich die Möglichkeit, die gewachsenen Dünn�lme nachträglich einer
Wärmebehandlung unter veränderten Hintergrundbedingungen für eine bestimmte
Haltezeit (Annealing Time) auszusetzen. Üblicherweise wird dies direkt nach dem
Wachstumsprozess durchgeführt. Der normalerweise bereitgestellte Sauersto� bei
gleichzeitig hoher Di�usivität führt zum nachträglichen Einbau von Sauersto�ionen
im gewachsenen Gitter. So kann einem Sauersto�de�zit entgegengewirkt werden,
allerdings nur bis zu einer materialabhängigen Schichttiefe.
[151–155]

Die verwendete PLD-Anlage

Die für diese Arbeit verwendete Anlage besteht aus einem System aus untereinan-
der über Vakuumschleusen (Shutter) verbundenen Vakuumkammern (s. Abb. 3.3 a)).
Im Zentrum der Anlage be�ndet sich die Transferkammer. Targets und Proben las-
sen sich ohne die individuellen Vakua der anderen Kammern zu brechen, über die
sogenannte Load-Lock-Kammer ein und ausschleusen. Diese Kammer zeichnet sich
durch ein kleines Volumen und damit durch kurze Evakuierungs- und Belüftungs-
zeiten aus. Über die Transferkammer können dann die Targets oder Proben in eine
von zwei zueinander gespiegelten Depositionskammern sowie zu einer Sputter- oder
Ionenätzanlage transportiert werden. Dieser Aufbau ermöglicht weiterhin das sukzes-
sive In-Situ-Prozessieren von umgebungsemp�ndlichen Proben. Jede der erwähnten
(autarken) Kammern ist durch ein Pumpsystem aus einer Scroll- (Boc Edwards xDS10)
sowie Turbopumpe (der Firma Pfei�er) ausgestattet. Ein Minimaldruck im Bereich
von 10−8mbar ist somit in jeder einzelnen Kammer unabhängig erreichbar.

In den beiden Depositionskammern be�ndet sich jeweils ein Targetrevolver, welcher
bis zu vier verschiedene Targets aufnehmen kann. Mittels Schrittmotoren (Berger
Lahr, VRDM368/50LNA) lassen sich die Targets frei positionieren. Der schematische
Aufbau ist in Abbildung 3.3 b) dargestellt. Um während des Ablationsprozesses die
Targetober�äche vor langzeitigen thermischen Beanspruchungen zu schützen und
mögliche Inhomogenitäten im Targetmaterial vorzubeugen, kann dieses mäanderför-
mig gegenüber dem auftre�enden Laserstrahl bewegt werden. Der Hintergrunddruck
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Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Aufbaus der verwendeten PLD-Anlage. a) Ein Sys-
tem aus miteinander verbundenen Vakuumkammern ermöglicht einen Transport von Objek-
ten in die verschiedenen Teilabschnitte der Anlage. Diese sind jeweils über einen Shutter
voneinander abtrennbar. Es stehen zwei getrennte PLD-Kammern zur Verfügung (PLD 1 und
PLD 2). Über einen optischen Tisch kann das Laserlicht über Spiegel, Blenden und Linsen
de�niert in die beiden Kammern eingekoppelt werden. b) In den PLD-Kammern be�ndet sich
jeweils ein Targetrevolver, der bis zu vier unterschiedliche Targets aufnehmen kann. Über
Schrittmotoren wird das jeweils gewünschte Target optimal zum eintre�enden Laserstrahl
ausgerichtet, so dass die sich während des Depositions-Prozesses ausbildende Plasmawolke
mittig die Substratober�äche tri�t. Das bereitgestellte Substrat be�ndet sich (im Fall der PLD2)
auf einem mobilen, thermisch isolierten Probenhalter und wird von der Rückseite mit einem
IR-Laser auf die gewünschte Temperatur geheizt. Ein System aus Vakuumpumpen und einem
Gas-Flow-Controller ermöglicht einen dynamisch geregelten Hintergrunddruck.

wird mittels eines Massendurch�ussreglers (MKS PR4000) sowie eines Shuttersystems
(der Firma VAT) dynamisch geregelt. Die verwendete Depositionskammer verfügt über
ein Laserheizsystem (LH 140, Surface Systems + Technology GmbH & Co.Kg, Hückel-
hoven). Das auf einen thermisch abgefangenen Probenhalter befestigte Substrat wird
dabei durch die Bestrahlung der Rückseite des Probenhalters indirekt aufgeheizt. Die
Energie des Infrarot-Lasers (� = 938 nm) sowie die gewünschte Temperatur ist über
einen Steuerrechner regelbar. Um Zweiteres zu ermöglichen, ist im Laserheizsystem
intern ein Pyrometer verbaut, welches ebenfalls auf die Rückseite des Probenhalters
ausgerichtet ist. Die Temperatur des Probenhalters kann zusätzlich über ein externes
Pyrometer (Kleiber 270B) bestimmt werden. Dieses ist außerhalb der Depositionskam-
mer platziert und auf den Probenhalter knapp unterhalb des Substrats ausgerichtet.

Die Laserpulse des zur Ablation verwendeten KrF-Excimer-Lasers (LPX300, Lambda
Physics/Coherent) können über ein System aus Spiegeln auf ein ausgewähltes Target in
einer der beiden Depositionskammern gerichtet werden. Dabei ermöglichen Blenden
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3.2 Gepulste Laserablation

Material Verwendung ac/pc,RT Hersteller fBBO fBPO

SrTiO3 Substrat 3,905Å
MaTecK GmbH/
Crystal GmbH

−10,23 % −8,48 %
MgO Substrat 4,203Å Crystal GmbH −3,38 % −1,50 %

BaPbO3 Target 4,267Å
Sindlhauser

Materials GmbH
−1,91 % 0%

BaBiO3 Target 4,35Å
Sindlhauser

Materials GmbH
0 % 1,95 %

Tabelle 3.1: Übersicht über die verwendeten Substrat- und PLD-Target-Materialien mit Angaben
zu deren nominellen kubischen bzw. pseudokubischen Gitterkonstanten ac/pc bei Raumtemperatur,
Bezugs�rmen sowie Gitterfehlpassungen bezogen auf BaBiO3 (BBO) und BaPbO3 (BPO) (nach
Gl. 3.1 mit m = n = 1). Für BaBiO3 auf SrTiO3 wurde eine domänenangepasste Epitaxie
mit einem Verhältnis von n/m = 11/12 beobachtet [D1]. Damit ergibt sich eine nominelle
Gitterfehlpassung von f = −2,1 %.

und optische Linsen das Ausblenden des äußeren, inhomogenen Laserstrahlpro�ls
sowie das Fokussieren des nicht ausgeblendeten Laserlichts auf die Ober�äche des
Targets. Dort besitzt der Laserstrahl eine räumliche Ausdehnung von etwa 1,8×1,8mm2.
Die Wellenlänge des Lasers beträgt � = 248 nm.

Verwendete Materialien und PLD-Parameter

In Tabelle 3.1 sind die verwendeten Substrat- sowie Targetmaterialien mitsamt Infor-
mationen zu deren nominellen Raumtemperatur-Gitterparametern, Bezugs�rmen und
gegenseitige Gitterfehlpassungen aufgelistet. Die polykristallinen, gesinterten Targets
sind stöchiometrisch, weisen nominell eine Reinheit von mehr als 99,5 % auf und sind
mit der technisch maximal erreichbaren Materialdichte kommerziell angefertigt wor-
den. Spuren vorheriger Ablationsprozesse werden standardmäßig durch Abtrag mittels
Schleifpapier (VSM, Korn 320) von der Targetober�äche entfernt. Dem eigentlichen
Dünn�lmwachstumsprozess geht zudem die sogenannte Preablation voraus, bei der
die Targetober�äche unter den gleichen Bedingungen wie bei der späteren Ablation
mit dem Excimer-Laser mittels 300 LP abgerastert wird. So �ndet jede Ablation in
Bezug auf die Targetober�äche unter den gleichen Ausgangsbedingungen statt.

Als Substrat werden standardmäßig 1-mm-dicke, einseitig polierte, jeweils (001)-
orientierte Einkristalle aus SrTiO3 und MgO mit einer Orientierungsgenauigkeit von
mindestens 0,5° und Kanten entlang der (010)/(100)-Netzebenen verwendet. Der Mit-
tenrauwert der Ober�äche beträgt nominell Ra < 0,5 nm. Sofern die Substrate nicht
bereits die passende Größe besitzen, werden diese mittels einer Diamantdrahtsäge
(Well Diamantdrahtsägen GmbH) auf eine Größe von etwa 5 × 5mm2 zugeschnitten.
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3 Dünn�lmsynthese

Dabei wird während des Sägeprozesses die Substratober�äche mit Fotolack vor Schleif-
staub geschützt. Nach dem Sägen wird der aufgebrachte Fotolack mittels Aceton und
Isopropanol wieder entfernt.

Jeder Dünn�lmsynthese geht zunächst eine von zwei in dieser Arbeit angewendeten
Reinigungsprozeduren der Substratober�äche voraus. SrTiO3 kann – wie eingangs
beschrieben (Kap. 2.2) – mittels einer Ätzprozedur TiO2-terminiert werden. Hierfür
werden die Substrate für 30 s in einem Ultraschallbad einer 13%igen gepu�erten Fluss-
säurelösung ausgesetzt, anschließend in bidestilliertem Wasser gereinigt und mit einer
Sticksto�-Druckpistole trocken geblasen. Nachfolgend gilt es, die so behandelten Sub-
strate für etwa sieben Stunden bei 950 ◦C unter reinem Sauersto��uss auszuheizen, um
eventuell eingebrachte Ätzschäden auszuheilen. Die so präparierten Substrate können
im Trockenschrank zwischengelagert und ohne weitere Präparationsschritte für die
Dünn�lmsynthese verwendet werden. Die zweite in dieser Doktorarbeit verwendete
Reinigungsprozedur sieht ein zehn-minütiges Ultraschallbad der Substrate in Aceton
vor, ehe die Substrate auf der polierten Seite mittels Isopropanol und Linsenpapier
abgezogen werden. Anschließend werden die Substrate erneut für jeweils zehn Mi-
nuten in Aceton und Isopropanol in einem Ultraschallbad gereinigt. Direkt vor der
Dünn�lmsynthese durchlaufen die Substrate zusätzlich einen Ausheizprozess bei nomi-
nell 800 ◦C in der PLD-Kammer. Die Qualtität der so behandelten Substratober�ächen
wird routinemäßig mittels Rasterkraftmikroskopie überprüft (s. Kap. 4.2.1).

Nach der entsprechenden Vorbehandlung werden die Substrate mittels Leitsilber
(Plano GmbH) auf einen thermisch abgefangenen Probenhalter geklebt. Dieser Ver-
bund wird zunächst zum Aushärten des Leitsilbers für etwa 30Minuten auf bis zu 75 ◦C
ausgeheizt und anschließend in die Depositionskammer eingeschleust. Um strukturelle
Schäden im Substratmaterial beim Hochheizen zu vermeiden, werden die Substrate
innerhalb von etwa 40 Minuten auf die Ablationstemperatur von nominell 554 ◦C
durch eine kontinuierliche Erhöhung der IR-Laserenergie aufgeheizt. Eine Ausheiz-
temperatur von 800 ◦C im Fall nicht HF-gepu�erter Substrate wird in etwa 60 Minuten
erreicht. Nach einer etwa fünfminütigen Stabilisierung der nominellen Temperatur
folgt der eigentliche Ablationsprozess. Hierfür werden die auf 800 ◦C geheizten Sub-
strate zunächst innerhalb weniger Sekunden ebenfalls auf 554 ◦C abgekühlt.

Die in regelmäßigen Abständen über ein externes Messgerät (BFi OPTiLAS) kon-
trollierte bzw. kalibrierte Energie sowie die Frequenz des Excimer-Lasers werden im
Vorfeld auf die beiden Targetmaterialien optimiert. Für BaPbO3 beträgt bei nahezu al-
len Proben die eingestellte Laserenergie 650mJ bei einer Frequenz von 5Hz und 730mJ
bei 3Hz für BaBiO3. Im Fall der Herstellung von Bilagen wird nach der Fertigstellung
der ersten Schicht automatisch auf das zweite Target gewechselt, währenddessen der
Excimerlaser mittels Schüssen auf eine Blende auf die neue Energie stabilisiert wird.
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3.2 Gepulste Laserablation

Der Ablation folgt standardmäßig ein Annealing-Schritt unter einem Hintergrund-
druck von etwa 400mbar O2, um einerseits eine Sauersto�beladung des Dünn�lms zu
ermöglichen, andererseits aber auch ein Wieder-Abdampfen der �üchtigen Elemente
Blei sowie Bismut zu minimieren [157]. Der Sauersto� wird dabei direkt nach dem
Wachstum der letzten Schicht eingelassen. Anschließend wird die Temperatur inner-
halb von 3min auf 400 ◦C verringert und für weitere 17min konstant gehalten. Nach
Ablauf dieser Zeit �ndet ein freies Abkühlen der Probe statt. Anschließend kann die
Depositionskammer wieder evakuiert werden und der Dünn�lm über die Transfer-
und Load-Lock-Kammer ausgeschleust werden.
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4 Strukturelle Charakterisierung

Die physikalischen Eigenschaften von Dünn�lmen und Dünn�lmsystemen sind maß-
geblich von deren Kristallstrukturen abhängig, die – wie in Kapitel 3 beschrieben –
vom Substrat und dem Filmwachstum beein�usst sein können. Daher ist es wichtig,
die strukturellen Eigenschaften der Dünn�lmproben genau zu kennen [158]. Dafür ste-
hen verschiedene Charakterisierungsmethoden zur Verfügung, auf deren theoretische
Grundlagen ich zunächst eingehen möchte, bevor ich die Ergebnisse der Struktur-
analyse der im Rahmen dieser Arbeit angefertigten BaPbO3-Monolagen vorstelle und
diskutiere. Strukturanalysen von BaPbO3-BaBiO3-Bilagen werden ausschnittsweise in
Kapitel 6.2.2 diskutiert.

4.1 Charakterisierungsmethoden

Es gibt unterschiedliche Methoden, die Struktur und Topographie von Dünn�lmen zu
evaluieren. Beispiele hierfür sind optische Spektroskopie, Untersuchungen mittels Ma-
gnetoresonanz (z. B. Kernspinresonanz), verschiedene Arten von Streuexperimenten
(z. B. Ionen-Strahl-Streuung, Ramanstreuung, Röntgenstreuung) sowie verschiedene
Arten der Mikroskopie [158]. Mit optischen Mikroskopen lassen sich intransparente
Dünnschichten meist nur im Nanometerbereich durchleuchten bzw. die Ober�äche
der Kristalle analysieren. Dabei spielt das optische Auflösungsvermögen eine wichtige
Rolle. Neben der Abhängigkeit von der numerischen Apertur ist diese direkt pro-
portional zur Wellenlänge der verwendeten Strahlung. Um atomare Auflösungen zu
realisieren, werden häu�g beschleunigte Elektronen als Lichtquelle verwendet wie
beispielsweise bei der im Jahr 1937 [159] entwickelten Rasterelektronenmikroskopie
(Scanning Electron Microscope, SEM). Eine weitere Methode, das optische Auflösungs-
limit zu umgehen, gelingt durch das Abrastern der Probenober�äche bei gleichzeitiger
Detektion von elektrischen Tunnelströmen oder Van-der-Waals-Wechselwirkungen.
Ein Beispiel hierfür ist die im Jahr 1986 [160] entwickelte Rasterkraftmikroskopie, die
zur Untersuchung der Topographie in dieser Arbeit standardmäßig verwendet und im
folgenden Kapitel genauer beschrieben wird. Das mit dieser Charakterisierungsmetho-
de gewonnene Bild lässt sich als direktes Abbild der Kristallober�äche interpretieren.
Bei dem zweiten verwendeten Standard-Verfahren, der Röntgenbeugung, kann die
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4 Strukturelle Charakterisierung

Abbildung 4.1: Schematische Skizze des vereinfachten Arbeitsprinzips eines Rasterkraftmikro-
skops. An einem Biegebalken (Cantilever) be�ndet sich eine Spitze, welche in Wechselwir-
kung mit der Probenober�äche treten kann. Die durch die Wechselwirkung bedingte Verbie-
gung des Biegebalkens wird unter Normalbedingungen meist über die Ablenkung eines Laser-
strahls detektiert, welcher von der Rückseite des Biegebalkens auf einen meist viergeteilten
Photodetektor re�ektiert wird, worüber auf die Stärke der Auslenkung (Δz) geschlossen wer-
den kann.

verwendete Strahlung meist etwa 10 μm bis 100 μm in die Probe eindringen [158]
und liefert somit Rückschlüsse auf den reziproken Raum und damit indirekt auf die
Kristallstruktur der untersuchten Dünn�lmproben.

4.1.1 Rasterkra�mikroskopie

Seit der Entwicklung des Rasterkraftmikroskops (Atomic Force Microscope, AFM) durch
Binnig und Rohrer im Jahr 1986 [160] steht eine Technik zur Verfügung, die Topo-
graphie von Materialien auf atomarer Ebene zu studieren [153]. Vorteile gegenüber
anderen Techniken wie der Rastertunnelmikroskopie stellen die Anwendbarkeit auch
auf elektrisch isolierenden Materialien sowie die zerstörungsfreie Untersuchung der
Ober�äche dar [160]. Dabei werden die Prinzipien der Rastertunnelmikroskopie und
der Pro�lometrie im sogenannten Kontakt-Modus kombiniert [160]: An einem so-
genannten Biegebalken (Cantilever) be�ndet sich eine dünne Spitze, welche mittels
piezoelektrischer Auslenkung mäanderförmig über die Probenober�äche gerastert
wird. Die Van-der-Waal-Wechselwirkung zwischen Spitze und Probe führt im ein-
fachsten Fall zur mechanischen Verbiegung des Biegebalkens. Ein üblicherweise unter
Normalbedingungen auf den Biegebalken gerichteter Laserstrahl wird dadurch ausge-
lenkt, wobei die Ablenkung mittels Photodioden räumlich aufgelöst werden kann (vgl.
Abb. 4.1). Darüber hinaus kann die Verbiegung des Biegebalkens auch piezoelektrisch
detektiert werden, so dass die De�ektion eines Laserstrahls unnötig wird und ein
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4.1 Charakterisierungsmethoden

entsprechendes Mikroskop auch bei tiefen Temperaturen ohne optische Detektion
betrieben werden kann [161, 162].

Die Weiterentwicklung dieses Kontakt-Arbeitsprinzips führt zu zwei überlegenen
Betriebsmodi eines AFMs: den Nicht-Kontakt-Modus (Non-Contact-Mode) sowie den
Intermittent-Modus (Tapping-Mode). Im letztgenannten Modus oszilliert der Biegebal-
ken – aufgrund einer externen Anregung – mit seiner Resonanzfrequenz. Wechselwirkt
nun die Spitze jeweils beim geringsten Spitze-Proben-Abstand, so führt dies zu einer
Veränderung der Schwingungsfrequenz und Schwingungsamplitude des Biegebalkens,
welche als Rückmeldung verwendet werden kann, um den Abstand der Spitze von der
Probenober�äche nachzuregeln und damit das Höhenpro�l zu extrahieren. [163]
[164]

Verwendete AFM-Anlage

Zur Aufzeichnung der Daten wird im Rahmen dieser Doktorarbeit ein MultiMode
SPM-Gerät (ehemals Digital Instruments, übernommen durch Bruker) verwendet.
Standardmäßig werden die Ober�ächen mit PPP-NCHR-Spitzen mit einer spezi�schen
Resonanzfrequenz des Biegebalkens von etwa 300 kHz im Intermittent-Modus unter-
sucht. Der verwendete Piezoscanner hat dabei eine maximale verfahrbare Fläche von
etwa 14 × 14 μm2. Die Datenaufnahme geschieht mit der Systemsoftware Nanosurf,
wobei ich für die Darstellung und Auswertung der Daten die freie Software Gwyd-
dion [165] verwendet habe. Als statistisches Mittel zum Vergleich von Ober�ächen-
rauigkeiten wird in den folgenden Kapiteln das Maß der Quadratmittel-Rauigkeiten
(Root-Mean-Square-Roughness, RMSR) angegeben.

4.1.2 Röntgendi�raktometrie

Anhand von Röntgenbeugungsexperimenten kann im Allgemeinen mittels kurzwel-
liger Röntgenstrahlung auf die chemische Zusammensetzung und indirekt auf die
Struktur von Kristallen geschlossen werden. Dabei wird im Wesentlichen die Streu-
ung zwischen Photonen, deren Wellenlänge in der Größenordnung interatomarer
Abstände liegt, und Elektronen betrachtet. Es werden zwei Arten der Wechselwirkung
unterschieden [158]: Inelastische Streuung, wie sie beispielsweise bei der Photoio-
nisation oder dem Comptone�ekt auftritt, und elastische Streuung, welche für die
Röntgendi�raktometrie essentiell ist. Sie wird auch als Thomson-Streuung bezeichnet
und ist Gegenstand der folgenden Betrachtung. [158, 166]
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Abbildung 4.2: Schematisches Skizze zur Herleitung der elementaren Streutheorie, in Anlehnung
an [167]. Eine einfallende ebene Welle mit dem Wellenvektor k0 wird an einzelnen Volu-
menelementen innerhalb der Probe gestreut. Aus Überlegungen zum Phasenunterschied Δ'
zweier Streuwellen unterschiedlicher Streuzentren im Abstand r kann die Streuamplitude der
Probe berechnet werden. Dabei wird angenommen, dass der Abstand R0 sowie R1 zwischen
Streuzentren und Detektor sehr groß ist, wodurch die gestreute Welle ebenfalls mit einem
Wellenvektor k beschrieben werden kann.

Elementare Streutheorie

Ziel der Röntgenbeugung ist, Informationen zur räumlichen Verteilung der Elektronen,
der sogenannten Streudichteverteilung %(r), in einer Probe zu erlangen, um daraus
indirekt Rückschlüsse auf die Struktur ziehen zu können. Grundlage der analytischen
Beschreibung von Röntgenbeugungsexperimenten ist die elementare Streutheorie. Ne-
ben der Annahme ausschließlicher Thomson-Streuung geht zudem noch die Annahme
einer rein kohärenten Einfachstreuung innerhalb der Probe ein. Die Vernachlässigung
von Mehrfachstreuungen ist als erste Born’sche Näherung bekannt. Die nachstehenden
Ausführungen folgen im Wesentlichen [167, 168].

Jedes Streuzentrum dient als Ausgangspunkt einer Kugelwelle, wodurch sich die
Amplitude einer einfallenden ebenen Welle mit Kreisfrequenz !0, Wellenvektor k0
und Amplitude A(t,r) = A0 exp [−i(!0t − k0 ⋅ r)] im Abstand R vom Streuzentrum
folgendermaßen beschreiben lässt:

AZ(t,R) = ÃR exp [−i(!0t − k0 ⋅ R)] . (4.1)

Der Vorfaktor Ã repräsentiert die Streuwahrscheinlichkeit und ist sowohl von der
Natur des Streuzentrums als auch von der Strahlung selbst abhängig. Für den Gang-
unterschied Δs zweier Streuwellen, die sich von unterschiedlichen Streuzentren im
Abstand r ausbreiten, ergibt sich – wie aus Abbildung 4.2 ersichtlich – allgemein der
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Zusammenhang: Δs = (k ⋅ r|k| ) − (k0 ⋅ r|k0| ) . (4.2)

Dabei geht die Näherung ein, dass der Detektor eine ausreichende Distanz zur Probe
hat, wodurch die kugelförmigen Streuwellen näherungsweise als eine ebene Welle
mit Wellenvektor k beschrieben werden können. Da rein elastische Streuprozesse
betrachtet werden, ist der Betrag der eingestrahlten und re�ektierten Wellenvektoren
identisch: |k| = |k0|. Damit lässt sich der Wegunterschied:

Δs = Δ'|k| = (k − k0) ⋅ r|k| (4.3)

über die Phasendi�erenz Δ' ausdrücken. Im weiteren Verlauf soll die Di�erenz des
gestreuten und eingestrahlten Wellenvektors als Streuvektor Q = k − k0 aufgefasst
werden. Die Phasendi�erenz lässt sich somit zuΔ' = Q⋅r vereinfachen. Für den Beitrag
des in Abbildung 4.2 angedeuteten Volumenelements dV am Ort r zur Amplitude der
am Detektor ankommenden gestreuten Strahlung ergibt sich somit:dAs(t,r) = %(r)AZdV= ÃR1 %(r) exp [−i(!0t − k ⋅ R1 + Q ⋅ r)] dV , (4.4)

wobei R1 der Abstand des Volumenelements zum Detektor darstellt. Ist der Abstand
der Probe zum Detektor verglichen zur Probenausdehnung groß, so kann im weiteren
Verlauf R1 ≈ R0 = R angenommen werden. Durch Integration über das gesamte Pro-
benvolumen VP resultiert die Gesamtamplitude As(t) der Streustrahlung am Detektor:

As(t) = ÃR exp [−i(!0t − k ⋅ R)] ∫VP dV%(r) exp [−iQ ⋅ r] . (4.5)

Der Ausdruck vor dem Integral ist von spezi�schen Größen des Materials, der Strah-
lungsart und des Versuchsaufbaus abhängig, wohingegen das Integral – häu�g auch
als Streuamplitude (Q) bezeichnet – die Information zur Streudichteverteilung %(r)
enthält. Es ist ersichtlich, dass die Streuamplitude der Fourier-Transformierten der
Streudichteverteilung %(r) entspricht. Durch Rücktransformation ließe sich die Streu-
dichteverteilung direkt ermitteln, allerdings sind experimentell nicht die Amplituden
der Streustrahlung, sondern nur deren Strahlungsintensitäten I (Q) ∝ |(Q)|2 zu-
gänglich. Informationen zur Phase und somit zur Streudichteverteilung gehen damit
verloren. Dies ist als Phasenproblem bekannt. Um dennoch Rückschlüsse zur Struktur
zu erhalten, nutzt man die Periodizität der Kristallstruktur bzw. die der Streudichtever-
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teilung %(r) aus. Die Fourier-Transformierte der periodischen Streudichteverteilung
hat die Form: %(r) = ∑ℎ,k,l %ℎkl exp [iGℎkl ⋅ r] , (4.6)

wobei ℎ, k und l unabhängige ganze Zahlen,Gℎkl = ℎb1+kb2+lb3 reziproke Gittervek-
toren, bi den drei Basisvektoren des reziproken Gitters und %ℎkl Fourier-Koe�zienten
entsprechen. Setzt man Gleichung 4.6 in Gleichung 4.5 ein, so �ndet man:

I (Q) ∝ |(Q)|2 = |||||∑ℎ,k,l %ℎkl ∫VP dV exp [−i(Gℎkl − Q) ⋅ r]|||||2. (4.7)

Ist das Streuvolumen groß gegen die Periode der Kristallstruktur, mitteln sich bei der
Integration alle Beiträge heraus mit Ausnahme spezieller Beobachtungsrichtungen,
die die sogenannte Laue-Bedingung

Q = Gℎkl (4.8)

erfüllen. In Worten ausgedrückt besagt diese Bedingung, dass konstruktive Interferenz
immer dann auftritt, wenn die Di�erenz aus gestreutem und eingestrahltem Wellenvek-
tor genau einem reziproken Gittervektor entspricht. Eine endliche Probenausdehnung,
Unordnung sowie weitere E�ekte wie beispielsweise eine Divergenz des Röntgen-
lichts und eine endliche Eindringtiefe der Strahlung verursachen ein „Aufweichen“
der Bedingung [167].

Die Laue-Bedingung ist von zentraler Bedeutung und wird in den folgenden Ab-
schnitten, in denen es um verschiedene Messanordnungen geht, von Relevanz sein.

Röntgenbeugung

Bei der Röntgenbeugung (X-Ray Di�raction, XRD) werden Röntgenröhre und Röntgen-
detektor sphärisch sowie symmetrisch zur Probenober�äche bewegt (vgl. Abb. 4.3). Da
in diesem Fall der Einfallswinkel ! gleich dem Streuwinkel � entspricht und historisch
die Ablenkung des Röntgenstrahls auf die Einstrahlrichtung des Röntgenlichts bezo-
gen wird, wird diese Messanordnung auch als �-2�-Geometrie bezeichnet. Der Betrag
des eingestrahlten Röntgenlichts der Wellenlänge � des Wellenvektors bleibt bei der
elastischen Streuung erhalten (|k| = |k0| = 2π/�), weswegen der Streuvektor Q zu
jedem Zeitpunkt senkrecht auf der Filmebene steht (s. Abb. 4.4 a)). Somit ist aufgrund
von Gleichung 4.8 diese Messanordnung nur sensitiv gegenüber Netzebenen, deren
Normalenvektor senkrecht zur Filmober�äche stehen. Durch symmetrische Variation
des Einfalls- und Streuwinkels wird die Länge des Streuvektors variiert (vgl. Abb. 4.4 a)).
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Abbildung 4.3: Schaubild zum Aufbau eines Di�raktometers sowie relevanter Größen. Röntgen-
quelle und Detektor können sphärisch um die Probe bewegt werden, welche sich meist auf
einem Goniometer be�ndet. Mit Hilfe des Goniometers kann üblicherweise die Probe in alle
Raumrichtungen sowie entlang seiner beiden Achsen (� und �) bewegt werden. Das einge-
strahlte Röntgenlicht mit Wellenvektor k0 tri�t unter dem Winkel ! auf die Probe auf und
verlässt diese als re�ektierter Strahl mit Wellenvektor k unter dem Winkel � . In der hier ge-
zeichneten symmetrischen Messgeometrie ist ! = � , wodurch der Streuvektor Q stets senk-
recht zur Probenober�äche steht.

Abbildung 4.4: Schaubild zu unterschiedlichen Messanordnungen bei der Röntgendi�raktome-
trie, in Anlehnung an [158]. a) Bei der symmetrischen �-2�-Messung wird ! und � im gleichen
Maß variiert, wodurch Q immer senkrecht zur Probenober�äche orientiert ist und sich nur
dessen Länge ändert (|Q| = Qz). b) Bei der sogenannten Rocking-Curve (!-Scan) ist der Streu-
vektor auf die Länge eines reziproken Gittervektors �xiert und die Probe wird e�ektiv gegen-
über des einfallenden Röntgenlichts verkippt. c) Bei 2�-Scans ist der Einstrahlwinkel ! �xiert
und der Streuwinkel � wird kontinuierlich variiert. Dabei ändert sich sowohl der Betrag, als
auch die Richtung des Streuvektors Q.
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Aus geometrischen Überlegungen ergibt sich der allgemeine Zusammenhang für des-
sen Länge in Abhängigkeit von � (vgl. Abb. 4.3) zu

|Q| = 4π� sin (�) . (4.9)

Gleichzeitig gilt für den Abstand dℎkl der Netzebenen (ℎkl) die Relation

dℎkl = 2π|Gℎkl | . (4.10)

In Kombination dieser beiden Gleichungen und der Laue-Bedingung resultiert die als
Bragg-Gleichung bekannte Bedingung für konstruktive Interferenz

2dℎkl sin(�) = n�, (4.11)

mit der natürlichen Zahl n. Im Fall einer kubischen bzw. pseudokubischen Einheits-
zelle des untersuchten Materials kann auf die entsprechende Gitterkonstante a(pc)
geschlossen werden: dℎkl = a(pc)√ℎ2 + k2 + l2 . (4.11a)

Dabei entsprechen ℎ, k und l den Laue-, bzw. für n = 1 den Miller-Indizes. Bei der
Röntgenbeugung wird demnach ein Intensitätsmuster in Abhängigkeit der Winkel!, � oder 2� aufgezeichnet. Aus dem Vergleich der Lage der jeweiligen Re�exe mit
den Werten aus theoretischen Modellrechnungen können Rückschlüsse zu detektier-
ten Netzebenenabständen und damit zur vorliegenden Kristallorientierung gezogen
werden.

Textur

Bei symmetrischen �-2�-Untersuchungen ist die Messung nur auf Netzebenen sensitiv,
die parallel zur Probenober�äche ausgerichtet sind. Bei (001)-orientierten Substra-
ten oder Dünn�lmen kann so also nur die c-Achsenorientierung der untersuchten
Kristallsysteme überprüft werden. Um Aufschluss über die laterale Orientierung der
jeweiligen Einheitszellen oder Kristallkörner in polykristallinen oder texturierten
Dünn�lmproben zu erlangen, muss die koplanare Messgeometrie verlassen werden.
Durch Neigung der Proben entlang des � -Winkels (vgl. Abb. 4.3) steht der StreuvektorQ nicht mehr orthogonal zur Filmober�äche, wodurch eine Sensitivität gegenüber
Netzebenen außerhalb der Filmebene gewonnen werden kann. Röntgenröhre sowie
Detektor können dabei weiterhin in symmetrischer �-2�-Geometrie zueinander stehen,
wobei der Betrag des Wellenvektors meist auf die Länge eines bestimmten rezipro-
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Abbildung 4.5: Schematische Zeichnung zur Untersuchung der Textur einer Probe. a) Durch
Verlassen der koplanaren Messgeometrie steht der Streuvektor Q nicht mehr senkrecht zur
Probenober�äche. Die Rotation der Probe um den �-Winkel um 360° bei einem de�nierten� -Winkel wird als �-Scan bezeichnet. b) Mehrere dieser �-Scans bei unterschiedlichen � -
Winkeln führt zum Abrastern eines Ausschnitts einer Hemisphäre durch den Streuvektor Q.
Mit dieser Methode werden Pol�guren aufgezeichnet.

ken Gittervektors eingestellt wird. Eine Rotation der Probe entlang des �-Winkels
um 360° wird als �-Scan bezeichnet (vgl. Abb. 4.5 a)), mehrere solcher �-Scans bei
unterschiedlichen � -Orientierungen erzeugt eine Pol�gur (vgl. Abb. 4.5 b)). Dabei
rastert der Streuvektor Q einen Ausschnitt einer Halbkugel ab.

Die Daten werden meist in Polarkoordinaten mit � als Radius und � als Azimut-
Winkel dargestellt. Für den Fall einkristalliner kubischer Systeme mit einer vierfachen
Rotationssymmetrie sind dann genau vier Intensitätsmaxima zu erwarten. Das Vor�n-
den weiterer Maxima oder sogar eines Intensität-Rings deutet auf unterschiedliche
laterale Vorzugsrichtungen bzw. auf polykristallines Wachstum mit komplexer Textur
hin.

Reziproke Raumkarten

Weitere Rückschlüsse auf die Kristallstruktur können bei Untersuchungen von soge-
nannten reziproken Raumkarten (Reciprocal Space Mapping, RSM) gezogen werden.
Beispiele hierfür sind Informationen über die Neigung der Schichten, Gitterparameter,
Mosaizität und möglichen Relaxierungen bzw. mechanische Verspannungen [169].
Dabei wird sowohl die Länge als auch die Orientierung des Streuvektors Q meist in
einem de�nierten Bereich variiert. Hierfür können beispielsweise sogenannte Rocking-
Curves (vgl. Abb. 4.4 b)) bei unterschiedlichen Absolutbeträgen des Streuvektors, oder
sogenannte 2�-Scans (vgl. Abb. 4.4 c)) bei unterschiedlichen Einstrahlwinkeln ! auf-
gezeichnet werden.

Der Streuvektor Q ist damit nicht mehr alleinig durch dessen Projektion in Rich-
tung Qz beschreibbar – im Gegensatz zur symmetrischen �-2�-Messgeometrie aus
Abb. 4.4 a) – sondern kann auch eine endliche Projektion in Richtung Qx aufwei-
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sen. Aus geometrischen Überlegungen lassen sich die beiden Projektionen aus den
Einstrahlwinkel ! und dem Streuwinkel � folgendermaßen berechnen:

Qx = −2π� [cos(2� − !) − cos(!)] , (4.12a)Qz = 2π� [sin(2� − !) + sin(!)] , (4.12b)

wobei � der Wellenlänge der Röntgenstrahlung entspricht1. Aus der Lage der Re�exe
können aus den jeweiligen Projektionen sowohl die mediale Gitterkonstante c, als
auch die laterale Gitterkonstante a berechnet werden [169]:

a = �2Qx√ℎ2 + k2, (4.13a)

c = �2Qz l. (4.13b)

Dabei repräsentieren ℎ, k und l die Miller’schen Indizes der untersuchten Netzebenen.
Aus Untersuchungen in symmetrischer Messgeometrie (! ≈ � → ℎ = k = 0) kann nur
die mediale Gitterkonstante c bestimmt werden – äquivalent zu den �-2�-Messungen2.

In Abbildung 4.6 a) ist eine schematische Zeichnung der zweidimensionalen Projekti-
on (Qy = 0) des reziproken Raums dargestellt: Die Positionen der jeweiligen reziproken
Gitterpunkte von Film (blau) und Substrat (rot) sind in Anlehnung an die pseudokubi-
schen bzw. kubischen Kristallstrukturen von BaPbO3 und SrTiO3 gewählt. Alle in heller
Farbe gekennzeichneten Gitterpunkte sind aufgrund unterschiedlicher messtechni-
scher Einschränkungen wie beispielsweise Totalre�ektion oder endliche Wellenlänge
der Röntgenstrahlung nicht erreichbar. Aus asymmetrischen Untersuchungen können
Informationen zu mechanischen Verspannungen im Kristallgitter gewonnen werden,
wie exemplarisch in Abbildung 4.6 a) am Beispiel der (−103)-Netzebenen gezeigt: Im
vergrößerten Bereich in Abbildung 4.6 b) be�ndet sich der Gitterpunkt einmal auf der
schwarz-gestrichelten Ursprungsgeraden, die zentral durch den Gitterpunkt des Re�e-
xes verläuft, auf Position 1. Dies beschreibt die Lage eines unverspannten Films [170].
Aufgrund der hier größeren Gitterkonstante des Films liegt dessen reziproker Gitter-
punkt näher am Ursprung. Im zweiten Szenario be�ndet sich der Film-Gitterpunkt
direkt unterhalb des Substrat-Gitterpunkts (bei gleichem Qx-Wert), auf Position 2. Dies
beschreibt die Lage eines vollständig verspannten Films, der die laterale Gitterkonstan-
te des Substrats übernommen hat. Aufgrund der Volumenerhaltung der Einheitszelle

1 Häu�g werden die Werte von Qx und Qz durch Skalierung der Gitterkonstanten auch in Einheiten von
rlu (Relative Lattice Units) angegeben. Am verwendeten Di�raktometer werden die Projektionen des
Streuvektors auf die Wellenlänge � der Röntgenröhre bezogen, wobei hier 1 rlu = 4π/� entspricht.

2 Durch Angabe der Werte von Qz in Einheiten von rlu resultiert aus Gleichungen 4.13b und 4.12b die
Bragg-Gleichung 4.11.
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Abbildung 4.6: Schaubild zur Untersuchung reziproker Raumkarten. a) Jeder farbige Punkt ent-
spricht einem reziproken Gitterpunkt eines unverspannt angenommenen Kristallgitters eines
Filmmaterials (blau) und eines Substratmaterials (rot), in Anlehnung an BaPbO3 und SrTiO3.
Beide Kristallstrukturen wurden als kubisch bzw. pseudokubisch angenommen. Gezeichnet
ist die Projektion bei Qy = 0 bzw. k = 0. Alle in heller Farbe eingezeichneten reziproken Git-
terpunkte sind messtechnisch nicht zu erreichen. In der symmetrischen Messgeometrie hat
der Streuvektor nur eine Qz-Projektion. Durch Untersuchung anderer Netzebenen weist der
Streuvektor Q auch eine endliche Qx-Projektion auf, wodurch mit Gleichung 4.13a auch eine
Aussage zur lateralen Gitterkonstante getro�en werden kann. b) Vergrößerter Ausschnitt mit
reziproken Gitterpunkten der (−103)-Netzebenen. Wächst der Film relaxiert auf, so be�ndet
sich der reziproke Gitterpunkt direkt auf der Geraden zwischen Ursprung und reziproken
Substrat-Gitterpunkt auf Position 1. Be�ndet sich der reziproke Gitterpunkt des Films bei
gleicher Qx-Position wie der des Substrats (Position 2), so deutet dies auf eine Übernahme der
lateralen Gitterkonstante und somit auf eine tetragonale Verspannung hin. Die orange ein-
gezeichnete Verbindung dieser beiden Positionen wird als Relaxierungslinie bezeichnet und
beschreibt mögliche Lagen von teilweise verspannten Film-Re�exen.
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führt diese tetragonale Verspannung verglichen zum unverspannten Szenario meist
gleichzeitig zu einer Änderung der medialen Gitterkonstante und damit zu einem ver-
änderten Qz-Wert. Dessen genaue Lage ist unter anderem von elastischen Konstanten
des Materials abhängig [158]. Die orange eingezeichnete Verbindungslinie zwischen
Position 1 und 2 wird als Relaxierungslinie (Relaxation Line) bezeichnet. Re�exe von
teilweise verspannten Filmen liegen auf dieser Verbindungslinie [170].

Diese Überlegungen sind nur gültig, wenn der Neigungswinkel zwischen Substrat
und Film sowie die Krümmung des Films gering ausfällt. Beides kann dieQz-Symmetrie
auflösen [169]. Üblicherweise werden reziproke Raumkarten als Intensitätskarten
dargestellt, wobei auf der Abszisse meist die laterale ProjektionQx und auf der Ordinate
die mediale Projektion Qz des Streuvektors Q aufgetragen sind (vgl. Abb. 4.18).

Röntgenreflektometrie

Bei der Röntgenre�ektometrie (X-Ray Re�ectivity, XRR) werden Dünn�lmproben
durch �ach einstrahlende Röntgenstrahlung wieder in symmetrischer �-2�-Geometrie
untersucht. Unterhalb eines kritischen Winkels �cr wird dabei nahezu die gesamte
einfallende Strahlung totalre�ektiert. Diese Eigenschaft ist durch Betrachtung des
wellenlängenabhängigen Brechungsindexes zu erklären. Hochenergetische Röntgen-
strahlung besitzt in den meisten Medien einen Realteil des Brechungsindexes, der
kleiner als eins ist: nR = 1−� . Dies führt zur sogenannten anomalen Dispersion, bei der
der eindringende Strahl hin zur Probenober�äche gebrochen wird [166]. Unterhalb des
kritischen Winkels �cr ≈ √2� (angegeben in Bogenmaß) kann dieser – bis auf einige
Nanometer – nicht mehr in das Medium eindringen und wird komplett re�ektiert.
Oberhalb des kritischen Winkels fällt die detektierte Intensität um mehrere Größen-
ordnungen ab (Porod-Abfall) [158]. In diesem Bereich können bei Untersuchungen von
Monolagen oder Heterostrukturen unter bestimmten Umständen Oszillationen beob-
achtet werden (vgl. Abb. 4.12). Aufgrund unterschiedlicher optischer Konstanten des
Substrats und der einzelnen Lagen werden an jeder Grenz- sowie der Ober�äche Teile
des Röntgenlichts re�ektiert und können anschließend miteinander interferieren [171],
wobei die Interferenz von der jeweiligen Schichtdicke tn der entsprechenden Lagen
abhängig ist. Diese nach dessen Entdecker benannten Kiessig-Oszillationen [172]
ermöglichen Rückschlüsse auf die einzelnen Schichtdicken sowie deren Rauigkeiten.

Im einfachsten Fall einer Monolage mit Schichtdicke t entstehen Intensitätsmaxima,
wenn die Laufwegdi�erenz Δs zwischen der an der Film- und Substratober�äche
gebeugten Strahlung ein ganzzahliges Vielfaches m deren Wellenlänge � entspricht:
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Δs = m�. Aus geometrischen Überlegungen ergibt sich für die Position �m des m-ten
Intensitätsmaximums die folgende Beziehung [171]:

sin2(�m) = ( �2t )2m2 + �2cr. (4.14)

Die Schichtdicke t kann somit durch Auftragen von sin2(�m) gegen das Quadrat der
Beugungsordnung (m2) durch Ermittlung der linearen Steigung extrahiert werden
(vgl. Abb. 4.12). Für den Abstand zweier benachbarter Intensitätsmaxima bei signi�kant
größeren Winkeln als �cr gilt die Relation [158]

�m+1 − �m ≈ �2t , (4.15)

woraus sich ebenfalls die Schichtdicke t extrahieren lässt.

Der gesamte Verlauf von Re�ektogrammen kann basierend auf den Fresnel’schen
Gleichungen quantitativ beschrieben werden. Eine technische Umsetzung ist dabei die
rekursive Parratt-Methode [173–175], die eine Anpassung an die Re�ektometriedaten
mittels Parametern beschreibt, die Aussagen zu Schichtdicken und Grenz�ächenrauig-
keiten ermöglichen. So können auch komplexe Dünn�lmsysteme wie beispielsweise
Heterostrukturen numerisch analysiert werden.

Das verwendete Di�raktometer

Zur Aufnahme der Daten steht ein Röntgendi�raktometer (Empyrean) der Firma
Malvern Panalytical zur Verfügung. Die Röntgenstrahlung wird beim Abbremsen
beschleunigter Elektronen auf einer Kupfer-Anode erzeugt. Die größte Intensität
hat dabei die Kα-Strahlung, welche mit einer Wellenlänge von �Cu-Kα = 1,5405Å zur
Untersuchung der Dünn�lmproben verwendet wird. Der schematische Aufbau des
Di�raktometers ist in Abbildung 4.7 gezeigt. Die Probe be�ndet sich dabei auf einem
5-Achsen-Probentisch (Euler-Wiege), der eine Bewegung in x , y und z sowie um die
eingezeichneten Winkel � sowie � ermöglicht. Die ausgesandte sowie re�ektierte
Röntgenstrahlung kann durch unterschiedliche Primäroptiken und Schlitzmasken
unmittelbar nach der Röntgenröhre sowie direkt vor dem Detektor (Sekundäroptik)
ge�ltert und die Messauflösung beein�usst werden. Die Kombination der Optiken und
Schlitzmasken ist spezi�sch für die jeweilige Art der Messung. Der Röntgendetektor
ist ein 2D-CCD-Halbleiterdetektor (PIXcel3D) bestehend aus 256 × 256 Pixeln. Er kann
in unterschiedlichen Modi betrieben werden: Im 0D-Modus wird das Signal über eine
einstellbare Anzahl von Pixeln aufsummiert, im 1D-Modus wird das Signal reihenweise
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Abbildung 4.7: Fotogra�e der Messgeometrie des in dieser Arbeit verwendeten Röntgendi�rakto-
meters (Bildausschnitt etwa 60 cm groß). Mithilfe eines 5-Achsen-Probentischs (Euler-Wiege)
lässt sich die Probe exakt auf eine vorzugebende Position, beschrieben durch (x , y, z, � und� ), stellen. Das einfallende sowie re�ektierte Röntgenlicht kann durch verschiedene Primär-
bzw. Sekundäroptiken für das entsprechende Messverfahren optimiert werden.

über eine Anzahl von Pixeln aufsummiert und im 2D-Modus stellt jeder ausgewählte
Pixel einen eigenen Messkanal dar.

Jeder Untersuchung geht eine Justage der Probe auf dem Probentisch in Relati-
on zum Röntgenstrahl voraus. Die Parameter x , y sowie � können kameragestützt
eingestellt werden. Die Höhe z sowie weitere Feineinstellungen werden über eine
zuvor programmierte automatische Höhenjustage des Geräts optimiert. Dabei wird
die Probe de�niert in den Röntgenstrahl gebracht, bis die im Detektor registrierte
Strahlung auf die halbe Intensität fällt. Anschließend wird die Probe innerhalb des
Strahlengangs so lange gekippt, bis die Intensität wiederum ein Maximum erreicht.
So kann gewährleistet werden, dass die Probe bzw. Probenober�äche parallel zur
Systemebene des Di�raktometers ausgerichtet ist.

4.2 Ergebnisse der Charakterisierung

4.2.1 Oberflächentopographie

In den folgenden Abschnitten beschreibe ich zunächst die Qualität der präparier-
ten Substratober�ächen, die maßgeblich für die Bescha�enheit der Grenz�äche zum
Film entscheidend ist. Im weiteren Verlauf wird die Topographie der gewachsenen
Filmober�ächen analysiert.
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Abbildung 4.8: Nivellierte AFM-Aufnahmen der Topographie von SrTiO3-Substratober�ächen
nach unterschiedlichen Präparationsschritten. Gezeigt ist die Topographie der Ober�äche
a) nach mechanisch-chemischer Reinigung (RMSR = 211,2 pm), b) nachdem das Substrats
aus a) für einige Minuten einem Ausheizprozess bei nominell 800 ◦C bei einem de�nierten
Sauersto�hintergrunddruck von 1,1mbar ausgesetzt wurde (RMSR = 193,0 pm) sowie c) ei-
nes Substrats, welches für etwa 30 Sekunden in einer 13%igen gepu�erten Flusssäurelösung
behandelt und anschließend für etwa 7 Stunden unter reiner Sauersto�atmosphäre bei et-
wa 950 ◦C ausgeheizt wurde (RMSR = 162,2 pm). In den Abbildungen b) und c) sind Stufen
zu erkennen, verursacht durch den Fehlwinkel beim Schneiden der Substrate. Die jeweils un-
ter den AFM-Aufnahmen gezeigten nivellierten Höhenpro�le gehören zu den in den AFM-
Aufnahmen gezeigten blauen Linien. Die Sprünge haben eine Höhe von etwa 0,4 nm und ent-
sprechen damit etwa der nominellen Höhe einer SrTiO3-Einheitszelle.

Topographie der Substrate

In Abbildung 4.8 sind typische nivellierte AFM-Aufnahmen von Topographien der
Ober�ächen von SrTiO3-Substraten nach Durchlaufen der unterschiedlichen Prozess-
schritten zur Ober�ächenpräparation abgebildet. Die ermittelten Ober�ächenrauig-
keiten betragen: a) nach der chemisch-mechanischen Reinigung RMSR = 211,2 pm,
b) nach dem zusätzlichen Ausheizen RMSR = 193,0 pm und c) nach der Behand-
lung mit gepu�erter Flusssäure RMSR = 162,2 pm. Damit zeigt die TiO2-terminierte
Ober�äche, an der sich auch die typischen TiO2-Stufen beobachten lassen, die we-
nigsten Defekte. Die Stufen sind allerdings auch bei den ausgeheizten Substraten
sichtbar. Die extrahierten Höhenpro�le der nivellierten Ober�ächentopographien
deuten auf wohlde�nierte Substratober�ächen hin. Im Rahmen dieser Doktorarbeit
werden überwiegend mechanisch-chemisch behandelte Substrate verwendet, die vor
der eigentlichen Dünn�lmdeposition ausgeheizt werden, da die Filmeigenschaften
denen von auf HF-terminierten Substraten weitgehend gleichen [D1].
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Abbildung 4.9: Nivellierte AFM-Aufnahmen der Topographien von MgO-Substratober�ächen
nach unterschiedlichen Präparationsschritten. a) Aufnahme eines typischen Substrats, nach-
dem dieses chemisch-mechanisch gereinigt (RMSR = 93,4 pm), und b) nachdem das gleiche
Substrat für einige Minuten bei 800 ◦C und 1,1mbar Sauersto�hintergrunddruck ausgeheizt
wurde (RMSR = 93,6 pm). In beiden Fällen sind statistisch, teilweise auch entlang einer kris-
tallographischen Orientierung verteilte Löcher vorzu�nden. Anhand der extrahierten Höhen-
pro�le der nivellierten Daten (entsprechende Farbkodierung) kann deren Tiefe zu 0,4 nm bis0,6 nm bestimmt werden. Dies entspricht etwa dem ein- bis eineinhalbfachen der Höhe der
MgO-Einheitszelle. Die sichtbaren „Kerben“ weisen eine maximale Tiefe von etwa 0,2 nm bis0,4 nm vor.

Da mir für MgO-Substrate kein Terminierungsprozess bekannt ist und das Ausheizen
der SrTiO3-Substrate unter einer kontrollierten Sauersto�atmosphäre zu de�nierten
Substratober�ächen führt, habe ich alle MgO-Substrate in dieser Doktorarbeit eben-
falls mechanisch-chemisch gereinigt und vor der Dünn�lmsynthese ausgeheizt. Dies
führt ebenfalls zu de�nierten Substratober�ächen (s. Abb. 4.9): Zwar kann dadurch
lokal keine weitere Minimierung des RMSR-Werts erreicht werden, das zusätzliche
Ausheizen führt aber auf großer Skala zur Vermeidung von Adsorbaten. Nach beiden
Präparationsschritten sind auf den nivellierten AFM-Aufnahmen statistisch verteilte
Löcher zu sehen, deren Tiefe bis zu etwa 0,6 nm betragen. Diese zeigen eine radi-
alsymmetrische Ausdehnung mit einem Durchmesser von maximal 100 nm. Zudem
sind entlang einer kristallographischen Orientierung „Kerben“ mit einer Tiefe von
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Abbildung 4.10: Nivellierte AFM-Aufnahmen der Topographie der Ober�äche und daraus extra-
hierte Höhenpro�le a) einer 11,3-nm-dicken (RMSR = 287,6 pm) und b) einer 24,4-nm-dicken
(RMSR = 310,3 pm) BaPbO3-Monolagen, gewachsen auf ausgeheizten SrTiO3-Substraten. Die Fil-
me wachsen �ächig auf den Substraten auf. Die angegebenen Ober�ächenrauigkeiten wurden
in Bereichen ermittelt, welche keine augenscheinlichen Messartefakte aufweisen.

etwa einer halben Einheitszelle erkennbar, die auf eine mögliche Verzwilligung der
Substrate schließen lassen. Die extrahierten Höhenpro�le der nivellierten Ober�ä-
chentopographien bestätigen, dass Ober�ächen von MgO-Substraten ähnlich präzise
de�niert werden können wie diejenigen von SrTiO3-Substraten.

Topographie der Dünnfilmproben

In den Abbildungen 4.10 und 4.11 sind nivellierte AFM-Aufnahmen der Topographie
der Ober�ächen unterschiedlich dicker BaPbO3-Dünn�lme mitsamt extrahierten Hö-
henpro�len dargestellt, die sowohl auf ausgeheizten SrTiO3- sowie MgO-Substraten
gewachsen wurden. Die Topographien passen zu �ächig aufgewachsen Filmen, wobei
die RMSR-Werte mit zunehmender Schichtdicke tendenziell ansteigen. Die Ober�ä-
chenrauigkeit der Dünn�lmproben auf MgO-Substraten steigt im Vergleich des dünns-
ten (t = 6,3 nm) zum dicksten (t = 54 nm) vermessenen Films um den Faktor zehn auf
einen Wert von RMSR = 1,23 nm an (vgl. Abb. 4.11).

Insgesamt bewegt sich der jeweils ermittelte RSMR-Wert bezogen auf die entspre-
chende BaPbO3-Schichtdicke bei allen untersuchten Proben in einem Bereich von 1 %
bis 3 %. Die maximalen Höhendi�erenzen der nivellierten Daten liegen zwischen 7 %
bis 26 % der Schichtdicke und unterliegen dabei statistischen Schwankungen.
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Abbildung 4.11: Nivellierte AFM-Aufnahmen der Topographie der Ober�ächen sowie daraus
extrahierte Höhenpro�le verschieden dicker BaPbO3-Monolagen, gewachsen auf ausgeheizten
MgO-Substraten. Die jeweilige BaPbO3-Schichtdicke sowie der bestimmte RSMR-Wert be-
trägt jeweils: a) 6,3 nm (RMSR = 124,8 pm), b) 12,2 nm (RMSR = 295,5 pm), c) 21,1 nm
(RMSR = 270,5 pm), d) 29,2 nm (RMSR = 786,6 pm), e) 32,9 nm (RMSR = 941,3 pm) und
f) 54 nm (RMSR = 1,23 nm). Damit steigen tendenziell mit zunehmender Schichtdicke auch
die Werte für die Ober�ächenrauigkeit. Einzig die Werte in Teilbild b) bzw. c) weichen von
dem allgemeinen Trend ab. Die mit 54 nm dickste Probe zeigt Rillen mit einer maximalen Tie-
fe von etwa 4 nm auf. Insgesamt liegt die Ober�ächenrauigkeit bei allen Proben bei etwa 1 %
bis 3 % der Schichtdicke.
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4.2 Ergebnisse der Charakterisierung

4.2.2 Analysen der Kristallstruktur

Standardmäßig werden im Rahmen dieser Doktorarbeit an den Proben zunächst Klein-
winkelmessungen (XRR) zur Untersuchung der Schichtdicke sowie der Ober�ächenbe-
scha�enheit durchgeführt. Die c-Achsen-orientierte Phasenreinheit der gewachsenen
Dünn�lmproben wird anschließend über �-2�-Messungen geprüft. Vereinzelt werden
die Texturen der gewachsenen Dünn�lme mittels �-Scans oder Pol�guren ermittelt.
Durch Aufnahme von reziproken Raumkarten wird zuletzt noch – ebenfalls stichpro-
benartig – auf Verspannungen im Kristall geprüft.

Röntgenreflektometrie

Re�ektogramme werden in einem Winkelbereich von � = 0,05° bis maximal etwa 3°
aufgezeichnet. Hierfür wird als Primäroptik ein gebogener Hohlspiegel verwendet, der
die Kα-Strahlung der Kupferröhre parallelisiert (Parallel Beam Mirror). Durch einen
zusätzlichen 004-RAD-Kollimator werden nicht parallele Anteile der emittierten Strah-
lung unterdrückt. Lateral sowie medial wird diese Strahlung zusätzlich durch eine1/8°- beziehungsweise 1/32°-Blende und eine 2-mm-Schlitz-Maske eingeschränkt. Der1,4-mm-Anti-Streu-Schlitz komplementiert den primärseitigen Aufbau der Messanord-
nung. Der Röntgendetektor wird mit drei o�enen horizontalen Pixelreihen auf eine
räumliche Ausdehnung von 0,165mm begrenzt und im 0D-Modus betrieben. Diesem
vorangestellt ist ebenfalls ein 004-RAD-Kollimator sowie eine 1/16°-Anti-Streu-Maske.

Exemplarisch sind in Abbildung 4.12 Re�ektogramme unterschiedlich dicker BaPbO3-
Dünn�lme dargestellt, die jeweils auf MgO-Substraten aufgewachsen wurden: Sowohl
die Hübe als auch der Winkelabstand der mit Pfeilen markierten Intensitätsmaxima
nimmt mit zunehmender Schichtdicke ab. Über Gauß-Fits kann die Lage �m der Re�ex-
Positionen ermittelt werden. In den innenliegenden Abbildungen ist sin2(�m) gegen m2
aufgetragen, aus der Steigung der linearen Ausgleichsgeraden kann mit Gleichung 4.14
die jeweilige Schichtdicke bestimmt werden. Mit zunehmender Schichtdicke erweist
sich diese Auswertemethode als unzuverlässig, da die passende Wahl der Beugungsord-
nungm nicht mehr eindeutig zugeordnet werden kann. Im Fall der in Abbildung 4.12 d)
gezeigten Daten wird aufgrund späterer Ergebnisse dem ersten detektierten Maxi-
mum die Beugungsordnung von m = 6 zugeordnet, womit sich die Schichtdicke zut = 53,4 nm ergibt. Für m = 5 würde eine Schichtdicke von t = 49,9 nm resultieren,
für m = 7 dagegen t = 56,6 nm. Aus dem Winkelabstand zweier benachbarter Intensi-
tätsmaxima kann mit Gleichung 4.15 die Schichtdicke dagegen zu t = (57,8 ± 1,7) nm
bestimmt werden.

Eine unabhängige Analyse der Re�ektogramme gelingt über die Software X’Pert Re-
�ectivity [176], welche im Kern auf der Parrat-Methode basiert. Exemplarische Ergeb-
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4 Strukturelle Charakterisierung

Abbildung 4.12: XRR-Messungen zur Schichtdickenbestimmung von BaPbO3-Dünn�lmen. Die
Proben unterscheiden sich in der Anzahl der verwendeten Laserpulse (LP) während der Pro-
bensynthese. Die Abbildungen zeigen Re�ektogramme von BaBiO3-Dünn�lmproben, die mit
a) 24 LP, b) 40 LP, c) 100 LP und d) 150 LP auf MgO-Substraten aufgewachsen wurden. In blau
sind jeweils die gemessenen Intensitäten in Zählungen pro Sekunde (Counts per Second, cps)
logarithmisch gegen den Einfallwinkel � der Röntgenstrahlung aufgetragen. Deutlich zu er-
kennen ist der Porod-Abfall sowie die Oszillationen bei Winkeln größer �cr, unterhalb dessen
das einfallende Signal totalre�ektiert wird. Die Lage �m der Maxima wird jeweils mit Gauß-
Fits (rot) bestimmt. Durch entsprechende Auftragung (innenliegende Abbildungen) kann mit
Gleichung 4.14 die Schichtdicke bestimmt werden. Mit zunehmender Schichtdicke a)→ b) lie-
gen die Maxima in den Re�ektogrammen näher zusammen und deren Hübe werden kleiner.

nisse dieser Auswertemethode sind in den Abbildungen 4.13 a) und 4.13 b) dargestellt.
Diese Anpassungen (Fits) bilden die Messdaten sehr gut ab, wobei die resultieren-
den Schichtdicken in etwa den Ergebnissen der vorher dargestellten Messmethoden
entsprechen.

Alle folgenden Angaben zu Schichtdicken basieren auf der vollständigen Ana-
lyse der Re�ektogramme. Bei der Auftragung der Schichtdicke gegen die Anzahl
von Laserpulsen (LP) ergibt sich annähernd eine Gerade (vgl. Abb. 4.13 c)). Dabei
wurde der Ursprung als legitimer Fixpunkt in die Auswertung mit aufgenommen.
Die Steigung entspricht der Wachstumsrate. Mit Werten von (0,35 ± 0,04) nmLP−1
bzw. (0,34 ± 0,03) nmLP−1 wächst pro Laserpuls etwa 80 % einer BaPbO3-Einheitszelle
auf den entsprechenden MgO- bzw. SrTiO3-Substraten auf.
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Abbildung 4.13: XRR-Messungen mit Ergebnissen der softwaregestützten Schichtdickenbestim-
mung. a) und b) zeigen das Ergebnis der Anpassungen zweier unterschiedlich dicker BaPbO3-
Monolagen. Aus dieser Auswertung können jeweils angegebene Schichtdicken t sowie wei-
tere Parameter extrahiert werden. c) Bestimmung der BaPbO3-Wachstumsrate durch Auf-
tragung der Schichtdicken verschiedener Monolagen gegen die Anzahl geschossener Laser-
pulse (LP) während der Filmsynthese mittels PLD auf MgO-Substraten (MGO) bzw. SrTiO3-
Substraten (STO). Die Steigung der eingezeichneten Ursprungsgeraden entspricht der Wachs-
tumsrate mit entsprechenden Werten von 0,35 nmLP−1 bzw. 0,34 nmLP−1 für das Filmwachs-
tum von BaPbO3 auf MgO- bzw. SrTiO3-Substraten. Dies entspricht etwa einem Aufwach-
sen von 80 % einer Einheitszelle pro Laserpuls. d) Aus XRR-Analysen ermittelte Grenz- bzw.
Ober�ächenrauigkeiten (Ri bzw. Rs) in Abhängigkeit der Schichtdicke. Die Trendlinien deuten
zunehmende Rauigkeitswerte mit wachsender Schichtdcke an.

Neben der Schichtdicke gibt die vollständige Analyse der Re�ektogramme unter
anderem Rückschlüsse zu Grenz- sowie Ober�ächenrauigkeiten. Beide Werte steigen
tendenziell mit zunehmender Schichtdicke an (vgl. Abb. 4.13 d)).

Röntgenbeugung

Die c-Achsen-orientierte Phasenreinheit der gewachsenen Dünn�lmproben wird mit-
tels �-2�-Messungen in einem Winkelbereich von 2� = 5° bis maximal 120° geprüft. Als
Primäroptik wird ein 2×Ge(220)-Hybridmonochromator verwendet, welcher die Cu-Kα-
Strahlung fokussiert und charakteristische Strahlung höherer Ordnung unterdrückt.
Die laterale Ausdehnung des emittierten Strahls wird über eine 5-mm-Schlitz-Maske
eingeschränkt, die Divergenz über eine 1/8°- oder 1/32°-Blende begrenzt. Der Röntgen-
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Abbildung 4.14: Di�raktogramme unterschiedlich dicker BaPbO3-Dünn�lmproben auf SrTiO3-
Substraten. Die Daten wurden jeweils auf das Maximum des SrTiO3-(002)-Re�exes normiert
sowie einjustiert und gegeneinander auf der Ordinate verschoben. Rot bzw. grün gestri-
chelte Linien indizieren erwartete Re�ex-Positionen der (00l)-Netzebenen von Substrat (mitapc, STO = 3,905Å) und Film (mit apc, BPO = 4,267Å). In den Di�raktogrammen sind keine wei-
teren Intensitätsmaxima vorzu�nden, sodass ein phasenreines c-Achsen-orientiertes Wachs-
tum angenommen werden darf. Während die SrTiO3-(00l)-Re�exe bei genau den erwarteten
Winkeln liegen, sind die der BaPbO3-(00l)-Re�exe leicht zu größeren Winkeln verschoben.
Dies wird im vergrößerten Bereich verdeutlicht, wobei die jeweils über Gauß-Fits bestimmte
Lage der Maxima der BaPbO3-(002)-Re�exe mit schwarzen Kreisen markiert und als Orientie-
rungshilfe für das Auge mit einer gestrichelten Linie verbunden sind. Je dünner der Film ist,
desto schwächer sind die jeweiligen Film-Re�exe ausgebildet, so dass die Bestimmung deren
Lagen mit einer Unsicherheit behaftet ist.

detektor wird im 1D-Modus mit allen verfügbaren Kanälen betrieben und ermöglicht
somit eine schnelle und gleichzeitig präzise Messung. Durch eine 7.5-P-Anti-Streu-
Blende sowie einem 004-RAD-Kollimator wird der gebeugte Strahl vor dem Detektor
eingeschränkt und alle nicht parallel eintre�enden Teilstrahlen ausgeblendet. Vor jeder
Messung �ndet eine halbautomatische Justage der Probe auf der Euler-Wiege statt.
Zudem werden Röntgenquelle sowie Detektor auf den Re�ex der (002)-Netzebenen
des Substrats eingestellt.

Typischerweise werden die gemessenen Intensitäten logarithmisch gegen den 2�-
Winkel aufgetragen. In den Abbildungen 4.14 sowie 4.15 sind die Intensitäten zusätzlich
auf ihr Maximum normiert und zur besseren Unterscheidung gegenseitig in Richtung
höherer Intensitäten verschoben. Dargestellt sind die Di�raktogramme unterschied-
lich dicker BaPbO3-Dünn�lme auf den entsprechenden Substratmaterialien SrTiO3
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und MgO. Da (001)-orientierte Substrate verwendet werden, sind in den Intensitäts-
mustern nur Re�exe der (00l)-Netzebenen des Substrats sowie im Falle epitaktischen
Wachstums bei Angleichen der kristallographischen Achsen nur Re�exe der (00l)-
Netzebenen der BaPbO3-Dünn�lme zu erwarten, wobei l für den Miller’schen-Index
steht. Die Abwesenheit weiterer Re�exe kann als Zeichen für phasenreines Wachstum
ohne Fremdphasen entlang der c-Achse interpretiert werden.

Zunächst sollen die auf SrTiO3-Substraten gewachsenen Dünn�lme genauer be-
trachtet werden (vgl. Abb. 4.14): In keiner der untersuchten Dünn�lmproben sind
Anzeichen einer Fremdphase vorzu�nden. Die Re�exe des Substrats liegen aufgrund
des Einmessens genau bei den erwarteten Winkeln. Die Lage der BaPbO3-Re�exe
ist dagegen leicht in Richtung größerer 2�-Winkel verschoben, was aufgrund der
Bragg-Gleichung (Gl. 4.11) auf eine kleinere mediale Gitterkonstante hindeutet.

Die Gitterkonstanten können aus der Lage der (00l)-Re�ex-Positionen für BaPbO3

mit der Bragg-Gleichung (Gl. 4.11) direkt berechnet werden. Da diese Methode aller-
dings von der anfänglichen Justage der Röntgenröhre und des Detektors und damit
von der nominellen Gitterkonstante des Substrats abhängig ist, wird hier die Git-
terkonstante vom Film und Substrat aus der Di�erenz der Re�ex-Positionen zweier
unterschiedlicher Netzebenen zueinander rekursiv genähert:

�2 − �1 = arcsin(�√ℎ22 + k22 + l222apc ) − arcsin(�√ℎ21 + k21 + l212apc )= arcsin( �l22apc) − arcsin( �l12apc) , wenn ℎ = k = 0. (4.16)

Die Indizes 2 und 1 repräsentieren dabei zwei unterschiedliche Netzebenen. Indem
die Re�ex-Positionen der (001)-, (002)-, (003)- und (004)-Netzebenen des SrTiO3 bzw.
die der (001)-, (002)- und (004)-Netzebenen des BaPbO3 über Gauß-Fits bestimmt und
jeweils zueinander in Relation gesetzt werden, kann die mediale Gitterkonstante c
für SrTiO3 durch sechs und die für BaPbO3 durch drei unterschiedliche Kombinatio-
nen berechnet werden. Hieraus ergeben sich die in Tabelle 4.1 angegebenen Werte
mitsamt deren Standardabweichung. Die resultierende mittlere Gitterkonstante für
SrTiO3 bestätigt innerhalb der Messgenauigkeit den Raumtemperatur-Literaturwert
von 3,905Å. Dagegen weichen die ermittelten Gitterkonstanten des BaPbO3 vom
Raumtemperatur-Literaturwert ab, was möglicherweise auf eine verspannte Epitaxie
hindeutet, aber auch beispielsweise mit einem Neigungswinkel des Films gegenüber
dem Substrat oder einer nominell kleineren Einheitszelle zu erklären ist. Es zeigt sich
kein schichtdickenabhängiger Trend.
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Schichtdicke (nm) cSTO (Å) cBPO (Å)9,9 3,9048 ± 0,0001 4,242 ± 0,00211,3 3,9063 ± 0,0001 4,251 ± 0,00522,4 3,9047 ± 0,0003 4,255 ± 0,00124,4 3,9063 ± 0,0002 4,250 ± 0,001
Mittelwert 3,9055 ± 0,0009 —

Literaturwert 3,905 4,267
Tabelle 4.1: Aus XRD-Daten berechnete mediale Gitterkonstanten c für BaPbO3-Dünn�lme
auf SrTiO3-Substraten. Aus der Di�erenz der über Gauß-Fits bestimmten Re�ex-Positionen
kann mit Gleichung 4.11 die jeweilige mediale Gitterkonstante berechnet werden. Für SrTiO3

können die Re�exe der (001)-, (002)-, (003)- sowie (004)-Netzebenen zueinander in Bezug
gesetzt werden. Die resultierenden Gitterkonstanten entsprechen dem Raumtemperatur-
Literaturwert. Für BaPbO3 können bis auf die (003)-Netzebenen die gleichen Re�exe ausge-
wertet werden. Resultierende Gitterkonstante zeigen keine eindeutige Schichtdickenabhän-
gigkeit und sind deutlich kleiner als der angegebene Raumtemperatur-Literaturwert.

Für Di�raktogramme von Dünn�lmen auf MgO-Substraten ergibt sich ein etwas an-
deres Bild (vgl. Abb. 4.15): Zum einen zeigt der mit 175 nm dickste Dünn�lm eindeutig
eine Fremdphase auf, die den BaPbO3-(0kl)-Netzebenen mit k = l zuzuordnen ist. Zum
anderen liegen die Bragg-Re�exe der Film- und Substrat-Netzebenen aufgrund der
kleineren Gitterfehlanpassung näher zusammen, was die Analysen bei sehr dünnen
Filmen erschwert. Hier gehen die BaPbO3-Re�exe, die ohnehin eine sehr geringe
Intensität aufzeigen, teilweise in die Flanken der MgO-Substrat-Re�exe über.

Die Gitterkonstanten für MgO und BaPbO3 können über die bereits beschriebene
Methode mit Gleichung 4.16 bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 4.2
zusammengefasst. Mit einem Wert von cMGO = (4,2115 ± 0,0004)Å weicht die resul-
tierende Gitterkonstante für MgO leicht vom Literatur- und Herstellerwert (4,203Å)
ab, was eventuell am Ausheizschritt vor der Dünn�lmdeposition und einer damit
veränderten Sauersto�stöchiometrie liegen könnte.

Die beiden vergrößerten Bereiche in Abbildung 4.15 zeigen ebenfalls einen leichten
Versatz der BaPbO3-Re�exe verglichen zum erwarteten Raumtemperatur-Literaturwert,
was sich auch an der ermittelten kleineren medialen Gitterkonstante des BaPbO3 wider-
spiegelt (vgl. Tabelle 4.2). Augenscheinlich nimmt die Di�erenz zwischen erwarteter
sowie gemessener Re�ex-Position bzw. Gitterkonstante mit abnehmender Schichtdicke
zu. Dies könnte damit zu erklären sein, dass dünne Filme verspannt aufwachsen (ver-
spannte Epitaxie) und mit zunehmender Schichtdicke relaxieren (relaxierte Epitaxie).
Übersteigt die Schichtdicke einen Wert von 30 nm, stellt sich ein sehr stabiler Wert
von 4,262Å ein, der möglicherweise einen vollständig relaxierten Film beschreibt.
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Abbildung 4.15: Di�raktogramme unterschiedlich dicker BaPbO3-Dünn�lmproben auf MgO-
Substraten. Die Daten sind über das Maximum des (002)-Re�exes des MgO-Substrats normiert
und darauf einjustiert (mit apc, MgO = 4,2115Å). Die erwarteten Re�expositionen der (00l)-
Netzebenen von Film (grün gestrichelt) und Substrat (rot gestrichelt) liegen aufgrund ähnli-
cher Gitterkonstanten nah aneinander. Mit Ausnahme des 175-nm-dicken Films liegen keine
Fremdphasen vor. Bei dieser Probe sind zusätzlich Re�exe der BaPbO3-(0kl)-Netzebenen mitk = l vorzu�nden (blau gestrichelt). In den vergrößerten Bereichen sind jeweils die (002)- bzw.(004)-Re�exe des MgO- und BaPbO3-Kristalls zu sehen. Je dünner die Probe, desto weniger
heben sich die Re�exe des Films von denen des Substrats ab, bei der mit 13,4 nm dünnsten un-
tersuchten Probe ist der Film-Re�ex nicht mehr zu erkennen. Die über Gauß-Fits bestimmte
Lage der Maxima ist jeweils mit schwarzen Kreisen indiziert. Die BaPbO3-Re�exe liegen bei
größeren Winkeln als erwartet. Möglicherweise nimmt bedingt durch Verspannungen die Dif-
ferenz zwischen erwarteter und tatsächlicher Re�ex-Position mit abnehmender Schichtdicke
zu, was an der schwarz gestrichelten Linie verdeutlicht wird.

Problematisch für diese Diskussion ist allerdings, dass sich die BaPbO3-Re�exe dünner
Filme kaum vom Ansatz der MgO-Re�exe abheben, wodurch die Bestimmung deren
Lage mit einer großen Unsicherheit behaftet ist. Aufgrund dessen sei an dieser Stelle
nur auf dieses mögliche Szenario hingewiesen.

Zuletzt sei noch erwähnt, dass die Film-Re�exe allgemein verhältnismäßig breiter als
die der Substrate sind. Dies deutet auf eine veränderte Kristallstruktur des gewachsenen
Films im Vergleich zum nahezu idealen Substrat-Kristall hin. Mosazitäten können
zu Inhomogenitäten der medialen Gitterkonstante führen, wodurch sich die Re�exe
verbreitern. Des Weiteren können Grenz�ächen-induzierte Verspannungen, Vakanzen
oder ähnliches Unregelmäßigkeiten in den Netzebenen verursachen. Üblicherweise
wird zur quantitativen Analyse dieses Störbeitrags die Halbwertsbreite der Re�exe
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Schichtdicke (nm) cMGO (Å) cBPO (Å)13,4 4,2118 —20,2 4,2110 4,251 ± 0,00321,7 4,2118 4,252 ± 0,00132,9 4,2110 4,262 ± 0,00154 4,2115 4,262 ± 0,002175 4,2119 4,262 ± 0,001
Mittelwert 4,2115 ± 0,0004 —

Literaturwert 4,203 4,267
Tabelle 4.2:Aus XRD-Daten berechnete mediale Gitterkonstanten c für BaPbO3-Dünn�lme (BPO)
auf MgO-Substraten (MGO). Die Bestimmung der Daten erfolgt analog zu Tabelle 4.1. MgO
zeigt nur Re�exe der (002)- und (004)-Netzebenen, sodass hier keine Standardabweichung be-
stimmt werden kann. Die resultierende mittlere mediale Gitterkonstante weicht etwas vom
Raumtemperatur-Literaturwert ab. Für BaPbO3 ergibt sich ein Wert von 4,262Å, dünnere Pro-
ben zeigen eine etwas geringere mediale Gitterkonstante. Alle berechneten Werte sind klei-
ner als der Raumtemperatur-Literaturwert. Beim dünnsten konnte keine Gitterkonstante be-
stimmt werden, da sich hier die Re�exe des Films nicht mehr gegenüber denen des Substrats
abheben.

in Betracht gezogen. Diese wird aufgrund der schwach ausgeprägten Maxima des
Filmmaterials bei gleichzeitigem Ein�uss der Substrat-Re�exe nicht genauer bestimmt.
Die Verbreiterung der Film-Re�exe kann bei Dünn�lmen häu�g beobachtet werden.
Anzeichen für Nebenmaxima, die sogenannten Laue-Oszillationen, die in sehr reinen
Filmen zum Vorschein kommen können, sind nur in der dicksten Probe auf SrTiO3

ansatzweise zu beobachten.

Textur

In dieser Arbeit wird die Textur anhand von �-Scans und Aufnahmen von Pol�guren
der (110)- bzw. (220)-Netzebenen von Film und Substrat untersucht. Als Primäroptik
wird hierfür der Parallel-Beam-Mirror-Aufsatz mit dem 004-RAD-Kollimator und den
folgenden Schlitz-Masken bzw. Blenden verwendet: 1/32°, 1,4mm und 2mm. Damit
kann auch bei den dünnen Schichten eine ausreichende Intensität garantiert werden.
Der Röntgendetektor wird im 0D-Modus mitsamt der 7.5-P-Anti-Streu-Blende sowie
einem 004-RAD-Kollimator betrieben. Die �-Scans werden durch eine vollständige
Rotation um 360° bei � = 45° aufgezeichnet, Pol�guren bei äquidistanten � -Winkeln
von Δ� = 1° im Bereich von minimal 40° bis maximal 50°.

In Abbildung 4.16 b) ist exemplarisch die Pol�gur der (220)-Netzebenen einer 32,9-
nm-dicken BaPbO3-Schicht auf einem MgO-Substrat zu sehen. Die logarithmisch
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Abbildung 4.16: Pol�gurmessungen zur Bestimmung der Textur anhand der (220)-Netzebenen
eines 32,9-nm-dicken BaPbO3-Films auf einem MgO-Substrat. a) Pol�gur des Films in Polardar-
stellung mit einer farblichen Kodierung der logarithmisch skalierten Intensitäten in Einheiten
von Zählungen pro Sekunde (cps). Es zeigt sich eine vierzählige Rotationssymmetrie mit Ma-
xima entlang der Kristallachsen. b) Darstellung der�-Scans des Dünn�lms (rot) und Substrats
(blau). Die Intensitäten sind ebenfalls logarithmisch in Zählungen pro Sekunde (cps) gegen
den �-Winkel aufgetragen. Die Daten entsprechen Umläufen der Pol�guren bei � = 45°. Ma-
xima von Film- und Substrat-Re�exe liegen bei den gleichen Positionen – entlang der Kristal-
lachsen – und weisen auf die Übernahme der lateralen kristallographischen Vorzugsrichtung
hin. Mit einer Halbwertsbreite von (0,31 ± 0,05)° sind die MgO-Re�exe deutlich schärfer als
die BaPbO3-Re�exe, deren Halbwertsbreite im Mittel bei etwa (0,89 ± 0,42)° liegen.
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skalierten und farblich kodierten Intensitäten zeigen vier Maxima in Winkelabständen
von Δ� = 90° entlang der Kristallachsen, wie es für die vierfache Rotationssymmetrie
eines (pseudo-)kubischen Systems zu erwarten ist.

Ein den Pol�guren zugrunde liegender �-Scan, aufgenommen bei � = 45°, ist
exemplarisch in Abbildung 4.16 b) dargestellt. Auch hier ist die vierfache Rotations-
symmetrie erkennbar. Durch Vergleich mit einem �-Scan der (220)-Netzebenen des
MgO-Substrats ist ersichtlich, dass die Maxima bei gleichen Winkeln vorzu�nden sind,
was für die Übernahme der kristallographischen Vorzugsrichtung spricht. Für gewach-
sene Filme auf SrTiO3-Substraten ergeben sich ähnliche Ergebnisse. Exemplarisch
hierfür sei auf Abbildung A.1 verwiesen.

Als ein Maß für die Mosaizität des aufgewachsenen Films können die Halbwerts-
breiten der Re�exe bestimmt werden. Diese wurden durch lineare Approximationen
zwischen zwei Datenpunkten möglichst exakt graphisch ermittelt. Für die Substrate
ergeben sich in den beiden exemplarisch gezeigten Datensätzen (Abb. 4.16 und A.1)
für die vier Maxima Mittelwerte von (0,31 ± 0,05)° bzw. (0,32 ± 0,07)°. Die entsprechen-
den Filme zeigen mit (0,89 ± 0,42)° bzw. (0,90 ± 0,42)° breitere Re�exe, was aber bei
Dünn�lmen zu erwarten ist. Zudem ist die ermittelte Standardabweichung groß, was
möglicherweise mit einer etwaigen Unexaktheit bei der Ausrichtung der Probe zu
begründen ist. Diese Messmethode wird lediglich stichprobenartig durchgeführt, da
die Filme mit ihrer phasenreinen c-Achsenorientierung keinen Grund zur Annahme
eines nicht epitaktischen Wachstums liefern.

Reziproke Raumkarten

Reziproke Raumkarten werden aufgenommen, indem 2�-Scans bei variierenden !-
Winkeln aufgezeichnet werden. Als Primäroptik wird der Hybridmonochromator mit
einer 5-mm-Schlitz-Maske und einer 1/8°-Blende verwendet. Der Detektor wird im1D-Modus mit einer 7.5-P-Anti-Streu-Blende betrieben. Zur Untersuchung bestimm-
ter Netzebenen wird das Di�raktometer entsprechend auf dessen Substrat-Re�ex
einjustiert.

Bei Dünn�lmproben auf SrTiO3-Substraten eignen sich zur Aufzeichnung von
reziproken Raumkarten in symmetrischer Messgeometrie beispielsweise die (002)-
Netzebenen und in asymmetrischer Messgeometrie die (103)-Netzebenen. In Abbil-
dung 4.17 sind die Daten von RSM-Messungen zweier unterschiedlich dicker Mono-
lagen gezeigt: Die im Verhältnis zu den scharfen Substrat-Re�exen deutliche radiale
sowie umlaufende Aufweitung der Film-Re�exe deutet auf Variationen der Gitterpara-
meter bzw. auf die Mosaizität des Films hin [169]. Die Re�exe der (002)-Netzebenen von
Film und Substrat sind achsensymmetrisch bezüglich der Ordinate (Qz-symmetrisch),
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4.2 Ergebnisse der Charakterisierung

Abbildung 4.17: Darstellung der reziproken Raumkarten zweier unterschiedlich dicker BaPbO3-
Filme auf SrTiO3-Substraten. Die Abbildungen auf der linken Seite zeigen Daten einer 11,3-
nm-dicken, auf der rechten Seite die einer 21,4-nm-dicken Schicht. In a) sowie b) sind die
Daten der symmetrischen (002)-Netzebenen und in c) sowie d) die der asymmetrischen (103)-
Netzebenen abgebildet. In allen Teilabbildungen ist jeweils der Re�ex mit der höheren Intensi-
tät dem SrTiO3-Substrat zuzuordnen und der verbreiterte Re�ex mit geringerer Intensität dem
BaPbO3-Dünn�lm. DieQz-Symmetrie der symmetrischen Messungen deuten auf eine geringe
Missorientierung der Filme hin. Die rot eingezeichnete Geraden in c) und d) repräsentieren
eine Ursprungsgerade mit der Steigung 3. Diese durchquert mittig den Substrat-Re�ex. Der
Film-Re�ex liegt augenscheinlich leicht versetzt auf der linken Seite der Geraden. Dies deu-
tet auf eine tetragonale Verspannung hin. In Tabelle 4.17 sind die aus den Re�expositionen
extrahierten Größen zusammengefasst.
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4 Strukturelle Charakterisierung

Material Re�ex c1 (Å) a1 (Å) c2 (Å) a2 (Å)

SrTiO3 (103) 3,907 ± 0,001 3,914 ± 0,004 3,908 ± 0,002 3,911 ± 0,007
SrTiO3 (002) 3,906 ± 0,001 3,905 ± 0,002
BaPbO3 (103) 4,257 ± 0,006 4,287 ± 0,014 4,254 ± 0,008 4,293 ± 0,019
BaPbO3 (002) 4,252 ± 0,003 4,253 ± 0,003

Tabelle 4.3: Ermittelte Gitterkonstanten aus Analysen der RSM-Daten für zwei unterschiedlich
dicke BaPbO3-Dünn�lme auf SrTiO3. Die laterale Gitterkonstante a wurde mit Gl. 4.13a, die me-
diale Gitterkonstante c mit Gl. 4.13b bestimmt. Die Indizes 1 und 2 stehen für die in Abb. 4.17 a)
und c) gezeigte 11,3-nm- bzw. für die in Abb. 4.17 b) und d) gezeigte 24,4-nm-dicke BaPbO3-
Dünn�lmprobe, woraus die Re�ex-Positionen optisch ermittelt wurden4.

was darauf hindeutet, dass der Neigungswinkel zwischen Film und Substrat (Missori-
entierung) gering ausfällt. Der Re�ex der (103)-Netzebenen der Filme liegt in beiden
Fällen augenscheinlich auf der linken Seite der rot eingezeichneten Linie, die als Ur-
sprungsgerade mit der Steigung von m = 3 bei diesen Netzebenen ein relaxiertes
Wachstum andeutet3. Während ein Verschieben in Richtung der Qx-Position des Sub-
strats für die Übernahme der lateralen Gitterkonstante spricht, ist das Verschieben
des Re�exes in die entgegengesetzte Richtung ungewöhnlich.

Aus der Lage der Re�exe können mit den Gleichungen 4.13a und 4.13b die lateralen
sowie medialen Gitterkonstanten berechnet werden. Die Re�ex-Positionen werden
hierfür optisch bestimmt4. Auf diese Weise resultieren aus den in Abbildung 4.17 ge-
zeigten RSM-Aufnahmen die in Tabelle 4.3 aufgelisteten Werte für die Gitterkonstanten.
Die tetragonale Verzerrung der BaPbO3-Einheitszelle spiegelt sich beim Vergleich der
berechneten lateralen und medialen Gitterkonstante wider. Die mediale Gitterkon-
stante ist durchschnittlich um 0,036Å größer und mit einem Wert von etwa 4,290Å
auch größer als der Raumtemperatur-Literaturwert. Die ermittelten Gitterkonstanten
in SrTiO3 entsprechen innerhalb der Messunsicherheit dem Literaturwert.

3 Üblicherweise wird diese Linie de�niert, indem die Ursprungsgerade linear mit dem Maximum des
Substrat-Re�exes verbunden wird. Da allerdings bei den hier aufgezeichneten Daten das Maximum
nicht zentral im Re�ex vorzu�nden ist, wurde in diesem Fall die Steigung von 3 explizit �xiert. Hier-
für ursächlich ist vermutlich eine leichte Missorientierung der Probe im Di�raktometer. Wie zu sehen,
verläuft die resultierende Gerade näherungsweise mittig durch den Substrat-Re�ex – wie es für das un-
verspannte kubische System zu erwarten ist. Die Abweichung der Steigung m der Ursprungsgeraden,
die durch das Maximum des Substrat-Re�exes läuft, fällt mit m = 3,006 bzw. m = 3,003 gering aus.

4 Die Re�ex-Positionen werden durch Flächen gleicher Intensität auf einen gewissen Bereich optisch
eingegrenzt. Die in Tabelle 4.3 und 4.4 angegeben Werte werden bestimmt, indem die Schichtdicke
an den Grenzen der Flächen gleicher Intensität berechnet und daraus das Mittel gebildet wird. Der
Fehlerbereich wird aus der Di�erenz zum Mittelwert abgeschätzt.
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4.2 Ergebnisse der Charakterisierung

Material Re�ex c1 (Å) a1 (Å) c2 (Å) a2 (Å)

MgO (−224) 4,211 ± 0,000 4,212 ± 0,000 4,211 ± 0,001 4,212 ± 0,001
MgO (002) 4,211 ± 0,003 4,213 ± 0,002

BaPbO3 (−244) 4,271 ± 0,014 4,262 ± 0,022 4,267 ± 0,011 4,266 ± 0,020
BaPbO3 (002) 4,270 ± 0,015 4,263 ± 0,009

Tabelle 4.4: Ermittelte Gitterkonstanten aus Analysen der RSM-Daten zweier unterschiedlich
dicker BaPbO3-Dünn�lme auf MgO-Substraten. Die laterale Gitterkonstante a wurde mit
Gl. 4.13a, die mediale Gitterkonstante c mit Gl. 4.13b bestimmt. Die Indizes 1 und 2 stehen für
die in Abb. 4.18 a) und c) gezeigte 14,9-nm- bzw. die in Abb. 4.18 b) und d) gezeigte 21,1-nm-
dicke BaPbO3-Dünn�lmprobe, woraus die Re�ex-Positionen optisch ermittelt wurden (vgl.
Fußnote 4 auf S. 62).

Bei Dünn�lmproben auf MgO-Substraten erweist sich die Aufnahme von RSM-
Messungen der asymmetrischen Messgeometrie schwieriger, da sich hier alle Re�exe,
bei denen sich die Miller’schen Indizes aus einer Mischung aus geraden und unge-
raden Zahlen zusammensetzen, auslöschen [169]. Im Gegenzug zeigen Re�exe von
Netzebenen, die bei MgO zu hohen Intensitäten führen, bei BaPbO3 nur geringe In-
tensitäten. Beste Ergebnisse konnten bei der Untersuchung der (−224)-Netzebenen
gewonnen werden. In Abbildung 4.18 sind reziproke Raumkarten der symmetrischen
(002)-Netzebenen sowie der asymmetrischen (−224)-Netzebenen zweier unterschied-
lich dicker BaPbO3-Filme, die auf MgO-Substraten gewachsen wurden, dargestellt. Die
symmetrischen Re�exe zeigen wieder eine Qz-Symmetrie und deuten damit eine gerin-
ge Missorientierung der Filme an. Aufgrund der ähnlichen Gitterparameter des BaPbO3-
und MgO-Kristalls liegen die Re�exe bei ähnlichen Positionen. Die Film-Re�exe der
asymmetrischen Messgeometrie besitzen, verglichen zu den Substrat-Re�exen, nur
eine sehr geringe Intensität und sind bei der dünneren Probe nur noch ansatzweise zu
erkennen. In beiden Fällen liegt der Film-Re�ex jedoch augenscheinlich mittig auf der
rot eingezeichneten Ursprungsgeraden, was für ein relaxiertes und (pseudo-)kubisches
Aufwachsen des Films spricht. In diesem Fall wurden der Ursprung linear mit dem
Maximum des Substrat-Re�exes verbunden. Resultierende Steigungen von m = −1,414
bzw. m = −1,415 entsprechen nahezu perfekt dem erwarteten Wert von −√2.

In Tabelle 4.4 sind die aus den reziproken Raumkarten extrahierten Gitterkon-
stanten aufgelistet. Aufgrund der geringen Intensitäten der asymmetrischen Film-
Re�exe sind die hieraus bestimmten Werte mit relativ großen Fehlerbereichen behaf-
tet. Die näherungsweise isotropen Gitterkonstanten von BaPbO3 und MgO deuten
auf deren (pseudo-)kubische Kristallstruktur hin und bestätigen die Annahme ei-
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4 Strukturelle Charakterisierung

Abbildung 4.18: Darstellungen reziproker Raumkarten zweier unterschiedlich dicker BaPbO3-
Filme auf MgO-Substraten. Die Abbildungen auf der linken Seite zeigen Daten einer 14,9-nm-
dicken, auf der rechten Seite die einer 21,1-nm-dicken Dünn�lmprobe. In a) sowie b) sind die
Aufnahmen der symmetrischen (002)-Netzebenen und in c) sowie d) die der asymmetrischen
(−224)-Netzebenen abgebildet. Die symmetrischen Raumkarten zeigen eine Qz-Symmetrie.
Bei den asymmetrischen Raumkarten haben die BaPbO3-Re�exe wesentlich geringere Inten-
sitäten als die MgO-Re�exe. Die rot eingezeichnete Geraden in c) und d) repräsentieren eine
lineare Verbindung zwischen dem Ursprung und dem Maximum der Substrat-Re�exe und
haben die Steigung von von m = −1,414 bzw. m = −1,415. Dass die Film-Re�exe – sofern
ersichtlich – mittig auf dieser Linie zu liegen scheinen, deutet auf ein relaxiertes Wachstum
hin. Aus der genauen Position der jeweiligen Re�exe können die Gitterkonstanten berechnet
werden. Diese sind in Tabelle 4.4 aufgelistet.
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4.3 Zusammenfassung und Interpretation

nes relaxierten Wachstums. Die ermittelte Gitterkonstante der MgO-Einheitszelle
von (4,2117 ± 0,0008)Å bestätigt indes den zuvor bestimmten Wert von 4,2115Å.

Die Herkunft des in den Abbildungen 4.18 c) und d) relativ scharfen Intensitätsma-
xima innerhalb des Bereichs des BaPbO3-Re�exes bleibt zunächst ungeklärt. Da eine
ähnliches Intensitätsmaxima sich auch in nicht gezeigten anderen Analysen ergibt, ist
dieses möglicherweise auf ein Messartefakt zurückzuführen.

4.3 Zusammenfassung und Interpretation

Es folgt eine Auflistung und Interpretation der wichtigsten Erkenntnisse aus den
strukturellen Untersuchungen:

• SrTiO3-Substrate: Die gesäuberten Ober�ächen zeigen sowohl nach einer HF-
Terminierung als auch nach der mechanisch-chemischen Reinigung und anschlie-
ßenden Ausheizen Stufen einer möglichen TiO2-Terminierung. Die ermittelten
Rauigkeitswerte lassen mit RMSR < 200 pm auf de�nierte Ober�ächen schlie-
ßen.
Die Literatur- und Herstellerangaben der Raumtemperatur-Gitterkonstante wird
durch XRD- sowie RSM-Analysen innerhalb der Messunsicherheit mit einem
Wert von (3,9073 ± 0,0030)Å bestätigt.

• MgO-Substrate: Bereits nach der mechanisch-chemischen Reinigung erhält man
de�nierte Ober�ächen mit RMSR < 100 pm. Ein kurzes Ausheizen bei nomi-
nell 800 ◦C führt – im Gegensatz zu einem zwölfstündigen Ausheizen bei ande-
ren Arbeitsgruppen [63] – lokal zu keiner weiteren Reduktion des RMSR-Werts,
garantiert jedoch auf großer Skala die Abwesenheit von Adsorbaten. Es sind
statistisch und teilweise auch entlang der Kristallachsen verteilte Löcher mit
einer Tiefe entsprechend dem ein- bis eineinhalbfachen der Höhe der MgO-
Einheitszelle und einem Durchmesser von maximal 100 nm vorzu�nden. Auch
können vereinzelt „Kerben“ entlang der Kristallachsen beobachtet werden, die
eine Tiefe entsprechend einer halben bis ganzen MgO-Einheitszelle aufweisen
und möglicherweise auf eine lokale Verzwilligung des Kristalls hinweisen.
Anhand der RSM- und XRD-Analysen wird die Raumtemperatur-Gitterkonstante
auf einen Wert von (4,2115 ± 0,0007)Å bestimmt. Damit weicht dieser leicht von
Hersteller- und Literaturangaben ab, was womöglich dem zusätzlichen Ausheiz-
schritt vor der Dünn�lmdeposition geschuldet ist.

• Grenz�äche zwischen Substrat und Film: XRR-Analysen zeigen, dass für beide
Substratmaterialien die Grenz�ächenrauigkeit mit zunehmender Schichtdicke
tendenziell ansteigt (vgl. Abb. 4.13 d)). Dies lässt vermuten, dass die Filme unmit-

65
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telbar während der Ablation eine ungeordnete Grenz�äche zum Substrat bilden,
welche sich erst mit dem nachträglichen Annealing-Schritt – möglicherweise
in Kombination mit dem zusätzlich angebotenen Sauersto� – de�niert. Mit zu-
nehmender Schichtdicke kann die Sauersto�di�usivität abnehmen, was beim
Ausheilen zu einem Sauersto�de�zit führen kann.

• Ober�ächentopogra�e der Filme: Sowohl die Analysen der AFM-Daten (Abb. 4.10/
4.11) als auch die der XRR-Daten (Abb. 4.13 d)) deuten auf eine zunehmende
Ober�ächenrauigkeit mit ansteigender Schichtdicke hin. Dünne Filme haben
lediglich eine geringfügig höhere Ober�ächenrauigkeit im Vergleich zu den Sub-
straten, wodurch anzunehmen ist, dass die ersten Schichten �ächig aufwachsen.
XRD-Analysen eines BaPbO3-Films mit einer Schichtdicke von t = 175 nm weist
Fremdphasen auf (Abb. 4.15). Ich nehme an, dass mit wachsender Schichtdicke
das Lagenwachstum durch Inselwachstum abgelöst wird.

• Wachstumsrate der Filme: Mit (0,35 ± 0,03) nmLP−1 bzw. (0,34 ± 0,04) nmLP−1
wachsen auf den entsprechenden SrTiO3- bzw. MgO-Substraten in etwa 80 %
einer Einheitszelle des BaPbO3 pro Laserpuls auf (Abb. 4.13 c)). Die Streuung
von etwa 10 % kann mehrere Ursachen haben: Die wohl größten Unsicherheiten
beim Wachstumsprozess stellen die exakte Ausrichtung der Plasmawolke sowie
die Energie des Lasers pro Laserpuls dar. Letztgenannte wird über eine interne
Regelung stabilisiert, indem der Laser einen Teil der emittierten Strahlung über
einen internen Energiemonitor abgleicht und die angelegte Hochspannung ent-
sprechend nachjustiert. Dabei kommt es unvermeidlich zu Schwankungen in der
Laserenergie in Höhe von etwa 5 % bis 10 %. Vor allem bei geringen Schusszahlen
mitteln sich die Energieschwankungen möglicherweise nicht vollständig heraus.
Zudem können alterungsbedingte Verunreinigungen an der Optik des Lasers
sowie leichte Bewegungen der Spiegel mit der Zeit zu erhöhten Streuverlusten
führen. Die Spiegel und Optiken werden in regelmäßigen Abständen gewartet
und nachjustiert, was direkt im Anschluss trotz nominell gleicher Laserenergien
zu einer Erhöhung des Energieeintrags auf dem Target führen kann.

• Mosaizität und Textur der Dünn�lme: Die Halbwertsbreiten der �-Scan-Re�exe
des BaPbO3-Dünn�lms sind mit Werten von (0,89 ± 0,42)° bzw (0,90 ± 0,42)° in
etwa dreimal so breit, wie die der Substrate (Abb. 4.16/A.1). Dies deutet auf
eine erhöhte Mosaizität des Films hin. Diese Vermutung wird durch die radiale
sowie umlaufende Ausweitung der Film-Re�exe bei den reziproken Raumkar-
ten (Abb. 4.18/4.17) und breiteren Maxima bei XRD-Analysen (Abb. 4.14/4.15)
bestätigt. Zwischen Dünn�lmproben auf SrTiO3- und MgO-Substraten ist kein
wesentlicher Unterschied erkennbar.
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Die Qz-Symmetrie der reziproken Raumkarten der (002)-Netzebenen (Abb. 4.17/
4.18) deuten auf einen geringen Neigungswinkel zwischen Film- und Substrat-
Netzebenen hin. Aufgezeichnete Pol�guren (Abb. 4.16/A.1) zeigen eine vierwer-
tige Rotationssymmetrie, wobei die Kristallachsen der Einheitszellen des Films
parallel zu denen des Substrats ausgerichtet sind.

• Gitterkonstanten, Epitaxie und Verspannungen von Dünn�lmproben auf SrTiO3-
Substraten: Alle Untersuchungen am Di�raktometer deuten auf ein epitaktisches
Wachstum der Dünn�lme hin. Mit einer aus RSM- und XRD-Analysen ermit-
telten medialen Gitterkonstante von c ≈ (4,252 ± 0,004)Å ist diese kleiner als
entsprechende Literaturangaben von 4,267Å.
Die laterale Gitterkonstante übersteigt dagegen mit einem bestimmten Mit-
telwert von a ≈ (4,290 ± 0,004)Å den Literaturwert und deutet damit auf eine
tetragonale Verzerrung des BaPbO3-Kristalls hin. Aufgrund der kleineren Git-
terkonstante des Substrats (ac, STO = 3,905Å) ist eine verspannte Epitaxie damit
ausgeschlossen. Eine Möglichkeit, die laterale Streckung sowie mediale Stau-
chung zu erklären, ist die Annahme einer domänenangepassten Epitaxie: Ist
die Größe der gesamten Domäne des Substrats größer als die des Films, kann
die gesamte Film-Domäne eine laterale Streckung erfahren. Möglicherweise
könnte das Verhältnis m/n = 11/10 lauten. Damit wäre der Betrag der mit
Gleichung 3.1 bestimmten Gitterfehlpassung minimal und mit einem Wert vonf = 2,4 % dennoch positiv. Aufschlüsse hierüber könnten Untersuchungen mit
einem Transmissions-Elektronen-Mikroskop (TEM) geben. Im Rahmen dieser
Arbeit durchgeführte TEM-Untersuchungen ergaben keine auswertbaren Er-
gebnisse, da die bleihaltigen Filme unter Einwirkung des Elektronenstrahls
schnell degradieren [D1, 177]. Die Auswertungen der Gitterkonstante zeigen
keine Schichtdickenabhängigkeit, was darauf hindeutet, dass alle untersuchten
Dünn�lmproben etwa gleich stark verspannt aufwachsen (verspannte Epitaxie).
Berechnet man aus den extrahierten Gitterkonstanten a und c das Volumen
der Einheitszelle, kommt man auf einen Wert von 78,254Å3. Überführt man
diesen auf ein kubisches System, so hätte dieses eine pseudokubische Gitter-
konstante von apc = 4,277Å zur Folge und wäre damit um 0,01Å größer als der
Literaturwert für BaPbO3.

• Gitterkonstanten, Epitaxie und Verspannungen von Dünn�lmproben auf MgO-
Substraten: An Dünn�lmproben auf MgO-Substraten zeigt sich ein ähnlicher
Zusammenhang wie in [120]: Ein phasenreines Wachstum scheint nur bis zu
einer bestimmten Schichtdicke energetisch begünstigt zu sein. Im Gegensatz zur
kritischen Schichtdicke von t = 20 nm in [120] ist bei meinen Dünn�lmproben
augenscheinlich epitaktisches Wachstum bis t = 54 nm gelungen. Die mit 175 nm
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dickste Probe zeigt Anzeichen einer Fremdphase der (0kl)-Netzebenen mit k = l .
Möglicherweise steigt die mediale Gitterkonstante mit zunehmender Schichtdi-
cke an und sättigt oberhalb von 30 nm. Dies ist mit einem Übergang von ver-
spannter zur relaxierten Epitaxie erklärbar sein. Allerdings heben sich bei den
vermeintlich verspannten Filmen die Film-Re�exe im XRD kaum aus den Flanken
der Substrat-Re�exe hervor, wodurch die Bestimmung deren Gitterkonstante mit
einer Unsicherheit verbunden ist. Asymmetrische RSM-Untersuchungen, die Auf-
schlüsse zu Verspannungse�ekten liefern könnten, werden dadurch erschwert,
dass Substrat-Re�exe hoher Intensitäten eine geringe Intensität im Film-Re�ex
aufweisen und umgekehrt. Augenscheinlich liegen allerdings auch die dünnsten
Film-Re�exe auf der Ursprungsgeraden, die ein relaxiertes Wachstum andeutet.
Daher liegt die Vermutung nahe, dass die Filme unverspannt aufwachsen und
der schichtdickenabhängige Trend ein Messartefakt der Substrat-Flanken ist.
Aus denjenigen Daten, bei denen der BaPbO3-Re�ex eindeutig identi�zierbar
sind, resultiert zusammen mit XRD- und RSM-Analysen eine mittlere mediale
Gitterkonstante von c = (4,264 ± 0,003)Å und eine laterale Gitterkonstante vona = (4,266 ± 0,020)Å. Damit bestätigen die Werte innerhalb ihrer Messgenauig-
keit den Literaturwert von 4,267Å bei Raumtemperatur und sind näherungswei-
se isotrop, deuten also eine (pseudo-)kubische Einheitszelle an.
Mit einem Volumen von 77,599Å3 fällt die hieraus berechnete BaPbO3-Ein-
heitszelle geringfügig kleiner aus sowohl im Vergleich mit derjenigen, die aus
BaPbO3-Dünn�lmen auf SrTiO3-Substraten folgt, als auch im Vergleich mit
derjenigen, die sich aus dem Raumtemperatur-Literaturwert ergibt.
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5 Elektronische
Transporteigenscha�en

Dieses Kapitel befasst sich mit der experimentellen Erfassung und theoretischen
Beschreibung des elektrischen Transports in Dünn�lmproben in Abhängigkeit der
Temperatur oder eines externen Magnetfelds. Darin erkläre ich zunächst, wie mittels
Fotolithogra�e aus den �ächigen, epitaktischen Filmen Messstrukturen herausgear-
beitet werden, um die elektronischen Transporteigenschaften präzise vermessen zu
können. Anschließend gebe ich einen Überblick über verschiedene Theorien, die so-
wohl das Hochtemperatur-, als auch das Tieftemperaturverhalten des elektrischen
Widerstands, auch in Abhängigkeit eines externen Magnetfelds, beschreiben. Dabei
soll dem zeitlichen Verlauf der Wissenschaft gefolgt werden, indem ich zunächst Theo-
rien zu einfachen, nahezu defekt-freien Metallen beschreibe, ehe ich auf komplexe,
durch Grenz�ächen und Störstellen beein�usste Systeme eingehe. Das Kapitel schließt
mit einem Überblick zum aktuellen Stand der Wissenschaft ab.

5.1 Messung des elektrischen Transports

Alle elektrischen Transportmessungen, die in dieser Arbeit vorgestellt werden, sind
an strukturierten Dünn�lmproben durchgeführt worden. Dies hat den Vorteil, dass
in Kombination mit den ermittelten Schichtdicken materialspezi�sche Größen wie
der spezi�sche Widerstand oder die Ladungsträgerdichte bestimmbar sind. Dabei
wurde eine Messgeometrie gewählt, die sowohl Vier-Punkt- als auch Hall-Messungen
ermöglicht. Damit sich die dafür notwendigen elektrischen Felder möglichst homogen
in der Probe und speziell an den Kontakten ausbilden, werden die Kontakt�ächen
mit groß�ächigen Goldkontakten versehen, die als Äquipotential�ächen dienen. In
den folgenden Abschnitten beschreibe ich zunächst die Strukturierung der Dünn�lm-
proben mittels Fotolithogra�e, ehe ich auf die Ankontaktierung der Proben und das
Messverfahren zur Erfassung des elektrischen Transports eingehe.
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5 Elektronische Transporteigenschaften

5.1.1 Strukturierung

Fotolithogra�e gilt als eine Schlüsseltechnologie in der mikroelektronischen Fertigung.
Der Prozess beschreibt im Allgemeinen die Übertragung eines zweidimensionalen
Musters in eine Schicht aus Fotolack (Resist), welche zuvor meist über eine Rotati-
onsbeschichtung (Spin-Coating) �ächig auf die Probe aufgetragen wird. Das Muster
wird mithilfe einer Maske aufgebracht, die präzise über der Fotolackschicht ausge-
richtet wird. Durch Bestrahlung mit meist ultraviolettem Licht wird der freiliegende
Fotolack, der üblicherweise aus langkettigen Polymeren besteht, in seinen physikalisch-
chemischen Eigenschaften so geändert, sodass dieser an den belichteten Stellen mit
einer passenden Entwicklerlösung ausgewaschen werden kann. Durch Andrücken der
belackten Probe gegen die Maske im sogenannten Kontakt-Druck-Modus (Contact-
Printing) können Beugungse�ekte des verwendeten Lichts minimiert werden. Am
Ende bleibt eine teilbelackte Probenober�äche zurück, die mittels nasschemischen
oder mechanischen Ätzen oder auch mit Hilfe von Beschichtungen weiter behandelt
werden kann. Dabei ist ein Vorteil gegenüber anderen Verfahren, wie beispielsweise
der Elektronenstrahllithogra�e, bei der ein fokussierter Elektronenstrahl die belackte
Probenober�äche abrastert und so die Struktur überträgt, die Möglichkeit zur schnel-
len und groß�ächigen zweidimensionalen Strukturierung von Ober�ächen. Dagegen
ist bei der Fotolithogra�e die Auflösung aufgrund der Wellenlänge und Lichtbeu-
gung limitiert. Um die Vorteile beider Verfahren zu vereinen, können auch große
Flächen mittels Fotolithogra�e vorstrukturiert und mittels Elektronenstrahllithogra�e
weiter prozessiert werden. Aufgrund einer Vielfalt an zur Verfügung stehender Foto-
lackmischungen und passender Entwicklerlösungen können heutzutage chemische
Reaktionen mit den Probenmaterialien weitgehend vermieden werden. [178]

Zur Erzeugung der in dieser Doktorarbeit gewählten Messgeometrie wird der Pro-
zess der Fotolithogra�e zweimal durchlaufen, wobei im ersten Durchlauf Goldkontakte
auf die Probenober�äche aufgebracht werden, ehe im zweiten Durchlauf die Struk-
tur in den Film geätzt wird1. Die hierfür notwendigen Schattenmasken wurden mit
dem Programm CleWin [179] selbst entworfen und extern per Auftragsarbeit auf
chrombeschichtete Glasplatten übertragen (Delta Mask B.V.). Die Schattenmaske der
Goldkontakte (s. Abb. 5.1 a)) stellt ein Negativ der gewünschten Struktur dar und ist so
gestaltet, dass diese mit einer Fläche von 6 × 6mm2 die Probenober�äche vollständig
abdeckt und die Strukturen gleichzeitig ausreichend weit vom Probenrand entfernt
platzierbar sind. An den gedoppelten Quadraten (Finding Pattern) am Probenrand
kann die Schattenmaske der Messstruktur (Abb. 5.1 b)) ausgerichtet werden. Das Po-

1 Diese Reihenfolge emp�ehlt sich, da beim Aufbringen der Goldkontakte zusätzlich Orientierungsmar-
ker aufgebracht werden, an denen man im zweiten Schritt die Maske für die Transportstege ausrichten
kann.
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Abbildung 5.1: Technische Zeichnung zweier Schattenmasken, die in dieser Doktorarbeit zur
Strukturierung der Proben verwendet werden: a) Schattenmaske für Goldkontakte. Deren Nega-
tiv entspricht den Positionen auf der 5 × 5mm2 groß angenommenen Dünn�lmober�äche, an
denen die Goldkontakte aufgebracht werden. Die kleinen, gedoppelten Quadrate in den Ecken
der eigentlichen Goldkontakte dienen als Orientierungsmarker zur Ausrichtung der zweiten
Maske auf den dann präparierten Goldkontakten. b) Schattenmaske für die Messstruktur. De-
ren Positiv entspricht der gewünschten Struktur auf der Dünn�lmprobe. Die oberen sowie
unteren beiden quadratischen Flächen dienen als Kontakte zum Abgreifen der elektrischen
Spannung, die mittleren beiden zum Ein- und Auskoppeln des elektrischen Messstroms. Der
Messsteg hat eine nominelle Länge von l = 1000 μm und eine Breite von w = 200 μm.

sitiv dieser Schattenmaske beschreibt die gewünschte Struktur der Probe nach dem
Ätzprozess. Die in dieser Arbeit am häu�gsten verwendete Messstruktur de�niert
einen rechteckigen Messbalken mit einer nominellen Länge von l = 1000 μm und einer
Breite von w = 200 μm. Diese vergleichsweise großen Abmessungen wurden gewählt,
um Messstrukturen gut händisch ankontaktieren zu können (siehe folgendes Kapitel).
Des Weiteren sind die Masken so ausgelegt, dass damit auch Felde�ektmessungen
möglich sind (s. Abb. 7.1).

Die Fotolithogra�e läuft in den folgenden Einzelschritten ab. Zunächst wird ein
Tropfen eines Fotolacks (AZ 1512HS, MicroChemicals GmbH) mittig auf der Ober-
�äche der Dünn�lmprobe aufgebracht und mithilfe einer Schleuder (Spinner) bei
nominell 6000 Umdrehungen pro Minute über eine Zeitdauer von 30 Sekunden gleich-
mäßig auf der Probenober�äche verteilt. Anschließend wird die belackte Probe für
etwa eine Minute in einem Umluftofen einer Temperatur von etwa 95 ◦C ausgesetzt, so
dass Lösungsmittel aus dem Fotolack abdampfen und der Lack antrocknet. Daraufhin
wird mikroskopgestützt die Maskenjustierung (Mask Aligner MJB4, Süss MicroTec)
mikrometergenau auf der Probenober�äche vorgenommen. Durch zeitlich begrenztes
Belichten (etwa 5,5 s) der belackten Probenober�äche samt aufgelegter Schattenmaske
mittels UV-Licht einer Quecksilberdampflampe im Kontakt-Druck-Modus wird nun
der freiliegende Fotolack chemisch verändert: Die langkettigen Polymere des Fotolacks
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zerfallen in kurzkettige Polymerstränge, die anschließend in einer Entwicklerlösung
ausgewaschen werden können. Hierfür wird die Probe für etwa 17 Sekunden in ei-
ne Lösung bestehend aus einem passenden Entwickler (AZ400 K MicroChemicals
GmbH) und vier Teilen bidestilliertem Wasser gegeben, wodurch nur das gewünschte
Positiv der entsprechenden Schattenmaske zurück bleibt. Schließlich wird der Ent-
wicklungsprozess in einem Bad aus bidestilliertem Wasser gestoppt, da so der auf der
Probenober�äche anhaftende Entwickler ausreichend verdünnt wird.

Eine etwa 150-nm-dicke Goldschicht wird auf die verbleibende Fotolackschicht
und die partiell freigelegte Probenober�äche (Positiv von Abb. 5.1 a)) �ächig mithilfe
einer Tischsputteranlage (Kathodenzerstäuber) im DC-Modus aufgebracht [180]. Die
Sputterzeiten betragen zwischen 200 s und 600 s bei einem Argon-Hintergrunddruck
von etwa 0,1mbar. Ein anschließendes Ultraschallbad in Aceton für etwa 30 Sekunden
löst den auf der Probenober�äche verbliebenen langkettigen Fotolack und entfernt
damit diesen mitsamt der darauf be�ndlichen Goldschicht.

Im nun folgenden Ätzprozess wird die Messstruktur in den Film übertragen. Dabei
schützt das Positiv der Schattenmaske (Abb. 5.1 b)) den teilbelackten Film. Vor dem
Ätzprozess wird die Probe mit Leitsilber auf einen Probenhalter befestigt und nach dem
Aushärten in die Vakuumkammer der Ionenätzanlage (Eigenbau mit Steuergeräten
und Ionenstrahlkanone der Firma Ion Tech) eingeschleust. Diese erzeugt in einer Ar-
gonatmosphäre von typischerweise 10−3mbar mit Hilfe einer Kaufmann-Quelle [181]
in einem ersten Schritt Argon-Ionen, die in einem elektrischen Feld beschleunigt und
anschließend über ein Metall�lament neutralisiert werden. Die so beschleunigten
Argon-Atome tre�en auf die mittig darunter positionierte Probe auf und entfernen
abrasiv den freiliegenden Dünn�lm. Um Rand-Inhomogenitäten im ausgebildeten
Argonstrahl auszugleichen, wird die Probe langsam im Strahlpro�l rotiert. Ein starker
thermischer Eintrag durch die Wechselwirkung der auftre�enden Argonatome mit der
Probenober�äche wird dadurch minimiert, dass der Atomstrahl im Abstand mehrerer
Minuten durch eine schützende Metallplatte (Shutter) abgeschirmt wird. Mit der aus
meiner Masterarbeit [A3] ermittelten Ätzrate von 6,66 nmmin−1 wird die Ätzzeit an
die jeweilige Schichtdicke angepasst, sodass der Film an den ungeschützten Stellen
vollständig abgetragen wird. Das Ergebnis ist ein strukturierter Film in Form der
verwendeten Schattenmaske. Der verbliebene Photolack wird wiederum in einem
Aceton-Ultraschallbad sowie durch eine Spülung in Isopropanol vollständig entfernt.

5.1.2 Ankontaktierung

Die Strukturierung der Proben ermöglicht eine elektrische Ankontaktierung der Filme
sowohl in Vier-Punkt- als auch in Hall-Messgeometrie. Im erstgenannten Fall wird
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Abbildung 5.2: Schematische Zeichnungen zur Veranschaulichung der Ankontaktierung der
strukturierten Proben auf einem PPMS-Messpuck. Es können jeweils zwei Proben (Proben-
ober�äche 5 × 5mm2) gleichzeitig vermessen werden. a) Ankontaktierung in Vier-Punkt-
Messgeometrie: Dabei wird die elektrische Spannung entlang des Messstegs abgegri�en.
b) Ankontaktierung in Hall-Messgeometrie: Die elektrische Spannung wird senkrecht zum
elektrischen Strom�uss abgegri�en. In beiden Fällen werden abisolierte Kupferdrähte auf den
Kontakten auf dem Puck gelötet, zum entsprechenden Goldkontakt auf der Probe geführt und
dort mit Leitsilber �xiert. Um zwischen beiden Ankontaktierungsmöglichkeiten zu wechseln,
muss jeweils nur der Kontakt „V−“ neu gesetzt werden. Die Kontakte mit der Bezeichnung
„THERM“ sind vom Hersteller vorgegeben und werden vom Messgerät verwendet, um die
Temperatur in unmittelbarer Nähe zur Probe zu bestimmen.

die von außen induzierte elektrische Potentialdi�erenz über die Länge l des Messstegs
in Richtung des angelegten elektrischen Strom�usses (vgl. Abb. 5.2 a)), im zweiten
Fall senkrecht dazu über die Breite w des Stegs abgegri�en (vgl. Abb. 5.2 b)). Da an
den elektrischen Spannungsabgri�en kein externer elektrischer Strom getrieben wird,
werden in dieser Messgeometrie keine Kontaktwiderstände mitgemessen.

In beiden Fällen muss die Messstruktur elektrisch leitend ankontaktiert werden,
wobei sie gegenüber der Umgebung elektrisch isoliert werden muss. Hierfür wird in
dieser Arbeit die Probe zunächst durch doppelseitiges Klebeband elektrisch isolierend
auf einen Messpuck angebracht. Ein nominell 0,1mm dicker Kupferdraht wird einer-
seits auf den Kontakt�ächen des Messpucks gelötet, andererseits probenseitig mittels
Leitsilber auf den entsprechenden Goldkontakten �xiert. Nach dem vollständigen
Ankontaktieren der Probe wird das Leitsilber mittels Wärmeeintrag über Infrarotlicht
ausgehärtet.

Typischerweise werden die Proben jeweils zunächst in der Vier-Punkt-Messgeome-
trie elektrisch untersucht und anschließend in der Hall-Geometrie vermessen. Hierfür
muss – wie in Abbildung 5.2 zu sehen – lediglich der Kontakt „V−“ neu gesetzt werden.
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5.1.3 Messung der elektronischen Transporteigenscha�en

Die elektronischen Transporteigenschaften der Dünn�lme werden standardmäßig an
einem 14-T-PPMS (Physical Property Measurement System) der Firma Quantum Designs
durchgeführt. Dieses Gerät ermöglicht eine kontrollierte Einstellung der Temperatur
im Bereich von 300 K bis 1,8 K mit einer spezi�zierten Präzision von ±0,5 % [182]. Über
eine longitudinal ausgerichtete supraleitende Spule können Magnetfelder von bis
zu ±14 T eingestellt werden [182].

Zur Vermessung der elektronischen Transporteigenschaften wird die eigens da-
für angebotene ETO-Einheit (Electrical Transport Option) verwendet. Diese kann
einen sinusförmigen elektrischen Wechselstrom (AC-Strom) mit Amplituden von 1 nA
bis 100mA in einem Frequenzbereich von etwa 0,1Hz bis 200Hz bereitstellen. Über
die interne Elektronik des PPMS werden automatisch unerwünschte Beiträge wie
beispielsweise frequenzabhängiges Rauschen, elektrische Gleichstrom-O�sets oder
Instrumentendrifts weitgehend minimiert. Zusammen mit mehreren Vorverstärkern
wird das Grundrauschen der ETO-Einheit auf 10 nΩ reduziert und so das Messen von
elektrischen Widerständen von bis zu 5GΩ ermöglicht. [183]

Für alle durchgeführten Messungen wird die Amplitude des elektrischen Stroms
mit Werten zwischen 1 μA und 10 μA möglichst gering gehalten, um die einwirkende
Joule’sche Leistung (P = RI 2) auf die Dünn�lmproben mit vergleichsweise hohen
elektrischen Widerständen zu minimieren. Während die Frequenz des Wechselstroms
keinen Ein�uss auf magnetfeldabhängige Transportuntersuchungen hat, wird dessen
Ein�uss auf die Messung der temperaturabhängigen elektrischen Widerstände in
Kapitel A.4 ausführlicher diskutiert.

Ein Teil der strukturierten Proben wird mithilfe einer zusätzlichen Option, dem
horizontalen Rotator, vermessen. Dieser ermöglicht ein Verkippen der Probe relativ zu
einem angelegten Magnetfeld in einem Winkelbereich von −10° bis 370° (entlang der
eingezeichneten Achse in Abb. 5.2). Dabei entsprechen die Winkel � = 0° und 180° einer
senkrechten Ausrichtung des äußeren Magnetfelds zur Filmebene, � = 90° und 270°
einer parallelen Ausrichtung.

Mithilfe dieser Kon�gurationsmöglichkeiten können die Auswirkungen der Variati-
on jeweils einer der folgenden externen Parameter auf den elektrischen Widerstand un-
tersucht werden: Die Temperatur (R(T )-Messung), das Magnetfeld (MR-/Hall-Messung)
sowie die Orientierung der Probe (Rotator-Messungen). Die jeweils anderen freien
Parameter werden dabei auf einem konstanten Wert gehalten.

Am PPMS stehen zwei Möglichkeiten zur Verfügung, den Ein�uss eines freien Para-
meters zu untersuchen. Im kontinuierlichen Modus wird dessen Wert kontinuierlich
mit einer bestimmten Rate variiert. Messungen �nden davon unabhängig statt, was
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zur Folge hat, dass sich der freie Parameter während einer Einzelmessung, die je nach
Messfrequenz eine Zeit von 0,5 s bis 2,5 s benötigen kann, nicht �xiert ist. Somit wird
jeder Datenpunkt über einen gewissen Wertebereich des freien Parameters gemittelt
bestimmt, wobei mit steigender Rate der Veränderung des freien Parameters die Brei-
te des Wertebereichs und damit die mögliche Messungenauigkeit zunimmt. Diesem
Nachteil steht der Vorteil gegenüber, dass innerhalb kurzer Zeit viele Datenpunk-
te aufgenommen werden können. Dies ist beim zweiten Modus, dem sogenannten
Perform-N-Measurements-Modus, anders: Hier wird der zu untersuchende freie Para-
meter zunächst auf den jeweiligen Wert stabilisiert, ehe die Einzelmessung statt�ndet.
Dadurch benötigt dieser Modus mehr Zeit, dafür können auch mehrere Messpunk-
te beim gleichen Wert des externen Parameters gesetzt werden, um später darüber
mitteln zu können.

Temperaturabhängige Messungen werden im Rahmen dieser Arbeit typischerweise
bei moderaten Abkühlraten im kontinuierlichen Modus aufgenommen. Beim Ver-
gleich der beiden Modi resultiert hier eine Abweichung der elektrischen Widerstands-
Verläufe, die üblicherweise geringer als die Messgenauigkeit ist. Für magnetfeldab-
hängige Messungen wird der Perform-N-Measurements-Modus verwendet und jeweils
über drei Messpunkte gemittelt.

5.2 Klassische elektrische Leitfähigkeit

Die spezi�sche Leitfähigkeit � beschreibt allgemein den Zusammenhang zwischen
einem angelegten elektrischen Feld Eel und der resultierenden elektrischen Stromdich-
te j. Im einfachsten Modell eines isotropen Materials mit longitudinaler Beziehung
zwischen elektrischem Feld und elektrischer Stromdichte wird die spezi�sche Leitfä-
higkeit zu einer skalaren Größe: � = |j||Eel| . (5.1)

Der lineare Zusammenhang zwischen elektrischer Feldstärke und Stromdichte ist auch
als Ohm’sches Gesetz bekannt. Der resultierende elektrische Strom�uss entspricht in
diesem Fall der Summe der jeweiligen transportierten Ladungen q multipliziert mit
deren Geschwindigkeitskomponenten v i [184]. Mittels der Ladungsträgerdichte n und
einer durchschnittlichen Driftgeschwindigkeit vdrift ergibt sich:

j = nqvdrift. (5.2)

Die einfachste Beschreibung der elektrischen Leitfähigkeit liefert das sogenannte
Drude-Modell [185]. Hierbei werden frei bewegliche Elektronen als ein Gas nicht
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wechselwirkender Ladungsträger angenommen, die in einem angelegten elektrischen
Feld beschleunigt werden. Aufgrund von Streuprozessen nach einer charakteristischen
Transportzeit �tr (Relaxationszeit) stellt sich im Gleichgewichtszustand ein konstanter
elektrischer Strom�uss ein. Die spezi�sche Leitfähigkeit berechnet sich in diesem
Modell zu � = nq2�trm⋆ = nq�, (5.3)

wobei m⋆ der e�ektiven Masse der Ladungsträger und

� = |vdrift||Eel| = q�trm⋆ (5.4)

deren Mobilität entspricht2. In dieses Modell gehen viele Annahmen ein: beispiels-
weise werden die Elektronen als voneinander unabhängig angenommen, wobei deren
mittlere freie Weglänge größer als die Materie-Wellenlänge der Elektronen ist (Io�e-
Regel-Mott-Prinzip: lmfp ≫ � = ℎp−1, mit dem Elektronenimpuls p [186, 187]), wodurch
sich die Bewegung der Elektronen zwischen zwei Stoßprozessen mit klassischen
Laufbahnen beschreiben lassen. Dennoch gilt die Drude-Theorie als gute Näherung.

Die quantenmechanische Erweiterung des Modells durch Sommerfeld [188] oder
auch die umfangreiche Beschreibung des elektrischen Transports auf Basis der räum-
lichen und zeitlichen Änderung der Fermiverteilungsfunktion im Rahmen der soge-
nannten Boltzmann-Transportgleichung erlauben zwar weitreichendere Einblicke in
den mikroskopischen Ablauf des elektrischen Stromtransports, lassen sich aber in
vielen Fällen auf Gleichung 5.3 reduzieren. Als ein wesentlicher Unterschied ändert
sich dabei die Relaxationszeit �tr, die in der Theorie nach Drude als Stoßzeit aller
Elektronen nicht genauer spezi�ziert wird, zu einer Relaxationszeit der Elektronen
mit der Fermienergie EF an der Fermi�äche �tr(EF). [168, 184]

Relaxationen können aufgrund unterschiedlicher Streumechanismen statt�nden. Im
Rahmen der Einelektron-Näherung, bei der Wechselwirkungen zwischen Elektronen
aufgrund von orthogonalen Eigenfunktionen vernachlässigt werden, unterscheidet
man im Wesentlichen zwei Beiträge: Streuungen an Defekten mit der charakteristi-
schen Zeit �el−d sowie Streuungen an Phononen mit der charakteristischen Zeit �el-ph.
Während die Abweichungen vom periodischen Gitterpotential durch Defekte zu einem
weitestgehend temperaturunabhängigen Beitrag führt, ist der Beitrag der Elektron-

2 Das Drude-Modell liefert auch einen Ausdruck zur Beschreibung der Wechselstromleitfähigkeit. Mit
einem angelegten elektrischen Wechselfeld der Form Eel = E0 exp(−i!t) und der Frequenz ! resultiert
der Ausdruck [167]: � = ne2�m⋆ 11 − i!� . (5.5)

Da ich in dieser Arbeit nur mit geringen Messfrequenzen gearbeitet habe, gehe ich im Folgenden von
einer Gleichstromleitfähigkeit aus.
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Phonon-Streuung allgemein abhängig von der Temperatur. Deren Streurate kann ober-
halb der materialabhängigen Debye-Temperatur �D mit einer direkten Proportionalität
(�−1el-ph ∝ T ), unterhalb davon mit einer polynomiellen Abhängigkeit (�−1el-ph ∝ T 5) von
der Temperatur T beschrieben werden. Die Temperaturabhängigkeit des spezi�schen
Widerstands (�(T ) = 1/�(T )) kann in Kombination aus der Matthiessen’schen Regel
und der auf der Boltzmann-Transportgleichung basierenden Bloch-Grüneisen-Theorie
beschrieben werden [167, 189, 190]:�(T ) = �el-d(0) + �el-ph(T ),�el-ph(T ) = �el-ph ( T�D)n ∫ �D/T

0 xn(ex − 1)(1 − e−x )dx. (5.6)

Dabei ist �el-ph die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante und n ein Exponent, der
üblicherweise einen Wert von fünf annimmt, durch Berücksichtigung anderer Wech-
selwirkungen unter bestimmten Umständen aber auch im Bereich zwischen zwei und
fünf liegen kann [189, 190]. [167, 191]

Im Rahmen dieser Theorie wird der elektrische Transport einfacher dreidimensiona-
ler Metalle sehr gut beschrieben. Im Folgenden werden Auswirkungen eines externen
Magnetfelds auf den elektrischen Transport diskutiert.
[167, 168, 184, 191, 192]

5.2.1 Magnetwiderstand

Ein zusätzlich angelegtes magnetisches Feld hat auf die longitudinale Bewegung von
Ladungsträgern keinen Ein�uss, wohingegen in jede andere Bewegungsrichtung der
Elektronen anteilig die Lorentzkraft wirkt, die die Ladungsträger ohne weitere Wechsel-
wirkungen auf Spiralbahnen lenkt. Im weiteren Verlauf gehe ich von einem senkrecht
entlang der z-Richtung einwirkenden Magnetfeld Bz und einem in x-Richtung ange-
legten elektrischen Feld Ex aus. Der elektrische Widerstand ist nun keine richtungsun-
abhängige Größe mehr, sondern eine tensorielle Größe, wobei in der beschriebenen
Messanordnung die Komponenten Rxx den longitudinalen und Rxy den transversalen
elektrischen Widerstand beschreiben. Der erste Fall entspricht dem magnetoresistiven
E�ekt (Magnetoresistance, MR), der Zweite dem Hall-Widerstand.

Ein allgemeiner Ausdruck für die longitudinale elektrische Leitfähigkeit zweidimen-
sionaler Systeme in Anwesenheit eines magnetischen Feldes lautet [193, 194]:

�xx(T ,B) = Rs,xx(T ,B)R2s,xx(T ,B) + R2s,xy(T ,B) . (5.7)
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Ist der Schichtwiderstand Rs,xx (s. Gl. 5.21) wesentlich größer als der Hall-Schicht-
widerstand (Rs,xx ≫ Rs,xy), vereinfacht sich der Ausdruck zu: �xx(T ,B) ≈ R−1s,xx(T ,B).
Transversale Störbeiträge aufgrund der Messgeometrie können durch eine Symmetri-
sierung der Daten bereinigt werden:

Rxx(B) = Rxx(B) + Rxx(−B)2 . (5.8)

Äquivalent dazu werden longitudinale Störbeiträge, die erneut prinzipbedingt auf-
grund der Messgeometrie auf Rxy einwirken können, durch eine Antisymmetrisierung
eliminiert: Rxy(B) = Rxy(B) − Rxy(−B)2 . (5.9)

Hall-Widerstand

In einem räumlich begrenzten System der Länge l, der Breite w und der Dicke t
mit nur einer Sorte an Ladungsträger und Einbandverhalten baut sich aufgrund der
Lorentzkraft senkrecht zur Strom- und Magnetfeldrichtung ein elektrisches Feld Ey

auf. Im dynamischen Gleichgewicht gilt:

qvdrift,xBz = qEy. (5.10)

Entlang diesem elektrischen Querfeld Ey kann die sogenannte Hall-Spannung UH ≡ Uy

abgegri�en und daraus der Hall-Widerstand

RH ≡ Rxy(Bz) = UHIx = Bznqt = AHt Bz, (5.11)

berechnet werden, wobei AH = (nq)−1 als Hall-Konstante bezeichnet wird. Der Hall-
Widerstand als Funktion des Magnetfelds zeigt dann im einfachsten Fall einen linearen
Zusammenhang, aus dessen Steigung s = ΔRH/ΔB sich die Flächen- bzw. Volumenla-
dungsträgerdichte ergeben:

n2D = 1sq [m−2] , (5.12a)n3D = n2Dt = 1sqt [m−3] . (5.12b)

Magnetoresistiver E�ekt

Durch ein äußeres magnetisches Feld Bz werden die Ladungsträger auf stabile Spiral-
bahnen gelenkt, sofern keine weiteren Wechselwirkungen (insbesondere Streuungen
beispielsweise auch an den Rändern der Probe) statt�nden. Diese Ladungsträger tragen
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folglich nicht zum Stromtransport bei und führen somit zu einem erhöhten elektrischen
Widerstand Rxx(B). Durch Streuprozesse auf einer Zeitskala �tr wird diese gebundene
Bewegung der Elektronen unterbrochen. Dabei werden die Elektronen in beliebige
Richtung abgelenkt. Das Verhältnis aus Streurate �−1tr und der Zyklotronfrequenz

!c = qBzm⋆ (5.13)

gibt an, wie groß der Ein�uss der Lorentzkraft ist. Ist die Relaxationsstreurate deutlich
größer als die Zyklotronfrequenz (�−1tr ≫ !c), so streuen die Ladungsträger mit Beginn
der gebundenen spiralen Bewegung. Die Auslenkung der Ladungsträger und damit der
Ein�uss des Magnetfelds auf den elektrischen Widerstand wird sehr klein und dadurch
vernachlässigbar. Diese Abschätzung ist auch als Kohler’sche Regel bekannt. [184]

Im einfachen Modell nach Drude kann das Produkt !c�tr auch als �Bz ausgedrückt
werden. Für den Magnetwiderstand, der über

MR = �xx(B) − �xx(0)�xx(0) = Rxx(B) − Rxx(0)Rxx(0) (5.14)

de�niert ist, ergibt sich

MR ∝ ⎧⎪⎪⎨⎪⎪⎩(�Bz)2 �Bz < 1,C �Bz > 1, (5.15)

wobei C eine Konstante darstellt [195]. Je größer der spezi�sche Widerstand eines Ma-
terials (geringe Mobilität), desto geringer ist der Ein�uss des angelegten Magnetfelds.

Nachdem bisher nur einfache dreidimensionale Systeme betrachtet wurden, soll
im folgenden Abschnitt darauf eingegangen werden, welche Auswirkungen die Ein-
schränkung einer Dimension auf den elektrischen Transport hat.

5.2.2 Elektrischer Transport dünner Filme

Die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Dünn�lme sind naturgemäß in z-Richtung
räumlich eingeschränkt. Propagierende Elektronen haben dadurch eine erhöhte Wahr-
scheinlichkeit, an den Grenz�ächen des Films zu streuen. Dieser Ober�ächenbeitrag
kann als ein zusätzlicher spezi�scher Widerstand �s aufgefasst werden. Aufgrund der
Matthiessen’schen Regel – deren Anwendung bei Dünn�lmen trotz einer möglichen
gegenseitigen Beein�ussung der Beiträge weiterhin eine gute Näherung ist [108, 196]
– trägt dieser Beitrag additiv zum Bulkwiderstand �b (Gl. 5.6) bei [191]. Der spezi�sche
Filmwiderstand �f ist demnach

�f = �b + �s = �el-d + �el-ph + �s. (5.16)
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Der Ein�uss der Grenz�äche wird umso größer, je kleiner die Schichtdicke im Verhält-
nis zur mittleren freien Weglänge ist: � = t/lmfp. Im Grenzfall einer unendlich dicken
Schicht bei gleichbleibender mittleren freien Weglänge (� → ∞) wird �s = 0 und
damit �f = �b.

Die Streuung der Elektronen an Grenz�ächen können sowohl elastischer als auch
inelastischer Natur sein, wobei das Verhältnis von elastischer zur inelastischer Streu-
ung als Spekularität p einer Grenz�äche bezeichnet wird. Der Ein�uss der Grenz�äche
wird umso größer, je mehr inelastische Streuprozesse an der Grenz�äche statt�n-
den (p → 0). Mithilfe eines einfachen Modells kann ausgehend von der Boltzmann-
Transport-Gleichung der Beitrag der Grenz�ächenstreuung auf den spezi�schen Wi-
derstand abgeschätzt werden [197, 198]:�f�b

= 1 − 32� (1 − p) ∫ ∞
1 (�−3 − �−5) 1 − exp(−��)1 − p exp(−��)d�. (5.17)

Dabei ist � eine Integrationsvariable. Diese Relation ist als Fuchs-Gleichung be-
kannt [198]. Die Theorie kann noch um unterschiedliche Spekularitäten für die beiden
Grenz�ächen des Films erweitert werden [199, 200], auf die aber in dieser Arbeit nicht
näher eingegangen werden soll.

Im bisher beschriebenen Modell des elektrischen Transports wird die Filmober�äche
als eine perfekte homogene Schicht angenommen. Diese Annahme ist in der Realität
meist nicht zutre�end. Die Rauigkeit der Filmober�äche kann ebenfalls einen weiteren
Ein�uss auf den spezi�schen Widerstand haben. Eine erste einfache Modellierung
einer Ober�ächenrauigkeit kann mathematisch über eine mittlere Schichtdicke ⟨t⟩
mit einer überlagernden sinusförmigen Abhängigkeit geschehen:

t(x) = ⟨t⟩ + ℎ sin (2πxs ) . (5.18)

Dabei wird der elektrische Strom�uss in x-Richtung angenommen und ℎ bzw. s be-
schreiben die Amplitude sowie Periodizität der Ober�ächenrauigkeit. Das Modell nach
Fuchs kann somit folgendermaßen für einen Leiter der Länge L erweitert werden [201]:

�f(t(x))�b
= 1 − 32 lmfpt(x) (1 − p) ∫ ∞

1 (�−3 − �−5) 1 − exp (− t(x)lmfp
�)1 − p(x) exp (− t(x)lmfp
�)d�, (5.19)

⟨�f(⟨t⟩)⟩�b
= L⟨t⟩ [∫ L

0 �b�f(t(x))t(x)dx]−1 . (5.20)

Diese Gleichung ist als Namba-Fuchs-Gleichung bekannt [202]. [191]
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An dieser Stelle möchte ich noch eine Konvention einführen, die bei der Diskussion
über elektrische Widerstände von Dünn�lmen häu�g getro�en wird. Bezieht man
den absoluten elektrischen Widerstand eines quaderförmigen Messstegs auf dessen
Länge l und Breite w , erhält man den sogenannten Schichtwiderstand [144]:

Rs = �2D = �3Dt = Rwl . (5.21)

Damit entspricht dieser dem dreidimensionalen spezi�schen Widerstand bezogen
auf die Schichtdicke t des Systems und formell dem zweidimensionalen spezi�schen
Widerstand. Zur Unterscheidung der formal gleichen Einheit von Rs und R wird im
weiteren Verlauf erstgenannte mit Ωs angegeben.

5.2.3 Di�usionsstrom

Metalle mit einer hohen Störstellendichte (große Unordnung) zeichnen sich im Allge-
meinen durch kleine Transportstreuzeiten �tr und damit durch kleine mittlere freie
Weglängen aus. Anstelle ballistischer Bewegungen der Elektronen zwischen vergleichs-
weise seltenen Streuereignissen kann der elektrische Transport in diesen Systemen
besser als Di�usionsprozess aufgefasst werden [184]. Streuereignisse sind dann nicht
mehr als unabhängig voneinander zu betrachten, wodurch neue Transport-Phänomene
im System hervorgerufen werden können [184]. Auf diese möchte ich im Folgenden
genauer eingehen. Zunächst möchte ich jedoch einige wichtige Aspekte zusammen-
fassen, die mit der di�usiven Beschreibung des elektrischen Transports einhergehen.
Ein maßgeblicher Parameter zur Beschreibung der Di�usion ist dabei natürlich die
Di�usionskonstante D, die sich in Abhängigkeit der Dimension d über die Fermige-
schwindigkeit vF und Transportstreuzeit �tr beschreiben lässt:

D = v2F�trd . (5.22)

Eine ausführlicher Herleitung des Ausdrucks, der an die kinetische Gastheorie erin-
nert, ist in Kapitel A.2 zu �nden. Zur experimentellen Bestimmung des Wertes der
Di�usionskonstante muss damit neben der Transportstreuzeit �tr, die beispielsweise
über die Drude-Theorie bestimmt werden kann, auch die Fermigeschwindigkeit vF des
System bekannt sein. Letztgenannte Größe kann über den Fermi-Wellenzahlvektor kF

abgeschätzt werden, welcher im dreidimensionalen Modell freier Elektronen (dessen
Gültigkeit ich für meine Dünn�lmproben in einem späteren Kapitel aufzeigen werde)
allein von der Ladungsträgerdichte n abhängt [157, 184]:

kF = (3π2n) 13 . (5.23)
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Für die Relation zwischen Fermi-Wellenzahlvektor und Fermigeschwindigkeit gilt:

vF = ℏkFm⋆ . (5.24)

Des Weiteren lässt sich hiermit die mittlere freie Weglänge des Systems abschätzen [118,
184, 194, 203]: lmfp = vF�tr = ℏkF

�nq2 . (5.25)

Aus der Di�usionskonstante D und der charakteristischen Relaxationszeit �i eines
Streutyps i können zwei weitere charakteristische Größen gebildet werden: Die mitt-
lere Distanz li (Di�usionslänge), die Ladungsträger im Mittel zwischen zwei Streuer-
eignissen des Streutyps auf ihren Di�usionspfaden zurücklegen:

li = √D�i , (5.26)

sowie ein charakteristisches Magnetfeld

Bi = ℏ4eD�i = ℏ4el2i , (5.27)

welches proportional zur entsprechenden Streurate ist und in späteren Diskussionen
von zentraler Bedeutung sein wird.

5.3 Quanteninterferenzen

Unordnung in Materialien ist eine Grundvoraussetzung für Quanteninterferenzen (QI)
und damit unter anderem auch für lokalisierendes Verhalten im elektrischen Transport.
Der Begri� der Lokalisierung geht auf Anderson [204] zurück, der erstmals aufzeigte,
dass Elektronen eines vermeintlich leitfähig angenommenen Systems ab einer kriti-
schen Störstellendichte lokalisieren. Damit erweiterte dieser das klassische Bild von
Elektronen, die in Form von Bloch-Wellen nach der Streuzeit �tr zwar ihren Impuls
ändern, deren Wellenfunktionen jedoch weiterhin ausgedehnt (extended) bleiben. Bei
einer ausreichenden Störstellendichte nimmt dementsprechend die Einhüllende der
Wellenfunktion  (r), ausgehend vom Ort r0, exponentiell ab:

| (r)| ∝ exp(|r − r0|� ) . (5.28)

Dabei entspricht � der Lokalisierungslänge [205]. Am Beispiel eines eindimensionalen
Leiters ist diese Lokalisierung der Elektronen o�ensichtlich [187]: Bereits eine Störstel-
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le führt hier zu einem exponentiellen Abfall der Wellenfunktion der Elektronen und
folglich bei ausreichender Systemgröße zu isolierendem Verhalten [206]. Der E�ekt des
exponentiellen Abfalls aufgrund von Unordnung wird als starke Lokalisierung oder
auch Anderson-Lokalisierung bezeichnet. Neben Bloch-, Mott- und Peierls-Isolatoren3

wird ein eigentlich als leitfähig angenommenes System, das aufgrund von Unordnung
isolierendes Verhalten aufzeigt, als Anderson-Isolator klassi�ziert.

Die starke Anfälligkeit des elektrischen Transports eines eindimensionalen Systems
zeigt sich bereits anhand von Überlegungen zur Abhängigkeit des elektrischen Wider-
stands R von der Systemgröße l. Ausgehend von einem d-dimensionalen Hyperwüfel
mit Linearausdehnung l ergibt sich für den elektrischen Widerstand

R = �ld−2 . (5.29)

Daraus ist ersichtlich, dass bei isotroper Ausdehnung der elektrische Widerstand eines
eindimensionalen (1D) Leiters zunimmt, der einer zweidimensionalen (2D) Schicht
konstant bleibt und der eines dreidimensionalen (3D) Systems abnimmt. Einem System
wird ein metallischer Grundzustand zugesprochen, wenn bei unendlicher räumlicher
Ausdehnung (l → ∞) als Reaktion auf ein statisch angelegtes elektrisches Feld ein
elektrischer Strom�uss resultiert. Physikalisch gesehen ist die Systemgröße indirekt
proportional zur Temperatur (T ∝ � ∝ l−1, mit der Energieskala �), weswegen zur
Klassi�zierung des Grundzustands experimentell meist T → 0K betrachtet wird [207].
Aus diesen Überlegungen zur Skalierung ist damit ersichtlich, dass ein eindimensiona-
les Systems bereits ohne Unordnung keinen metallischen Grundzustand aufweist. Ein
dreidimensionales geordnetes System zeigt dagegen einen metallischen Grundzustand.
Um hier durch Unordnung lokalisierendes Verhalten zu induzieren, ist eine kritische
Störstellendichte notwendig. Eine zweidimensionale Schicht stellt einen interessanten
Grenzfall dar und liegt im ungestörten Zustand zwischen einem isolierenden und
metallischen Grundzustand.

Neben der starken Lokalisierung kann an 2D-Systemen auch ein schwächerer E�ekt
bei minimaler Unordnung beobachtet werden. Mit diesem, als schwache Lokalisie-
rung (Weak Localization, WL) bezeichneten E�ekt will ich mich im weiteren Verlauf
eingehender befassen. Aufgrund der kleinen mittleren freien Weglänge lassen sich
die Wege propagierender Elektronen auf großen Längenskalen über Di�usionspfade
beschreiben. Dadurch wird die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron – nach einer
beliebigen Anzahl an Streuereignissen – ein zweites Mal an einem der Streuzentren

3 Blochisolatoren weisen eine Energielücke zwischen Valenzband und Leitungsband auf, bei Mott-
Isolatoren wird die elektrische Leitfähigkeit im Leitungsband durch eine starke Elektron-Elektron-
Wechselwirkung unterdrückt und Peierls-Isolatoren zeigen aufgrund von Gitterverzerrungen isolie-
rendes Verhalten.
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Abbildung 5.3: Illustration der Entstehung einer Quanteninterferenz. a) Zwischen den Punk-
ten P1 und P2 gibt es unterschiedliche Di�usionspfade, wobei auch Pfade mit geschlossenen
Schleifen (mittlerer Pfad) möglich sind. Das propagierende Elektron streut dabei zwei Mal am
gleichen Streuzentrum am Ort r0. Die Schleife kann in zwei Richtungen durchlaufen werden,
wobei Cr der Zeit-invertierten von Cv entspricht. Streut das Elektron ausschließlich elastisch,
so sind die Amplituden der hin- und rücklaufenden Wellenfunktionen zueinander phasenko-
härent, wodurch diese miteinander interferieren können. Abbildung in Anlehnung an [184].
b) Veranschaulichung einer möglichen Streuung eines Elektrons aus dem Zustand k in den
Zustand −k (Fan-Diagramm), nach [208]. Der Zustand k eines Elektrons kann beispielsweise
über die kohärenten Zustandsänderungen g1, g2, g3 und g4 in den Zustand −k übergehen.
Mit der gleichen Wahrscheinlichkeit erfährt der Zustand k die kohärenten Zustandsänderun-
gen in umgekehrter Reihenfolge g4, g3, g2 und g1 nach −k. Aufgrund der gleichen Phase im
Zustand −k können die Elektronen der beiden Pfade miteinander interferieren.

streut, erhöht (vgl. Abb. 5.3). Betrachtet man eine Blochwelle, die einmal mit der
Amplitude A1 über den Pfad C1 und einmal mit der Amplitude A2 über den Pfad C2
zum Ausgangsstreuer zurückkehren kann, so gilt für die Wahrscheinlichkeit dieses
Blochelektrons, entlang einer der beiden Pfade zu laufen [208]:

|A1 + A2|2 = |A1|2 + |A2|2⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟
klassisch,

nach Boltzmann

+ A∗1A2 + A1A∗2⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟
quantenmechanischer

Interferenz-Term

. (5.30)

Für beliebige Pfade kann der Interferenz-Term sowohl positiv als auch negativ sein und
mittelt sich daher heraus. Entspricht allerdings A2 der Amplitude des zeit-invertierten
Pfads von A1, so kann es zur Interferenz der beiden Blochwellen kommen, wodurch
sich die Wahrscheinlichkeit, dass sich das Elektron in einer der beiden Pfade be�ndet,
um den Beitrag 2|A|2 erhöht. Damit kann das Elektron an dieser Stelle lokalisieren,
wodurch der elektrische Widerstand im Vergleich zur klassischen Beschreibung des
Streuprozesses erhöht wird. Grundvoraussetzung für diese sogenannte QI ist, dass
die Zeit-Inversions-Symmetrie erhalten bleibt. Dies bedeutet unter anderem, dass die
Phase des Blochelektrons während aller Stoßprozesse innerhalb der geschlossenen
Schleife streng erhalten bleiben muss. [205]
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Im Impulsraum ergibt sich folgendes Bild: Der Zustand k einer Bloch-Welle mit
der Amplitude A1 geht in einer Reihe von Streuereignissen k → kv1 → kv2 →…→kvn ≡ −k durch die kohärenten Zustandsänderungen g1, g2, …, gn in den Zustand −k
über. Mit der gleichen Wahrscheinlichkeit kann der Zustand die kohärenten Zustands-
änderungen in umgekehrter Reihenfolge durchlaufen (gn, gn−1, … , g1), wodurch sich
der Zustand über die Streuereignisse k → kr1 → kr2 → … → krn ≡ −k umkehrt.
Aufgrund der gleichen Streuereignisse (nur in umgedrehter Reihenfolge) sind beide
Amplituden im �nalen Zustand −k identisch, wodurch Interferenze�ekte ermöglicht
werden. Die Zustände k und −k erinnern an den Formalismus von Cooper-Paaren,
weswegen die gegenseitige Wechselwirkung des hin- und zurückgestreuten Teilchens
als Cooperon bezeichnet wird. [208, 209]

Bisher wurden nur Streuprozesse betrachtet, bei denen die Orientierung des Elektro-
nenspins erhalten bleibt. Sogenannte Spin-Bahn-Streuungen mit der charakteristischen
Zeit �so (Spin-Orbit, SO), die sich durch ein Umklappen des Spins auszeichnen, können
zum Auflegen einer zusätzlichen Phase ' = 2π zwischen den Wellenfunktionen in der
geschlossenen Schleife führen. Nachdem für Spin-1/2-Teilchen eine Rotation von 4π
notwendig ist, um die Spin-Funktion in sich selbst zurückzuführen, bewirkt dies eine
destruktive Selbstinterferenz. Die Aufenthaltswahrscheinlichkeit innerhalb der Schlei-
fe wird null, wodurch die elektrische Leitfähigkeit des Systems verglichen mit der
klassischen Beschreibung erhöht wird. In Analogie zur schwachen Lokalisierung wird
dies als schwache Antilokalisierung (Weak Antilocalization, WAL) bezeichnet.

Somit sind drei Zeitskalen wichtig, die über das Auftreten und den Verlauf der
QI entscheiden, wobei ich im weiteren Verlauf jeweils deren Streuraten als ein Maß
für die Stärke des jeweiligen Streuereignisses vergleichen möchte. QI können auf-
treten, wenn die elastische (phasenkohärente) Streurate �−1e wesentlich größer als
die dephasierende Streurate �−1' ist. Somit bleibt die Phase der Blochelektronen über
viele Streuprozesse erhalten, ehe ein dephasierender Streuprozess die Phasenkohärenz
zerstört und damit Selbstinterferenzen unterbindet. Unter dem Begri� der depha-
sierenden Streuung werden unterschiedliche Streuereignisse, wie beispielsweise die
Wechselwirkungen mit Phononen oder Elektronen zusammengefasst [184, 210]. Sie ist
eng mit der inelastischen Streuung verbunden, aber nicht notwendigerweise identisch:
beispielsweise können sich deren Streuraten in niedrig-dimensionalen Systemen und
im di�usen Regime aufgrund von Streuprozessen mit einem geringen Energieübertrag
(z. B. Nyquist-Elektron-Elektron-Wechselwirkung) unterscheiden. Während die elasti-
sche Streurate weitestgehend unabhängig von der Temperatur ist, nimmt die dephasie-
rende Streurate mit sinkender Temperatur ab, weswegen QI-E�ekte überwiegend bei
tiefen Temperaturen auftreten. Dominiert die Spin-Bahn-Streuung mit einer höheren
Streurate �−1so die dephasierenden Streurate �−1' , so tritt WAL in den Vordergrund. Abbil-
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Abbildung 5.4: Veranschaulichung der Temperaturabhängigkeit der Streuraten, die zur Modi�-
kation des klassischen Transports über quantenmechanische Korrekturen führen. Während die
elastische Streurate �−1e (blau) und die Spin-Bahn-Streurate �−1so (rot) weitestgehend temperatu-
runabhängig sind, weist die dephasierende Streurate �−1' (grün) im Allgemeinen eine Tempe-
raturabhängigkeit auf, die in dieser Abbildung mit T 3/2 und einer endlichen Sättigung bei tie-
fen Temperaturen dargestellt ist. Dominieren dephasierende Streuprozesse den elektrischen
Transport, so ist ein ein klassisches Verhalten zu erwarten (grün eingefärbter Bereich). Domi-
nieren elastische Streuprozesse den elektrischen Transport, so kann es zu QI kommen, wobei
das Verhältnis zwischen dephasierender und Spin-Bahn-Streurate zur Unterscheidung zwi-
schen WL und WAL führt. Ist die dephasierende Streurate größer als die Spin-Bahn-Streurate,
so ist man im Bereich der WL (blau hinterlegt), ist das Verhältnis umgekehrt, so kann WAL
einsetzen (rot hinterlegt). Die Übergänge im Verhalten von klassisch zu WL bzw. von WL zu
WAL sind durch entsprechende Farbverläufe angedeutet.

dung 5.4 illustriert exemplarisch die unterschiedlichen Temperaturabhängigkeiten der
drei wichtigsten Streuraten zur Beschreibung der Quantenkorrektur des elektrischen
Transports, wodurch der Übergang vom klassischen Transport hin zur WL oder WAL
bedingt ist.

Der Verlauf von �−1' (T ) bestimmt damit den temperaturabhängigen Ein�uss der
WL bzw. WAL. Da bei tiefen Temperaturen verhältnismäßig mehr elastische Streu-
prozesse statt�nden, erhöht sich mit sinkender Temperatur die Wahrscheinlichkeit
der Selbstinterferenz, wodurch im Fall der WL immer mehr Elektronen lokalisieren
und der elektrische Widerstand ansteigt, während im Fall der WAL vermehrt das
Ausbilden von Schleifen durch destruktive Interferenz unterbunden wird, wodurch
die Elektronen delokalisieren und der elektrische Widerstand abnimmt.

Der Magnetotransport stellt ein großartiges Mittel dar, um den Ein�uss der QI weit-
reichender zu untersuchen. Im einfachsten Fall eines senkrecht angelegten Magnetfelds
durchdringt ein magnetischer Fluss � die geschlossenen Schleifen, wodurch das im
Hamilton-Operator zusätzlich eingehende Vektorpotential Amittels (×A(r) eine Pha-
senverschiebungΔ' = 2�e/ℏ aufprägt und damit die Zeit-Inversions-Symmetrie bricht.
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Abbildung 5.5: Temperaturabhängige Verläufe des elektrischen Widerstands in Abhängigkeit
eines angelegten magnetischen Feldes eines reinen Magnesium-Dünn�lms (oben) und eines
Magnesium-Dünn�lms mit einer 1%igen Beschichtung mit einem Gold�lm. Reine Magnesium-
Dünn�lme zeigen bei allen Temperaturen einen stetigen Abfall des elektrischen Widerstands
mit steigendem Magnetfeld (oben, WL). Die Goldbeschichtung induziert eine Spin-Bahn-
Streuung der propagierenden Elektronen. Der Anstieg des elektrischen Widerstands bei nied-
rigen Temperaturen und kleinen magnetischen Feldern ist die Folge. Der Verlauf ist mit Auf-
treten von WAL zu erklären (unten). Abbildung nach [209].

Mit zunehmender Magnetfeldstärke werden dadurch die Interferenze�ekte unter-
drückt, wodurch im Fall der WL der elektrische Widerstand abnimmt. Im Fall der WAL
sind die Auswirkungen etwas komplizierter. Bei kleinen Magnetfeldern wird die de-
struktive Selbstinterferenz unterbunden, wodurch Elektronen wieder selbst-kreuzende
Schleifen durchlaufen können und der elektrische Widerstand zunimmt. Überschreitet
das externe Magnetfeld das charakteristische Feld der Spin-Bahn-Streuung (B ≳ Bso),
so beginnen sich die magnetischen Momente vermehrt am externen Magnetfeld auszu-
richten, wodurch die Spin-Bahn-Streuungen zunehmend unterbunden werden. Damit
bleibt die Orientierung des Elektronenspins innerhalb der Schleife erhalten, wodurch
WL in den Vordergrund rückt. Dementsprechend ähnelt der magnetfeldabhängige
Verlauf des elektrischen Widerstands bei großen Feldern dem der WL und fällt eben-
falls ab. Diese Auswirkung eines externen Magnetfelds auf den Magnetotransport ist
exemplarisch in Abbildung 5.5 dargestellt, welche Messungen von Bergmann [209]
zeigt: Das lokalisierende Verhalten eines reinen Magnesium�lms ändert sich bei klei-
nen Magnetfeldern zu antilokalisierendem Verhalten, falls der Film minimal mit Gold
belegt wird (1/100-tel einer Gold-Monolage) und somit Spin-Bahn-Streuung im System
induziert wird.
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Die quantitative Beschreibung der QI wird meist in Form der Änderung der spezi�-
schen Leitfähigkeit Δ� bezogen auf eine bestimmte Referenzgröße (Tref bzw. B = 0 T)
angegeben: Δ�(T ) = �(T ) − �(Tref) = �(T )−1 − �(Tref)−1, bzw.Δ�(B) = �(B) − �(0). (5.31)

wobei sich die folgenden beiden Relationen bilden lassen (s. Kap. A.2):

�(T ) = 1�(Tref)−1 + Δ�(T ) . (5.32) MR = 11 + �(B = 0 T)Δ�(B) − 1. (5.33)

Im weiteren Verlauf werden neben der QI noch weitere Quantenkorrekturen der spe-
zi�schen Leitfähigkeit Δ�i beschrieben, diese bilden additiv den Gesamtbeitrag [211]
der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit:

Δ�ges = ∑i Δ�i . (5.34)

Zur quantitativen Beschreibung der QI ist ein tieferes Verständnis der Spin-Relaxati-
onsmechanismen notwendig. Auf diese soll im nächsten Kapitel genauer eingegangen
werden, ehe darauffolgend etablierte Theorien zur Beschreibung von WL- sowie
WAL-E�ekten zusammengefasst werden.
[D2, 184, 209, 210]

5.3.1 Spin-Bahn-Kopplung

Aufgrund von relativistischen E�ekten erfährt ein Elektron, das sich mit der Ge-
schwindigkeit v in einem elektrischen Feld Eel bewegt, ein e�ektives magnetisches
Feld B = −
 v × Eelc2 . (5.35)

Ist die Geschwindigkeit wesentlich kleiner als die Lichtgeschwindigkeit c, so kann der
Lorentz-Transformationsfaktor 
 mit 1 genähert werden. Nun kann die Geschwindig-
keit des Elektrons über dessen Impuls und das elektrische Feld über die elektrische
Kraft und damit über den Gradienten eines Potentials V (r) ausgedrückt werden, wor-
aus sich die Relation B = − 1mec2e p × (V (r) (5.36)

ergibt, mit me der Elektronenmasse und e der Elementarladung. Das magnetische Mo-
ment �s eines Elektronenspins, welches ein Atom mit der Kernladungszahl Z umkreist
(radialsymmetrisches Coulomb-Potential), wechselwirkt mit dem aus der Kreisbewe-
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gung des Elektrons um den Faktor 1/2 (Thomas-Faktor) verkleinerten Magnetfeld
(Zeeman-E�ekt). Dadurch werden im Atom neue Energieniveaus für das Elektron
eingeführt: ΔEl,s = −�s ⋅ B ≈ �0Ze28πm2

er3 (s ⋅ l). (5.37)

Dabei ist �0 die magnetische Feldkonstante, Z die Kernladungszahl, e die Elementarla-
dung, me die Elektronenmasse, r der Radius der Bahn-Bewegung, s der Elektronenspin
sowie l der Bahndrehimpuls des kreisenden Elektrons [156]. Dies ist die in der Atom-
physik bekannte Spin-Bahn-Kopplung bzw. Feinstruktur-Aufspaltung.

Spin-Bahn-Wechselwirkung

Die Spin-Bahn-Kopplung existiert auch bei Elektronen im Leitungsband, auf welche ein
elektrisches Potential V (r) einwirkt. Dieses setzt sich aus der periodischen Anordnung
der Ionenrümpfe, externen Ein�üsse oder auch aus Abweichungen von der Gitter-
Periodizität aufgrund von Defekten oder Phononen zusammen. Mit Gleichung 5.35
ergibt sich wieder ein e�ektives Magnetfeld, was zu folgender zusätzlicher Energie
der Elektronen führt [212]:

ESO = ℏ4m2
ec2p ⋅ [� × (V (r)]. (5.38)

Dabei steht� für einen Vektor aus den bekannten Pauli-Spinmatrizen. Die Energie wird
als Spin-Bahn-Wechselwirkungsenergie ESO bezeichnet und führt im Leitungsband
in der Regel zu einer Aufspaltung in zwei Energiebänder (Spin-Up und Spin-Down).
Solange allerdings sowohl eine Zeit- als auch eine Raum-Inversions-Symmetrie vor-
herrschen, sind diese beiden Bänder entartet (�k↑ = �k↓). Erst wenn beispielsweise die
Raum-Inversions-Symmetrie aufgebrochen wird, ist es möglich, die Spin-Entartung
bei identischer Wellenzahl k aufzuheben. Dies kann im Wesentlichen durch drei un-
terschiedliche Mechanismen erfolgen: durch eine fehlende Inversionssymmetrie in
der Einheitszelle des betre�enden Kristalls, durch ein Aufbrechen der Inversionssym-
metrie, beispielsweise an einer Grenz�äche, oder auch durch verspannungsinduzierte
Gitterverzerrungen [212].
[212–214]

Dresselhaus- und Rashba-E�ekt

Ein Aufspalten der Energiebänder eines Systems mit Spin-Bahn-Wechselwirkungen,
die aufgrund einer fehlenden Inversionssymmetrie innerhalb der Einheitszelle ver-
ursacht wird, ist als Dresselhaus-E�ekt [215, 216] bekannt. Der E�ekt kann auch
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in dreidimensionalen Systemen beobachtet und über folgenden Hamilton-Operator
beschrieben werden:

HD = ℏ
D(k) ⋅ � ∝ ⎛⎜⎜⎜⎝
kx (k2y − k2z)ky (k2z − k2x)kz (k2x − k2y)

⎞⎟⎟⎟⎠ ⋅ �. (5.39)

Der Impuls der Elektronen geht dabei kubisch in die Spin-Bahn-Wechselwirkungsener-
gie ein. Das Skalarprodukt bewirkt, dass sich die Elektronenspins bevorzugt entweder
parallel oder antiparallel entlang kx, ky und kz ausrichten. Folglich dreht sich der
Elektronenspin innerhalb eines Umlaufs um die geschlossene Fermi�äche. Die Anzahl
an Drehungen, die ein Elektronenspin bei einem Umlauf um 360° (2π) entlang der
Fermi�äche erfährt, wird Spin-Windungszahl genannt und wird im weiteren Verlauf
bei der Beschreibung des Magnetotransports von Relevanz sein.

Die in dieser Arbeit untersuchten perowskitischen Materialien besitzen nominell
keinen strukturellen Bruch in der Inversionssymmetrie, weswegen hier das Aufspalten
der Energiebänder vornehmlich aufgrund eines Symmetriebruchs an den Grenz�ächen
induziert wird. Bei diesem als Bychkov-Rashba-E�ekt [217] bekannten Mechanismus
wird die Symmetrie entlang der z-Richtung gebrochen. Der dazugehörige Hamilton-
Operator zeigt in diesem Fall eine lineare Abhängigkeit vom Impuls:

HR ∝ � ⋅ (k × ẑ) = (�xky − �ykx) . (5.40)

Dabei beschreibt ẑ den Einheitsvektor entlang der Wachstumsrichtung des Films.
Damit steht der Elektronenspin entlang der Richtungen von kx bzw. ky jeweils senk-
recht. Auch hier ergibt sich beim Umlaufen der Fermi�äche eine Spinwindung. Eine
Überlagerung der E�ekte von Dresselhaus und Bychkov-Rashba ist möglich [214]. Die
Stärke der Spin-Bahn-Kopplung skaliert in etwa quadratisch mit der Kernladungs-
zahl Z [218].
[212, 214, 219]

Spin-Relaxation

Eine vorhandene Spinpolarisation kann sowohl durch Spin-Relaxationen4 als auch
durch Spin-Dephasierungen5 verloren gehen. In dieser Arbeit werden die Prozesse

4 Bei der Spin-Relaxation gehen die longitudinalen Magnetisierungen unter Energieabgabe an das Kris-
tallgitter in den thermischen Gleichgewichtszustand über [219].

5 Bei der Spindephasierung verliert ein Ensemble an transversal ausgerichteten Elektronenspins die ein-
heitliche Phase durch räumliche sowie zeitliche Fluktuationen der Präzessionsfrequenzen [219].
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nicht genauer unterschieden und unter dem Begri� der Spin-Relaxation mit einer
charakteristischen Zeit �so zusammengefasst.

Für unmagnetische Elektronensysteme werden im Wesentlichen vier Mechanismen,
die zur Aufhebung der Spinpolarisation führen, unterschieden [219]: Diese sind der
Elliott-Yafet- (EY), D’yakonov-Perel’- (DP) und Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus6 [220]
sowie die Hyperfein-Wechselwirkung7 [221]. Die beiden letztgenannten Mechanismen
sind für das in dieser Arbeit untersuchte Materialsystem nicht von Bedeutung. Auf
die Erstgenannten soll nun kurz weiter eingegangen werden.

Der EY-Mechanismus basiert auf der Theorie Elliotts [222] und wurde durch Ya-
fet [223, 224] erweitert [225]. Typischerweise werden dabei Systeme mit einer räumli-
chen Inversionssymmetrie betrachtet, bei denen aufgrund der Spin-Bahn-Wechsel-
wirkung (Gl. 5.38) zwei entartete Bloch-Zustände (sogenanntes Kramer-Paar) mit den
folgenden e�ektiven Spin-Projektionen de�niert werden:||↑⟩k = ak ||↑⟩ + bk ||↓⟩ , (5.41a)||↓⟩k = a∗−k ||↓⟩ − b∗−k ||↑⟩ . (5.41b)

Mit Werten von |a| ≲ 1 und |b| ≪ 1 sind die Zustände aus Gleichung 5.41a und
5.41b e�ektiv spin-polarisiert [212]. Mit jedem Streuprozess unter Änderung des
Impulses können die Spin-Up- und Spin-Down-Zustände koppeln und somit durch
Umkehren des Spins zur Spin-Relaxation beitragen. In Störungstheorie erster Ordnung
(Born-Näherung) ergibt sich eine Relaxationszeit �EYso , die proportional zur Transport-
streuzeit �tr ist [212, 219]: �EYso ∝ �tr. (5.42)

Die Impulsstreuung kann beispielsweise an Defekten, aber auch an Phononen statt-
�nden, da die Spin-Bahn-Wechselwirkung über das Ionengitter vermittelt wird [212].
Typischerweise �nden etwa 105 Streuereignisse statt, ehe der Spin relaxiert [214].

Der DP-Mechanismus [226] beschreibt typischerweise Systeme mit einer kristallin-
oder strukturell-gebrochenen Inversionssymmetrie (bspw. auch in Heterostrukturen).
Impuls-Zustände von Spin-Up- und Spin-Down-Elektronen sind im Allgemeinen nicht
mehr entartet. Durch die Spin-Bahn-Wechselwirkung der Elektronen entsteht ein
von k abhängiges, intrinsisches magnetisches Feld Bin(k), innerhalb dessen die Spins
mit der Larmorfrequenz 
L ∝ Bin(k) präzedieren. Nach jedem Streuprozess des Elek-

6 Elektron-Loch-Wechselwirkungen führen zu lokalen magnetischen Fluktuationen, die zu einem Um-
kehren des Spins führen. Dieser E�ekt ist (nur) für p-dotierte Halbleiter von größerer Bedeutung [219].

7 Die Hyperfein-Wechselwirkung ist für halbleitende Heterostrukturen mit magnetischen Kernmomen-
ten wichtig. Aus der Wechselwirkung dieser mit dem Spin der Elektronen folgt eine Dephasierung der
Elektronenspins [219].
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trons in einen neuen Zustand k′ (nach der Zeit �tr) wirkt ein anderes intrinsisches
magnetisches Feld, wodurch sich auch die Larmorfrequenz ändert. Vollziehen die
Elektronenspins mindestens eine vollständige Präzession (mit der durchschnittlichen
Zeit 
−1

L, av), ehe die Elektronen in einen anderen Impulszustand streuen (�tr
L, av ≳ 1),
so geht die Spin-Polarisation mit dieser Streuung verloren. Die Spin-Relaxationszeit ist
in diesem Fall abhängig von der Breite der Verteilung an Larmorfrequenzen: �−1so ≈ Δ
L.

Werden dagegen die Elektronen in einen neuen Zustand k′ gestreut, ehe eine
vollständige Präzession stattgefunden hat (�tr
L, av ≲ 1), so rotiert der Elektronenspin
durchschnittlich zwischen zwei Impulsänderungen um einen Winkel δ� = 
L, av�tr.
Aufgrund der unterschiedlichen Larmorfrequenzen in jedem Zustand k durchläuft die
Spin-Phase einen sogenannten Random Walk. Ausgehend von der durchschnittlichen
Larmorfrequenz 
L, av ist die Wahrscheinlichkeit einer Erhöhung beziehungsweise
Verringerung der Frequenz beim Übergang des Elektrons in einen neuen Zustand k′
gleich groß und mittelt sich daher bei sehr vielen Streuprozessen heraus. Somit kann
in diesem Fall die Rotation der Elektronenspins mit der konstanten durchschnittlichen
Larmorfrequenz 
L, av beschrieben werden. Das quadratische Mittel der Phase ändert
sich dabei mit der Zeit t über die Relation:√⟨[Δ�(t)]2⟩ ≈ 
L, av

√ t�tr �tr. (5.43)

Als Relaxationszeit des Spins wird nun die Zeit de�niert, bei der sich das quadratische
Mittel der Phase um eins ändert. Damit ergibt sich im Gegensatz zum EY-Mechanismus
(Gl. 5.42) eine indirekte Proportionalität zwischen der Spin-Relaxationszeit und der
Transportstreuzeit: �DPso ∝ �−1tr . (5.44)

Beim DP-Mechanismus verliert sich die Spin-Polarisation zwischen Streuereignissen.
Je mehr Streuprozesse statt�nden, desto weniger relaxiert der Spin. Die Gültigkeit von
Gleichung 5.43 ist nur für eine große Anzahl an Streuprozessen (
L, av�tr ≪ 1) gegeben.
Der E�ekt ist als Motional Narrowing (vor allem aus der Kernspinresonanz) bekannt.

Untersuchungen von unterschiedlich dotierten Magnesium-Filmen zeigen einen
Anstieg der Spin-Bahn-Streurate innerhalb der Valenz der dotierten Fremdatome,
sowie eine polynomiellen Z 5-Abhängigkeit von der Kernladungszahl Z bei Elementen
gleicher Valenz [227].
[212, 214, 219]
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Wechselspiel der Relaxationsmechanismen

Der vorliegende Spin-Relaxationsmechanismus eines Systems kann experimentell
einerseits direkt über die Elektron-Spin-Resonanz-Spektroskopie [228], oder indirekt
über die Bestimmung der Proportionalität zwischen der Transportstreuzeit �tr und
Spin-Orbit-Streuzeit �so bestimmt werden [229–231].

Da die beiden Mechanismen auch gleichzeitig beitragen können, gibt es Bestrebun-
gen, die Mechanismen in einer Theorie zu vereinen, wobei diese für die Fälle eines
reinen EY- bzw. DP-Mechanismus deren Voraussagen als Grenzwerte beinhalten [228].
Dünne Platin-Filme zeigen beispielsweise ein simultanes Auftreten beider Mechanis-
men [230]: Während durch die symmetrische fcc-Struktur der Platin-Einheitszelle der
EY-Mechanismus im Vordergrund steht, nimmt bei geringeren Schichtdicken an poly-
kristallinen Filmen der symmetriebrechende Ein�uss der Grenz�äche zu, wodurch der
DP-Mechanismus an Relevanz gewinnt. Daneben können einkristalline Filme gleicher
Schichtdicke und Qualität durchgehend besser mit dem DP-Mechanismus beschrieben
werden, was möglicherweise auf die zunehmende Transportstreuzeit zurückzuführen
ist [229]: Da der DP-Mechanismus indirekt proportional zur Transportstreuzeit ist,
wird die Spin-Relaxation auf Grundlage dieses Mechanismus dominanter (�so kleiner),
je seltener Elektronen gestreut werden. Temperaturabhängig kann an Platin-Filmen
ebenfalls ein Übergang von EY- zu DP-Mechanismus beobachtet werden, wobei erneut
die zunehmende Transportstreuzeit mit sinkender Temperatur für die Verstärkung
des DP-Mechanismus verantwortlich gemacht wird [230].

5.3.2 Auswirkungen senkrechter Magnetfelder auf die QI

Zur Beschreibung von QI-E�ekten zweidimensionaler Systeme unter Einwirkung
eines senkrecht angelegten externen Magnetfelds existieren zwei weithin bekannte
Theorien. Diese unterscheiden sich weniger in ihren Ergebnissen, als in ihrem jeweili-
gen physikalischen Ursprung. Die Theorie nach Hikami, Larkin und Nagaoka [232]
(HLN-Theorie) beruht auf der reinen EY-Spin-Relaxation. Die Beschreibung der QI
mittels DP-Mechanismus ist die Grundlage der Theorie nach Iordanskii, Lyanda-Geller
und Pikus [233] (ILP-Theorie). Die wichtigsten Aspekte und Resultate dieser Theorien
sollen in den nächsten beiden Abschnitten beschrieben werden. Auf eine ausführliche
theoretische Aufarbeitung sei verwiesen [D2].

HLN-Theorie

In der HLN-Theorie werden die Korrekturen der spezi�schen (zweidimensionalen)
Leitfähigkeit im Rahmen einer diagrammatischen Störungstheorie bestimmt. Dazu
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wird im Kubo-Formalismus [234] die spezi�sche Leitfähigkeit berechnet, wobei im
Speziellen nur Streuungen betrachtet werden, die letztendlich zur Rückstreuung des
Elektrons führen (k → −k). Die dabei vorherrschende Spin-Relaxation wird nach dem
EY-Mechanismus modelliert. In der allgemeinen Formulierung der HLN-Theorie kön-
nen dabei auch magnetische Wechselwirkungen (mit der charakteristischen Zeit �m)
zur Aufhebung der Spin-Entartung beitragen. Aufgrund des senkrecht wirkenden Ma-
gnetfelds sind die erlaubten Streu-Wellenvektoren auf Landau-Niveaus begrenzt, wo-
durch bei der Auswertung der in diesem Zusammenhang auszuwertenden Cooperon-
Diagramme (Leiterdiagramme) Summenterme auftreten, die durch die sogenannte
Digamma-Funktion ψ ausgedrückt werden können. Am Ende führt die HLN-Theorie
unter Annahme kleiner Anregungen (! ≪ �−1e ) zu folgender Abschätzung der Quan-
tenkorrektur der spezi�schen Leitfähigkeit [D2, 232]:

δ�HLN(B) = − e2πℎ[ψ(12 + B1B )−ψ(12 + B2B )+12ψ(12 + B3B )−12ψ(12 + B4B ) ], (5.45)

mit

B1 = Be + Bso, x + Bso, y + Bso, z + Bm, x + Bm, y + Bm, z, (5.45a)B2 = 2Bso, x + 2Bso, z + 2Bm, x + Bi, (5.45b)B3 = 4Bm, x + 2Bm, z + Bi, (5.45c)B4 = 4Bso, x + 2Bm, z + Bi. (5.45d)

Dabei berechnen sich die charakteristischen Magnetfelder nach Gleichung 5.27. Die
magnetfeldabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(B) ergibt sich zu

Δ�(B) = δ�(B) − δ�(0). (5.46)

Durch Ausnutzen der generalisierten Puiseux-Reihenentwicklung der ψ-Funktion für
große Argumente [235]

ψ(12 + x) = ln(x) + ( 1x2) (5.47)

ergibt sich allgemein für die magnetfeldabhängige Änderung der spezi�schen Leitfä-
higkeit nach der HLN-Theorie (Gl. 5.45) die Relation

Δ�HLN(B) = − e2πℎ [Ψ( BB1) − Ψ( BB2) + 12Ψ( BB3) − 12Ψ( BB4)] . (5.48)
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Dabei wurde die folgende Abkürzung eingeführt:

Ψ(x) = ln(x) + ψ(12 + 1x ) . (5.49)

Die HLN-Theorie kann also Aussagen über den Ein�uss der Spin-Bahn-Kopplung
oder magnetischer Wechselwirkungen auf die Magnetfeldabhängigkeit der zweidi-
mensionalen spezi�schen Leitfähigkeit tre�en. Im Speziellen kann man folgende drei
wichtige Grenzfälle unterscheiden:

• Orthogonaler Grenzfall: Bso = Bm = 0 T. Die Betrachtung ohne Spin-Streuungen
resultiert in der Beschreibung der schwachen Lokalisierung (WL). Die Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit (Gl. 5.48) vereinfacht sich zu:

Δ�WL = − e2πℎ [Ψ( BBe) − Ψ( BBi)] = e2πℎΨ( BBi) , (5.50)

wobei im letzten Schritt Be ≫ B angenommen wurde und wegen limx→0Ψ(x) = 0
der erste Term entfällt.

• Unitärer Grenzfall: Bm ≠ Bso = 0 T. Können magnetische Wechselwirkungen
ohne Spin-Bahn-Streuungen auftreten, wirken sich diese ähnlich wie eine Erhö-
hung des inelastischen Felds Bi im orthogonalen Fall aus.

• Symplektischer Grenzfall: Bso ≠ Bm = 0 T. Hier kann die spezi�sche Leitfähigkeit
signi�kant durch Spin-Bahn-Streuprozesse beein�usst werden. Übersteigt die
Spin-Bahn-Streurate die inelastische Streurate (Bso > Bi), tritt der E�ekt der
schwachen Antilokalisierung zum Vorschein. Das untersuchte Materialsystem
gehört der symplektischen Klasse an.

Im weiteren Verlauf sollen magnetische Wechselwirkungen vernachlässigt werden
(Bm = 0 T), da diese in BaPbO3/BaBiO3/SrTiO3/MgO nicht zu erwarten sind. Unter der
zusätzlichen Annahme eines isotropen EY-Mechanismus (3Bso, x = 3Bso, y = 3Bso, z = Bso)
kann Gleichung 5.48 weiter vereinfacht werden:

Δ�HLN,EY(B) = − e2πℎ [Ψ( BBe + Bso) − 32Ψ( B43Bso + Bi) + 12Ψ( BBi)] (5.51)

= e2πℎ [32Ψ( B43Bso + Bi) − 12Ψ( BBi)] , (5.52)

wobei im zweiten Schritt wieder die Näherung Be ≫ B eingeht. Allerdings müssten
bei Betrachtung eines strikt zweidimensionalen Elektronensystems unter der Annah-
me eines reinen EY-Mechanismus die Beiträge von Bso, x und Bso, y in Gleichung 5.45
verschwinden, wobei genau diese Beiträge den charakteristischen Verlauf der WAL
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hervorrufen [D2]. Anpassungen an Magnetwiderstandskurven von Dünn�lmen mit
Gleichung 5.51 zeigen jedoch sehr gute Übereinstimmungen, was möglicherweise
damit zu erklären ist, dass der elektrische Transport in realen Dünn�lmproben drei-
dimensionalen Charakter aufweisen kann. Alternativ kann über Bso, z = 0 T und2Bso, x = 2Bso, y = Bso e�ektiv der DP-Mechanismus in die HLN-Theorie eingebaut
werden [215], womit sich der folgende Ausdruck im DP-Regime ableiten lässt:

Δ�HLN,DP(B) = − e2πℎ[Ψ( BBe + Bso) − Ψ( BBso + Bi)+ 12Ψ( BBi) − 12Ψ( B2Bso + Bi)] (5.53)

= − e2πℎ[ − Ψ( BBso + Bi) + 12Ψ( BBi) − 12Ψ( B2Bso + Bi)]. (5.54)

Der erste Ψ-Term lässt sich wieder unter der Annhame eines großen elastischen
Feldes (Be ≫ B) vernachlässigen. Die leicht unterschiedlichen Verläufe der HLN-
Theorie im isotropen EY- sowie im DP-Regime bei verschiedenen charakteristischen
Magnetfeldern Bi und Bso sind in Abbildung 5.6 dargestellt.

Finite Schichtdicke

Die in dieser Arbeit untersuchten Dünn�lmproben variieren in ihrer Schichtdicke im
Bereich von wenigen Nanometern bis hin zu t = 54 nm. Je nach betrachteter physikali-
scher Eigenschaft können solche Dünn�lme zwei- oder dreidimensionalen Charakter
zeigen: Dabei wird die charakteristische Länge der physikalischen Eigenschaft mit der
räumlichen Ausdehnung der Probe verglichen. Ein Film gilt dann als zweidimensional,
wenn die Schichtdicke kleiner als die jeweilige charakteristische Länge ist. Im Fall der
diskutierten QI ist in Abwesenheit eines externen Magnetfelds die charakteristische
Länge die Thouless-Länge li = √D�i. In Anwesenheit eines externen Magnetfeldes ist
zusätzlich die magnetische Länge lmag = √ℏ/4eB von Relevanz. [209]

Die HLN-Theorie erlaubt eine vergleichsweise einfache Modi�kation, um eine Ab-
hängigkeit der Filmschichtdicke einzuführen: Die Wellenvektoren, die die Rückstreu-
ung beschreiben, können in einen z-Anteil und einen xy-Anteil aufgespalten werden.
Berücksichtigt man diese Aufteilung bei der Summation der Beiträge der Wellenvek-
toren in Abhängigkeit der Landau-Niveaus im Fall eines externen Magnetfelds, �ndet
man ein entsprechend schichtdickenabhängiges Magnetfeld Bth

Bth = ℏπ24et2 ≈ 1624[t(nm)]2 . (5.55)
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Abbildung 5.6: Modellrechnungen der Magnetfeldabhängigkeit des Magetowiderstands im Rah-
men der HLN-Theorie unter Berücksichtigung eines reinen EY- oder DP-Mechanismus. In blau ist
das isotrope EY-Regime nach Gleichung 5.51 und in rot der strikt zweidimensionale DP-Fall
nach Gleichung 5.53 dargestellt. Die durchgezogenen Linien beschreiben den Verlauf unter
Annahme von Bi = 0,04 T, Bso = 0,1 T und Be = 100 T. Ausgehend hiervon führt unabhängig
voneinander eine Verdoppelung der Spin-Bahn-Streurate Bso zum Verlauf der gestrichelten
Linien, eine Verdoppelung des inelastischen Feldes Bi zu den gepunkteten Linien. Während
im ausgewählten Parameterraum der Hub des Maximums indirekt proportional zum inelas-
tischen Feld ist, ist die Lage und der Hub des Maximums direkt proportional zur Spin-Bahn-
Streurate. Der Unterschied zwischen den Verläufen unter Annahme eines reinen EY- bzw. DP-
Mechanismus ist erst oberhalb der eingezeichneten Bso-Feldern signi�kant. Dennoch ähnelt
sich, bis auf den o�ensichtlichen O�set, der weitere Verlauf.

Für die HLN-Gleichung im isotropen EY-Regime (Gl. 5.51) ergibt sich damit:

Δ�HLN,EY,th(B) = − e2πℎ ∞∑n=0[Ψ( BBe + Bso + n2Bth) − 32Ψ( B43Bso + Bi + n2Bth)+ 12Ψ( BBi + n2Bth)] (5.56)

und für das DP-Regime (Gl. 5.53):

Δ�HLN,DP,th(B) = − e2πℎ ∞∑n=0[Ψ( BBe + Bso + n2Bth) − Ψ( BBso + Bi + n2Bth)+ 12Ψ( BBi + n2Bth) − 12Ψ( B2Bso + Bi + n2Bth)]. (5.57)

Aus Abbildung 5.7 a) ist ersichtlich, dass die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit
für steigende Werte von n asymptotisch einen festen Wert in Abhängigkeit eines
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Abbildung 5.7: E�ekt der �niten Schichtdicke auf die magnetfeldabhängigen Änderungen der
spezi�schen Leitfähigkeit nach der HLN-Theorie. a) Auswirkung des Summationsparameters n
aus Gleichung 5.56 mit t = 50 nm, Bso = 0,2 T, Bi = 0,04 T, Be = 1000 T. Die Summe kon-
vergiert schnell, sodass für numerische Auswertung von Daten eine obere Grenze n = 1000
ausreichend erscheint. b) Ein�uss der Schichtdicke bei ansonsten gleichen Parametern fürn = 1000. Signi�kant unterschiedliche Verläufe sind erst ab t > 15 nm zu sehen. Je dicker die
Schicht, desto stärker fällt der MR mit steigendem Magnetfeld ab. Unterschiede im DP-Regime
oder dem hier gezeigten EY-Regime sind marginal.

externen Magnetfelds annimmt8. In Abbildung 5.7 b) ist der Ein�uss der Schichtdicke
dargestellt: Im ausgewählten Parameterraum führt eine größere Schichtdicke t zu einer
stärkeren Zunahme der spezi�schen Leitfähigkeit bei großen Magnetfeldern (steilerer
Abfall von −Δ�(B)). Die Verläufe unterscheiden sich nur oberhalb von Bso signi�kant,
wobei die Unterschiede erst ab einer Schichtdicke von t = 15 nm deutlicher ausfallen.
Im Grenzfall t → ∞ sollte das dreidimensionale Verhalten wiedergegeben [209] und
damit – bei isotropen Materialien – unabhängig von der Orientierung des externen
Magnetfelds sein (s. Kap. A.2).
[209, 236]

ILP-Theorie

Bei der HLN-Theorie �ndet die Spinrelaxation während der Stoßprozesse statt (EY-Me-
chanismus). Anders sieht es bei der ILP-Theorie [233] aus, die vom DP-Mechanismus
und damit von einem Erhalt der Spin-Polarisation durch Streuungen der präzedie-
renden Elektronenspins ausgeht. Da die Spins dabei an die Impulse der Elektronen
koppeln, ergibt sich an der Fermi�äche eine Vorzugsrichtung der Spins in Abhängig-
keit der Impulsrichtung. Dies führt zur schon weiter oben besprochenen Beobachtung,
dass sich die Spinrichtung bei einem vollen Umlauf um die Fermi�äche de�niert um
ein ganzzahliges Vielfaches von 2π ändert (Spin-Windung). Aus der ILP-Theorie, de-
ren wichtigste Formelzusammenhänge in Kapitel A.2 zusammengefasst sind, lassen
sich – anders als bei der HLN-Theorie – Korrekturen der spezi�schen Leitfähigkeit in

8 Im Fall n2Bth ≫ B konvergieren die Beiträge in der Ψ-Funktion gegen 0.
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Abhängigkeit einer einfachen bzw. dreifachen Spin-Windung darstellen (vgl. Abb. A.3).
Für diese Arbeit ist das wesentliche Ergebnis dabei, dass die HLN-Theorie im DP-
Mechanismus den Verlauf der ILP-Theorie unter dreifacher Spin-Windung an der
Fermikante exakt reproduziert.

5.3.3 Auswirkungen paralleler Magnetfelder auf die QI

Während die Auswirkungen der QI auf den elektrischen Transport im senkrechten
Magnetfeld sowohl theoretisch als auch experimentell sehr gut beschrieben werden,
ist der Ein�uss eines parallel zur Filmober�äche anliegenden Magnetfelds auf die QI
weniger erforscht. Hier etablierte sich bisher noch keine Systematik [237], wenngleich
es einige theoretische Modelle gibt. Über den Aharonov-Bohm-E�ekt [238] können
Elektronen, die eine geschlossene Schleife umlaufen, eine Phasenänderung erfahren,
selbst wenn kein magnetischer Fluss die Schleife durchdringt. Erstmalig beschrieben
Altshuler und Aronov (AA) diesen E�ekt in Dünn�lmen anhand von störungstheore-
tischen Berechnungen erster Ordnung unter Vernachlässigung des Elektronenspins
und anderer Wechselwirkungen des Elektrons [239]. Gershenzon et al. [240] sowie
Rosenbaum [211] erweiterten diese Theorie um den Ein�uss des Elektronenspins.
Allgemein lässt sich nach deren Theorien die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit
in Abhängigkeit eines parallel angelegten magnetischen Felds über die Gleichung [241]

δ�QI∥ (B∥) = e2πℎ [32 ln(1 + � B2∥B2Bt) − 12 ln(1 + � B2∥B3Bt)] (5.58)

mit den bereits eingeführten Magnetfeldern B2 und B3 (Gl. 5.45b/5.45c) im EY-Regime
und Bt = 4ℏet2 (5.59)

beschreiben. Der Parameter � ist vom Regime des elektrischen Transports abhängig: In
der ursprünglichen Publikation von AA wird der Fall kleiner mittlerer freier Weglängen
im Vergleich zur Schichtdicke beschrieben (lmfp ≪ t), wobei � = 1/3 resultiert. Für
den Fall reiner Metalle mit lmfp ≫ t bestimmen Dugaev und Khmelnitskii [242] (DK)
einen Wert von � = t/16lmfp. Zuletzt haben Beenakker-van Houten [243] die beiden
Theorien von AA und DK durch einen Übergang erweitert. Somit kann � zwischen
den von AA und DK bestimmten Werten liegen: t/16lmfp < � < 1/3.

In Abbildung 5.8 sind die erwarteten Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit in
Abhängigkeit eines parallelen Magnetfelds im Vergleich zu denen in Abhängigkeit
eines senkrechten Magnetfelds für lokalisierendes und antilokalisierendes Verhalten
gezeigt. Die Theorien sind auf Schichtdicken begrenzt, die wesentlich kleiner als die
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Abbildung 5.8: Vergleich des Ein�usses eines senkrechten und parallelen zur Filmober�äche ein-
wirkenden Magnetfelds auf die magnetfeldabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit
aufgrund von QI. a) Mögliche Verläufe der WL (Bso = 0 T), b) mögliche Verläufe der WAL
(Bso = 0,5 T). In rot bzw. blau sind jeweils Verläufe dargestellt, die sich aus Modellrechnun-
gen unter der Annahme eines parallel zur Filmober�äche einwirkenden Magnetfelds B∥ im
Limit nach Altshuler und Aronov (AA, � = 1/3) bzw. nach Dugaev und Khmelnitskii (DK,� = t/16lmfp, mit lmfp = 30 nm) ergeben (Gl. 5.58). Als Referenz ist in grün der Verlauf gezeigt,
der unter senkrecht einwirkendem Magnetfeld B⟂ erwartet wird (Gl. 5.51 mit Be ≫ B). Weitere
angenommene Parameter sind B' = 0,1 T und t = 20 nm.

magnetische und dephasierende Länge sind [239]. Für größere Schichtdicken geht das
System in ein dreidimensionales Verhalten über [239].

Im Experiment ist eine exakte Ausrichtung des Magnetfelds parallel zur Filmebene
meist in geringem Maße fehlerbehaftet. Damit trotz des Fehlwinkels �F der damit
einhergehende Ein�uss des senkrechten Magnetfeldanteils B⟂ vernachlässigt werden
kann, muss die Relation �F ≤ arcsin(t√eB'3ℏ ) . (5.60)

erfüllt sein [240].

Eine andere Beschreibung des Ein�usses eines parallelen Magnetfelds auf die QI
basiert auf den Theorien von Maekawa und Fukuyama (MF) [244]. Dabei wird die
Zeeman-Aufspaltung, welche nur von der Stärke des Magnetfelds aber nicht von dessen
Orientierung abhängig ist, untersucht. Die wichtigsten Formelzusammenhänge sind
in Kapitel A.2 zusammengefasst. Schematische Verläufe, die sich aus der MF-Theorie
ergeben, sind in Abbildung 5.9 für ein senkrecht bzw. parallel zur Filmebene einwirken-
dem Magnetfeld dargestellt. Im senkrechten Fall hat die Zeeman-Aufspaltung nahezu
keinen Ein�uss auf die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit und reproduziert im
Wesentlichen den Verlauf der HLN-Theorie. Unter parallel einwirkendem Magnetfeld
wird die spezi�sche Leitfähigkeit mit zunehmender Magnetfeldstärke reduziert. Dies
entspricht allerdings nicht dem beobachteten Verhalten in den von mir erhobenen
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Abbildung 5.9: E�ekt der Zeeman-Aufspaltung auf die magnetfeldabhängigen Änderungen der
spezi�schen Leitfähigkeit auf Grundlage der Maekawa-Fukuyama-Theorie. Dargestellt sind ver-
schiedene Verhältnisse des Landé-Faktors g zur Di�usionskonstanteD: in grün g/D = 0 s cm−2,
in blau g/D = 0,05 s cm−2 und in rot g/D = 0,1 s cm−2. Die gestrichelten Linien zeigen den
E�ekt unter isotropem EY-Mechanismus (Gl. A.26), durchgezogene Linien den unter DP-
Mechanismus (Gl. A.27). a) Im Fall eines senkrecht anliegenden Magnetfelds hat im ausge-
wählten Parameterraum die Zeeman-Aufspaltung keinen Ein�uss auf den elektrischen Trans-
port (die Linien liegen aufeinander), der Kurvenverlauf entspricht dem der HLN-Theorie. b) Im
Fall eines parallel anliegenden Magnetfelds führt eine größere Zeeman-Aufspaltung zu einer
Verringerung der spezi�schen Leitfähigkeit. Weitere Parameter sind Bi = B' = 0,1 T sowieBso = 0,5 T.

Daten sowie denen anderer Arbeitsgruppen [211, 240]. Damit kann man der Theorie
kritisch gegenüberstehen [211].

5.3.4 Temperaturabhängigkeit der QI

Bisher wurde nur die makroskopische Magnetfeldabhängigkeit der QI besprochen.
Nun sollen die Ein�üsse auf die QI für verschwindend kleine Magnetfelder betrach-
tet werden. Ausgehend von Gleichung 5.45 und der logarithmischen Näherung derψ-Funktion für B → 0 (Gl. 5.47) gilt für die Quantenkorrektur der spezi�schen Leitfä-
higkeit bei verschwindendem Magnetfeld allgemein

δ�QI(B → 0) = −12 e2πℎ ln(B21B22 B3B4) . (5.61)

In der Literatur wird dieser Ausdruck meist für zwei mögliche Extremfälle diskutiert.
Durch eine schwache Spin-Bahn-Streurate (Bso ≪ Bi ≪ Be, WL) vereinfacht sich
Gleichung 5.61 zu: δ�WL(B → 0) = e2πℎ ln(BiBe) . (5.62)

De�nitionsgemäß führt dies aufgrund von Be > Bi zu einer logarithmischen Reduk-
tion der spezi�schen Leitfähigkeit. Während elastische Streuprozesse meist einen
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temperaturunabhängigen Beitrag liefern, weist Bi im Allgemeinen eine Temperaturab-
hängigkeit auf, die häu�g algebraisch ausgedrückt wird:

Bi(T ) = 
 + �T � . (5.63)

Dabei beschreibt � den Temperaturexponenten, dessen Wert zwischen � = 1 für
dominierende Elektron-Elektron-Wechselwirkungen und � = 2 für vorherrschen-
de Elektron-Phonon-Streuprozesse erwartet wird. Der Parameter � beschreibt einen
Vorfaktor und der Parameter 
 einen experimentell häu�g beobachteten Sättigungs-
anteil bei T = 0K [210]. Somit kann die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit im
lokalisierenden Fall folgendermaßen beschrieben werden:

Δ�WL(T ) = δ�(T ) − δ�(Tref) = e2πℎ ln(
 + �T �CWL ) . (5.64)

Dabei stellt CWL = Bi(Tref) eine temperaturunabhängige Konstante dar9.
Für den Extremfall einer hohen Spin-Bahn-Streurate (Bi ≪ Bso ≪ Be, WAL) verein-

facht sich Gleichung 5.61 zu:

δ�WAL(T , B → 0) = −12 e2πℎ ln(B2eBi(T )aB3so ) , (5.65)

wobei der Koe�zient a abhängig vom ausgewählten Spinrelaxationsmechanismus
entweder 64/27 für den EY- oder 2 für den DP-Mechanismus ist. Unter Berücksichti-
gung der Temperaturabhängigkeit von Bi (Gl. 5.63) und unter Bezugnahme auf die
Referenztemperatur Tref folgt daraus:

Δ�WAL(T ) = −12 e2πℎ ln(
 + �T �CWAL ) . (5.66)

Damit werden die Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit im Fall einer reinen
WL oder vorherrschenden WAL nur von der Temperaturabhängigkeit der inelastischen
Streuung, ausgedrückt durch Bi(T ), beschrieben und unterscheiden sich lediglich im
Vorfaktor −1/2. Für typische Bi(T )-Verläufe ist somit theoretisch ein logarithmischer
Abfall der spezi�schen Leitfähigkeit mit sinkender Temperatur im Fall der WL bzw.
ein logarithmischer Anstieg im Fall der WAL zu erwarten, wobei letztgenannter

9 Ist der Sättigungsanteil 
 vernachlässigbar klein vereinfacht sich Gleichung 5.64 zu

Δ�WL(T ) = −� e2πℎ ln( TTref) .
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E�ekt laut [209] aufgrund anderer überlagernder E�ekte bisher experimentell nicht
beobachtet werden konnte.

Sofern die Werte für Bi und Bso in der gleichen Größenordnung liegen, oder es sogar
zu einem WL-WAL-Übergang kommt, sind beide zugrundeliegende Streuprozesse
relevant, und es emp�ehlt sich die Verwendung der allgemeineren Formel (Gl. 5.61) zur
Beschreibung der temperaturabhängigen Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit [245,
246]. Es ergibt sich allgemein:

δ�QI(B → 0) = −12 e2πℎ ln( Bi(Be + Bso)2aB3so + bBsoB2i + cB2soBi + B3i ) , (5.67)

Δ�QI(T ) = −12 e2πℎ ln( Bi(T )Bi(Tref) aB3so + bBsoBi(Tref)2 + cB2soBi(Tref) + Bi(Tref)3aB3so + bBsoBi(T )2 + cB2soBi(T ) + Bi(T )3 ) , (5.68)

wobei die jeweiligen Koe�zienten a, b und c vom Spin-Relaxationsmechanismus ab-
hängen: a = 2, b = 4 und c = 5 für den DP-Mechanismus und a = 2 1027 , b = 5 13 und c = 4
für den EY-Mechanismus. Resultierende Verläufe der beiden Relaxationsmechanismen
unterscheiden sich nur marginal. Die Gleichung 5.68 geht für die beiden SpezialfälleBso ≪ Bi und Bso ≫ Bi in die entsprechenden Gleichungen 5.64 bzw. 5.66 über.

Temperaturabhängigkeit bei konstantem Magnetfeld

Ein senkrecht zur Filmebene ausgerichtetes Magnetfeld mit einer Feldstärke B > Bi

führt, bei Betrachtung von QI, zu einem temperaturunabhängigen Beitrag zur spezi�-
schen Leitfähigkeit [247]:

δ�QI(T ,B > Bi) = const für B > Bi(T ). (5.69)

Somit entfallen dessen Beiträge zur Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit unter
Bezugnahme auf eine Referenztemperatur: Δ�(T ,B) = δ�(T ,B) − δ�(Tref ,B) = 0. Dies
erweist sich als ein nützliches Mittel, um weitere Beiträge aus einer R(T )-Messung zu
extrahieren [248]. Beispielsweise kann so ein möglicherweise überlagernder Beitrag
der Elektron-Elektron-Wechselwirkung genauer untersucht werden.

5.4 Elektron-Elektron-Wechselwirkung

Neben den QI, die in einem Ein-Elektronen-Bild beschrieben werden, gibt es noch
weitere E�ekte, die durch Unordnung hervorgerufen werden können [184]. Beispiels-
weise wird durch Unordnung auch die gegenseitige Coulomb-Wechselwirkung der
Elektronen erhöht, wobei hier zwei E�ekte unterschieden werden können: Interagie-
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ren einerseits Elektronen miteinander, die einen ähnlichen Impuls haben, so spricht
man von Wechselwirkungen im Di�usions-Kanal (Teilchen-Loch-Kanal), besitzen die
Elektronen andererseits einen nahezu entgegengesetzten Impuls, so spricht man vom
Cooper-Kanal (Teilchen-Teilchen-Kanal) [249]. Zunächst möchte ich mich mit dem
Di�usions-Kanal beschäftigen. Auf den zweiten Mechanismus, der auch unter dem
Begri� der supraleitenden Fluktuationen bekannt ist, möchte ich in Kapitel 5.5 genauer
eingehen.

Ein Elektron kann über die Coulomb-Abstoßung mit einem anderen Elektron wech-
selwirken, wobei die restlichen freien Elektronen zusammen mit den Ionen die La-
dungen der Elektronen abschirmen (Screening), wodurch sich die e�ektive Coulomb-
Abstoßung reduziert [184]. In ungeordneten Systemen ist die Elektron-Elektron-Wech-
selwirkung (Electron-Electron Interaction, EEI) verzögert [209]: Da sich die Elektronen
in diesem Fall durch einen Di�usionsprozess ausbreiten und diese damit über große
Entfernungen vergleichsweise langsam sind, können Unregelmäßigkeiten in der La-
dungsverteilung nicht instantan abgeschirmt werden, wodurch die e�ektive EEI erhöht
wird [209].

Der Prozess der EEI ist komplexer als die QI [209] und es fehlt an einfachen Bildern.
Von daher möchte ich mich in diesem Kapitel im Wesentlichen auf die wichtigsten
Ergebnisse zur Beschreibung der EEI konzentrieren. Eine umfangreiche Diskussion
des E�ekts ist beispielsweise in [207] geführt.

5.4.1 Magnetfeldabhängigkeit der EEI

Im Fall eines metallischen Regimes (kFlmfp ≫ 1) kann die EEI in einem ungeorde-
ten Elektronensystem wieder in diagrammatischer Störungstheorie erster Ordnung
beschrieben werden [207]. Prozesse, die in Diagrammen als (maximal) kreuzende
Linien beschrieben werden (und in der QI essentiell sind), werden nun explizit ausge-
schlossen [207]. Die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit kann wieder über den
Kubo-Formalismus berechnet werden und resultiert für ein d-dimensionales System
in [D2, 207, 250]:

Δ�EEI(B,T ) = − e2πℎ 2(1 − � )3 ⎧⎪⎪⎨⎪⎪⎩g2(B̃) d = 2,g3(B̃)√ TkB2Dℏ d = 3, mit (5.70)

B̃ = g�BBkBT , (5.70a)
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und den dimensionsabhängigen Beiträgen g2(B̃) und g3(B̃) entsprechend [207]:

g2(B̃) = ∫ ∞
0 d
 d2d
2( 
e
 − 1) ln |||||1 − B̃2
2 |||||, (5.70b)

g3(B̃) = ∫ ∞
0 d
 d2d
2 ( 
e
 − 1) (√
 + B̃ + √
 − B̃ − 2√
). (5.70c)

Dabei ist T die Temperatur, D die Di�usionskonstante, g der Landé-Faktor, �B das
Bohr’sche Magneton, kB die Boltzmann-Konstante, 
 eine Integrationsvariable und� beschreibt die Abschirmung der Elektronen. Wie aus Gleichung 5.70 ersichtlich,
führt � = 1 zu einer Unterdrückung der Beiträge. Dieser Fall beschreibt unabgeschirm-
te Elektronen. Der diametral entgegengesetzte Grenzfall – perfekte Abschirmung –
resultiert in � = 0,35.

Die Integrale in den Gleichungen 5.70b und 5.70c sind analytisch nicht lösbar und
werden im Rahmen dieser Arbeit numerisch genähert. Für sehr kleine bzw. große
magnetische Felder gelten folgende Näherungen [207]:

g2(B̃) ≈ ⎧⎪⎪⎨⎪⎪⎩ln(
B̃1,3) B̃ ≫ 10,084B̃2 B̃ ≪ 1, (5.71) g3(B̃) ≈ ⎧⎪⎪⎨⎪⎪⎩

√B̃ − 1,3 B̃ ≫ 10,053B̃2 B̃ ≪ 1. (5.72)

Im Gegensatz zu den E�ekten der QI resultiert der Ein�uss eines externen Magnet-
felds nicht aufgrund der Dephasierung, sondern durch den Zeeman-E�ekt [251]. Da
die Zeeman-Aufspaltung unabhängig von der Magnetfeldorientierung nur von der
Magnetfeldstärke abhängt, ist ein isotroper Beitrag der EEI zu erwarten.

5.4.2 Temperaturabhängigkeit der EEI

Für die Temperaturabhängigkeit der EEI ergibt sich in einem d-dimensionalen System
die Korrektur der spezi�schen Leitfähigkeit zu [D2, 207, 252–256]:

δ�EEI = e2πℎ
⎧⎪⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎪⎩
− 2πA (1 + � )√ DℏkBT d = 1� ln( kBT�trℏ ) d = 21,3√2 (� − 13)√ kBT2Dℏ d = 3, (5.73)

wobei A der Querschnitts�äche des Leiters, D der Di�usionskonstante, T der Tempe-
ratur, � dem Abschirmparemter und �tr der Transportstreuzeit entspricht.

Während die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit in ein- und dreidimensio-
nalen Systemen unter anderem von der Di�usionskonstante abhängen, resultiert im

105



5 Elektronische Transporteigenschaften

Zweidimensionalen eine einfache Formulierung für die Änderung der spezi�schen
Leitfähigkeit: Δ�EEI, 2D(T ) = � e2πℎ ln( TTref) . (5.74)

Daraus ist die Ähnlichkeit zur WL (Gl. 5.64) ersichtlich: In beiden Fällen resultiert
ein logarithmischer Abfall der spezi�schen Leitfähigkeit mit sinkender Temperatur.
Bemerkenswerterweise führt eine schwache Abschirmung (� → 1) zu einem kleinen
Beitrag im MR, allerdings zu einem großen Beitrag im R(T ) und umgekehrt.

Bei der EEI entspricht die typische Länge, über die Elektronen miteinander wech-
selwirken, der thermischen Di�usionslänge, womit diese als charakteristische Größe
zur Abschätzung der Dimensionalität des E�ekts in Abwesenheit eines magnetischen
Feldes dient [207, 247–249, 253, 257]:

lth = √ DℏkBT . (5.75)

5.5 Supraleitende Fluktuationen

In diesem Abschnitt möchte ich mich mit Quantenkorrekturen in supraleitenden
Materialien befassen, die aus Wechselwirkungen von Elektronen mit nahezu entgegen-
gesetzten Impulsen resultieren. Diese sogenannten supraleitenden Fluktuationen (SLF)
können den elektrischen Transport üblicherweise bis zu einer Größenordnung ober-
halb der kritischen Sprungtemperatur Tc beein�ussen, indem sich lokal energetisch
instabile und daher kurzlebige Cooper-Paare bilden [258]. Im Gegensatz zu den in der
BCS-Theorie [259] behandelten Cooper-Paaren stehen diese noch nicht in Kontakt zu
der sich ausbildenden, makroskopischen supraleitenden Phase und bilden damit kein
Bose-Kondensat als Grundzustand aus [260].

In der Literatur werden vier SLF-Beiträge diskutiert, die den elektrischen Transport
beein�ussen: Aslamazov und Larkin (AL) betrachten dazu die Erö�nung eines neuen
Kanals für den Ladungstransport [261] und Maki und Thompson (MT) führen eine
Wechselwirkung aufbrechender Cooper-Paare mit Störstellen ein [262, 263]. Weiter
liefert ein Ein�uss der �uktuierenden Cooper-Paare auf die Zustandsdichte (Density
of States, DOS) einen zusätzlichen Beitrag, der üblicherweise DOS-Beitrag genannt
wird [264], und zuletzt können Änderungen im Ein-Teilchen-Di�usionskoe�zient
(Di�usion Coe�cient Renormalization, DCR) auftreten [265–267]. Diese Beiträge be-
ein�ussen sowohl die thermodynamischen als auch die elektronischen Transport-
eigenschaften des Systems [258, 267] und sollen im Folgenden genauer vorgestellt
werden. Der DCR-Beitrag ist nahe der kritischen Temperatur üblicherweise nicht
stark ausgeprägt und kann im mittleren Magnetfeldbereich oberhalb der kritischen
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Temperatur im Allgemeinen vernachlässigt werden [265, 266, 268]. Daher wird dieser
E�ekt in dieser Arbeit nicht weiter betrachtet. Die Auswirkungen eines parallel zur
Filmober�äche einwirkenden Magnetfelds werden beispielsweise in [211] diskutiert.
Ich konzentriere mich allerdings im Folgenden auf zweidimensionale Supraleitung
im senkrechten Magnetfeld und möchte zunächst wichtige Aspekte dieser Art der
Supraleitung abseits der SLF zusammenfassen.

5.5.1 Supraleitung in dünnen Filmen

Eine charakteristische Länge in Bezug auf Supraleitung ist die Ginzburg-Landau-
Kohärenzlänge �GL, welche der kürzesten Länge entspricht, innerhalb derer die Cooper-
Paar-Dichte variieren kann [269]. Allgemein ist diese Größe temperaturabhängig

�GL(T ) = �GL(0)√|�(T )| , wobei (5.76)

�(T ) = { T/Tc − 1 T ∼ Tc (5.77a)ln(T /Tc) T ≫ Tc (5.77b)

der reduzierten Temperatur nahe beziehungsweise fern der kritischen Sprungtempe-
ratur Tc entspricht [270]. Die Ginzburg-Landau-Kohärenzlänge hängt mit dem oberen
kritischen Magnetfeld folgendermaßen zusammen:

Bc2(T ) = �02π� 2GL(T ) , (5.78)

wobei �0 = ℎ/2e dem magnetischen Flussquant entspricht. In Dünn�lmsystemen ist
das kritische Magnetfeld anisotrop, sofern die supraleitende Schichtdicke tSL kleiner
als �GL(T ) ist, sodass sich in diesem Fall zwei Ausdrücke für das obere kritische Feld

Bc2,⟂(T ) = �02π� 2GL(T ) , (5.79a)

Bc2,∥ (T ) = √12�02π�GL(T )tSL
, (5.79b)

in senkrechter und paralleler Ausrichtung des externen Magnetfelds zur Filmober-
�äche ergeben [271, 272]. Für die Winkelabhängigkeit Bc2(�), wobei � dem Win-
kel zwischen externem Magnetfeld und Filmober�äche entspricht, gilt die bekannte
Tinkham-Gleichung [271, 272]:||||Bc2(�) sin �Bc2,⟂ |||| + (Bc2(�) cos �Bc2,∥ )2 = 1. (5.80)
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5 Elektronische Transporteigenschaften

Mit diesen Relationen kann unter anderem die Dicke der supraleitenden Schicht tSL

eines Systems abgeschätzt werden (vgl. Abb. 2.8 a)).
Die Temperatur TBKT des in Kapitel 2.3.4 beschrieben BKT-Phasenübergangs [123–

126], bei dem Vortex-Antivortex-Paare von einem gebundenen zu einem frei bewegli-
chen Zustand übergehen, kann mit

R ∝ Rn exp [−b ( TTBKT − 1)− 12 ] (5.81)

abgeschätzt werden [125], wobei Rn und b materialabhängige Größen sind.
Über die Änderung des kritischen Magnetfelds Bc2 in Abhängigkeit von der Tem-

peratur kann die Di�usionskonstante an supraleitenden Dünn�lmen abgeschätzt
werden [236, 270, 273–275]:

D = 4kBπe (dBc2dT )−1 . (5.82)

5.5.2 Aslamazov-Larkin-Fluktuationen

Bei sinkender Temperatur und bei Annäherung an die kritische Temperatur Tc kommt
es zur Ausbildung von Cooper-Paaren, die zwar noch nicht in einer gemeinsamen
Quantenzustand kondensieren, aber schon zur Abnahme des elektrischen Widerstands
führen. Die Korrektur der spezi�schen Leitfähigkeit lässt sich in diesem Fall über [261,
270, 275, 276] δ�AL(T ) = e2πℎ π28�(T ) (5.83)

mit der bereits bekannten reduzierten Temperatur �(T ) aus Gleichung 5.77 beschrei-
ben [236, 270]. In Abhängigkeit eines magnetischen Feldes10 ergibt sich [D2, 277, 278]:

Δ�AL,2D(B) = e2πℎ π24 ln ( TTc )
{(2B⋆B )2[ψ(12 + B⋆B ) − ψ(1 + B⋆B )] + 2B⋆B − 12}, (5.84)

wobei das charakteristische Feld B⋆ durch die Gleichung

B⋆ = 2 kBTπeD ln( TTc) (5.84a)

10 In [236] ist eine Möglichkeit zur Erweiterung des AL-Beitrags um �nite Schichtdicken (ähnlich wie im
Fall der HLN-Theorie) aufgezeigt. Die Implementierung ergibt bis 20 nm nahezu keinen Unterschied im
Verlauf der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit und wird aufgrund eines großen Rechenaufwands
nicht verwendet.
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de�niert werden kann und jene Magnetfeldstärke beschreibt, bei der �uktuierende
Cooper-Paare aufgebrochen werden [275]. Nachdem der Wert von B⋆ bei Annähe-
rung der Temperatur an Tc gegen null geht, reichen nahe der kritischen Temperatur
bereits kleine Magnetfelder, um die Magnetfeldabhängigkeit aus Gleichung 5.84 zu
sättigen [275].

Der AL-Beitrag zum Magnetotransport ist damit lediglich von der Temperatur T ,
der kritischen Temperatur Tc sowie der Di�usionskonstante D abhängig.

5.5.3 Maki-Thompson-Fluktuationen

Nach Maki und Thompson (MT) kann die elektrische Leitfähigkeit von Quasiteilchen-
anregungen beein�usst werden, die von zerfallenden Cooper-Paaren stammen [251].
Diese Quasiteilchenanregungen können an Störstellen elastisch gestreut werden, wobei
sie aufgrund der geltenden Zeitumkehrsymmetrie weiterhin korreliert bleiben [279].
Erst inelastische Streuprozesse führen – ähnlich wie bei der QI – zur Aufhebung der
Quasiteilchenanregung. Im Gegensatz zum AL-Beitrag kann der sogenannte MT-E�ekt
nicht nur bei Temperaturen deutlich oberhalb von Tc vorkommen, sondern auch bei
nicht supraleitenden Proben in Erscheinung treten, sofern abstoßende Wechselwir-
kungen im Cooper-Kanal statt�nden [280, 281].

Man unterscheidet zwischen einem regulären und einem anormalen Beitrag zur
Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit. Bei der Berechnung der Änderung der spezi-
�schen Leitfähigkeit im Kubo-Formalismus resultieren diese einerseits aus der aus-
schließlichen Betrachtung der erweiterten (advanced) bzw. der verzögerten (retarded)
Green’schen Funktion (regulärer Beitrag), andererseits aus der gleichzeitigen Betrach-
tung beider Funktionen (anormaler Beitrag) [263]. Die Beiträge wirken sich jeweils
entgegengesetzt auf die spezi�sche Leitfähigkeit aus (wobei der anormale Beitrag nach
MT dem nach AL ähnelt). In der Regel ist es eine gute Näherung, den regulären Beitrag
zu vernachlässigen [264], daher gehe ich im weiteren Verlauf nur auf den anormalen
Beitrag ein. [264]

Die prognostizierten Korrektur der spezi�schen Leitfähigkeit unterscheiden sich
in Abhängigkeit von der gewählten Temperatur. Fern der kritischen Temperatur
(2πkB(T − Tc) ≫ ℏ�−1i ) ergibt sich [236]

δ�(T ) = e2πℎ π24 ln ( TTc ) ln( π8�MT), (5.85)
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nahe der kritischen Temperatur [D2, 282]

δ�(T ) = e2πℎ π24 1ln ( TTc ) − �MT
ln(ln ( TTc )�MT ). (5.86)

Dabei ist �MT der Parameter zur Beschreibung des Paar-Brechungs-Mechanismus,
welcher maßgeblich von der inelastischen Streurate abhängig ist:

�MT = πℏ8kBT�i
= πeDBi2kBT . (5.87)

Je größer die inelastische Streurate ist, desto stärker ist die Paar-Brechung und desto
geringer werden die Beiträge nach MT [275].

Für den Fall von Temperaturen fern der kritischen Temperatur und kleiner Magnet-
felder [270]:

ln( TTc) ≫ ℏkBT�i
, (5.88a)

ln( TTc) ≫ 4DeBkBT (5.88b)

hat Larkin [281] auf Grundlage des MT-E�ekts die folgende magnetfeldabhängige
Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit vorgeschlagen:

Δ�MT,2D(B) = −�L
e2πℎ [Ψ( BBi)] . (5.89)

Diese Gleichung unterscheidet sich von der WL (Gl. 5.50) lediglich durch den Larkin-
Parameter für die Stärke der EEI, welcher durch [281]

�L =
⎧⎪⎪⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎪⎪⎩

π24 ln ( TTc ) T → Tc (5.89a)π26 ln ( TTc )2 T ≫ Tc (5.89b)

im jeweiligen Temperaturbereich de�niert ist. Aufgrund der Bedingung (Gl. 5.88b) ist
die Theorie vor allem bei Temperaturen nahe der kritischen Temperatur auf sehr kleine
Magnetfelder limitiert. Lopes dos Santos und Abrahams [283] erweiterten daher diese
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Theorie, sodass die Limitierung aus Gleichung 5.88a entfällt. Nahe Tc (bei ln (T /Tc) ≪ 1)
lockert sich die Bedingung aus Gleichung 5.88b zu

B < kBT4eD . (5.90)

In diesem Fall können die Quantenkorrekturen mittels [283]

Δ�MT,2D(B) = −�LdS,A
e2πℎ [Ψ( BBi ) − Ψ( BB⋆)] , (5.91)

mit dem Faktor

�LdS,A( TTc , �MT) = π24 [ 1ln ( TTc ) − �MT ] = π24 11 − BiB⋆
1ln ( TTc ) (5.91a)

berechnet werden. Der Übergang zwischen den beiden Temperturbereichen liegt bei
etwa T = 2,7⋅Tc. Im Bereich nahe der Sprungtemperatur berechnet sich der MT-Beitrag
demnach mit Gleichung 5.91, weitab von Tc mit Gleichung 5.89.

Zur Erweiterung der Theorien ins Dreidimensionale wirdΨ → f3 aus Gleichung A.17
und der Vorfaktor

√eB/ℏ hinzugefügt [249, 251, 275, 280, 284]. Der Larkin-Parameter �
für die Stärke der EEI im Cooper-Kanal ist dimensionslos [280]. Für den temperatur-
abhängigen Verlauf ergibt sich [270]:

��MT,3D = e28ℏ� (0)(√� + √�MT) (5.92)

mit � (0) = �GL(T )√|�(T )| und der bereits bekannten reduzierten Temperatur aus Glei-
chung 5.77.

5.5.4 DOS-Beitrag

Die Bildung von (kurzlebigen) Cooper-Paaren führt zu einer e�ektiven Reduzierung
der Elektronendichte an der Fermikante [264]. Es ö�net sich eine Pseudo-Energielücke
im Ein-Elektronen-Spektrum, wodurch folglich die Ein-Teilchen-Leitfähigkeit redu-
ziert wird [260]. Der E�ekt ist proportional zur Konzentration der �uktuierenden
Quasiteilchenanregung der Cooper-Paare [260]. Da diese beim Annähern der Tem-
peratur an Tc zunehmen, führt dieser Beitrag entgegen den AL- und MT-Beiträgen
zu einem ansteigenden elektrischen Widerstand. Das Unterbinden der Bildung dieser
Quasiteilchen durch ein externes magnetisches Feld führt im Fall normalleitender
Elektronen dagegen zu einer Erhöhung der spezi�schen Leitfähigkeit. Da dieser Ef-

111



5 Elektronische Transporteigenschaften

Modell Charakteristische Länge Formelzusammenhang

Drude Mittlere freie Weglänge lmfp = vF�tr
QI Thouless-Länge li = √D�i/'
EEI Thermische Di�usionslänge lth = √Dℏ/kBT
SL Ginzburg-Landau-Kohärenzlänge �GL ≈ √D/(T − Tc)B-Feld Magnetische Länge lmag = √ℏ/4eB

Tabelle 5.1: Relevante Modelle und deren charakteristischen Längen. Die e�ektive Dimensio-
nalität der Probe im jeweiligen Regime entspricht der Anzahl an Dimensionen, für die die
Systemgröße größer als die jeweilige charakteristische Länge ist.

fekt der Änderung der Zustandsdichte zugesprochen wird, ist dieser als DOS-Term
bekannt [258]. Nahe Tc und für schwache Magnetfelder ergibt sich [265, 266, 268]

Δ�DOS(B, T ) = e2πℎ 28� (3)π2 Ψ( BB⋆) (5.93)

mit der Riemann-Zeta-Funktion � (3) = 1,202 und dem bereits bekannten charakteristi-
schen Magnetfeld B⋆ aus Gleichung 5.84a. In Abwesenheit eines externen Magnetfelds
reduziert sich der Ausdruck zu [268]:

��DOS(T ) = e2πℎ 28� (3)π2 ln [ln( TTc)] . (5.94)

Abschließend sind in Tabelle 5.1 die verschiedenen charakteristischen Größen der je-
weiligen physikalischen Modelle aufgelistet, die zur Abschätzung der Dimensionalität
des entsprechenden E�ekts dienen. Dabei entspricht die Anzahl an Raumdimensionen,
für die die Systemgröße größer als die charakteristische Länge ist, der e�ektiven
Dimensionalität des Ereignisses.
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In diesem Kapitel stelle ich die Ergebnisse der elektrischen Transportmessungen an
BaPbO3-Monolagen und BaPbO3-BaBiO3-Bilagen vor und diskutiere diese im Kontext
der vorgestellten Theorien. Dabei möchte ich mich zunächst auf die Analyse der
Messergebnisse konzentrieren, die ich an BaPbO3-Monolagen gewonnen habe, da
in BaPbO3-Monolagen – im Gegensatz zu BaPbO3-BaBiO3-Bilagen – bis 1,8 K keine
Anzeichen einer supraleitenden Phase vorliegen (vgl. Abb. 6.1). Die Diskussion der Mes-
sergebnisse, die an BaPbO3-Monolagen gewonnen wurden, wird ein Zusammenspiel
aus QI und EEI zeigen, welches darüber hinaus auch eine Schichtdickenabhängigkeit
aufweist. Anschließend möchte ich mich dann mit BaPbO3-BaBiO3-Bilagen befassen,
welche auch supraleitendes Verhalten aufweisen können. Dementsprechend müs-
sen hier zusätzlich Beiträge von supraleitenden Fluktuationen zur Beschreibung des
elektrischen Transports hinzugezogen werden.

2 10 100 300T (K)0

0,20,4
0,60,8
1,0

R/R 300K

0,85
0,90
0,95
1,00

BaPbO3-Monolage

BaPbO3-BaBiO3-Bilage

Abbildung 6.1: Temperaturabhängigkeit des normierten elektrischen Widerstands am Beispiel
einer einfachen BaPbO3-Monolage (rot) sowie einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage (blau). Die zusätzli-
che BaBiO3-Zwischenschicht ändert das elektronische Transportverhalten grundlegend. Die
Bilage zeigt bei tiefen Temperaturen einen supraleitenden Übergang, während die Monolage
entgegen der klassischen Erwartung einen logarithmischen Anstieg des elektrischen Wider-
stands aufweist.
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6.1 BaPbO3-Monolagen

Die BaPbO3-Monolagen in dieser Doktorarbeit werden sowohl auf SrTiO3- als auch
MgO-Substraten hergestellt. Strukturelle Analysen zeigen, dass BaPbO3-Filme auf
SrTiO3-Substraten eine durch Epitaxie induzierte tetragonale Verzerrung der Kris-
tallstruktur aufweisen, während BaPbO3-Dünn�lme auf MgO-Substraten relaxiert
aufwachsen (s. Kap. 4.2). In diesem Kapitel gehe ich unter anderem der Frage nach,
wie diese Änderungen in der Kristallstruktur den elektrischen Transport beein�ussen
können. Neben der Kristallstruktur der Dünn�lme haben im Allgemeinen auch die
Grenz�ächen einen erheblichen Ein�uss auf den elektrischen Transport. Beispielsweise
kann durch das Substratmaterial ein Symmetriebruch an der Grenz�äche einhergehen,
was durch den Bychkov-Rashba-E�ekt zu unterschiedlich starken Spin-Polarisationen
im Dünn�lm führen kann. Zusätzlich können durch den DP-Mechanismus unter-
schiedliche Spin-Bahn-Relaxationen induziert werden.

Die in dieser Arbeit untersuchten QI-E�ekte zeigen sich als systematische Abwei-
chungen vom klassischen elektronischen Transportverhalten bei tiefen Temperaturen.
Um diese Abweichungen diskutieren zu können, möchte ich im Folgenden zuerst auf
die klassischen elektronischen Transporteigenschaften der Dünn�lmproben einge-
hen, die im mittleren und hohen Temperaturbereich weiterhin die Probeneigenschaf-
ten bestimmen. Dabei möchte ich drei Messreihen zeigen, die auf unterschiedlich
dicken BaPbO3-Monolagen basieren. Diese Filme wurden auf verschiedenen und un-
terschiedlich prozessierten Substraten gewachsen: einmal auf chemisch-mechanisch
gereinigten-MgO-Einkristallen (MGO), einmal auf chemisch-mechanisch gereinig-
ten SrTiO3-Substraten (STO #1) und einmal auf HF-gepu�erten SrTiO3-Substraten
(STO #2). Die Messdaten der BaPbO3-Monolagen auf SrTiO3-Substraten wurden teil-
weise während der Betreuung der Masterarbeiten [M1, M3] erhoben und sind bereits
auszugsweise publiziert [A1, A2]. Da sich die Proben der beiden Messreihen auf SrTiO3-
Substraten wegen unterschiedlicher Fragestellungen nicht nur in der Vorbehandlung
der Substrate unterscheiden, sondern auch mit unterschiedlichen PLD-Parametern syn-
thetisiert und verschieden lithogra�ert wurden, werden die Ergebnisse der Messreihen
jeweils einzeln betrachtet.

6.1.1 Bestimmung der Ladungsträgerdichten

Unabhängig von Schichtdicke und Substratmaterial zeigt der Hall-Widerstand RH aller
untersuchten Dünn�lmproben im gesamten untersuchten Temperaturbereich eine
lineare Proportionalität zum angelegten äußeren Magnetfeld B, was auf ein e�ekti-
ves Einbandverhalten im elektrischen Transport in BaPbO3 schließen lässt [A1]. Der
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Abbildung 6.2: Hall-Widerstand als Funktion des äußeren Magnetfelds verschieden dicker
BaPbO3-Monolagen auf SrTiO3- (blaue Dreiecke) und MgO-Substraten (rote Punkte), aufgenom-
men bei 10 K. Alle Datenreihen zeigen einen linearen Abfall, was auf Einband-Verhalten mit
dominierender Elektronen-Leitung hinweist. Aus linearen Anpassungen an die Datenreihen
können mittels Gleichung 5.12a und 5.12b die entsprechenden Flächen- und Volumenladungs-
trägerdichten ermittelt werden. Die Resultate über alle gemessenen Temperaturen sind in Ab-
bildung 6.3 zusammengefasst.

stetig abfallende RH(B)-Verlauf (s. Abb. 6.2) identi�ziert Elektronen als dominieren-
de Ladungsträgerart. Alle Daten der Hall-Messungen wurden nach Gleichung 5.9
antisymmetrisiert.

Aus der jeweils angepassten Geradensteigung s der RH(B)-Messreihen kann die
Flächenladungsträgerdichte n2D nach Gleichung 5.12a sowie in Kombination mit
den ermittelten BaPbO3-Schichtdicken t die Volumenladungsträgerdichte n3D nach
Gleichung 5.12b berechnet werden. Es ergeben sich Werte im Bereich von n3D =2,7 ⋅ 1020 cm−3 bis 5,4 ⋅ 1020 cm−3 (vgl. Abb. 6.3), womit diese in der gleichen Größen-
ordnung wie der Wert aus Vorarbeiten [D1] (4,2 ⋅ 1020 cm−3, 18-nm-dicker BaPbO3-
Dünn�lm auf chemisch-mechanisch behandeltem SrTiO3) und Ergebnissen anderer
Arbeitsgruppen liegen: 1,7 ⋅ 1020 cm−3 (polykristalline Dünn�lme [87]), 2,0 ⋅ 1020 cm−3
(einkristalline BaPbO3-Bulkprobe [10]) sowie 2,4 ⋅ 1020 cm−3 bis 8,3 ⋅ 1020 cm−3 (400-nm-
dicke RF-gesputterte Dünn�lme unter variierendem Sauersto�hintergrunddruck [285]).
Die letztgenannte Studie bringt dabei die ansteigende Ladungsträgerkonzentration
mit einer zunehmenden Kristallinität der untersuchten BaPbO3-Filme in Zusammen-
hang [285].

Übereinstimmend mit der Literatur sind die Volumenladungsträgerdichten weitge-
hend unabhängig von der Temperatur [10, 87], mit Ausnahme von BaPbO3-Monolagen
geringer Schichtdicken bei tiefen Temperaturen. Beispielsweise weist eine 21,1-nm-
dicke Probe im Temperaturbereich von 1,8 K bis 300 K eine konstante Volumenla-
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Abbildung 6.3: Mittels Hall-Messungen extrahierte Flächen- und Volumenladungsträgerdichten
verschieden dicker BaPbO3-Monolagen, gewachsen auf SrTiO3- (blaue Dreiecke) sowie MgO-
Substraten (rote Punkte). a) Die Flächenladungsträgerdichte n2D nimmt mit zunehmender
BaPbO3-Schichtdicke zu. b) Durch Bezug auf die BaPbO3-Schichtdicke ermittelte Volumen-
ladungsträgerdichte n3D. Bei tiefen Temperaturen T sowie kleinen Schichtdicken liegt eine
Abhängigkeit der Ladungsträgerdichte von der Temperatur vor, die möglicherweise auf Quan-
tene�ekte zurückzuführen ist. Für Dünn�lme mit einer Schichtdicke unterhalb von 20 nm
zeigt sich ein Trend zu größeren Volumenladungsträgerdichten mit zunehmender Schichtdi-
cke, der möglicherweise mit der Kristallinität der Filme in Verbindung steht. c) Auftragung
der Volumenladungsträgerdichte n3D in Abhängigkeit der BaPbO3-Schichtdicke t bei unter-
schiedlichen Temperaturen: Die Ladungsträgerdichte nimmt mit steigender Schichtdicke zu.
Gleichzeitig zeigt sich eine zunehmende Stabilität von n3D gegenüber der Temperatur mit
zunehmender Schichtdicke.
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dungsträgerdichte von (5,110 ± 0,058) ⋅ 1026m−3 auf. Dieser Wert variiert damit im
kompletten Temperaturbereich nur um 1 % des Durchschnittswertes. Die Temperatur-
abhängigkeit der Ladungsträgerdichte bei Schichtdicken unterhalb von etwa 10 nm bis20 nm bei tiefen Temperaturen könnte möglicherweise schon auf Quantene�ekte (QI
oder EEI) zurückzuführen sein, die bei einer ausschließlich klassischen Bestimmung
der Ladungsträgerdichten nicht berücksichtigt werden.

Die Datenreihe STO #1 zeigt eine anwachsende Volumenladungsträgerdichte mit zu-
nehmender Schichtdicke (vgl. Abb. 6.3 c)). Bei BaPbO3-Dünn�lme auf MgO-Substraten
zeigt sich der gleiche Trend, allerdings gibt es bei verhältnismäßig dünnen bzw. dicken
Filmen Abweichungen davon. Möglicherweise ist – wie in [285] – dieses Verhalten mit
der Kristallinität der Dünn�lmproben zu erklären: Während sehr dünne Schichten so-
wohl mechanisch als auch elektrisch stark von deren Grenz�ächen beein�usst werden,
nimmt dieser Ein�uss mit zunehmender Schichtdicke ab, wodurch im Allgemeinen
die Kristallinität zunächst zunimmt. Damit ist ein Anstieg der Ladungsträgerdichte
bis zur Sättigung für den Fall eines idealen Kristalls zu erwarten. Strukturelle Ana-
lysen an BaPbO3-Monolagen auf MgO-Substraten zeigen eine starke Zunahme der
Ober�ächenrauigkeit sowie einen energiegetriebenen Umbruch des Wachstumsmodus
(Vorhandensein einer Fremdphase bei einer 171-nm-dicken Probe). So ergibt sich ein
enger Schichtdickenbereich, in welchem ein Maximum in der Kristallinität vorliegt.
Die Volumenladungsträgerdichte folgt möglicherweise diesem beschriebenen Verlauf
der Kristallinität.

Hinzu kommt, dass in Dünn�lmproben die elektrisch aktive Schichtdicke kleiner
ausfallen kann als die strukturelle Schichtdicke. Aufgrund von Grenz- und Ober�ä-
chenrauigkeiten oder einer unzureichenden Sauersto�sättigung kann der elektrische
Transport beeinträchtigt werden. Dies wird im weiteren Verlauf dieser Arbeit noch
weiter diskutiert werden. Da zur Berechnung der Volumenladungsträgerdichte die
mittels XRR-Messungen ermittelte Schichtdicke t verwendet wurde, die nicht not-
wendigerweise der elektrisch aktiven Schichtdicke tel entspricht, setzt sich der damit
einhergehende Fehler direkt in den bestimmten Werten fort.

Die Flächenladungsträgerdichte in Abbildung 6.3 a) zeigt aufgrund der Tatsache, dass
das zunehmende Volumen mit zunehmender (elektrisch aktiver) Schichtdicke nicht
berücksichtigt wird, logischerweise eine starke Abhängigkeit von der Schichtdicke.

6.1.2 Klassische elektrische Leitfähigkeit

Der spezi�sche Widerstand wird durch Bezug der gemessenen Schichtwiderstände Rs

auf die jeweilige Schichtdicke t bestimmt: �(T ) = Rs(T ) ⋅ t . Bei Raumtemperatur
ergeben sich mit Werten von maximal 61 μΩm bis minimal 3,8 μΩm vergleichbare
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Abbildung 6.4: Temperaturabhängigkeit des spezi�schen Widerstands unterschiedlich dicker
BaPbO3-Filme, gewachsen auf a) MgO- und b) SrTiO3-Substraten. Nahezu alle Daten zei-
gen innerhalb einer Messreihe den Trend eines zunehmenden elektrischen Widerstands mit
abnehmender Schichtdicke. Bei Raumtemperatur ergeben sich für BaPbO3-Schichten auf
MgO-Substraten mit Werten zwischen 11 μΩm bis 61 μΩm (für eine 6,3-nm- bwz. 29,2-nm-
dicke Monolage) etwas höhere spezi�sche Widerstände als für Proben auf SrTiO3-Substraten
(3,8 μΩm bis 54 μΩm für eine 6-nm- bzw. 21,3-nm-dicke Monolage). Zur besseren Veranschau-
lichung wurden die Ordinaten logarithmisch skaliert.

spezi�sche Widerstände für die verschiedenen Messreihen (vgl. Abb. 6.4). Damit
liegen diese im ähnlichen Bereich wie der in einer vorangegangenen Arbeit ermittelte
Wert von 9,5 μΩm [D1]. Für Bulk-Materialien sind indes spezi�sche Widerstände
von 3,5 μΩm [99] bzw. 8,3 μΩm [11] angegeben, womit diese denjenigen Werten
entsprechen, die an verhältnismäßig dicken Dünn�lmproben ermittelt wurden.

Der Ein�uss der Grenz�ächen auf die klassischen elektronischen Transporteigen-
schaften (vgl. Kap. 5.2.2) kann prinzipiell mit den Theorien nach Fuchs (Gl. 5.17) bzw.
Namba-Fuchs (Gl. 5.19) modelliert werden (vgl. Abb. A.4). Allerdings gelingen die
Anpassungen nur dann, wenn die Spekularität p des Systems gegen Null geht, wobei
für epitaktische Filme Werte von p = 0,8 bis p = 1 erwartet werden [191]. Auch
andere charakteristische Größen werden durch diese Theorie teilweise nicht sinnvoll
beschrieben, beispielsweise übersteigt die vorausgesagte Ober�ächenrauigkeit zum
Teil die gemessene Schichtdicke, sodass diese Theorien zwar den prinzipiellen Trend
des spezi�schen Widerstands als Funktion der Schichtdicke qualitativ erklären, den
exakten Verlauf allerdings nicht quantitativ darstellen können. Hierfür gibt es mehrere
mögliche Ursachen: ganz elementar stellt sich die Frage, ob die Matthiessen’sche
Regel in Dünn�lmproben aufgrund komplexer Ein�üsse der Grenz�ächen ihre Gültig-
keit verliert (wobei diese üblicherweise in guter Näherung weiterhin angenommen
wird) [196]. Zudem werden in der Theorie nach Namba-Fuchs jeweils die Spekularität,
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Abbildung 6.5: Temperaturabhängigkeit des auf 300 K normierten spezi�schen Widerstands un-
terschiedlich dicker BaPbO3-Filme auf a) MgO- und b) SrTiO3-Substraten. Alle Proben zeigen
bei hohen Temperaturen einen metallischen Abfall, durchlaufen ein Minimum und zeigen bei
tiefen Temperaturen einen halbleiterähnlichen Anstieg des spezi�schen Widerstands. Dabei
ist sowohl die Lage des Minimums als auch die Stärke des Anstiegs von der Schichtdicke
abhängig. Je dünner die Probe, desto größer ist die Temperatur Tdip, bei der das Minimum
durchlaufen wird, und desto deutlicher der halbleiterähnliche Anstieg des spezi�schen Wi-
derstands.

die Ladungsträgerdichte, die Kristallinität sowie die Ober�ächenrauigkeit bei Proben
verschiedener Schichtdicken als konstant angenommen. Diese Annahmen sind bei
meinen Proben aber nicht zutre�end.

Dass dicke BaPbO3-Monolagen auf MgO-Substraten den schichtdickenabhängigen
Trend des abnehmenden spezi�schen Widerstands mit zunehmender Schichtdicke
brechen (vgl. Abb. 6.4 a) bzw. Abb. A.4) ergibt sich einerseits – nach der Drude-Theorie
(Gl. 5.3) – aus der Abhängigkeit des elektrischen Widerstands von der Volumenla-
dungsträgerdichte (vgl. Abb. 6.3) und korreliert damit möglicherweise auch mit der
Kristallinität der Probe. Andererseits könnte dieser Bruch im Trend auf die möglicher-
weise von der Schichtdicke t abweichende elektrisch aktive Schichtdicke tel zurückzu-
führen sein. Darüber hinaus könnten auch unterschiedliche Transport-Streuraten �−1tr
in Abhängigkeit der Schichtdicke t , beispielsweise aufgrund einer variierenden Sauer-
sto�fehlstellendichte, eine Erklärung für diese Beobachtung sein.

Neben dem Absolutwert des spezi�schen Widerstands ist auch dessen temperaturab-
hängiger Verlauf von der Schichtdicke abhängig (vgl. Abb. 6.5). Dies ist im Modell nach
Namba-Fuchs qualitativ beispielsweise damit zu erklären, dass mit sinkender Tempe-
ratur und damit zunehmender mittlerer freien Weglänge (weniger Stoßprozesse mit
Phononen) das Verhältnis � zwischen Schichtdicke t und mittlerer freier Weglänge lmfp

kleiner wird, wodurch die Abweichungen vom Bulk-Wert größer werden [191]. Dies
äußert sich umso stärker, je kleiner die Schichtdicke im Verhältnis zur mittleren freien
Weglänge ist. Es können aber auch bereits nicht-klassische E�ekte das elektronische
Transportverhalten in diesem Bereich beein�ussen.
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Ausgehend von Raumtemperatur zeigen alle untersuchten Proben bei sinkender
Temperatur ein Minimum im spezi�schen Widerstand bei der entsprechenden Tem-
peratur Tdip. Dem metallischen Abfall folgt ein halbleiterähnlicher Anstieg hin zu
tiefen Temperaturen. Dabei verschiebt sich mit abnehmender Schichtdicke die Tempe-
ratur Tdip tendenziell hin zu höheren Temperaturen, gleichzeitig nimmt der Anstieg
im spezi�schen Widerstand zu. Während bei einer 54-nm-dicken Probe das Mini-
mum bei Tdip = 18,4 K liegt, be�ndet sich dasjenige einer 6,3-nm-dünnen Schicht beiTdip = 228K. Vergleicht man die BaPbO3-Monolagen, die einmal auf MgO-, einmal auf
SrTiO3-Substraten gewachsen wurden, zeigt sich bei vergleichbaren Schichtdicken
eine zum Teil wesentlich höhere Temperatur Tdip bei Proben, die auf MgO-Substraten
gewachsen wurden. Allerdings gibt es selbst innerhalb der beiden Messreihen STO #1
und STO #2 deutliche Unterschiede. Vermutlich ist sowohl die Lage des Minimums
als auch die Stärke des Anstiegs des spezi�schen Widerstands von weiteren Parame-
tern bei der Filmherstellung und Strukturierung beein�usst, die im Rahmen dieser
Doktorarbeit allerdings nicht explizit untersucht wurden.

Im klassischen Bild kann ein Minimum im spezi�schen Widerstand beispielsweise
durch thermisch aktivierbare Sauersto�fehlstellen erklärt werden [286]: Bei Raum-
temperatur wechselwirken die Elektronen aufgrund ihrer hohen thermischen Energie
kaum mit vorhandenen Fehlstellen. Mit abnehmender Temperatur wird die Wechsel-
wirkung der Elektronen mit vorhandenen Störstellen immer stärker, so dass sich die
elektrische Widerstandsabnahme verringert und ein Minimum ausbildet. Die theoreti-
sche Modellierung dieser Störstellenwechselwirkung ist in Kapitel A.3 zusammenge-
fasst. Eine hervorstechende Störstellenwechselwirkung scheint in BaPbO3-Dünn�lmen
nicht vorzuliegen, denn innerhalb dieses Rahmens gelingt keine konsistente Anpas-
sung der Daten, zumal hier eine Sättigung des spezi�schen Widerstands bei tiefen
Temperaturen erwartet wird, die Messreihen allerdings eine ln(T )-Abhängigkeit des
spezi�schen Widerstands aufzeigen. Die Ursache für diese Abhängigkeit wird im
folgenden Kapitel diskutiert.

Der polynomielle metallische Abfall des spezi�schen Widerstands � ∝ T n kann
bei hohen Temperaturen (T > Tdip) mit der Bloch-Grüneisen-Theorie (Gl. 5.6) be-
schrieben werden (vgl. Abb. 6.6). Dabei resultierende Exponenten liegen im Bereich
von n = 1,7 bis 3,1, die Kopplungskonstante bei etwa �el-ph = 10 μΩmK−1 und die
Debye-Temperatur bei �D = 1200 K. Vergleicht man diese Temperatur mit Debye-
Temperaturen, die an SrTiO3- und BaPbO3-Kristallen ermittelt wurden (390 K [287]
bzw. 450 K [96]), so unterscheidet sich diese etwa um den Faktor 3. Der Exponent n
unterschreitet teilweise die theoretische Grenze von minimal 2.

Diese Diskrepanzen kommen nicht unerwartet. Zwar ist die Bloch-Grüneisen-
Theorie bei einigen Dünn�lmproben anwendbar [288–290], es ist allerdings ein ver-
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Abbildung 6.6:Anpassung der normierten spezi�schen Widerstände mittels der Bloch-Grüneisen-
Theorie (Gl. 5.6). Die Ergebnisse der Anpassungen sind kontrastbedingt in verschiedenen Grau-
tönen dargestellt. Der Temperaturbereich, in dem die Daten angepasst wurden, ist durch ei-
ne durchgezogene, dessen Extrapolation durch eine gestrichelte Linie dargestellt. Die Daten
wurden immer von 300 K ausgehend entweder bis 100 K bzw. bis zu der Temperatur Tdip ange-
passt, bei der das Minimum im spezi�schen Widerstand durchlaufen wird, sofern Tdip > 100 K.
Die Datenreihen lassen sich im Bereich mittlerer und hoher Temperaturen mittels der Bloch-
Grüneisen-Theorie (Gl. 5.6) hervorragend anpassen. Die Extrapolation beschreibt die Verläu-
fe bis zum Minimum meist ebenfalls gut. Natürlich kann die Theorie die ln(T )-Anstiege, die
aufgrund selbiger Skalierung der x-Achse deutlich zu erkennen sind, nicht beschreiben. Zur
besseren Unterscheidbarkeit wurden die jeweiligen Messreihen bezüglich der Ordinate zuein-
ander versetzt.

einfachtes Modell, das beispielsweise Grenz�ächene�ekte nicht berücksichtigt. Den-
noch bestätigen die angepassten Verläufe qualitativ den metallischen Charakter der
Dünn�lmproben bei hohen Temperaturen. Signi�kante Abweichungen entstehen
meistens erst bei Temperaturen unterhalb Tdip, wo der spezi�sche Widerstand eineln(T )-Abhängigkeit aufweist. Dieser Bereich kann natürlich nicht durch die Bloch-
Grüneisen-Theorie dargestellt werden.

Aus der Kombination von ermittelter Ladungsträgerdichte n3D und spezi�schem
Widerstand lassen sich eine Reihe weiterer physikalischer Größen ableiten: die Beweg-
lichkeit � der Elektronen (Hall-Mobilität, Gl. 5.3), die Transportstreuzeit �tr (Gl. 5.3),
der Fermi-Wellenzahlvektor kF (Gl. 5.23), die Fermigeschwindigkeit vF (Gl. 5.24), die
mittlere freie Weglänge lmfp (Gl. 5.25) sowie die Di�usionskonstante D (Gl. 5.22).

Für die Bestimmung der meisten der oben genannten Größen wird die e�ektive
Masse der Ladungsträger sowie deren elektrische Ladung benötigt. Nachdem der
Ladungstransport weitgehend im Modell der Blochelektronen beschrieben wird, nehme
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Abbildung 6.7:Hall-Mobilität � bzw. Transportrelaxationszeit �tr der Ladungsträger, ermittelt an
unterschiedlich dicken BaPbO3-Monolagen, die auf MgO- (rot) oder SrTiO3-Substraten (blau) ge-
wachsen wurden. Mit Gleichung 5.3 ermittelte Werte liegen im Bereich von � = 1,9 cm2 V−1 s−1
bis � = 16,7 cm2 V−1 s−1 (�tr = 1,07 fs bis �tr = 9,51 fs). Eine Zunahme der Mobilität � mit
zunehmender Schichtdicke t ist auf beiden Substratmaterialien bis maximal t = 30 nm zu
beobachten. Mit ansteigender Temperatur nimmt die Mobilität und Transportstreuzeit ten-
denziell ab, was vermutlich auf die zunehmende Anzahl von Stoßprozessen mit Phononen
zurückzuführen ist.

ich als Ladung die Elementarladung e und als e�ektive Masse in Anlehnung an [109]
die Ruhemasse me der Elektronen an.

Die Transportstreuzeit �tr sowie die Mobilität � nehmen tendenziell mit zuneh-
mender Temperatur ab (s. Abb. 6.7), da die Wahrscheinlichkeit für Phononenstöße
zunimmt. Dies wird auch von anderen Arbeitsgruppen beobachtet, wobei die Mobilität
in BaPbO3-Kristallproben (45 cm2 V−1 s−1 bis 75 cm2 V−1 s−1 [10]) deutlich größer ist
als die von Dünn�lmproben (4,1 cm2 V−1 s−1 [285]). Mit in dieser Arbeit extrahierten
Werten von 1,9 cm2 V−1 s−1 bis 16,7 cm2 V−1 s−1 kann dieser Trend bestätigt werden. Da
die (elektrisch aktive) Schichtdicke sowohl in die Bestimmung der Ladungsträgerdich-
te als auch in die des spezi�schen Widerstands ein�ießt und sich dabei herauskürzt
(� = q�tr/m⋆ = (Rsn2Dq)−1), ist die Transportstreuzeit und Mobilität unabhängig von
möglicherweise voneinander abweichenden Werten von t und tel.

In Tabelle 6.1 sind alle relevanten Größen, ausgewertet bei T = 10K, aufgelistet. Die
Transportstreuzeit �tr übersetzt sich mit Werten von 1,15 fs bis 9,46 fs in mittlere freie
Weglängen, die zum Teil in der Größenordnung der Gitterkonstante (apc, BPO ≈ 4,3Å)
liegen. Je nach Wahl des Kriteriums des Io�e-Regel-Mott-Prinzips [291] (kFlmfp ≈ 1,kFlmfp ≈ 2π oder kFa ≈ 1, mit interatomarem Abstand a) bewegen sich die dünnsten
in dieser Arbeit untersuchten Proben an der Grenze jenes Bereichs, in welchem alle
kohärenten Quasiteilchenbewegungen unterdrückt werden [291] und die Elektronen
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t � n3D � �tr kF lmfp vF D(nm) (μΩm) ( 1026m3 ) ( cm2
Vs ) (fs) (nm−1) (nm) ( 106ms ) ( cm2

s )
Gl.: 5.12b 5.3 5.3 5.23 5.25 5.24 5.22

MGO

6,3 85,26 3,61 2,03 1,15 2,20 0,29 0,25 0,257,8 59,28 3,57 2,95 1,68 2,19 0,43 0,25 0,3610,2 36,13 3,84 4,49 2,56 2,25 0,67 0,26 0,5812,2 17,63 4,35 8,14 4,63 2,34 1,26 0,27 1,1421,1 10,16 5,11 12,03 6,84 2,47 1,96 0,29 1,8729,2 9,38 4,96 13,41 7,62 2,45 2,16 0,28 2,0432,9 11,85 5,36 9,83 5,59 2,51 1,63 0,29 1,5854,0 12,04 4,63 11,20 6,37 2,39 1,76 0,28 1,63
STO #1

6,0 66,42 3,05 3,08 1,75 2,08 0,42 0,24 0,349,9 9,83 4,87 13,03 7,41 2,43 2,09 0,28 1,9615,0 6,99 5,36 16,63 9,46 2,51 2,75 0,29 2,67
Tabelle 6.1: Extrahierte Größen aus Untersuchungen des elektrischen Transports an BaPbO3-
Monolagen auf MgO-Substraten (oben) sowie SrTiO3-Substraten (unten). Alle Werte sind bei 10 K
ermittelt. Zur Berechnung wurde die Ruhemasse der Elektronen und die Elementarladung
verwendet. Die BaPbO3-Schichtdicke t wurde über XRR-Messungen, der spezi�sche Wider-
stand � sowie die Ladungsträgerdichte n3D durch elektrische Transportmessungen und durch
Bezug auf t bestimmt. Daraus lassen sich die Werte für die Beweglichkeit �, die Transport-
streuzeit �tr, den Fermi-Wellenzahlvektor kF, die Fermigeschwindigkeit vF, die mittlere freie
Weglänge lmfp sowie die Di�usionskonstante D über die angegebenen Gleichungen berech-
nen.

lokalisieren [274]. Gleichzeitig zeigt das Verhältnis von kF und lmfp an, dass das System
stark von Unordnung geprägt ist. Die (elektrisch aktive) Schichtdicke der Dünn�lm-
proben ist indes jeweils deutlich größer als die mittlere freie Weglänge, wodurch
die klassische Drude-Leitfähigkeit als dreidimensional angenommen wird. Mit der
Annahme eines dreidimensionalen klassischen Transports lässt sich die Di�usions-
konstante mit Gleichung 5.22 berechnen. Wie zu erwarten ist diese gegenüber von
Temperaturschwankungen relativ stabil (vgl. Abb. 6.8).

6.1.3 Elektrischer Transport bei tiefen Temperaturen

Der spezi�sche Widerstand durchläuft in Abhängigkeit der Temperatur bei allen
Dünn�lmproben ein Minimum (vgl. Abb. 6.6). Während die Daten bei höheren Tempe-
raturen mit klassischen Stoßprozessen an Phononen, Elektronen sowie Gitterdefekten
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Abbildung 6.8: Temperatur und Schichtdickenabhängigkeit der Werte der Di�usionskonstante
unterschiedlich dicker BaPbO3-Monolagen, die auf den Substratmaterialien MgO und SrTiO3 ge-
wachsen wurden. Die Werte sind mit Gleichung 5.22 aus Hall- und elektrischen Widerstands-
messungen bei verschiedenen Temperaturen ermittelt. Die berechneten Werte für die Di�usi-
onskonstante sind weitgehend konstant gegenüber der Temperatur und zeigen eine Schichtdi-
ckenabhängigkeit, die sich bereits in der Ladungsträgerdichte und im spezi�schen Widerstand
zeigt.

gut beschrieben werden, will ich mich nun mit den ln(T )-Anstiegen des spezi�schen
Widerstands bei abnehmender Temperatur befassen.

Diese Abhängigkeit wird in vergleichbaren Messungen an anderen Materialsyste-
men häu�g dem Kondo-E�ekt zugeschrieben [292–295]: Lokale magnetische Momente
(z. B. durch Selten-Erd-Metalle) interagieren mit freien Ladungsträgern und führen
zum logarithmischen Anstieg des elektrischen Widerstands bei abnehmenden tiefen
Temperaturen [294]. Neben der thermischen Abhängigkeit ist bei Untersuchungen
des elektrischen Widerstands unter gleichzeitig angelegten externen Magnetfeldern
auch eine nicht-lineare Abhängigkeit von dessen Feldstärke zu erwarten [296], was
allerdings weder in den hier untersuchten Proben (s. Abb. A.5), noch in vorangegan-
genen Arbeiten [D1] an diesem Materialsystem beobachtet und daher als Ursache für
das ln(T )-Verhalten des elektrischen Widerstands ausgeschlossen wird.

Die Theorien der WL und EEI liefern in zweidimensionalen Systemen ebenfalls
eine ln(T )-Abhängigkeit des elektrischen Widerstands (Gl. 5.64 bzw. Gl. 5.73). Wäh-
rend diese E�ekte bei temperaturabhängigen elektrischen Widerstandsmessungen
faktisch nicht zu unterscheiden sind, ist bei Untersuchungen des Magnetotransports
in senkrecht zur Probenober�äche orientierten Magnetfeldern ein diametral entgegen-
gesetztes Verhalten zu erwarten: Bei ausschließlicher EEI steigt der MR an, während
dieser bei alleiniger WL sinkt. Abbildung 6.9 zeigt typische MR-Verläufe. Bei Tempera-
turen unterhalb von 20 K beschreibt der MR einen Anstieg bei kleinen Magnetfeldern,
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Abbildung 6.9: Magnetfeldabhängiger Magnetwiderstand einer 32,9-nm-dicken BaPbO3-Mono-
lage, gewachsen auf MgO, bei verschiedenen Temperaturen. Bei tiefen Temperaturen steigt der
MR mit zunehmender Magnetfeldstärke zunächst an, durchläuft ein Maximum bei etwa 1,3 T
und fällt anschließend wieder ab. Die Verläufe werden überwiegend QI-E�ekten zugeschrie-
ben. Während die magnetfeldabhängige Lage des Maximums mit der Spin-Bahn-Streurate
skaliert und über die Temperatur relativ konstant belibt, ist dessen Hub indirekt proportio-
nal zur inelastischen Streurate. Diese nimmt mit zunehmender Temperatur zu (z. B. wegen
zunehmenden Elektron-Phonon-Streuungen), so dass die WAL in die WL übergeht.

gefolgt von einem Abfall bei größeren Magnetfeldern. Diese Verläufe erinnern an
das Verhalten der WAL, während der Verlauf bei 50 K dem der WL ähnelt. Diesen
Beobachtungen zufolge sollte bei tiefen Temperaturen antilokalisierendes Verhalten
und damit ein logarithmischer Abfall des elektrischen Widerstands (nach Gl. 5.66)
als Funktion abnehmender Temperatur in Erscheinung treten. Ein simultanes Vor-
liegen unterschiedlicher Kanäle in getrennten Bändern, bei denen im MR-Verhalten
WAL und im R(T )-Verhalten WL vorherrschen, ist aufgrund der linearen Verläufe
des magnetfeldabhängigen Hall-Widerstands (Abb. 6.2) auszuschließen [A1]. Somit
bleibt als anscheinend widersprüchliche Erklärung des logarithmischen Anstiegs des
elektrischen Widerstands als Funktion abnehmender Temperatur letztendlich nur
noch der E�ekt der EEI. Im Folgenden möchte ich mich nun eingehender mit dem
Zusammenspiel aus QI und EEI und der theoretischen Beschreibung der Daten be-
fassen. Außerdem werde ich zeigen, wie sich das vermeintlich widersprüchliche MR-
und R(T )-Verhalten aufklären lässt.

6.1.4 Quantenkorrekturen

Die bei tiefen Temperaturen beobachtbaren Quantenkorrekturen zeigen einerseits
eine Abhängigkeit von der Dimensionalität der Probe, können aber andererseits auch
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in verschiedenen Regimen unterschiedliche Signaturen haben. Daher möchte ich
zunächst auf die unterschiedlichen Regime und die Abhängigkeit von der Dimensio-
nalität der Quanten-E�ekte eingehen. Die Auswirkungen der Quantene�ekte zeigen
sich deutlich in der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit, die im Folgenden immer
die zweidimensionale spezi�sche Leitfähigkeit (R−1s ) sein wird. Um dabei transversale
Beiträge der spezi�schen Leitfähigkeit aufgrund der Messgeometrie zu vermeiden,
sind nahezu alle diskutierten Magnetotransportdaten symmetrisiert (s. Gl. 5.8).

Regime und Dimensionalität

Zur Abschätzung des Ein�usses der Dimensionalität auf einen E�ekt im elektrischen
Transport muss die räumliche Ausdehnung des Systems jeweils mit der dem E�ekt
zugrundeliegenden charakteristischen Länge verglichen werden. Mit einer Länge
von l = 1000 μm und einer Breite von w = 200 μm des verwendeten Messstegs sind
diese Lineardimensionen wesentlich größer als typische charakteristische Längen, die
den elektrischen Transport beschreiben. Dementsprechend entscheidet primär die
(elektrisch aktive) Schichtdicke darüber, ob ein physikalisches Ereignis in einem zwei-
oder dreidimensionalen Bild zu interpretieren ist. Wie bereits erwähnt, ist in meinen
Proben die klassische di�use Leitfähigkeit dreidimensional (t ≫ lmfp).

Für die EEI ist die thermische Di�usionslänge lth ≈ √Dℏ/kBT entscheidend. Die
EEI ist zweidimensional zu betrachten, wenn die (elektrisch aktive) Schichtdicke t
kleiner als die thermische Di�usionslänge ist und bei einem umgekehrten Verhältnis
dreidimensional. Damit �ndet der 2D-3D-Übergang des E�ekts statt, wenn die Bedin-
gung lth = t erfüllt ist. Da die thermische Di�usionslänge indirekt proportional zur
Temperatur ist, ist mit ansteigender Temperatur ein dimensionaler 2D-3D-Übergang
zu erwarten. Mit den in Tabelle 6.1 gezeigten Werten für die Di�usionskonstante
�ndet dieser Übergang bei den unterschiedlich dicken Proben bei Temperaturen zwi-
schen 0,4 K bis 15,3 K statt. Je dicker die Probe ist, desto geringer ist die Temperatur des
erwarteten dimensionalen Übergangs. Allerdings zeigt sich oftmals auch in den Proben
dieser Arbeit, dass auch oberhalb dieser Temperatur noch eine ln(T )-Abhängigkeit
des elektrischen Widerstands vorliegt, was weiterhin auf einen vorherrschenden zwei-
dimensionalen Charakter der EEI schließen lässt. Im Dreidimensionalen wäre eine√T -Abhängigkeit zu erwarten. Diese Diskrepanz wird im weiteren Verlauf diskutiert.

Für QI ist die Thouless-Länge li = √D�i die relevante, charakteristische Größe. Diese
kann durch Auswertung der QI-E�ekte ermittelt werden und wird dementsprechend
in dieser Arbeit zur Veri�zierung der angenommenen Dimensionalität verwendet.
Es wird sich herausstellen, dass die Schichtdicke t im relevanten Temperaturbereich
immer kleiner als die Thouless-Länge li ist und damit die QI in BaPbO3-Dünnschichten
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in Abwesenheit eines Magnetfelds ebenfalls zweidimensional betrachtet werden kann.
Materialien mit einem dreidimensionalen elektrischen Transport und zweidimensio-
nalen Quantenkorrekturen werden häu�g als quasi-zweidimensional bezeichnet. Da
sowohl die thermische Di�usionslänge lth als auch die Thouless-Länge li mit steigender
Temperatur abnimmt, �nden temperaturabhängig dimensionale Übergänge statt [248].

Unter zusätzlichen äußeren Magnetfeldern wird die Diskussion di�ziler. Zunächst
möchte ich an dieser Stelle vermerken, dass in meinen BaPbO3-Dünn�lmen klassische
Beiträge (Gl. 5.15) (anders als bei einigen Publikationen [193, 297, 298]) aufgrund der
Kohler’schen Regel und der kleinen Transportstreuzeit �tr selbst bei hohen Magnet-
feldern vernachlässigt werden können (�tr ist immer unterhalb von 10 fs, damit ist!c �tr selbst bis 14 T kleiner als 0,025 und damit deutlich kleiner als 1). Der Ein�uss
eines externen Magnetfelds kann nun erneut über eine charakteristische Länge, die
magnetische Länge lmag = √ℏ/4eB, abgeschätzt werden. Diese kann – abhängig von
der Schichtdicke – bei verhältnismäßig kleinen Magnetfelder (B < 1 T) zu einem2D-3D-Übergang führen [299, 300]. Bei der QI äußert sich dieser dimensionale Über-
gang in einem Wechsel von einem ln(T )-Verhalten zu einem

√T -Verlauf bei größeren
Magnetfeldern (allerdings nur deutlich oberhalb von Bso), was sich auch bei vielen
der hier gezeigten Dünn�lmproben beobachten lässt. Während für die HLN-Theorie
die Erweiterung der �niten Schichtdicke diesen dimensionalen Übergang ergänzt
(Gl. 5.56/5.57), ist mir selbiges für die ILP-Theorie nicht bekannt.

Anpassungsversuche der MR-Daten mittels ILP-Theorie (nicht gezeigt) ergeben
allerdings nur dann eine gute Übereinstimmung, sofern ausschließlich eine dreifa-
che Spinwindung entlang der Fermi�äche angenommen wird. Da die ILP-Theorie
im Grenzfall der dreifachen Spinwindung äquivalent zur HLN-Theorie unter An-
nahme des DP-Mechanismus ist, wird in dieser Arbeit ausschließlich die deutlich
weniger rechenintensive (Faktor 3000 in der Rechenzeit) HLN-Theorie verwendet, die
zudem um den dimensionalen Übergang ergänzt werden kann. Diese kann sowohl mit
angenommenen EY- als auch DP-Spinrelaxationsmechanismus angewandt werden.
Dabei auftretende Unterschiede zwischen den resultierenden Anpassungen sind gering
(vgl. Abb. 5.6) und lassen sich unter leicht unterschiedlichen Werten für Bi und Bso
gegenseitig anpassen. So resultieren unter einem angenommenen DP-Mechanismus
im Vergleich zum EY-Mechanismus in etwa 6 % größere Werte für Bso.

Zur Erklärung des Auswerteverfahrens werde ich zunächst die HLN-Theorie un-
ter angenommenem DP-Mechanismus auf meine Messdaten anwenden, um mit den
Publikationen [A1, A2] konsistent zu bleiben. Im weiteren Verlauf werde ich diese An-
nahme diskutieren. Entgegen dem Vorgehen in den Publikationen werde ich in dieser
Arbeit alle Daten mit der Erweiterung der �niten Schichtdicke in der HLN-Theorie
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anpassen. Der E�ekt ist bei den publizierten dünnen Proben gering (vgl. Abb. 5.7 b)),
zur Beschreibung dicker Proben allerdings notwendig.

Häu�g wird zur Abschätzung des elastischen charakteristischen Magnetfelds Be die
Transportstreuzeit �tr verwendet [193]. Da diese bei tiefen Temperaturen überwiegend
durch Stoßprozesse an Gitterdefekten und damit primär von elastischen Stoßprozes-
sen geprägt sein sollte, ist dies zur Abschätzung der Größenordnung gerechtfertigt.
Mit Gleichung 5.27 sowie den Transportstreuzeiten und Di�usionskonstanten aus
Tabelle 6.1 ergeben sich geschätzte Be-Felder von minimal 65 T bis zu maximal 5724 T.
Damit sind diese in jedem Fall deutlich größer als das externe Magnetfeld, wodurch
diejenigen Terme der Ψ-Funktionen vernachlässigt werden können, die Be enthalten
(Näherung Be ≫ B).

Für die EEI ist eine Beschreibung des dimensionalen Übergangs aufgrund der ma-
gnetischen Länge lmag nicht bekannt. Bei den Auswertungen müsste daher im unte-
ren Magnetfeldbereich die EEI mit zweidimensionalen und im oberen Bereich mit
dreidimensionalen Theorien angepasst werden, während ein kontinuierlicher Über-
gangsbereich nicht beschrieben werden kann. Aufgrund dessen, dass im MR die QI
dominiert und die Unterschiede zwischen den Verläufen von zweidimensionalen und
dreidimensionalen EEI-Beiträgen bei größeren Magnetfeldern gering ausfallen (am
meisten di�erieren die Verläufe bei kleinen Magnetfeldern), wird zur Auswertung der
Daten die EEI in einem ausschließlich zweidimensionalen Bild beschrieben. Um den
damit einhergehenden Fehler gering zu halten, gleichzeitig aber die Signaturen der
WAL möglichst gut zu erfassen, werden die Anpassungen auf einen Magnetfeldbereich
von meist B = 5 T beschränkt.

QI im MR

Ich möchte meine Analysen am Beispiel einer 6-nm-dicken BaPbO3-Monolage auf
einem chemisch-mechanisch gereinigten SrTiO3-Substrat schrittweise erklären (Mess-
reihe STO #1). Diese Monolage zeichnet sich durch eine vergleichsweise bessere Ab-
schirmung der Elektronen sowie durch Werte der charakteristischen Magnetfelder Bi

und Bso aus, die bei dieser Probe in vergleichbarer Größenordnung liegen. In den
folgenden Abschnitten werde ich dabei schrittweise wichtige Gedanken aus den
Publikationen [A1, A2] zusammenfassen und letztendlich exemplarisch an der ausge-
wählten Probe das Auswerteverfahren erklären, das ich standardmäßig zur Analyse
des elektrischen Transports verwende.

Häu�g �ndet man den Ansatz, dass der Ein�uss der EEI auf den MR vergleichs-
weise klein ausfällt und somit vernachlässigt werden kann, sofern die EEI überhaupt
berücksichtigt wird. Die MR-Daten lassen sich relativ gut mit der HLN-Theorie unter
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Abbildung 6.10: Magnetfeldabhängigkeit des Magnetwiderstands MR bei verschiedenen Tempe-
raturen und deren Anpassungen mit Theorien der QI, gemessen an einer 6-nm-dicken BaPbO3-
Dünn�lmprobe, gewachsen auf SrTiO3 (STO #1). Die Datenreihen werden einzeln mit Glei-
chung 5.57 (mit Be ≫ B) angepasst, wobei als freie Anpassungsparameter nur Bi und Bso
zugelassen werden. Die Anpassungen werden auf den Magnetfeldbereich bis 5 T (durch dunk-
lere Marker angedeutet) begrenzt, um das Maximum der Kurve und damit die Signatur der
WAL bestmöglich zu beschreiben. Bei größeren Magnetfeldern weicht die Extrapolation der
Anpassung vom Verlauf der Daten ab. Die extrahierten Werte von Bi und Bso werden in Ab-
bildung 6.11 weiter diskutiert. Auswertemethode nach [A1].

Annahme eines DP-Mechanismus (und Erweiterung auf �nite Schichtdicken) be-
schreiben (vgl. Abb. 6.10). Durch Anpassungen (Gl. 5.57, Be ≫ B) der MR-Daten bei
verschiedenen Temperaturen lassen sich temperaturabhängige Werte für die charakte-
ristischen Felder Bi und Bso extrahieren. Wie in Abbildung 6.11 zu sehen, ist in dieser
Probe für Temperaturen unterhalb von 10 K das extrahierte charakteristische Feld der
Spin-Bahn-Streuung stärker als das der inelastischen Streuung (Bso > Bi), weswegen
anzunehmen ist, dass das System in diesem Temperaturbereich antilokalisierendes
Verhalten zeigt. Das temperaturabhängige charakteristische Feld Bi(T ) bestimmt maß-
geblich den temperaturabhängigen Verlauf der QI und kann meist algebraisch mit
Gleichung 5.63 beschrieben werden. Wenn man nun auf Basis dieser Daten den damit
einhergehenden erwarteten Ein�uss der WAL auf die temperaturabhängige Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ) mit Gleichung 5.66 berechnet, resultiert eine
Zunahme derer mit sinkender Temperatur (vgl. Abb. 6.11). Um die aufgezeichnetenΔ�(T )-Daten um den Beitrag der WAL zu bereinigen, muss dieser von den Rohdaten
abgezogen werden. Es resultiert eine ln(T )-Abhängigkeit der temperaturabhängigen
Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ), die nun im Bild der EEI beschrieben
werden kann (Gl. 5.73). Dabei wird in diesem Fall als Referenz-Temperatur Tref = 7K
gesetzt, da mit dem weitgehend konstanten Wert der Di�usionskonstante aus Tabel-
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Abbildung 6.11: Auswertung des elektrischen Transports einer 6-nm-dicken BaPbO3-Dünn�lm-
probe, gewachsen auf SrTiO3 (STO #1), Auswertemethode nach [A1]. a) Aus Anpassungen des
Magnetotransports MR bei verschiedenen Temperaturen T mit Theorien der QI (Abb. 6.10)
lassen sich Bi(T ) und Bso(T ) extrahieren. Ersteres kann meist mit einem algebraischen Zu-
sammenhang beschrieben werden (Gl. 5.63), wobei sich in diesem Fall Werte von � = 1,58,� = 5,75mT/K� und 
 = 127,55mT ergeben. Nachdem unterhalb von 10 K antilokalisieren-
des Verhalten in den Vordergrund tritt, ist eine häu�g angewandte Methode, den Ein�uss
der QI auf die temperaturabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ) mit Glei-
chung 5.66 abzuschätzen. b) Der prognostizierte Ein�uss der QI auf Δ�(T ) (orangene) kann
von den Messdaten (blau) abgezogen werden, wodurch sich der um den QI-Beitrag bereinigteΔ�(T )-Verlauf ergibt (gelb). Die so ermittelte Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit zeigt ei-
ne ln(T )-Abhängigkeit und kann mit Theorien der zweidimensionalen EEI angepasst werden
(Gl. 5.73). Es ergibt sich ein Wert für die Abschirmkonstante von � = 0,85. Als Referenztem-
peratur wurde Tref = 7K angenommen.

le 6.1 von D = 0,34 cm2 s−1 und der Schichtdicke von t = 6 nm ein 2D-3D-Übergang
der EEI bei etwa 7,2 K zu erwarten ist.

Dieses Vorgehen führt meist zu plausiblen Ergebnissen und ist Gegenstand der Pu-
blikation [A1]. Die beschriebene Auswertemethode kann allerdings auch zu falschen
Aussagen führen, wenn einerseits der Ein�uss der EEI auf den MR nicht zu vernach-
lässigen ist und andererseits die Werte der charakteristischen Felder von Bi und Bso
in der gleichen Größenordnung liegen. In diesem Fall ist die Beschreibung des Be-
trags der WAL auf die temperaturabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit
mit Gleichung 5.66 ungenau. Beides tri�t auf die ausgewählte Probe zu, sodass in
diesem speziellen Fall die oben eingeführte Auswertemethode zu fehlerbehafteten
Interpretationen der Daten führt. Daher habe ich in dieser Doktorarbeit eine Methodik
entwickelt, die diese Problematik minimiert. Diese möchte ich in den folgenden beiden
Abschnitten genauer vorstellen.
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Selbstkonsistentes Anpassen

Die Annahme, den EEI-Beitrag im MR zu vernachlässigen, ist vor allem dann gerecht-
fertigt, wenn der Wert für die Abschirmkonstante nahe bei eins liegt (� → 1). Mit
Gleichung 5.70 wird damit der Ein�uss der EEI auf die Änderung der spezi�schen
Leitfähigkeit verschwindend klein. Für den Fall � < 1 emp�ehlt es sich, diesen Beitrag
im MR mit zu berücksichtigen. Da allerdings gleichzeitige Anpassungen von EEI-
und QI-Beiträgen im MR- bzw. R(T )-Verlauf aufgrund mehrerer Anpassungsparame-
ter und teilweise ähnlicher Verläufe (mit entgegengesetzten Vorzeichen) abhängig
von vorgegebenen Start- und Grenzwerten unterschiedliche Ergebnisse liefern – wo-
durch die Ergebnisse auch inkonsistent werden – möchte ich in diesem Abschnitt
eine selbst entwickelte Fitroutine vorstellen, die ich im Rahmen dieser Doktorar-
beit in der Programmiersprache Python [301] implementiert habe. Diese sogenannte
selbstkonsistente Fitroutine ist auch Gegenstand der Publikation [A2].

Die Auswertung beruht auf folgender Grundidee: Äquivalent zum Abzug des
QI-Beitrags von der temperaturabhängigen Änderung der spezi�schen Leitfähig-
keit Δ�(T ) kann nun in einem nächsten Schritt die magnetfeldabhängige Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(B) vom EEI-Beitrag bereinigt werden1. Als Grund-
lage dient der aus Abbildung 6.11 b) bestimmte Abschirmparameter � , um mit Glei-
chung 5.70 (unter Annahme eines Landé-Faktors von g = 2) den Ein�uss der EEI
auf Δ�(B) zu berechnen und von den Rohdaten abzuziehen. Anschließend können
die vom EEI-Beitrag bereinigten Δ�(B)-Werte wieder ausschließlich im Bild der QI
angepasst werden, wodurch sich leicht unterschiedliche Werte für Bso und Bi ergeben
können. Die Temperaturabhängigkeit der so bestimmten Bi(T )-Werte können dann
wieder als Startwerte dienen, um die Δ�(T )-Werte vom Beitrag der QI zu bereini-
gen und damit die Abschirmkonstante erneut zu ermitteln. Damit ergibt sich eine
iterierende Schleife, die im Idealfall konvergiert.

Als Abbruchbedingung der Iteration wird jeweils geprüft, ob der Wert der Ab-
schirmkonstante � konvergiert, dieser sich also über mehrere Iterationen hinweg nur
marginal ändert. Da bei einigen Auswertungen ein Wert von � nahe eins resultiert und
hierbei die Gefahr besteht, dass die Anpassungsparameter während des Schleifendurch-
laufs der Fitroutine oszillieren (da für den Fall � = 1 der Ein�uss der EEI auf Δ�(B)
verschwindet und dies einem Neustart der Fitroutine entspricht), habe ich zur Stabili-

1 Es emp�ehlt sich anstelle des MRs die Abhängigkeit des Magnetfelds in Form der Änderung der spe-
zi�schen Leitfähigkeit Δ�(B) zu verwenden, da sich somit die Beiträge von QI und EEI additiv zusam-
mensetzen (Gl. 5.34). Ist allerdings Δ�EEI ≪ Δ�QI, so gilt näherungsweise:11 + Rs(Δ�EEI + Δ�QI) − 1⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟

MR

≈ 11 + Rs(Δ�EEI) − 1⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟
MREEI

+ 11 + Rs(Δ�QI) − 1⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟
MRQI

. (6.1)
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Abbildung 6.12: Anpassung der um den EEI-Beitrag bereinigten Magnetotransportdaten ei-
ner 6-nm-dicken BaPbO3-Dünn�lmprobe, gewachsen auf SrTiO3 (STO #1), Auswertemethode
nach [A2]. Im Wechsel wird durch eine Fitroutine aus den Δ�(B)-Werten der Beitrag der QI
auf die Δ�(T )-Werte herausgearbeitet und von diesen abgezogen (Abb. 6.13), um daraus den
Beitrag der EEI auf Δ�(B) abzuschätzen und von den Rohdaten abzuziehen. Gezeigt sind hier
die um den EEI-Beitrag bereinigten Δ�(B)-Verläufe, nachdem die Fitroutine konvergiert ist.
Der EEI-Beitrag der jeweiligen Temperatur (durchgezogene Linien) wurde mit � = 0,85, g = 2
und Gleichung 5.70 berechnet. Der Anpassungsbereich ist auf 5 T limitiert, die Extrapolation
der Anpassung beschreibt die Daten bis 10 T vergleichsweise gut.

sierung der Fitroutine den jeweils resultierenden Wert der Abschirmkonstante � meist
über die letzten ein bis zwei Schleifendurchläufe gemittelt.

Die Iteration erfolgt demnach in den folgenden Schritten:
1. Beschreibung der Δ�(B)-Daten bei verschiedenen Temperaturen mit Theorien

der QI (analog zu Abb. 6.10),
2. algebraische Bestimmung der Temperaturabhängigkeit von Bi(T ) (analog zu

Abb. 6.11 a)),
3. Abzug des mit Bi(T ) berechneten QI-Beitrags von Δ�(T ) und Anpassung der

QI-bereinigten-Daten mit Theorien der EEI (analog zu Abb. 6.11 b)),
4. Extraktion des Abschirmparameters � und Mittelung dessen über die letzten

ein bzw. zwei Iterationen,
5. Prüfung, ob � konvergiert. Falls ja: Beendigung der Fitroutine, falls nein: Abzug

des EEI-Beitrags von den Δ�(B)-Daten und Rücksprung zu Schritt 1.
Der Programmablauf ist in Abbildung A.6 in Form eines Flussdiagramms dargestellt.
Wendet man diese Fitroutine auf die 6-nm-dicke BaPbO3-Dünn�lmprobe an, so er-
geben sich nach zwölf Iterationsschritten die in Abbildung 6.12 gezeigten, um die
eingezeichneten EEI-Beiträge (durchgezogene Linien) bereinigten Δ�(B)-Kurven. Wie
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Abbildung 6.13: Selbstkonsistente Bestimmung des EEI-Beitrags einer 6-nm-dicken BaPbO3-
Dünn�lmprobe, gewachsen auf SrTiO3 (STO #1), Auswertemethode nach [A2]. a) Temperatur-
abhängiger Verlauf von Bi(T ) und Bso(T ), extrahiert aus Abbildung 6.12. Nach Berücksichti-
gung des EEI-Beitrags im Δ�(B)-Verlauf ergeben sich die Werte von � = 1,51, � = 7,2mT/K�
und 
 = 111mT. b) Korrektur der Δ�(T )-Daten (blau) um den prognostizierten Beitrag der
QI (Gl. 5.66, orange). Der resultierende Verlauf (gelb) kann mit Theorien der EEI verstanden
werden (Gl. 5.73). Der extrahierte Wert der Abschirmkonstante wird während der Fitroutine
zur Bereinigung der Δ�(B)-Daten vom EEI-Beitrag weitergeben (vgl. Abb. 6.12).

zu sehen, nimmt der Ein�uss der EEI mit sinkender Temperatur stark zu. Die jeweiligen
Anpassungen der bereinigten Daten mit Theorien der QI führen – selbst außerhalb des
Anpassungsbereichs – zu deutlich besseren Übereinstimmungen, als unter Vernach-
lässigung des EEI-Beitrags (vgl. Abb. 6.10). Resultierende Werte für Bi(T ) sowie Bso(T )
(vgl. Abb. 6.12) ändern sich bei der untersuchten Probe durch die Fitroutine nur ge-
ringfügig, wodurch sich auch ein vergleichbarer Wert für die Abschirmkonstante �
ergibt (vgl. Abb. 6.13).

Berücksichtigung des WL-WAL-Übergangs

Bisher habe ich zur Berechnung des WAL-Beitrags auf die temperaturabhängige Ände-
rung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ) im Temperaturbereich unterhalb von 10 K
durch Verwendung von Gleichung 5.66 die Annahme Bso ≫ Bi getro�en. Im speziel-
len Fall der hier diskutierten Probe liegen die Werte von Bi und Bso in der gleichen
Größenordnung (vgl. Abb. 6.13 a)). Dementsprechend werde ich für künftige Auswer-
tungen innerhalb der selbstkonsistenten Fitroutine den Beitrag der QI auf Δ�(T ) durch
Verwendung der allgemeineren Gleichung 5.68 beschreiben. Den darin ein�ießenden
Wert für Bso bestimme ich jeweils mittelnd aus den extrahierten Bso(T )-Werten.
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Abbildung 6.14: Ergebnis der selbstkonsistenten Fitroutine einer 6-nm-dicken BaPbO3-Dünn�lm-
probe, gewachsen auf SrTiO3 (STO #1), unter zusätzlicher Beachtung des WL-WAL-Übergangs
bei der Beschreibung der Δ�(T )-Daten. Der in Abbildung 6.15 bestimmte Wert der Abschirm-
parameter ist mit � = 0,66 wesentlich geringer, wodurch sich mit Gleichung 5.70 vor allem
bei tiefen Temperaturen ein großer Beitrag der EEI auf Δ�(B) ergibt (durchgezogene Linien).
Die Anpassung der um den EEI-Beitrag bereinigten Δ�(B)-Daten gelingt mit Theorien der QI
(Gl. 5.57, mit Be ≫ B). Die extrahierten Werte für Bi(T ) und Bso(T ) werden in Abbildung 6.15
weiter diskutiert. Die Abweichungen bei großen Magnetfeldern sind möglicherweise auf den
nicht berücksichtigten dimensionalen Übergang der EEI aufgrund der immer kleiner werden-
den magnetischen Länge lmag zurückzuführen.

Bei der ausgewählten Probe ist mit abnehmender Temperatur ein WL-WAL-Über-
gang bei etwa 11 K bis 12 K zu erwarten (Bi ≈ Bso, vgl. Abb. 6.13 a)). Dieser Übergang
ist bereits im Magnetotransport ersichtlich (vgl. Abb. 6.12). Durch Verwendung von
Gleichung 5.68 in der selbstkonsistenten Fitroutine ergibt sich an dieser Probe ein
deutlich kleinerer Wert für die Abschirmkonstante � , wodurch der Ein�uss der EEI
auf Δ�(B) wesentlich stärker ausfällt (vgl. Abb. 6.14) und die im vorherigen Abschnitt
beschriebene Verbesserung der Berücksichtigung der EEI bei der magnetfeldabhängi-
gen Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit an Bedeutung gewinnt. Die Daten lassen
sich innerhalb des Anpassungsbereichs hervorragend beschreiben. Daraus extrahierte
Werte für Bi(T ) und Bso(T ) ändern sich wieder nur geringfügig, allerdings zeigt sich für
die Korrektur von Δ�(T ) ein deutlich anderes Bild (vgl. Abb. 6.15): Die QI beschreibt
nun einen Übergang von WL zu WAL mit sinkender Temperatur. Damit lässt sich
auch das Abknicken des Verlaufs der Δ�(T )-Daten bei etwa 11 K mit einer Zunahme
an delokalisierenden Elektronen verstehen. Die EEI liefert gleichzeitig den dominie-
renden Beitrag und führt letztendlich zur Abnahme der spezi�schen Leitfähigkeit mit
sinkender Temperatur.
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Abbildung 6.15: Ergebnis der selbstkonsistenten Fitroutine einer 6-nm-dicken BaPbO3-Dünn�lm-
probe, gewachsen auf SrTiO3 (STO #1), unter zusätzlicher Beachtung des WL-WAL-Übergangs
bei der Beschreibung der Δ�(T )-Daten. a) Die Verläufe von Bso(T ) und Bi(T ) (beschrieben über� = 1,44, � = 9,3mT/K� und 
 = 90,7mT) kreuzen sich bei etwa 11 K, was auf einen WL-WAL-
Übergang hindeutet. b) In der allgemeineren Gleichung 5.68 wird der WL-WAL-Übergang bei
der Beschreibung des Ein�usses der QI auf Δ�(T ) berücksichtigt, woraus sich der orange-
farbene Verlauf ergibt (Tref = 50K). Bei hohen Temperaturen nimmt die spezi�sche Leitfä-
higkeit mit sinkender Temperatur ab (WL), bei niedrigen zu (WAL). Das Abknicken des Ver-
laufs der Rohdaten (blau) bei etwa 11 K ist auf den WL-WAL-Übergang zurückzuführen. Die
QI-bereinigten Δ�(T )-Daten (gelb) zeigen bei tiefen Temperaturen bis Tth ≈ 7K eine ln(T )-
Abhängigkeit, wodurch sich mit Gleichung 5.73 (unter Einführung eines O�sets als Anpas-
sungsparameter) ein deutlich kleinerer Wert für die Abschirmkonstante � ergibt (� = 0,66).
Abweichungen von der ln(T )-Abhängigkeit bei höheren Temperaturen können auf das Ver-
lassen des zweidimensionalen Regimes der EEI hindeuten (lth(T ) < t).

Die von der QI bereinigten Δ�(T )-Daten lassen sich bis zur Temperatur etwa 7 K
konsistent im Bild der EEI verstehen. Abweichungen von der ln(T )-Abhängigkeit bei
höheren Temperaturen sind vermutlich auf einen dimensionalen Übergang der EEI
von 2D zu 3D zurückzuführen. Dementsprechend wäre bei höheren Temperaturen
eine

√T -Abhängigkeit der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit zu erwarten, was
allerdings nicht beobachtet wird. Dies kann daran liegen, dass dieser dimensionale
Übergang vermutlich kontinuierlich statt�ndet, sodass der

√T -Verlauf erst deutlich
oberhalb von 7 K zu erwarten ist. Gleichzeitig nehmen mit zunehmender Tempe-
ratur Stoßprozesse mit Phononen zu, wodurch klassische Beiträge zunehmend die
spezi�sche Leitfähigkeit beein�ussen.

Da die Temperatur Tth oberhalb derer der Δ�(T )-Verlauf von der ln(T )-Abhängigkeit
abweicht dem Verlassen des zweidimensionalen Regimes der EEI zugeschrieben wird,
sollte bei dieser Temperatur die (elektrisch aktive) Schichtdicke t in etwa der thermi-
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schen Di�usionslänge lth (Gl. 5.75) entsprechen: lth(Tth,D) ≈ t . Somit kann über die
Temperatur Tth und der (elektrisch aktiven) Schichtdicke t auf den Wert der Di�usions-
konstante D zurückgeschlossen werden. Im weiteren Verlauf wird die auf diese Weise
bestimmte Di�usionskonstante mitDth bezeichnet. Bei der hier diskutierten Probe folgt
mit der ermittelten Temperatur Tth ≈ 7K für die Di�usionskonstante Dth ≈ 0,33 cm2 s−1,
womit diese den klassisch bestimmten Wert von D = 0,33 cm2 s−1 bestätigt.

Zum Abschluss der Auswertung dieser Probe bleibt noch zu überprüfen, ob die zwei-
dimensionale Beschreibung der QI unter Annahme eines DP-Relaxationsmechanismus
überhaupt legitim ist. Das inelastische Feld Bi kann mit Gleichung 5.27 in eine charak-
teristische Länge, die Thouless-Länge li, übersetzt werden. Durch Extrapolation des
gegebenen Bi(T )-Verlaufs aus Abbildung 6.15 a) ergibt sich eine maximale Thouless-
Länge von etwa li = 42 nm bei T → 0K, womit diese deutlich kleiner ist als die
Länge und Breite des Messstegs, aber deutlich größer als die Schichtdicke der be-
trachteten Dünn�lmprobe. Im weiteren Verlauf werde ich die Temperatur, bei der
ein 2D-3D-Übergang der QI aufgrund der Thouless-Länge erwartet wird, als Ti be-
zeichnen. Zur Bestimmung dessen extrapoliere ich den Bi(T )-Verlauf und überprüfe,
bei welcher Temperatur die Thouless-Länge li der (elektrisch aktiven) Schichtdicke t
entspricht: li(Bi) ≈ t . In der 6-nm-dicken BaPbO3-Dünn�lmprobe ist der dimensionale
Übergang der QI bei einer Temperatur von etwa Ti ≈ 74 K zu erwarten. Allerdings
wird die Temperaturabhängigkeit von Bi(T ) aufgrund der zunehmenden Elektron-
Phonon-Wechselwirkung vermutlich nicht über den gesamten Temperaturbereich
gleich bleiben, daher gilt dieser Wert lediglich als Orientierung. Im diskutierten Tem-
peraturbereich bis maximal 20 K ist die Thouless-Länge durchgehend größer als die
Schichtdicke t und daher die QI zweidimensional zu betrachten. Den angenommenen
Spin-Relaxationsmechanismus möchte ich im folgenden Abschnitt kurz diskutieren.

Spin-Relaxationsmechanismus

Eine vergleichsweise einfache Möglichkeit, den vorherrschenden Spin-Relaxations-
mechanismus zu bestimmen, ist das Vergleichen der Transportstreuzeit �tr mit der
Spin-Bahn-Streuzeit �so: Während eine direkte Proportionalität auf einen EY-Mecha-
nismus schließen lässt (Gl. 5.42), deutet eine indirekte Proportionalität auf den DP-
Mechanismus hin (Gl. 5.44).

Die Transportstreuzeit �tr bei verschiedenen Temperaturen habe ich bereits über das
Drude-Modell bestimmt (vgl. Abb. 6.7). Die aus der selbstkonsistenten Fitroutine extra-
hierten Werte des charakteristischen Magnetfelds Bso bei verschiedenen Temperaturen
lassen sich mit Gleichung 5.27 zur Spin-Bahn-Streuzeit �so umrechnen. Dafür wird
der Wert der Di�usionskonstante benötigt, der aber weitgehend temperaturabhängig
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Abbildung 6.16: Zusammenhang zwischen der über die Drude-Theorie bestimmten Transport-
streuzeit �tr und der aus Analysen der Magnetotransportdaten bestimmten Spin-Bahn-Streu-
zeit �so bei verschiedenen Temperaturen. Bei der Ermittlung der letztgenannten Größe �ießt
die Di�usionskonstante ein, die allerdings über die Temperatur weitgehend konstant ist. Un-
abhängig vom gewählten Relaxationsmechanismus zeigt sich bei der Auswertung der elektri-
schen Transportdaten mittels der selbstkonsistenten Fitroutine eine indirekte Proportionalität
zwischen den beiden Streuzeiten. Dies deutet auf einen vorherrschenden DP-Mechanismus
hin. Bei der Auswertung unter Berücksichtigung eines EY-Mechanismus ergeben sich etwas
größere Spin-Bahn-Streuzeiten, als unter Berücksichtigung eines DP-Mechanismus.

ist und damit die prinzipielle Relation zwischen �tr und �so nicht beeinträchtigt. Es
zeigt sich bei dieser Probe eine indirekte Proportionalität (vgl. Abb. 6.16), wodurch
sich der angenommene DP-Mechanismus bestätigt. Wird die gleiche Auswertung
mit einem angenommenen EY-Spin-Relaxationsmechanismus in der HLN-Theorie
durchgeführt (Gl. 5.56), so ändert sich die prinzipielle Abhängigkeit von �tr und �so
nicht. Somit wird das Ergebnis nicht von der Anfangsannahme beein�usst. Die aus
der selbstkonsistenten Fitroutine extrahierten Werte der Abschirmkonstante sowie
weiterer Größen sind ebenfalls weitestgehend unabhängig vom angenommenen Spin-
Relaxationsmechanismus. Wohlgemerkt vergleiche ich eine rein klassisch beschrie-
bene Größe �tr, ermittelt in einem Temperaturbereich, der von Quantene�ekten (QI
und EEI) geprägt wird, mit einer quantenmechanisch beschriebenen Größe �so. In der
Literatur ist ein ähnliches Vorgehen vorzu�nden [230, 231].

Damit habe ich nun an dieser Probe die wichtigsten Annahmen zur Dimensionalität
der E�ekte und zu den gewählten Regimen veri�ziert. Mit anderen Kombinationen
aus QI (z. B. reine WL, einfache Spinwindung, ILP-Theorie), EEI und zusätzlich SLF
(mit Tc < 1,8 K) lassen sich die Daten nicht konsistent beschreiben.

Zur Kontrolle des extrahierten Wertes der Abschirmkonstante � und damit zur
Veri�zierung des beschriebenen Analyseverfahrens kann die temperaturabhängige
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Abbildung 6.17: Temperaturabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit einer 6-nm-
dicken BaPbO3-Dünn�lmprobe auf SrTiO3, in Abhängigkeit äußerer Magnetfelder. Die angege-
benen Steigungen |m| der gestrichelten Linien ergeben sich aus der linearen Anpassung mitln (T /Tref) im Temperaturbereich bis Tref = 7K (bei Skalierung mit e2/πℎ). Die Daten wurden
jeweils entlang der Ordinate verschoben, wobei Δ�(T ) = 0 bei Tref gilt. Übersteigt das ange-
legte Magnetfeld das inelastische Feld (B > Bi), was mit Bi(10 K) < 0,4 T ab etwa 0,4 T erfüllt
ist (vgl. Abb. 6.15 a)), sollten QI-E�ekte unterdrückt werden und die resultierende Steigung
dem Abschirmparameter � entsprechen. Hierfür ergeben sich bei dieser Probe Werte von 0,65
bis 0,67mit einem Mittelwert von |m| = 0,658 ± 0,008, womit der aus der Fitroutine bestimmte
Wert von � = 0,66 bestätigt wird.

Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit unter einem angelegten, konstanten Magnet-
feld untersucht werden. Ist die Bedingung B > Bi(T ) erfüllt, so werden Beiträge der
QI auf Δ�(T ) vollständig unterdrückt (siehe S. 103). Der Beitrag der EEI ist davon
weitestgehend unbeein�usst, wodurch der resultierende Verlauf ausschließlich dem
E�ekt der EEI zugeschrieben werden kann. Für die diskutierte Probe muss zur Un-
terdrückung der QI-Beiträge im Temperaturbereich bis 10 K das angelegte externe
Magnetfeld die Bedingung B ≥ 0,4 T erfüllen (vgl. Abb. 6.15 a)). Die resultierenden
Verläufe können mit einer ln(T )-Abhängigkeit und einem Vorfaktor im Absolutbetrag
von 0,65 bis 0,67 beschrieben werden (bei Skalierung mit e2/πℎ, vgl. Abb. 6.17). Mit
unterdrückten QI-Beiträgen entsprechen diese dem Wert der Abschirmkonstante �
(vgl. Gl. 5.73), womit der Durchschnittswert von |m| = 0,658 ± 0,008 (bei B > Bi) den
oben bestimmten Wert der Abschirmkonstante von � = 0,66 bestätigt. Für B < Bi

trägt die WAL ebenfalls mit einer ln(T )-Abhängigkeit bei und verringert den Wert des
Vorfaktors. Da bei dieser Probe der Ein�uss der QI auf Δ�(T ) verglichen zu anderen
Proben gering ist (da Bi ≈ Bso), unterscheiden sich die Werte der Vorfaktoren mit und
ohne unterdrückten QI-Beiträgen nur geringfügig.
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Dieses Vorgehen liefert mit vergleichsweise wenig Aufwand Werte für die Ab-
schirmkonstante � . Werte für die charakteristischen Größen Bso sowie Bi sind jedoch
weiterhin nur über eine zusätzliche Betrachtung der magnetfeldabhängigen Ände-
rung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(B) bestimmbar. Als Alternative zu der von mir
beschriebenen selbstkonsistenten Fitroutine könnte man natürlich den Ein�uss der
EEI auf Δ�(B) mit dem eben beschrieben Verfahren (Untersuchung von R(T ,B > Bi))
abschätzen, von den Rohdaten abziehen und die resultierenden Verläufe mit QI be-
schreiben. Die Ergebnisse sollten sich ähneln, allerdings sind diese nicht unbedingt
konsistent zueinander. Man könnte nun wieder mit dem aus Δ�(B) extrahierten QI-
Beitrag überprüfen, ob damit Δ�(T ) konsistent beschreibbar ist, was aber weitgehend
der oben beschriebenen selbstkonsistenten Fitroutine entspricht. Somit lässt sich zu-
sammenfassend sagen, dass der gegenseitige Ein�uss der QI und EEI im elektrischen
Transport nur mit der Fitroutine selbstkonsistent beschrieben werden kann, sich des-
sen Ergebnis allerdings mit Untersuchungen von R(T ,B > Bi) unabhängig veri�zieren
lässt.

6.1.5 BaPbO3-Schichtdickenstudie auf SrTiO3-Substraten

Die Auswertemethode der selbstkonsistenten Fitroutine funktioniert bei allen Proben
der Datenreihen STO #1 und STO #2. Die jeweiligen Anpassungen beschreiben die
Daten sehr gut (vgl. Abb. A.7-A.11 im Anhang). Für beide Messreihen ergeben sich
in Abhängigkeit der BaPbO3-Schichtdicke die gleichen Trends (vgl. Abb. 6.18): Mit
zunehmender Schichtdicke nehmen die charakteristischen Felder der inelastischen
Streuung Bi sowie die der Spin-Bahn-Streuung Bso ab, während der Wert für die
Abschirmkonstante � der Elektronen zunimmt. Letzteres ist insofern erstaunlich, da die
Ladungsträgerdichte n3D in den Proben mit steigender Schichtdicke ebenfalls zunimmt
(vgl. Abb. 6.3). Da üblicherweise eine hohe Ladungsträgerdichte zu einer stärkeren
Abschirmung der Elektronen führen sollte, müsste der Wert der Abschirmkonstante �
eigentlich kleiner werden. Dafür spricht auch die Tatsache, dass die mittlere freie
Weglänge lmfp und die Transportstreuzeit �tr ebenfalls mit der Schichtdicke zunehmen
und so eine geringere Unordnung im System andeuten. Üblicherweise schirmen sich
die Elektronen in ungeordneten Systemen schlechter ab (� → 1).

Der Abfall des inelastischen Magnetfelds ist zum einen auf steigende Werte der
Di�usionskonstante zurückzuführen, zum anderen auf eine leicht zunehmende inelas-
tische Relaxationszeit �i, auch wenn die Elektronen tendenziell weniger abgeschirmt
werden und so aufgrund der EEI eine Zunahme von inelastischen Stößen zu erwar-
ten wären. Der Temperaturkoe�zient � , der den Bi(T )-Verlauf charakterisiert, liegt
wie theoretisch erwartet im Bereich zwischen 1 und 2 und steigt tendenziell mit der
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Abbildung 6.18: Schichtdickenabhängige Trends relevanter Größen, die über die selbstkonsisten-
te Fitroutine zugänglich sind. Die beiden Messreihen a) STO #1 und b) STO #2 zeigen die glei-
che Schichtdickenabhängigkeit mit zunehmenden Werten für die Abschirmkonstante sowie
abnehmenden für die charakteristischen Felder Bi und Bso. Zwischen den Messreihen setzen
sich die Trends nicht fort, was auf die starke Abhängigkeit dieser Größen von Wachstumspara-
metern zurückzuführen ist. Die verschiedenen Temperaturen, bei denen die eingezeichneten
Werte von Bi und Bso ermittelt wurden, sind farblich kodiert. Gestrichelte Linien verbinden
jeweils die Mittelwerte der jeweiligen Größen innerhalb einer Probe und zeigen dementspre-
chend die Trends der entsprechende Größen an.

Schichtdicke t an (vgl. Tab. 6.2). Demnach nimmt der Ein�uss der Phononen mit
zunehmender Schichtdicke t zu. Der Parameter � sowie der Beitrag der inelastischen
Streuung bei T = 0K, ausgedrückt durch 
 , nehmen indes ab.

Der Wert des charakteristischen Feldes Bso ist bei dünnen Filmen höher. Dies deutet
in dünneren Proben auf einen zunehmenden Ein�uss der Grenz�äche auf die Spin-
Bahn-Kopplung hin und entspricht damit dem erwarteten Verhalten aufgrund des
Bychkov-Rashba-E�ekts. Mithilfe der bereits ermittelten Werte der Di�usionskon-
stante kann mit Gleichung 5.27 die Spin-Bahn-Streuzeit �so bestimmt werden. Mit
Auftragung dieser gegen die Transportstreuzeit �tr zeigt sich in Abhängigkeit der
Schichtdicke eine indirekte Proportionalität der beiden Größen, was auf einen vor-
herrschenden DP-Mechanismus im Spinstreumechanismus hindeutet (vgl. Abb. 6.19).
In Abhängigkeit der Temperatur (innen-liegende Abbildungen) ergibt sich für die6-nm-dicke Probe – wie bereits diskutiert – eine indirekte Proportionalität der bei-
den Streuzeiten, wohingegen die beiden dickeren Proben eher über einen linearen
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STO
t T � � 
 Bso Bi � �R(T ,B) Ti(nm) (K) (mT/K� ) (mT) (T) (T) (K)

#1
6,0 10,0 1,44 9,26 90,67 0,41 0,337 0,66 0,65 ± 0,01 739,9 10,0 1,74 0,53 18,66 0,25 0,047 0,92 0,92 ± 0,02 10215,0 10,0 2,01 0,13 7,69 0,23 0,021 0,93 0,93 ± 0,01 73

#2
4,8 7,0 1,74 0,49 21,66 0,25 0,036 0,81 24721,3 7,0 1,77 0,07 3,14 0,14 0,053 0,95 125

Tabelle 6.2: Übersicht relevanter Größen, die aus der Auswertung mittels der selbstkonsistenten
Fitroutine gewonnen werden können. Die Werte von Bi und Bso beziehen sich auf die angegebe-
ne Temperatur T . Die Abschirmkonstante � kann in guter Übereinstimmung über Messung
von R(T ,B > Bi) veri�ziert werden (�R(T ,B)). Die angegebene Temperatur Ti beschreibt die
Temperatur, bei der die Thouless-Länge li auf Grundlage des algebraischen Zusammenhangs
von Bi(T ) kleiner als die Schichtdicke t abgeschätzt wird und kann als Kriterium für die Gül-
tigkeit der zweidimensionalen Beschreibung der QI herangezogen werden.

1,8 K5,0 K10,0 K20,0 K

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10�tr (fs)
5
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15
20

� so(ps)
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9,9 nm
15 nm
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Abbildung 6.19: Zusammenhang der ermittelten Spin-Bahn-Streuzeiten �so und Transportstreu-
zeiten �tr in der Messreihe STO #1 zur Bestimmung des Spin-Relaxationsmechanismus. In Abhän-
gigkeit der Schichtdicke zeigt sich eine indirekte Proportionalität der über das Drude-Modell
bestimmten Transportstreuzeit (Gl. 5.3) und der über die selbstkonsistente Fitroutine und der
Di�usionskonstante bestimmten Spin-Bahn-Streuzeit. In Abhängigkeit der Temperatur zeigt
sich ein Übergang von indirekter zu direkter Proportionalität, was im ersten Fall auf den DP-
Mechanismus und im zweiten Fall auf den EY-Mechanismus hindeutet.
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t Tth Dth D
(nm) (K) (cm2 s−1) (cm2 s−1)6,0 7,0 0,33 0,349,9 15,5 1,99 1,9615,0 9,25 2,72 2,67

Tabelle 6.3: Ermittelte Di�usionskonstanten aus STO #1. Bis zur optisch abgeschätzten Tem-
peratur Tth kann der von QI-E�ekten bereinigte Δ�(T )-Verlauf mit der zweidimensionalen
Theorie der EEI beschrieben werden (s. Abb. A.7-A.9). Da ein dimensionaler Übergang bei
höheren Temperaturen durch die thermische Di�usionslänge bestimmt wird (Gl. 5.75), kann
mit der Schichtdicke t und Tth auf die Di�usionskonstanteDth rückgeschlossen werden. Diese
veri�zieren die klassisch bestimmten Werte der Di�usionskonstanten D.

Zusammenhang beschrieben werden können. Eine Extrapolation der linearen Verläufe
führt allerdings nicht durch den Ursprung des Koordinatensystems, was im Fall eines
ausschließlichen EY-Mechanismus zu erwarten wäre. Möglicherweise konkurrieren
und überlagern sich in den betrachteten Dünn�lmen die beiden Relaxationsmechanis-
men, wobei der Ein�uss des DP-Mechanismus mit zunehmender Schichtdicke (und
damit sinkendem Ein�uss der symmetriebrechenden Grenz�äche) und abnehmen-
der mittlerer freier Weglänge (bei Erhöhung der Temperatur, aufgrund von Motional
Narrowing) abnimmt. Da die Ergebnisse aus der Analyse unter angenommenen EY-
und DP-Relaxationsmechanismus nur geringfügig di�erieren2, wird zur einheitlichen
Beschreibung der Daten standardmäßig der DP-Mechanismus zugrunde gelegt.

In Abhängigkeit der Temperatur sind die ermittelten Werte für die Di�usions-
konstante vergleichsweise konstant, sodass der temperaturabhängige Verlauf von �so
alleinig durch Bso bestimmt wird. In Abhängigkeit der Schichtdicke beein�ussen die un-
terschiedlichen Werte der Di�usionskonstante den Trend maßgeblich (unter Annahme
konstanter Werte für die Di�usionskonstante aller Schichten würde sich eine direkte
Proportionalität einstellen). Dementsprechend möchte ich die ermittelten Werte der
Di�usionskonstante für die verschiedenen Dünn�lmproben nach dem auf Seite 135
beschriebenen Verfahren veri�zieren. Die über die thermische Di�usionslänge lth und
Schichtdicke t bestimmten Werte für die Di�usionskonstante stimmen mit den, über
die Fermigeschwindigkeit bestimmten Werten überein (vgl. Tab. 6.3). Aufgrund dessen
ist zudem zu vermuten, dass die elektrisch aktive Schichtdicke bei diesen Proben mit
der BaPbO3-Schichtdicke übereinstimmt.

Die Messreihen STO #1 und STO #2 zeigen die gleichen Trends, unterscheiden sich
allerdings untereinander (sowohl in klassisch als auch in nicht-klassisch bestimmten

2 Im Unterschied der Ergebnisse der selbstkonsitenten Anpassungen im DP- oder EY-Regime resultiert
ein Wert für � , der maximal um 0,5 % schwankt. Der Wert für das Magnetfeld Bso variiert dagegen
aufgrund der unterschiedlichen Theorien um bis zu 8 %.
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Abbildung 6.20: Magnetfeldabhängiger Magnetotransport im a) senkrechten sowie b) parallelen
Magnetfeld, aufgenommen jeweils bei 10 K. Die Rohdaten werden jeweils um den (isotrop ange-
nommenen) EEI-Beitrag bereinigt. Mit abnehmender Schichtdicke nimmt die Anisotropie zu,
was auf den zugrundeliegenden zweidimensionalen Charakter der Dünn�lmproben zurück-
zuführen ist. Im parallelen Magnetfeld B∥ werden die Maxima zu größeren Magnetfeldern
mit gleichzeitig ansteigenden MR-Werten verschoben. Die Daten im senkrechten Magnet-
feld B⟂ werden bis über den Anpassungsbereich hinaus gut mit der HLN-Theorie beschrieben
(Gl. 5.57, mit Be ≫ B). Im parallelen Magnetfeld B∥ gelingt die Anpassung über Gleichung 6.2
nur ansatzweise. Um die Signatur der QI zu erfassen, muss der Anpassungsbereich über die
Limitierung der Theorie hinaus erweitert werden, was die Abweichungen erklären könnte.
Entsprechende Anpassungsgrößen sind in Tabelle 6.4 zusammengefasst.

physikalischen Größen) signi�kant. Dies weist auf die Anfälligkeit des Systems gegen-
über kleinen Änderungen bei der Herstellung und Strukturierung der Proben hin. Am
Beispiel der Messreihe STO #1 möchte ich nun noch den anisotropen magnetoresistiven
E�ekt betrachten.

Quantenkorrekturen im parallelen Magnetfeld

Magnetotransportdaten unter parallel zur Filmober�äche (und elektrischen Strom-
richtung) angelegten Magnetfeld B∥ zeigen einen Anstieg im MR, gefolgt von einem
Abfall bei größeren Magnetfeldern – analog zu den bekannten und verstandenen
Verläufen unter senkrecht einwirkendem Magnetfeld (vgl. Abb. 6.20). Die Maxima
sind im Parallelfeld B∥ hin zu größeren Magnetfeldern verschoben und zeigen einen
umso höheren Hub, je kleiner die Schichtdicke t ist. Die steigende Anisotropie ist
auf den zunehmenden zweidimensionalen Charakter des Systems zurückzuführen,
während für dreidimensionale Systeme ein isotropes Verhalten zu erwarten ist. Der
abfallende MR bei großen Magnetfeldern widerspricht dem erwarteten Verlauf der MF-
Theorien, die den E�ekt der Zeeman-Aufspaltung auf die QI beinhalten (vgl. Kap. A.2).
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Dementsprechend wird zur Beschreibung der Daten eine Theorie verwendet, die den
Ein�uss des Aharonov-Bohm-E�ekts auf die QI diskutiert (s. Kap. 5.3.3). Die in diesem
Zusammenhang relevante Gleichung 5.58 beruht auf dem EY-Mechanismus. Eine äqui-
valente Formel für den DP-Mechanismus wird in der von mir gesichteten Literatur
nicht diskutiert. Der Aufbau der Formel ähnelt dem der HLN-Theorie (Gl. 5.45), was
folgenden verallgemeinerten Zusammenhang rechtfertigt:

δ�QI∥ (B∥) = e2πℎ [ln(1 + � B2∥B2Bt) − 12 ln(1 + � B2∥B3Bt) + 12 ln(1 + � B2∥B4Bt)] . (6.2)

Die charakteristischen Felder B2, B3 und B4 sind wieder mit den Gleichungen 5.45a-
5.45d gegeben. Unter Berücksichtigung des EY-Mechanismus gilt B2 = B4, wodurch
sich Gleichung 5.58 reproduziert. Der DP-Mechanismus ließe sich dann wieder über
Wahl von Bso, z = 0 T und 2Bso, x = 2Bso, y = Bso in B2, B3 und B4 einführen. Die Unter-
schiede in den daraus resultierenden Verläufen zwischen den Gleichungen mit aus-
schließlicher Berücksichtigung des DP-Mechanismus einerseits und EY-Mechanismus
andererseits sind wieder sehr gering, so dass ich aus Gründen der Konsistenz nur den
DP-Mechanismus berücksichtige.

Der Parameter � ist für den Fall kleinerer mittlerer freier Weglängen im Verhältnis
zur Schichtdicke (lmfp ≪ t) – was bei allen Untersuchungen zutri�t – mit � = 1/3
de�niert. Die EEI sollte aufgrund der isotrop angenommenen Zeeman-Aufspaltung
im senkrechten sowie parallelen Magnetfeld gleich beitragen und kann daher auf
Grundlage vorheriger Analysen von den Daten abgezogen werden3. Auch sind die
Werte für Bi und Bso bereits aus der Auswertung der Daten bekannt, die unter senk-
recht einwirkenden Magnetfeldern aufgezeichnet wurden (somit sind alle Größen aus
Gl. 6.2 zugänglich). Der erwartete Verlauf kann die gemessenen Daten allerdings nicht
beschreiben. Daher werden Anpassungen mit Bi und Bso als freie Anpassungspara-
meter durchgeführt. Die Theorie ist prinzipiell auf Schichtdicken bzw. auf Magnet-
felder begrenzt, bei welchen die magnetische Länge kleiner als die Schichtdicke ist.
Dementsprechend dürften die Anpassungen nur bis zu den in Tabelle 6.4 angegebe-
nen Bmag-Feldern durchgeführt werden. Um jedoch die Signatur der QI zu erfassen,
wird der Anpassungsbereich über Bmag hinaus bis Blim ausgeweitet (vgl. Tab. 6.4). Die
Anpassungen zeigen vor allem bei dünneren Proben und bei größeren Magnetfeldern
Abweichungen von den Daten (vgl. Abb. 6.20), was möglicherweise einerseits auf die
Überschreitung von Bmag, andererseits auf die Positionierungsgenauigkeit der Proben

3 Zum Abzug des EEI-Beitrags vom MR wurde mit der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ� ge-
rechnet, um im nächsten Schritt die korrigierte Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit in den MR
umzurechnen. Ein Umrechnen des EEI-Beitrags in den MR und folgendem Abzug von den Rohdaten
erfolgt daher unter Zulassen eines (kleinen) Fehlers.
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t Bmag Blim �F Bi,⟂ Bso,⟂ Bi,∥ Bso,∥
(nm) (T) (T) (°) (T) (T) (T) (T)6,0 4,57 8,0 2,83 0,337 0,35 0,134 0,459,9 1,68 6,0 2,28 0,047 0,25 0,032 0,3215,0 0,73 4,0 2,45 0,021 0,23 0,016 0,29

Tabelle 6.4: Vergleich relevanter Größen, die sich aus Analysen der in Abbildung 6.20 gezeig-
ten Daten unter senkrecht und parallel zur Probenober�äche einwirkendem Magnetfeld ergeben,
bei 10 K. Das Feld Bmag beschreibt dasjenige Magnetfeld, auf welches die Theorie im Paral-
lelfeld B∥ limitiert ist, Blim dasjenige der Anpassungsgrenze. Um die Signaturen zu erfassen,
musste Blim > Bmag gewählt werden. Der maximale Fehlwinkel �F der Ausrichtung des paral-
lelen Magnetfelds gibt an, wie groß die Abweichung von der parallelen Ausrichtung maximal
sein darf, um senkrechte Beiträge auf den MR vernachlässigen zu können (Gl. 5.60). Die Werte
aus Analysen von Bso,∥ sind in etwa 1,275-Mal so groß wie die aus Bso,⟂, die Werte von Bi sind
indes deutlich kleiner.

im parallelen Magnetfeld zurückzuführen ist. Mit Gleichung 5.60 ergibt sich eine Bedin-
gung für den maximalen Fehlwinkel zwischen Magnetfeldrichtung und Filmebene von�F < 3°, womit dieser geringer als die durchschnittlich in den Experimenten erreichte
Positionierungsgenauigkeit ist (vgl. Kap. A.5).

Aus den Anpassungen der unter parallel einwirkenden Magnetfeldern aufgezeich-
neten Messdaten ergeben sich Werte für das charakteristische Feld Bso, die in etwa
dem 1,275-fachem der vorherigen Analysen entsprechen. Ein anisotroper Wert von Bso
wird auch von anderen Arbeitsgruppen in vergleichbaren Materialsystemen beob-
achtet [193]. Die ermittelten inelastischen Streuzeiten unterscheiden sich um einen
variierenden Vorfaktor voneinander und sind im Ein�uss eines parallelen Magnet-
felds B∥ deutlich kleiner.

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass im parallelen Magnetfeld B∥ eindeutig
WAL-Signaturen vorzu�nden sind, die prinzipiell im Kontext des Aharonov-Bohm-
E�ekts verstanden werden können. Abweichungen resultieren einerseits aus einer
zu starken Limitierung der Theorie auf kleine Magnetfelder und andererseits aus der
Positionierungsgenauigkeit der Proben zum Magnetfeld. In Kapitel A.5 lege ich dar,
dass dabei die elektrische Stromrichtung keinen Ein�uss auf die Messungen nimmt.

6.1.6 BaPbO3-Schichtdickenstudie auf MgO-Substraten

Die Verwendung von MgO-Substraten bewirkt nicht nur strukturelle Unterschiede
in den gewachsenen Dünn�lmproben, sondern hat durch die unterschiedlichen sym-
metriebrechenden Eigenschaften der Grenz�äche BaPbO3-MgO möglicherweise auch
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einen anderen Ein�uss auf die Spin-Bahn-Kopplung (über den Bychkov-Rashba-E�ekt)
sowie auf die Spin-Bahn-Streuung.

Senkrechtes Magnetfeld

Zur Auswertung der elektronischen Transporteigenschaften im senkrechten Magnet-
feld Bwird die oben eingeführte Fitroutine verwendet. Im Fall von BaPbO3-Dünn�lmen
auf MgO-Substraten ergibt sich allerdings ein wesentlicher Unterschied zu der Unter-
suchung von BaPbO3-Filmen auf SrTiO3-Substraten: Bei nahezu allen untersuchten
Proben resultiert aus dem Verlauf der QI-bereinigten temperaturabhängigen Änderun-
gen der spezi�schen Leitfähigkeit eine Abschirmkonstante � größer 1, womit diese
jeweils außerhalb des von der Theorie vorgegebenen Bereichs liegt. Untersuchungen
der temperaturabhängigen Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit unter angelegten
Magnetfeldern bestätigen dieses Verhalten. Da sich in Gleichung 5.70 für den Fall � > 1
ein Vorzeichenwechsel der magnetfeldabhängigen Änderung der spezi�schen Leitfä-
higkeit Δ�(B) ergibt und die Fitroutine damit kein physikalisch sinnvolles Ergebnis
liefert, interpretiere ich dieses Ergebnis als Vorliegen vollkommen unabgeschirmter
Elektronen und lege den Wert � = 1 im Δ�(B)-Verlauf fest. Dadurch entfallen bei der
weiteren Auswertung der Messdaten alle EEI-Beiträge im Δ�(B)-Verhalten, so dass die
magnetfeldabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit in diesem Fall alleine
durch den QI-Beitrag gegeben ist.

Die mit dieser Änderung durchgeführten Anpassungen beschreiben die Daten der
Dünn�lmproben mit Schichtdicken bis 20 nm sehr gut, oberhalb weichen diese bei
größeren Magnetfeldern von den Messwerten signi�kant ab. Dies zeigt sich besonders
gut an einer 54-nm-dicken Probe, wobei der Anpassungsbereich hier auf 3 T limitiert
wurde, um den Verlauf des Maximums mit möglichst kleinen Abweichungen zu be-
schreiben (vgl. Abb. A.21). Obwohl bei dieser Dünn�lmprobe aufgrund der erwarteten
thermischen Di�usionslänge lth und der ermittelten Schichtdicke t oberhalb von et-
wa 0,43 K ein dreidimensionaler EEI-Beitrag zu erwarten ist (Gl. 5.75), zeigt diese Probe
– sowie alle anderen – bis mindestens etwa 5 K eine ln(T )-Abhängigkeit der Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit (vgl. Abb. A.21). Dies deutet auf den zweidimensiona-
len Charakter der EEI im entsprechenden Temperaturbereich hin (in 3D wäre ein√T -Verhalten zu erwarten). Anpassungen mit Theorien der EEI in 3D können die
Daten (selbst unter Freigabe der Di�usionskonstante als Anpassungsparameter) nicht
genauer beschreiben (vgl. Abb. A.20).

Es gibt zwei mögliche Gründe für die Fehleinschätzung der Dimensionalität des
EEI-Beitrags: Entweder ist die thermische Di�usionslänge größer als abgeschätzt, oder
die elektrisch aktive Schichtdicke ist kleiner als die mittels XRR-Messungen ermittelte
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t Tth Dth D
(nm) (K) (cm2 s−1) (cm2 s−1)6,3 8,0 0,42 0,257,8 12,0 0,95 0,3610,2 5,25 0,72 0,5812,2 7,0 1,36 1,1421,1 4,5 2,62 1,8729,2 4,8 5,36 2,0432,9 4,5 6,37 1,5854,0 5,0 19,08 1,63

Tabelle 6.5: Ermittelte Werte für die Di�usionskonstante von BaPbO3-Dünn�lmproben auf MgO-
Substraten. Die Werte werden analog zu Tabelle 6.3 abgeschätzt, wobei sich hier oberhalb von
etwa 20 nm deutliche Abweichungen zwischen den ermittelten Di�usionskonstanten ergeben.
Die ansteigende Di�erenz zwischen Dth und D führt zur Annahme, dass die elektrisch aktive
Schichtdicke tel bei diesen Proben von der BaPbO3-Schichtdicke t abweicht.

BaPbO3-Schichtdicke. Im ersten Szenario steigen die Werte der Di�usionskonstante
bei dicken Proben deutlich an (s. Tab. 6.5). Die Werte der Di�usionskonstante Dth
werden hierfür wieder über das auf Seite 135 geschilderte Verfahren unter der An-
nahme, dass die gesamte BaPbO3-Schichtdicke auch elektrisch aktiv ist, bestimmt.
Allgemein sind diese Werte etwas größer als die klassisch bestimmten, oberhalb von
etwa 20 nm bis 30 nm nimmt die Di�erenz zwischen den Werten nochmals signi�kant
zu. Im zweiten Szenario ist die elektrisch aktive Schichtdicke kleiner als die BaPbO3-
Schichtdicke, was möglicherweise eine Folge der Grenz- und Ober�ächenrauigkeiten
oder der Sauersto�fehlstellendichte ist. In diesem Fall wird der Wert von Dth über-
und der von D unterschätzt (D ∝ t−2/3). Die Di�erenz der in Tabelle 6.5 angegebenen
Werte erklärt sich in diesem Szenario durch systematisch zu groß angenommene
elektrisch aktive Schichtdicken, wobei der zunehmende Unterschied der beiden Werte
mit ansteigender Schichtdicke möglicherweise auf einen zunehmenden Anteil der
BaPbO3-Schichtdicke hindeutet, die nicht (wesentlich) zur elektrischen Leitfähigkeit
beiträgt.

Das zweite Szenario wird dadurch bekräftigt, dass die Δ�(B)-Daten durch Freigabe
der elektrisch aktiven Schichtdicke tel als Anpassungsparameter wesentlich besser
beschrieben werden können (s. Abb. 6.21). Dabei ergibt sich am Beispiel der hier gezeig-
ten 54-nm-dicken Dünn�lmprobe eine elektrisch aktiven Schichtdicke von etwa 27 nm
und damit eine Reduktion der e�ektiven Schichtdicke um 50 %. Die elektrisch aktive
Schichtdicke �ießt in die HLN-Theorie (Gl. 5.57) ein und verstärkt die Abhängigkeit
der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit dicker Proben von einem externen Ma-
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Abbildung 6.21: Anpassungen der magnetfeldabhängigen Änderungen der spezi�schen Leitfä-
higkeit einer 54-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Da an dieser Probe der er-
mittelte Wert der Abschirmkonstante � größer eins ist, sollten die Daten rein mit QI zu be-
schreiben sein. a) Ergebnis der Anpassung über die selbstkonsistente Fitroutine, wobei die
mittels XRR ermittelte Schichtdicke in Gleichung 5.57 als Konstante ein�ießt. Die Anpas-
sung wird auf 3 T begrenzt, da nur so das Maximum der Kurve sinnvoll beschrieben wer-
den kann. Bei großen Magnetfeldern weichen die Extrapolationen der Anpassungen deut-
lich von den Messdaten ab. b) Ergebnis der Anpassung unter Freigabe der elektrisch akti-
ven Schichtdicke als zusätzlicher Anpassungsparameter. Die Daten können bis 10 T hervorra-
gend beschrieben werden. Es ergibt sich im Mittel eine elektrisch aktive Schichtdicke, die mittel ≈ (26,7 ± 1,0) nm etwa halb so dick wie die BaPbO3-Schichtdicke ist.

gnetfeld (vgl. Abb. 5.7). Da sich der Ein�uss �niter Schichtdicken insbesondere bei
großen Magnetfeldern auswirkt (und kein EEI-Beitrag den Magnetotransport über-
lagert), habe ich den Anpassungsbereich bis 10 T erweitert. Die Daten lassen sich so
über den gesamten Magnetfeldbereich allein mit QI hervorragend beschreiben.

Im weiteren Verlauf möchte ich die Ergebnisse diskutieren, die sich unter Freigabe
der elektrisch aktiven Schichtdicke tel als Anpassungsparameter ergeben. Die ent-
sprechenden Ergebnisse der Anpassungen sind im Anhang in den Abbildungen A.12
bis A.19 dargestellt. Hierbei sei noch erwähnt, dass der Ein�uss endlicher Schicht-
dicken auf den magnetfeldabhängigen Beitrag der QI unterhalb von etwa 10 nm bis15 nm vernachlässigbar wird (vgl. Abb. 5.7), sodass in diesem Bereich die Freigabe
der elektrisch aktiven Schichtdicke keinen wesentlichen Ein�uss auf die Anpassun-
gen hat. Dies bedeutet insbesondere, dass der angepasste Wert der elektrisch aktiven
Schichtdicke bei sehr dünnen Proben kein stabiler Anpassungsparameter ist.

Die Werte der charakteristischen Magnetfelder Bi und Bso sowie die Abschirmkon-
stante � nehmen tendenziell mit zunehmender Schichtdicke ab (vgl. Abb. 6.22). Die
aus der selbstkonsistenten Fitroutine bestimmten Werte der Abschirmkonstante �
unterschätzen tendenziell leicht die Werte, die sich aus den temperaturabhängigen
Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit unter einwirkendem externen Magnet-
feld ergeben (vgl. Tab. 6.6). Werte von � > 1 werden auch bei Auswertungen von
Daten an anderen Materialsystemen beobachtet und einerseits mit einer Mischung
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Abbildung 6.22: Schichtdickenabhängiger Trend relevanter Größen, die aus der selbstkonsisten-
ten Fitroutine an BaPbO3-Monolagen auf MgO-Substraten ermittelt werden können. Tendenziell
nehmen die Werte von Bi, Bso und � mit zunehmender Schichtdicke ab. Gestrichelte Linien
zeigen den Verlauf der jeweiligen Mittelwerte an. Bei jeder Schichtdicke werden die charakte-
ristischen Magnetfelder bei unterschiedlichen (farblich kodierten) Temperaturen extrahiert.

t tel � � 
 Bso Bi � �R(T ,B) Ti

(nm) (nm) (mT/K� ) (mT) (T) (T) (K)6,3 < 10 1,25 15,80 201,9 1,15 0,481 1,21 827,8 < 10 1,29 11,77 108,6 0,91 0,331 1,33 1,38 ± 0,04 6610,2 < 10 1,28 8,05 31,0 0,82 0,181 1,19 6212,2 < 10 1,53 1,71 17,6 0,49 0,074 1,19 1,23 ± 0,02 6921,1 < 10 1,83 0,35 6,5 0,33 0,030 0,98 1,07 ± 0,01 4429,2 13,6 1,88 0,23 5,0 0,28 0,022 1,00 1,08 ± 0,01 3532,9 16,9 1,82 0,35 6,2 0,33 0,029 1,04 1,11 ± 0,10 2754,0 27,4 1,93 0,20 5,1 0,28 0,022 1,07 1,15 ± 0,10 18

Tabelle 6.6:Übersicht relevanter Größen, die sich aus der Auswertung des elektrischen Transports
von BaPbO3-Monolagen auf MgO-Substraten ergeben. Die elektrisch aktive Schichtdicke tel wur-
de als Anpassungsparameter freigegeben, wobei deren Ein�uss auf den Verlauf mit abnehmen-
der Schichtdicke an Bedeutung verliert und daher unterhalb von 10 nm nicht angegeben wird.
Die Temepratur Ti beschreibt wieder jene Temperatur, oberhalb derer die QI in ein dreidimen-
sionales Regime übergeht, wobei hier die Thouless-Länge mit der Schichtdicke und nicht der
elektrisch aktiven Schichtdicke gleichgesetzt wurde. Ist diese kleiner als die Schichtdicke, so
nimmt Ti zu. Im Vergleich zum Wert der Abschirmkonstante �R(T ,B) ist der über die selbstkon-
sistente Fitroutine bestimmte Wert systematisch etwas geringer. Die Werte von Bi und Bso
sind bei 10 K angegeben.
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Abbildung 6.23: Relation zwischen Abschirmkonstante � und Spin-Bahn-Streuung bei 10 K.
a) Bei der Auftragung gegen das charakteristische Feld Bso zeigt sich tendenziell eine direkte
Proportionalität der beiden Größen. Dies entspricht dem Verlauf unter der Maßgabe, dass der
Wert der Di�usionskonstante bei allen Schichtdicken konstant ist. b) Über die klassisch be-
stimmte Di�usionskonstante lässt sich �so berechnen (Gl. 5.27), wobei vor allem bei dickeren
Proben die Werte der Di�usionskonstante weniger aussagekräftig sind (vgl. Tab. 6.5). Mög-
licherweise zeigt sich deswegen nicht die aus [303, 304] erwartete direkte Proportionalität
zwischen � und �−1so .

aus Ober�ächen- und Bulk-Zuständen [302], andererseits mit einer starken Spin-
Bahn-Streurate �−1so [303, 304] in Kombination mit topologischen Eigenschaften [305]
diskutiert. Bei Dotierungsversuchen unterschiedlicher Materialsysteme mit Gold kann
eine Erhöhung der Spin-Bahn-Streurate �−1so und damit einhergehend eine Zunahme
von � beobachtet werden [303, 304]. Eine Korrelation mit dem charakteristischen
Feld Bso zeigt sich auch ansatzweise bei den hier extrahierten Daten (vgl. Abb. 6.23 a)).
Zur Berechnung der Spin-Bahn-Streurate werden die Werte der Di�usionskonstante
benötigt, die vor allem bei dickeren Proben mit einer erhöhten Unsicherheit behaftet
sind. Bei der Auftragung von �−1so gegen � (vgl. Abb. 6.23 b)) zeichnet sich eine indirekte
Proportionalität ab, wobei der Verlauf maßgeblich von den Werten der dickeren Proben
geprägt wird und daher eine geringere Aussagekraft besitzt.

Das Verhältnis zwischen der Transportstreuzeit �tr und der Spin-Relaxationszeit �so
ist ebenso von den ermittelten Werten der Di�usionskonstante abhängig. Nimmt
man die klassisch bestimmten Werte für die Di�usionskonstante an, zeigt sich ein
ähnliches Bild wie bei Proben auf SrTiO3-Substraten: schichtdickenabhängig stellt sich
tendenziell eine indirekte Proportionalität ein, wohingegen sich temperaturabhän-
gig mit wachsender Schichtdicke eine direkte Proportionalität zeigt (vgl. Abb. 6.24).
Letztgenannte Proportionalität sollte wieder von der Di�usionskonstante weitgehend
unabhängig sein, da diese gegenüber der Temperatur vergleichsweise konstant ist und
damit im Wesentlichen den Verlauf von Bso widerspiegelt. Der schichtdickenabhängige
Trend wird dagegen aufgrund der unterschiedlichen Werte für die Di�usionskonstante
stark von diesen geprägt.
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Abbildung 6.24: Zusammenhang zwischen der über die Drude-Theorie bestimmten Transport-
streuzeit �tr und der aus der selbstkonsistenten Fitroutine bestimmten Spin-Bahn-Streuzeit �so von
BaPbO3-Monolagen auf MgO-Substraten. In Abhängigkeit der Schichtdicke zeigt sich tendenzi-
ell eine indirekte Proportionalität der beiden Größen, äquivalent zum DP-Mechanismus. Zur
Bestimmung �ießen die klassisch ermittelten Werte der Di�usionskonstante D ein, welche
vor allem bei dickeren Proben eine größere Ungenauigkeit aufweisen können (vgl. Tab. 6.5).
In Abhängigkeit der Temperatur sind die Werte der Di�usionskonstante weitgehend kon-
stant, daher sollten die sich abzeichnenden Trends intrinsischer Natur sein. Bei dicken Pro-
ben zeigt sich eine direkte Proportionalität der aufgetragenen Größen, äquivalent zum EY-
Mechanismus, wobei deren Extrapolationen nicht durch den Koordinatenursprung verläuft.
Die dünnste Schicht zeigt dagegen eher eine indirekte Proportionalität zwischen �tr und �so,
im dazwischenliegenden Bereich ist kein kontinuierlicher Trend erkennbar.

Äquivalent zu den Ergebnissen der Auswertung der BaPbO3-Dünn�lmproben auf
SrTiO3-Substraten zeigt sich mit zunehmender Filmschichtdicke ein zunehmender
Ein�uss von Elektron-Phonon-Wechselwirkung im System. Ebenso nimmt der Sätti-
gungsanteil 
 des charakteristischen Magnetfelds Bi ab.

Paralleles Magnetfeld

Unter parallel zur Filmober�äche orientierten Magnetfeldern lassen sich die Datenrei-
hen bis zu einer Schichtdicke von 20 nm im gesamten aufgezeichneten Magnetfeldbe-
reich bis 10 T gut anpassen. Bei dickeren Proben gelingt die Beschreibung der Daten nur
bis zu einem Magnetfeld von etwa 2 T bis 3 T (vgl. Abb. 6.25). Da vorherige Analysen
bei allen Proben � ≳ 1 ergaben, wurden die Daten hier ausschließlich mit QI beschrie-
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Abbildung 6.25: Magnetfeldabhängiger Magnetotransport verschieden dicker BaPbO3-Monola-
gen auf MgO-Substraten bei 10 K. a) Unter senkrecht einwirkendem Magnetfeld B⟂ können
die Daten über den gesamten Magnetfeldbereich mit Gleichung 5.57 (Be ≫ B, mit tel als An-
passungsparameter) beschrieben werden. b) Im parallelen Magnetfeld können vor allem die10,2- und 12,2-nm-dicken Proben gut mit Gleichung 6.2 beschrieben werden. Bei dickeren
Proben werden die Anpassungen aufgrund des abnehmenden Verhältnisses zwischen magne-
tischer Länge lmag und (elektrisch aktiver) Schichtdicke t auf kleinere Magnetfelder limitiert.
Dazugehörige Werte sind aus Tabelle 6.7 zu entnehmen.

ben (Gl. 6.2). Um die Signatur der WAL zu erfassen, muss der Anpassungsbereich (Blim)
dasjenige Magnetfeld, dass die Theorie durch die magnetische Länge limitiert (Bmag),
um ein Vielfaches überschreiten (vgl. Tab. 6.7). Auch wird wieder bei den Anpassungen
die elektrisch aktive Schichtdicke tel als Anpassungsparameter freigegeben. Während
bei Schichtdicken unterhalb von t = 20 nm der angepasste Wert der elektrisch aktiven
Schichtdicke tel,∥ meist in etwa dem der BaPbO3-Schichtdicke t entspricht, weichen
die Werte bei dickeren Proben zum Teil voneinander ab (vgl. Tab. 6.7).

Die geringe Anpassungsgüte bei größeren Magnetfeldern und dickeren Schichten ist
unter anderem damit zu begründen, dass die Theorie diesen Magnetfeldbereich nicht
erfasst und dreidimensionales Verhalten zu erwarten wäre. Dennoch lassen sich vor
allem die 10,2- und die 12,2-nm-dicken Proben selbst bis 10 T äußerst gut beschreiben.
Insgesamt ergeben sich aus Analysen des elektrischen Transports unter parallelem
Magnetfeld tendenziell wieder kleinere Werte für das inelastische Feld Bi, für das
charakteristische Magnetfeld der Spin-Bahn-Streuung Bso zeichnet sich dagegen kein
eindeutiger Trend ab (vgl. Tab. 6.7). Die notwendige Orientierungsgenauigkeit �F der
Proben im parallelen Magnetfeld wird vermutlich in den Experimenten bei einigen
Proben nicht erfüllt (vgl. Kap. A.6), wodurch endliche Beiträge eines senkrechten Feldes
in die Messdaten ein�ießen, die wiederum einen weiteren Grund für die Abweichungen
der Anpassungen darstellen.
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t Bmag Blim �F tel,⟂ Bi,⟂ Bso,⟂ tel,∥ Bi,∥ Bso,∥
(nm) (T) (T) (°) (nm) (T) (T) (nm) (T) (T)6,3 4,15 10,0 3,51° < 10 0,481 1,15 6,3 0,186 0,977,8 2,70 10,0 3,98° <10 0,331 0,91 7,4 0,156 0,9710,2 1,58 8,0 4,38° <10 0,181 0,82 10,2 0,111 1,0512,2 1,11 6,0 3,67° <10 0,074 0,49 12,2 0,054 0,6921,1 0,37 3,0 3,61° <10 0,030 0,33 18,9 0,018 0,3029,2 0,89 3,0 1,51° 13,6 0,022 0,28 17,0 0,022 0,0132,9 0,58 2,0 3,37° 16,9 0,029 0,33 32,3 0,024 0,4154,0 0,22 2,0 4,70° 27,4 0,022 0,28 41,3 0,018 0,38

Tabelle 6.7: Vergleich relevanter Größen, die sich aus der in Abbildung 6.7 gezeigten Auswer-
tung der Magnetotransportdaten unter senkrecht sowie parallel zur Filmober�äche einwirken-
dem Magnetfeld ergeben. Alle angegebenen Werte sind bei 10 K bestimmt. Die Theorie zur
Beschreibung der QI unter parallel einwirkendem Magnetfeld ist auf Magnetfelder begrenzt,
bei welchen die magnetische Länge lmag größer als die Schichtdicke t ist. Diese Bedingung
ist nur unterhalb der angegebenen Werte für Bmag erfüllt. Um die Signaturen zu erfassen,
wurden die Daten über Bmag hinaus bis Blim angepasst. Der maximal erlaubte Fehlwinkel zwi-
schen Filmebene und Magnetfeldrichtung sollte �F (Gl. 5.60) nicht überschreiten. Bei der Be-
schreibung der B∥-Daten �ießt ebenfalls als freier Parameter der Wert der elektrisch aktiven
Schichtdicke tel,∥ ein, der sowohl von der Schichtdicke t als auch von dem bestimmten Wert
der elektrisch aktiven Schichtdicke aus dem senkrecht einwirkendem Magnetfeld (tel,⟂) abwei-
chen kann. Die extrahierten Werte von Bi sind für den Fall B∥ tendenziell kleiner als für B⟂,
die Werte von Bso folgen keinem eindeutigen Trend.

Die 10,2-nm-dicke Dünn�lmprobe zeigt eine äußerst hohe Anpassungsgüte sowohl
im senkrechten, als auch im parallelen Magnetfeld bis zu Magnetfeldern von 10 T
(vgl. Abb. 6.25). Der Ein�uss eines externen Magnetfelds, das weder senkrecht noch
parallel zur Filmober�äche ausgerichtet ist, ist komplex. Die Magnetotransportdaten
im dazwischenliegenden Winkelbereich können nicht durch den naiven Ansatz von
Sinus- und Cosinus-Projektionen der entsprechenden senkrechten bzw. parallelen
Anteile beschrieben werden (vgl. Abb. 6.26). Dies zeigt sich auch bei anderen Arbeits-
gruppen [307]. Während bei der hier gezeigten Probe das Maximum mit Rotation der
Probe von senkrechter zu paralleler Orientierung zu größeren Magnetfeldern verscho-
ben wird und einen größeren Hub aufzeigt, nimmt dieses Verhalten mit zunehmender
Schichtdicke ab und kehrt sich sogar ansatzweise um (vgl. Abb. 6.27).

Bei konstanten Magnetfeldern oberhalb des jeweiligen Maximums führt eine Rotati-
on der Probe im Magnetfeld in Abhängigkeit der Schichtdicke zu konträren Verläufen
(Abb. 6.27 a)). Dabei sind die Spitzen in den Messkurven in paralleler Feldorientierung
(� = 90° bzw. 270°) bei dünneren Proben deutlich schärfer, was auf die zweidimen-
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Abbildung 6.26: Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit in Abhängigkeit unterschiedlicher Ein-
stellwinkel � zwischen der Ober�ächennormalen des Films und einem externen Magnetfeld B� ,
bei 10 K. Die Daten der hier gezeigten 10,2-nm-dicke Probe lassen sich sowohl unter senkrecht
(� = 0°) als auch unter parallel einwirkendem Magnetfeld (� = 90°) über den gesamten Ma-
gnetfeldbereich ausschließlich mit Theorien der QI (durchgezogene Linien, mit Gl. 5.57 bzw.
GL. 6.2) anpassen. Verschiedene Versuche, die Daten im dazwischenliegenden Winkelbereich
unter der Annahme zu beschreiben, dass nur Cosinus- oder Sinusprojektionen des angeleg-
ten Magnetfelds Ein�uss auf die elektronischen Transporteigenschaften nehmen, sind nicht
gelungen. Die der gezeigten Anpassung zugrundeliegende Gleichung lautet in Anlehnung an
den anisotropen magnetoresistiven E�ekt [306]: Δ�(�) = Δ�⟂ + (Δ�∥ − Δ�⟂) ⋅ sin2(�).
sionale Natur der Proben zurückzuführen ist. Erstaunlicherweise wird bei dickeren
Proben allerdings die Spitze in senkrechter Feldorientierung (� = 0° bzw. 180°) schärfer.
Eigentlich wäre mit zunehmender Schichtdicke ein Übergang in dreidimensionales
Verhalten zu erwarten, wodurch der Magnetotransport zunehmend isotrop werden
sollte. Möglicherweise deutet das unerwartete Verhalten in dickeren Proben auf eine
Anisotropie im Kristallgitter hin, die sich mit zunehmender Schichtdicke ausbildet.
Ein mögliches Szenario ist, dass oberhalb einer gewissen Schichtdicke ein Übergang
von relaxiertem zu verspanntem Gitter statt�ndet, oder aufgrund von unterschiedli-
chen Sauersto�beladungen an der Film-zu-Substrat- und Film-zu-Vakuum-Grenz�äche
e�ektiv zwei Transportkanäle vorliegen.
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Abbildung 6.27: Anisotroper magnetoresistiver E�ekt unterschiedlich dicker BaPbO3-Monolagen
auf MgO-Substraten, bei 10 K. a) Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit (Δ�(�) = Rs(�)−1 −Rs(0°)−1) bei einer vollständigen Rotation der Dünn�lmproben in einem konstanten Magnet-
feld von |B| = 5 T bzw. 10 T um 360° (2π). Es zeigen sich Minima bzw. Maxima jeweils bei
Vielfachen von 90°, was jeweils der senkrechten bzw. parallelen Orientierung der Probe im
Magnetfeld entspricht. Die 12,2-nm-dicke Probe zeigt im Vergleich zu den beiden dickeren
Proben Extrema mit kleineren Halbwertsbreiten im Parallelfeld, wobei bei der 54-nm-dicken
Probe die Extrema im senkrechten Magnetfeld kleinere Halbwertsbreiten aufweisen. In Ab-
hängigkeit der Schichtdichte kehrt sich der Verlauf der Änderung der spezi�schen Leitfähig-
keit um. Dies ist in b)-d) durch die Pfeilrichtungen angedeutet. Hier sind die magnetfeldab-
hängigen Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit bei verschiedenen Ausrichtungen des
Magnetfelds dargestellt. Je dünner die Probe, desto weiter ist das Maximum zu höheren Ma-
gnetfeldern verschoben. Bei der 54-nm-dicken Probe liegt das Maximum im Parallelfeld bei
einer niedrigeren Magnetfeldstärke als im Senkrechtfeld.

6.2 BaPbO3-BaBiO3-Bilagen

Im Folgenden sollen die Erkenntnisse aus den Auswertungen der BaPbO3-Monolagen
auf – zum Teil supraleitende – BaPbO3-BaBiO3-Bilagen angewendet werden. Diese
wurden in einer vorausgegangenen Doktorarbeit ausgiebig untersucht [D1]. Beson-
ders hervorzuheben sind dabei BaPbO3-BaBiO3-Bilagen auf chemisch-mechanisch-
gereinigten SrTiO3-Substraten, auf welche mittels PLD unter Verwendung von jeweils
100 Laserpulsen (LP) BaBiO3- und mittels 60 LP BaPbO3-Schichten gewachsen wer-
den. Die jeweiligen Schichtdicken betragen dabei unter gleichen PLD-Bedingungen
etwa 50 nm im Fall der BaBiO3-Schicht und 18 nm im Fall der BaBiO3-Schicht. Diese
BaPbO3-BaBiO3-Bilagen zeigen zweidimensionale, supraleitende Eigenschaften. In den
Abbildungen 2.7 und 2.8 sind Messdaten einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage mit Tc,WP = 4K
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Abbildung 6.28: Elektrisches Transportverhalten einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage aus 60 LP BaPbO3
auf 100 LP BaBiO3 auf einem SrTiO3-Substrat. a) In Abhängigkeit der Temperatur zeigt der elek-
trische Schichtwiderstand Rs einen Anstieg, gefolgt von einem supraleitenden Übergang. Die
markierte Stelle zeigt den Wendepunkt bei einer kritischen Temperatur von Tc,WP = 3,95 K.
Aus der Anpassung mit Gleichung 5.81 (rote Kurve) ergibt sich eine BKT-Temperatur vonTBKT = 3,05 K. b) Der Magnetotransport wird bei Temperaturen nahe und unterhalb von Tc,WP
von Quasiteilchenanregungen dominiert. Die über die Wendepunkte bestimmten eingekreis-
ten kritischen Magnetfelder Bc2,⟂ zeigen die erwartete lineare Abhängigkeit von der Tempera-
tur (innenliegende Abbildung, mit Bc2(T ) ∝ (1 − T /Tc,WP)). Durch Extrapolation des Verlaufs
folgt Bc2,⟂(T = 0K) = 2,9 T, so dass die Ginzburg-Landau-Kohärenzlänge mit Gleichung 5.78
zu �GL(T = 0K) = 10,6 nm abgeschätzt werden kann. Aus der Geradensteigung des ange-
passten Bc2(T )-Verlaufs kann zudem der Wert der Di�usionskonstante über Gleichung 5.82
zu D = 1,70 cm2 s−1 bestimmt werden.

(am Wendepunkt, WP, der R(T )-Kurve ermittelt) zu sehen. Zudem sind Signaturen
eines BKT-Phasenübergangs bei etwa 3,2 K vorzu�nden [12, D1]. Die supraleitende
Schichtdicke tSL kann aus der Winkelabhängigkeit des oberen kritischen MagnetfeldsBc2,⟂,WP(�) mit Gleichung 5.80 zu tSL = 11,8 nm abgeschätzt werden (vgl. Abb. 2.8 a)),
womit diese deutlich kleiner als die BaPbO3-Schichtdicke (t = 18 nm) ist und nahezu
der Ginzburg-Landau-Kohärenzlänge entspricht (�GL(0 K) = 11 nm). Des Weiteren
zeigt sich ein interessantes Zusammenspiel aus Spin-Bahn-Kopplung, EEI, sowie SLF,
welches bisher nur an unstrukturierten BaPbO3-BaBiO3-Bilagen untersucht und un-
zureichend geklärt werden konnte [D1, D2] und daher zu weiteren Untersuchungen
motiviert.

6.2.1 Elektronische Transporteigenscha�en supraleitender
Bilagen

Der temperaturabhängige elektrische Schichtwiderstand einer strukturierten BaPbO3-
BaBiO3-Bilage aus 60 LP BaPbO3 auf 100 LP BaBiO3 auf einem chemisch-mechanisch
gereinigtem SrTiO3-Substrat zeigt ausgehend von hohen zu tiefen Temperaturen einen
halbleiterähnlichen Anstieg, wobei bei etwa 150 K eine Änderung der Steigung zu
beobachten ist (vgl. Abb. 6.28 a)). Bei etwa 7 K wird ein Maximum im Schichtwider-
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stand durchlaufen, ehe der supraleitende Phasenübergang statt�ndet. Anders als bei
dreidimensionalen Supraleitern ist der Übergang aufgrund von SLF bei Systemen
mit reduzierter Dimension (und hohen elektrischen Widerständen) abgerundet [270,
275, 308]. Die kritische Temperatur liegt bei etwa Tc,WP = 3,95 K. Aus Anpassungen
mit Gleichung 5.81 kann die Temperatur des BKT-Phasenübergangs zu TBKT = 3,05 K
abgeschätzt werden (vgl. Abb. 6.28).

Der Magnetotransport bei Temperaturen nahe und unterhalb der kritischen Tempe-
ratur T ≲ Tc,WP ist nun von Quasiteilchenanregungen geprägt (vgl. Abb. 6.28 b)). Die
über den Wendepunkt bestimmten kritischen Magnetfelder Bc2,⟂ zeigen die erwartete
lineare Abhängigkeit Bc2(T ) ∝ (1 − T /Tc,WP) von der Temperatur (innenliegende Ab-
bildung). Der Schnittpunkt mit der Ordinate entspricht dem kritischen Magnetfeld
bei 0 K: Bc2,⟂(T = 0K) = 2,9 T. Mit Gleichung 5.78 kann somit die Ginzburg-Landau-
Kohärenzlänge zu �GL(T = 0K) = 10,6 nm abgeschätzt werden.

Über Gleichung 5.82 kann mit der Steigung s = dBc2/dT = −0,634 TK−1 der Wert
der Di�usionskonstante zu D = 1,70 cm2 s−1 bestimmt werden. Damit liegt diese
in einer zu erwartenden Größenordnung (vgl. Tab. 6.5). Aus dem Schnittpunkt der
Geraden mit der Abszisse lässt sich ebenfalls die kritische Temperatur ableiten. Der
über diese Methode bestimmte Wert weicht mit Tc(B = 0 T) = 4,52 K leicht von dem
über den Wendepunkt im temperaturabhängigen Schichtwiderstand bestimmten Wert
von Tc,WP = 3,95 K ab. Ein Grund für diese leichte Diskrepanz könnte darin liegen, dass
ich den Wert Bc2,⟂(4 K) zur Bestimmung der Geradensteigung mit in die Anpassung
aufgenommen habe, obwohl bei dieser Temperatur die supraleitende Phase nicht
mehr vollständig ausgebildet ist. Insofern könnten bereits weitere Quantene�ekte
signi�kant beitragen und den Verlauf beein�ussen. Ersetzt man diesen Datenpunkt in
der Anpassung mit Tc,WP(B = 0 T) = 3,95 K, ergeben sich mit Bc2,⟂(T = 0K) = 3,29 T,�GL(T = 0K) = 10,0 nm und D = 1,34 cm2 s−1 leicht abweichende Werte. Vernachlässigt
man den letzten Datenpunkt, so ergeben sich Werte von Bc2,⟂(T = 0K) = 3,04 T,Tc = 4,28 T, �GL(T = 0K) = 10,40 nm und D = 1,55 cm2 s−1, die wiederum näher an
den zuerst berechneten Werten liegen. Dementsprechend werde ich im Folgenden die
ursprünglich benannten Werte verwenden.

Insgesamt sind die Werte der kritischen oberen Magnetfelder Bc2, der Ginzburg-
Landau-Kohärenzlänge �GL, die Temperatur des supraleitenden- sowie des BKT-Pha-
senübergangs als auch die elektrischen Absolutwiderstände4 und damit meine BaPbO3-
BaBiO3-Bilagen vergleichbar zu denen aus [D1]. Aufgrund der schweren Elemente

4 Da in [D1] unstrukturierte Dünn�lmproben diskutiert werden, muss zum Vergleich der elektrischen
Widerstände mit denen meiner strukturierten Proben ein Geometriefaktor fgeo angenommen, der überRs = fgeoR de�niert ist. Mit fgeo = 5,2, der laut [D2] sinnvoll erscheint, gehen die Absolutwerte der
Schichtwiderstände ineinander über.
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Bi und Pb ist die Laserablation bei diesem Materialsystem schwierig und führt bei
den Bilagen auch zu nicht-supraleitenden Proben. Daher ist die Optimierung des PLD-
Prozesses wichtig. Weitere Optimierungsversuche der Bilage werde ich weiter unten
diskutieren. Im Folgenden werden dementsprechend analoge Werte für die BaPbO3-
Schichtdicke von t ≈ 18 nm und die supraleitende Schichtdicke von tSL ≈ 11,8 nm
angenommen.

Quantenkorrekturen oberhalb der kritischen Temperatur

Neben Quantene�ekten der EEI sowie QI, können nun an den supraleitenden Bilagen
zusätzlich SLF-E�ekte auftreten. Zur kohärenten Beschreibung der Quantenkorrek-
turen oberhalb der kritischen Temperatur möchte ich zunächst die Dimensionalität
sowie gültigen Regime der jeweiligen E�ekte klären.

Mithilfe des ermittelten Wertes D = 1,70 cm2 s−1 für die Di�usionskonstante D kann
der 2D-3D-Übergang der EEI auf Grundlage der thermischen Di�usionslänge (Gl. 5.75)
bei einer Temperatur von etwa 4,0 K abgeschätzt werden, wobei als dimensionale
Einschränkung die Dicke t = 18 nm der elektrisch aktiven BaPbO3-Schicht gewählt
wurde. Damit ist der Beitrag der EEI im relevanten Temperaturbereich (T > Tc)
dreidimensional zu betrachten (s. Abb. 6.29).

Beim Auftreten von SLF ist die relevante Größe zur Abschätzung der Dimensio-
nalität die Ginzburg-Landau-Kohärenzlänge �GL. In der Nähe von Tc divergiert diese
(s. Gl. 5.76). Nahe an der kritischen Temperatur sind die Systeme damit mindestens
mit einer zweidimensionalen, wenn nicht sogar mit einer fraktal-dimensionalen Theo-
rie zu beschreiben [270]. Bei etwa T = 5,6 K entspricht die Kohärenzlänge �GL in
etwa der Schichtdicke t der BaPbO3-Deckschicht, bei T = 8,9 K der supraleitenden
Schichtdicke tSL. Vermutlich ist Letztgenanntes für den 2D-3D-Übergang im Fall der
SLF entscheidend.

Zuletzt muss die dephasierende Länge l' (bzw. die Thoulesslänge li) zur Bestim-
mung der Dimension der QI-Beiträge betrachtet werden. Neben den bereits bekannten
inelastischen Streuprozessen der EEI und Elektron-Phonon-Wechselwirkung, deren
Temperaturabhängigkeit in den BaPbO3-Monolagen über einen algebraischen Aus-
druck beschrieben werden kann (Gl 5.63), können SLF nahe der kritischen Temperatur
zu einem weiteren Beitrag führen [309, 310]. Dieser ergibt sich aus einem kontinuierli-
chen Übergang der Elektronen zu Cooperpaaranregungen und deren Wechselwirkung
mit anderen Elektronen [309, 310]. Die daraus resultierende Streurate kann mit

�−1el-� = kBT2ℏ (Rse2πℏ ) 2 ln(2)ln ( TTc ) + C , (6.3)
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Abbildung 6.29: Temperaturabhängigkeit charakteristischer Längen der Quantene�ekte. Zur
Abschätzung der Dimensionalität eines E�ekts wird jeweils die (elektrisch aktive) BaPbO3-
Schichtdicke t (gelb) bzw. supraleitende Schichtdicke tSL (grau) mit der entsprechenden cha-
rakteristischen Länge li verglichen. Basierend auf dem über Abbildung 6.28 b) bestimmten
Wert der Di�usionskonstante D = 1,7 cm2 s−1 ergibt sich mit Gleichung 5.75 der blau dar-
gestellte Verlauf der thermischen Di�usionslänge lth. Mit steigender Temperatur ist damit
ein 2D-3D-Übergang der EEI bei einer Temperatur von etwa 4,0 K zu erwarten (t ≈ lth). Die
charakteristische Länge der supraleitenden Fluktuationen (SLF) ist die Ginzburg-Landau-Ko-
härenzlänge �GL (rot), deren Temperaturabhängigkeit sich mit der kritischen Temperatur vonTc,WP = 3,95 Kmittels Gleichung 5.76 bestimmen lässt. Bei etwa 5,6 K ist �GL ≈ t , bei etwa 8,9 K�GL ≈ tSL. Letztgenannte Bedingung beschreibt die Temperatur des 2D-3D-Übergangs. Für QI-
E�ekte ist die dephasierende Streurate relevant. Für deren exemplarisch gezeigten tempera-
turabhängigen Verlauf (grün) wurde der algebraische Zusammenhang von Bi (T ) der 15-nm-
dicken BaPbO3-Monolage (vgl. Tab. 6.2) mit einem zusätzlichen Beitrag, der aus der depha-
sierenden Streuung an Quasiteilchenanregungen aus Gleichung 6.3 mit Rs = 6 kΩs resultiert,
angenommen. In der Nähe der kritischen Temperatur dominieren in diesem Fall Dephasierun-
gen der Elektronen an SLF. Mit ansteigender Temperatur ist sowohl ein 3D-2D- als auch ein2D-3D-Übergang möglich.
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C = 4 ln(2)√[ln ( πℏe2Rs)]2 + 128ℏe2Rs
− ln ( πℏe2Rs) (6.3a)

abgeschätzt werden [268, 270, 310]. Aufgrund der ln(T /Tc)−1-Abhängigkeit wird �−1el-�

für Temperaturen nahe Tc sehr groß. Die Streurate kann dabei das bis zu zehnfache
der Elektron-Elektron-Streurate annehmen [270]. In die Gleichung geht die Annahme
eines quasi-zweidimensionalen Films ein, wodurch die mittlere freie Weglänge kleiner
als die Schichtdicke und diese kleiner als die dephasierende Länge angenommen
wird (lmfp < t < l'). Die drei Streuraten �−1el-el, �−1el-ph und �−1el-� setzen sich additiv zur
dephasierenden Streurate �−1' zusammen, woraus mit Gleichung 5.26 und dem bereits
bestimmten Wert der Di�usionskonstante D = 1,7 cm2 s−1 der in Abbildung 6.29
gezeigte l'(T )-Verlauf resultiert. Dabei wurden für die EEI und Elektron-Phonon-
Wechselwirkung Werte einer ähnlich dicken BaPbO3-Monolagen verwendet. Der
Verlauf dient lediglich zur groben Abschätzung und beschreibt ein mögliches Szenario.
Wohlgemerkt wird bei der Abschätzung die Bedingung des quasi-zweidimensionalen
Films nicht über den gesamten Temperaturbereich erfüllt (teilweise ist t > l').

Somit fasst Abbildung 6.29 die grundsätzlichen Schwierigkeiten zusammen, die bei
der Interpretation der betrachteten supraleitenden BaPbO3-BaBiO3-Bilage intrinsisch
sind: Im Temperaturbereich zwischen Tc und etwa 10 K ist einerseits ein dimensionaler2D-3D-Übergang der SLF zu erwarten, für QI andererseits ein 3D-2D-Übergang mög-
lich und darüber hinaus ist die EEI dreidimensional zu betrachten. Der letztgenannte
Beitrag ist indirekt proportional zur Temperatur und wirkt sich damit erst bei sehr tie-
fen Temperaturen aus. Daher werde ich diesen Beitrag im Folgenden vernachlässigen.
Zudem zeigen die Analysen der BaPbO3-Monolagen, dass die Beiträge der EEI deutlich
kleiner als die der QI sind. Gleichzeitig gilt als Faustregel, dass QI- sowie EEI-Beiträge
erst oberhalb von 1,3Tc bis 3Tc einen merklichen Beitrag verglichen zu denen der SLF
liefern sollten [270].

Die obige Diskussion zeigt, dass die dephasierende Streurate bei tiefen Temperaturen
maßgeblich von SLF beein�usst sein kann. Dies hat einen weiteren E�ekt zur Folge, auf
den ich kurz verweisen will. Das Vorkommen von SLF ist nicht nur von der Temperatur,
sondern auch von Magnetfeldern abhängig. Diese können die SLF unterdrücken,
wodurch der Larkin-Parameter für die Stärke der EEI (nahe an Tc beschrieben über
Gl. 5.91a), der im MT-Beitrag von Relevanz ist, selbst magnetfeldabhängig wird [283].
Dies erschwert die Interpretation des Ein�usses der SLF weiter.

Durch den Ein�uss der SLF auf die dephasierende Streurate wird auch die Stärke
und Dimensionalität der QI vom Magnetfeld abhängig: Nimmt mit steigender Magnet-
feldstärke die dephasierende Streurate ab (die Quasiteilchenanregungen nehmen ab),
wird l' entsprechend größer. Ist l' bei B = 0 T kleiner als die Schichtdicke und dement-
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sprechend das System dreidimensional, so kann mit zunehmender Magnetfeldstärke
aufgrund der wachsenden dephasierenden Länge ein 3D-2D-Übergang statt�nden.
Wird mit weiterer Erhöhung des magnetischen Feldes die magnetische Länge kleiner
als die Schichtdicke, so kann wiederum ein 2D-3D-Übergang statt�nden. Somit können
theoretisch aufgrund der SLF innerhalb einer MR-Messung gleich zwei dimensionale
Übergänge der QI statt�nden, wobei nur der zweite über die �nite Korrektur der
HLN-Theorie kontinuierlich beschrieben werden kann.

Auswertung des Magnetotransports

Bei Temperaturen unterhalb von Tc ist der MR-Verlauf durch das Aufbrechen von
Cooper-Paaren bestimmt. Oberhalb dominieren Quantene�ekte den elektrischen
Transport. Die betrachtete BaPbO3-BaBiO3-Bilage erfüllt im Temperaturbereich von 4 K
bis 10 K die Bedingung ln(T /Tc) < 1, weswegen zur Beschreibung des MT-Beitrags
Gleichung 5.91 verwendet wird. Dabei ist die Theorie auf Magnetfelder limitiert, die
sich mit Gleichung 5.90 ergeben. Mit den bisher extrahierten Werten erhält man:Blim(4 K) = 0,51 T, Blim(5 K) = 0,63 T, Blim(7 K) = 0,89 T und Blim(10 K) = 1,3 T.

Analog zur Beschreibung des elektrischen Transports von homogen dotierten Dünn-
�lmproben der Komposition BaPb1−xBixO3 [274] verwende ich bei meinen Anpassun-
gen für die Beschreibung der 2D-SLF die Beiträge nach AL (Gl. 5.84), MT (Gl. 5.91) und
DOS (Gl. 5.93). Bei T = 4K bzw. 5 K wird die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit
maßgeblich von SLF dominiert, weswegen ich hier beim Anpassen der Daten die
Beiträge der EEI sowie QI vernachlässige. Durch Begrenzen des Magnetfelds bei der
Anpassung bis Blim ergeben sich unphysikalisch große Werte für die dephasierende
Streurate und das damit assoziierte Magnetfeld B' (B'(4 K) = 99 439 T). Die Daten
werden wesentlich besser beschrieben, wenn die Begrenzung aufgehoben wird und
Magnetfelder bis 2 T in die Anpassung eingehen (vgl. Abb. 6.30). Die entsprechenden
Werte der Anpassungsgrößen von B' , Tc und D sind in Tabelle 6.8 zusammengefasst.
Die dephasierenden Magnetfelder von B'(4 K) = 1,10 T und B'(5 K) = 2,35 T sind deut-
lich größer als diejenigen, die an BaPbO3-Monolagen ermittelt werden, was einerseits
an unterschiedlichen Wachstumsbedingungen der BaPbO3-Schicht, andererseits an
der Wechselwirkung mit SLF liegen könnte. Im letztgenannten Fall sollte allerdings die
dephasierende Streurate mit Annäherung an Tc zunehmen, was bei den extrahierten
Daten nicht der Fall ist.

Die Beschreibung der Daten bei Temperaturen von 7 K und 10 K erweist sich als
weniger eindeutig (s. Abb. 6.31). Bereits am Hub der Δ�(B)-Daten ist zu erkennen, dass
die Dominanz der SLF-Beiträge deutlich abgenommen hat, weswegen zur Beschreibung
der Daten nun auch QI-Beiträge hinzugenommen werden. Der dimensionale Übergang
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5K Blim = 0,63 T 5K Bmax = 2 T

Abbildung 6.30: Magnetotransportdaten einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage (60 LP-100 LP) auf SrTiO3,
aufgenommen bei 4 K (a) und b)) bzw. 5 K (c) und d)). Die Anpassungen berücksichtigen die
Theorien nach AL (Gl. 5.84), MT (Gl. 5.91) und DOS (Gl. 5.93). EEI sowie QI werden aufgrund
der dominierenden SLF vernachlässigt. In a) und c) sind Anpassung der Daten bis zum Ma-
gnetfeld Blim gezeigt. In diesem Magnetfeldbereich lassen sich die Daten gut beschreiben, bei
größeren Magnetfeldern weicht der extrapolierte Verlauf der Anpassung deutlich von den
Messdaten ab. Die Anpassung ergibt eine vollständige Unterdrückung des MT-Beitrags auf-
grund eines großen dephasierenden Magnetfelds. In b) und d) ist die Erweiterung des Anpas-
sungsbereichs bis 2 T gezeigt. Dies führt zur verbesserten Beschreibung der Messdaten durch
den extrapolierten Verlauf der Anpassung auch bei größeren Magnetfeldern. Die angepass-
ten Werte für das charakteristische Feld B' nehmen dabei physikalisch sinnvollere Größen
an. Die resultierenden Werte der Anpassungsparameter sind in Tabelle 6.8 aufgelistet.

der SLF wird im Temperaturbereich zwischen 5,6 K (�GL ≈ t) und 8,9 K (�GL ≈ tSL)
erwartet (vgl. Abb. 6.29). Es ist anzunehmen, dass für die dimensionale Abschätzung
die supraleitende Schichtdicke tSL entscheidend ist, weswegen die Daten der 7 K-
Messung zunächst mit den zweidimensionalen Theorien der SL und QI beschrieben
werden.

Bei der Anpassung der Daten bis zu einem Magnetfeld von Blim ergibt sich erneut ein
unphysikalisch großer Wert für B' (s. Tab. 6.8), aufgrund dessen die Beiträge nach MT
und der QI nahezu komplett unterdrückt werden. Eine Beschreibung über Blim hinaus
gelingt im zweidimensionalen Bild der Supraleitung nicht. Dies ändert sich, wenn die
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Abbildung 6.31:Magnetotransportdaten einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage (60 LP-100 LP), aufgenom-
men bei 7 K bzw. 10 K. a) Anpassung der Magnetotransportdaten bei 7 K mit zweidimensiona-
len Theorien zur Supraleitung (Gl. 5.84, 5.91 und 5.93) und QI (Gl. 5.45) im Magnetfeldbereich
bis Blim (Gl. 5.90). Innerhalb des Anpassungsbereichs können die Messdaten gut beschrieben
werden, der extrapolierte Verlauf der Anpassung weicht bei größeren Magnetfeldern aber
deutlich vom Verlauf der Messdaten ab. b) Dreidimensionale Beschreibung der SLF und Aus-
weitung des Anpassungsbereichs bis Bmax = 3 T. DOS- sowie AL-Beiträge habe ich hierbei
vernachlässigt, da diese nur nahe der kritischen Temperatur signi�kant beitragen sollten. Der
dreidimensionale Beitrag nach MT (s. Kap. 5.5.3) wird mit Gleichung 6.4 und der als Anpas-
sungsparameter freigegebenen supraleitenden Schichtdicke tSL in einen zweidimensionalen
Beitrag übersetzt. Die Daten werden über Bmax hinaus durch den so angepassten Verlauf gut
beschrieben. c) Anpassung der Magnetotransportdaten bei 10 K über das in b) beschriebene
Verfahren in einem Magnetfeldbereich bis Blim. d) Ausweitung der Anpassungsgrenze aus c)
bis Bmax = 4 T. Auch hier führt die Ausweitung des Anpassungsbereichs zu einer verbesser-
ten Beschreibung der Messdaten über die Anpassungsgrenze hinaus. Die Ergebnisse sind in
Tabelle 6.8 zusammengefasst.
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T Abb. Bmax Bso B' Tc D tSL

(T) (T) (K) (cm2 s−1) (nm)4 K 6.30 a) Blim – 99439 3,76 1,95 –
6.30 b) 2 T – 1,10 3,74 2,01 –5 K 6.30 c) Blim – 23,98 3,88 1,87 –
6.30 d) 2 T – 2,35 3,78 1,89 –7 K 6.31 a) Blim 0,67 6,24 4,14 2,78 –
6.31 b) 3 T 0,64 0,32 4,68 2,09 5,210 K 6.31 c) Blim 0,04 0,30 5,00 3,00 17,5
6.31 d) 4 T 0,07 0,44 5,00 3,00 15,2

Tabelle 6.8: Zusammenfassung der Ergebnisse der in den Abbildungen 6.30 und 6.31 gezeig-
ten Auswertungen des Magnetotransports einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage. Die angegebenen Wer-
te entsprechen jeweils den Ergebnissen der in den entsprechenden Abbildungen gezeigten
Anpassungen. Die Daten wurden jeweils bis zu einem Magnetfeld Bmax angepasst, wobei ei-
nerseits als Anpassungsgrenze die Limitierung im Rahmen der MT-Theorie gewählt wurde
(Blim nach Gl. 5.90), andererseits der Anpassungsbereich darüber hinaus bis zu den angegebe-
nen Werten ausgeweitet wurde. Bei den Temperaturen 4 K und 5 Kwird der Ein�uss durch QI
vernachlässigt. Sofern ein Wert für die angepasste supraleitende Schichtdicke tSL angegeben
ist, wurde der MT-Beitrag im Dreidimensionalen beschrieben und über tSL und Gleichung 6.4
in einen zweidimensionalen Beitrag übersetzt. Orange markierte Werte liegen nahe an den
vorgegebenen Grenzwerten der Anpassungsparameter.

SLF im Dreidimensionalen beschrieben werden. Um gleichzeitig Quantenkorrekturen
unterschiedlicher Dimensionalität anzupassen, wird folgende Relation ausgenutzt:

Δ�2D = 1Rs
− 1Rs,0

= t� − t�0 = Δ�3Dt. (6.4)

Somit können durch Bezug auf die elektrisch aktive Schichtdicke zwei- und dreidimen-
sionale spezi�sche Leitfähigkeiten miteinander verglichen werden [275] und analog
dazu auch deren jeweilige Änderungen Δ� .

Die Anpassung der Daten mit einer zweidimensionalen Theorie der QI und einem
dreidimensionalen Beitrag nach MT führt unter Freigabe der supraleitenden Schichtdi-
cke als Anpassungsparameter zu einer hohen Anpassungsgüte. Für die supraleitende
Schichtdicke ergeben sich jedoch in Abhängigkeit der Temperatur unterschiedliche
Werte (vgl. Tab. 6.8), bei 7 K ist diese mit einem extrahierten Wert von tSL = 5,2 nm
nur etwa halb so groß wie erwartet. Die Daten können durch unterschiedliche Ge-
wichtung der Einzelbeiträge jeweils gut beschrieben werden, was zur Folge hat, dass
die Ergebnisse der Anpassungen von den vorgegebenen Start- und Grenzwerten der
jeweiligen Parameter abhängig werden. Ein globales Minimum kann auch mit re-
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chenintensiveren Fitroutinen nicht eindeutig bestimmt werden. Die Einschränkung
der Anpassungsparameter ist zum Teil erforderlich, um diese in einem physikalisch
sinnvollen Bereich zu halten. Dreidimensionale Beiträge nach AL bzw. DOS habe ich
hierbei vernachlässigt, da diese lediglich nahe der kritischen Temperatur signi�kant
beitragen sollten.

In Tabelle 6.8 sind die Ergebnisse der Auswertungen zusammengefasst. Wenngleich
die jeweiligen Dimensionen und Regime besser kontrolliert wurden als in [D1, D2]
und die Analysen durch Untersuchung von strukturierten Proben stichhaltiger sind, ist
eine konsistente Beschreibung der Magnetotransportdaten der supraleitenden BaPbO3-
BaBiO3-Bilagen weiterhin herausfordernd. Meine experimentellen Untersuchungen
führen zu folgenden Aussagen:

• Die Theorien zu den SLF haben nur eine begrenzte Anwendbarkeit, wodurch
entscheidende Signaturen der Messdaten zum Teil außerhalb der von den Theo-
rien zulässigen Bereiche liegen. Zwar gibt es bereits Ansätze, die MT-Theorie auf
einen größeren Temperatur- und Magnetfeldbereich auszuweiten [77, 310] bzw.
alle Beiträge der SLF auf den gesamten B-T -Phasenraum anzuwenden [265, 266],
allerdings sind die Formelzusammenhänge analytisch nur durch Eingrenzungen
lösbar und darüber hinaus numerisch rechenintensiv. Des Weiteren wird diese
Theorie zum Teil auch als inkonsistent kritisiert [311].

• Im unteren Magnetfeldbereich können verschiedene Kombination von SLF-, QI-
und EEI-Beiträgen sowie deren unterschiedliche Gewichtung (auch aufgrund des
nahezu gleichen Aufbaus der Formeln von MT, DOS, WL) die Daten jeweils an-
passen. Dadurch sind die Ergebnisse der Anpassungen von vorgegebenen Start-
und Grenzwerten abhängig. Es lässt sich kein eindeutiges globales Minimum
der jeweiligen Anpassung �nden.

• Nachdem die supraleitende Schichtdicke tSL kleiner als die Schichtdicke t der
BaPbO3-Schicht ist [D1], letztere jedoch möglicherweise über die gesamte
Schichtdicke elektrisch aktiv ist, können zwei Bereiche unterschiedlicher Trans-
porteigenschaften gleichzeitig im System vorliegen. Sind deren Beiträge von
gleicher Größenordnung (was insbesondere deutlich oberhalb der kritischen
Temperatur zu erwarten ist), so können ähnlich wie bei Multilagen unterschied-
liche Transport-Kanäle gleichzeitig beitragen.

• Die dephasierende Streurate nahe Tc wird möglicherweise durch Wechselwir-
kungen mit SLF dominiert. Damit wird B' selbst magnetfeldabhängig. Dieses
Phänomen wird in [309] genauer untersucht.

• Die BaPbO3-BaBiO3-Bilagen zeichnen sich aufgrund unterschiedlicher Dimen-
sionalitäten der jeweiligen Quantene�ekte in unterschiedlichen Temperaturbe-
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reichen und den damit einhergehenden dimensionalen Übergängen (s. Abb. 6.29)
durch eine hohe Komplexität aus.

• Während in der Literatur über die Beschreibung der SLF im Zweidimensiona-
len ein allgemeiner Konsens besteht, werden die Theorien nur teilweise ins
Dreidimensionale erweitert und sind daher umstritten.

Auswertung des temperaturabhängigen elektrischen Widerstands

Um den supraleitenden Übergang in R(T )-Messungen mit Quantenkorrekturen be-
schreiben zu können, wird häu�g angenommen, dass bei tiefen Temperaturen der
Ein�uss der EEI die dephasierende Streuung dominiert. Dadurch ist deren Streurate
direkt proportional zur Temperatur (�−1' ∝ T ), wodurch der Parameter �MT, der die
MT-Paarbrechung beschreibt (Gl. 5.87), temperaturunabhängig wird [D2, 267, 308].
Dieser ist damit ausschließlich vom Schichtwiderstand Rs,0 abhängig [D2, 267]:

�MT = e2ℎ πRs,08 ln( ℎe2 12Rs,0) . (6.5)

Diese Näherung erweist sich bereits in Referenz [D2] als inkonsistent: Zur Beschrei-
bung der QI resultiert ein Temperaturkoe�zient von � ≈ 1,89, wobei � = 1 für reine EEI
und � = 2 für reine Elektron-Phonon-Wechselwirkung steht. Damit ist ein deutlicher
Anteil an Elektron-Phonon-Wechselwirkungen vorhanden und damit die Näherung
für den Parameter �MT nicht mehr zutre�end. Um zu überprüfen, ob Untersuchungen
an strukturierten Proben mit dieser Methode ein konsistentes Bild liefern, werden die
Daten mit

δ�(T ) = e2πℎ
⎧⎪⎪⎪⎪⎪⎨⎪⎪⎪⎪⎪⎩
� ′ ln( TTref)⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟

EEI+QI

+ [ π28 (ln TTc ) + π24 (ln ( TTc ) − �MT) ln(ln ( TTc )�MT )]⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏞⏟
AL+MT

⎫⎪⎪⎪⎪⎪⎬⎪⎪⎪⎪⎪⎭
(6.6)

angepasst. Die Anpassungsgüte ist dabei niedrig (vgl. Abb. 6.32 a)) und es ergeben sich
mit � ′ = p� + � > 10 unrealistische Werte (p ist −0,5 für WAL und 1 für WL, � sollte
zwischen 1 und 2 liegen, � zwischen 0,35 bis 1). Da Anpassungen in [D2] an Daten
einer unstrukturierten BaPbO3-BaBiO3-Bilage mit dem Geometriefaktor fgeo = w/l,
der das Verhältnis aus Probenbreite w und Probenlänge l beschreibt, als zusätzlicher
freie Parameter die Daten deutlich besser beschreiben, wird dieser in Abbildung 6.32 b)
ebenfalls freigegeben. Dies verbessert die Anpassungsgüte, allerdings bleibt der Wert
von � + � weiterhin zu groß. Zudem ist beispielsweise durch Ätzschäden bei der
Präparation des Messstegs eine geringfügige Abweichung des Geometriefaktors von 1
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Abbildung 6.32: Beschreibung des temperaturabhängigen Schichtwiderstands einer BaPbO3-
BaBiO3-Bilage (60 LP-100 LP) mit Quantenkorrekturen. Die Daten werden mit Beiträgen der
QI, EEI, MT und AL über Gleichung 6.6 analog zu [D2] durchgeführt. Der Parameter zur MT-
Paarbrechung wird dabei über Gleichung 6.5 berechnet. Anders als dort ist die Probe in dieser
Arbeit strukturiert, wodurch der Geometriefaktor fgeo = w/l, der das Verhältnis aus Proben-
breite w zu Probenlänge l beschreibt, bekannt ist. Die Daten werden im Bereich von 1,8 K
bis 10 K angepasst. a) Mittels dem experimentell vorgegebenen Geometriefaktor können die
Messdaten nicht beschrieben werden. b) Durch Freigabe von fgeo als Anpassungsparameter
nimmt dieser einen Wert von fgeo = 0,48 an und die Messdaten werden besser beschrieben.
Allerdings ist eine so deutliche Abweichung von fgeo = 1 unverständlich. Zugleich ergeben
sich mit p� + � ≈ 11,9 bzw. 13,6 in beiden Fällen physikalisch nicht sinnvolle Werte für den
Temperaturkoe�zienten � , für die Abschirmkonstanten � der EEI oder dem Parameter p: der
Wert von � sollte im Bereich zwischen 1 und 2 liegen, der von � zwischen 0,35 und 1, der vonp entweder −0,5 für WAL oder 1 für WL. Als weitere freie Anpassungsparameter gehen Tc
sowie Rs,0 in die Anpassungen ein.

denkbar, der sich ergebende Wert fgeo = 0,48 scheint dafür allerdings zu gering. Zuletzt
ist aus Abbildung 6.29 ersichtlich, dass die EEI eher dreidimensional betrachtet werden
sollte, sodass mit dem in [D2] vorgeschlagenem Verfahren der temperaturabhängige
Verlauf des elektrischen Widerstands nicht konsistent beschrieben werden kann.

Um die Beschreibung des elektrischen Transports zu vereinfachen, wird der Wert
von �' im relevanten Temperaturbereich häu�g als konstant angenommen [157].
Diese Näherung ist allerdings nur in einem kleinen Temperaturfenster bei sehr tiefen
Temperaturen gültig.

Das Vorgehen anderer Arbeitsgruppen [275, 312], bei welchem das B'(T )-Verhalten
aus den Magnetotransportdaten extrahiert wird, ist aufgrund der Komplexität der Be-
schreibung der BaPbO3-BaBiO3-Bilagen hier nicht möglich. Dementsprechend möchte
ich zur Auswertung von B'(T ) dessen Temperaturabhängigkeit mit anpassen lassen.
Hierfür kommt einerseits der algebraische Zusammenhang aus Gleichung 5.63 in Fra-
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ge, andererseits könnte man diesen um einen Beitrag, der durch Wechselwirkungen
der Elektronen mit SLF entsteht (Gl. 6.3), wie folgt erweitern:

B'(T ) = 
 + �T � + � Tln ( TTc ). (6.7)

Dieser Beitrag kann den MT-Paarbrechungs-Mechanismus �MT nahe Tc vergrößern
und damit den MT-Beitrag teilweise unterdrücken. Auch der QI-Beitrag ist vom B'(T )-
Verlauf abhängig. Wird eine starke Dephasierung der Elektronen an SLF angenommen,
so steigt der Wert von B' mit sinkender Temperatur, wodurch Elektronen trotz eines
lokalisierenden Regimes zunehmend der Lokalisierung entkommen würden. Allerdings
wird ein derartiger Ein�uss der SLF auf das B'(T )-Verhalten und damit auf den QI-
Beitrag in der gesichteten Literatur nicht diskutiert.

Analog zu [274] berücksichtige ich nun alle SLF-Beiträge, indem ich jeweils die
Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit durch Beiträge nach AL (Gl. 5.83, mit
der reduzierten Temperatur aus Gl 5.77b), MT (Gl. 5.86) und DOS (Gl. 5.94), sowie
durch Beiträge der QI (Gl. 5.61) und EEI (3D, Gl. 5.73) aufsummiere. Im Temperatur-
bereich bis 10 K lässt sich der temperaturabhängige Schichtwiderstand sowohl mit� ≠ 0mTK−1 (vgl. Abb. 6.33 a)) als auch mit � = 0mTK−1 (vgl. Abb. 6.33 b)) anpas-
sen. Dabei wird der dreidimensionale EEI-Beitrag der zweidimensionalen Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit mittels Gleichung 6.4 zugeordnet, indem dieser auf die
BaPbO3-Schichtdicke t bezogen wird (alternativ wäre der Bezug auf die supraleitende
Schichtdicke tSL denkbar).

Durch Freigabe von � als Anpassungsparameter (in Gl. 6.7) wird der MT-Beitrag
bis zur kritischen Temperatur nahezu komplett unterdrückt. Der Beitrag der QI führt
trotz eines lokalisierenden Regimes (B' > Bso) aufgrund des Verlaufs von B' zu einer
Erhöhung der spezi�schen Leitfähigkeit mit sinkender Temperatur (verursacht durch
mehr inelastische Stöße mit Quasiteilchenanregungen nahe Tc).

Physikalisch sinnvollere Werte ergeben sich, wenn � = 0 angenommen wird. Die
Abschirmkonstante indiziert dann mit Werten von � ≈ 0,8 schwach abgeschirmte
EEI, die kritische Temperatur sowie die Werte der Di�usionskonstante liegen mit
entsprechend Tc ≈ 3,6 K undD ≈ 1,4 cm2 s−1 nahe an denen vorangegangener Analysen
(vgl. Tab. 6.9).

Aufgrund der Vielzahl an zur Verfügung stehender Beiträge und Anpassungspa-
rameter ist die Suche nach einem globalen Anpassungsminimum erschwert und die
Anpassungen werden wieder von gewählten Start- und Grenzwerten abhängig. Diese
Arbeit erweitert somit das Verständnis um die Komplexität der Dimensionalität der je-
weiligen Quantene�ekte. Auch wenn mit diesem erweiterten Verständnis bisher keine
konsistente Beschreibung der Daten gelingt, erweisen sich die Analysen insofern als in-
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Abbildung 6.33: Anpassungen der Messdaten einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage (60 LP-100 LP) mit
Theorien der Quantenkorrekturen. In beiden Teilabbildungen werden die Theorien der QI
(Gl. 5.61), EEI in 3D (Gl. 5.73), AL (Gl. 5.83), MT (Gl. 5.86) und DOS (Gl. 5.94) additiv (Gl. 5.34)
zusammengesetzt und mit Gleichung 5.31 auf den Schichtwiderstand bezogen. Die Daten
werden jeweils in einem Temperaturbereich bis 10 K angepasst unter der Annahme, dass in
etwa bei dieser Temperatur ein 2D-3D-Übergang der SLF statt�ndet (vgl. Abb. 6.29). a) Be-
schreibung der Temperaturabhängigkeit von B' mit Gleichung 6.7 mit � als freien Parame-
ter. Der Rs(T )-Verlauf lässt sich gut beschreiben, allerdings wird der Beitrag nach MT durch
einen unphysikalisch großen Wert von � = 996,2mTK−1 komplett unterdrückt. Gleichzeitig
steigt B'(T ) mit sinkender Temperatur an und führt damit formell zu einer Erhöhung der
spezi�schen Leitfähigkeit, obwohl das System im lokalisierenden Regime ist. Ein solches Ver-
halten wird in der gesichteten Literatur nicht beschrieben und daher nicht als physikalisch
sinnvoll erachtet. b) Beschreibung der Temperaturabhängigkeit von B' unter Ausschluss von
dephasierenden Streuungen an Quasiteilchenanregungen (mit Gl. 6.7 und � = 0). Die Daten
lassen sich ebenfalls gut anpassen. Resultierende Werte für die verschiedenen Anpassungspa-
rameter sind in Tabelle 6.9 zusammengefasst.� � 
 � Bso � Tc D

(mT/K� ) (mT) (mTK−1) (T) (K) (cm2 s−1)
6.33 a) 2,00 260,2 48,7 996,2 0,17 0,85 3,63 1,35
6.33 b) 2,00 62,2 0 – 0 0,80 3,59 1,37

Tabelle 6.9: Zusammenfassung der Ergebnisse der Auswertungen aus Abbildung 6.33. Mit den
angegebenen Temperaturkoe�zienten (� , � , 
 und �), die die Temperaturabhängigkeit des
charakteristischen Feldes B' der dephasierenden Streuung beschreiben, ergeben sich aus der
in Abbildung 6.33 a) gezeigten Auswertung vergleichsweise große Werte für B' (mit Gl. 6.7,B'(10 K) = 35,9 T bzw. B'(4 K) = 45,3 T). Damit ist das System im lokalisierenden Regime
(Bso = 0,17 T). Die Werte für den Abschirmparameter � , der kritischen Temperatur Tc und der
Di�usionskonstante D liegen in physikalisch sinnvollen Bereichen. Die in Abbildung 6.33 b)
gezeigte Auswertung unter Annahme von � = 0mTK−1 ergibt plausiblere, wenngleich noch
immer sehr große Werte für B' (B'(10 K) = 6,3 T bzw. B'(4 K) = 1,0 T). Auch hier ist das
System im lokalisierenden Regime. Die restlichen Parameter nehmen ebenfalls physikalisch
sinnvollere Werte an. Orange markierte Werte liegen dabei jeweils an den Grenzen der An-
passungslimits.
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teressant, da ein dominanter Beitrag nur einer Wechselwirkung auszuschließen ist und
darauf hingewiesen wird, dass eine Beschreibung der Daten nur im Zusammenspiel
unterschiedlicher Quantenkorrekturen gelingen kann.

Neben dem Ein�uss der SLF in den BaPbO3-BaBiO3-Bilagen kann natürlich auch
die zusätzlich eingeführte BaPbO3-BaBiO3-Grenz�äche die elektronischen Transport-
eigenschaften der Bilagen beein�ussen. Während in [D1] hauptsächlich der Ein�uss
der BaPbO3-Schichtdicke auf die supraleitenden Transporteigenschaften untersucht
wird, habe ich in dieser Doktorarbeit auch experimentell untersucht, ob die Eigen-
schaften der BaPbO3-BaBiO3-Grenz�äche während der PLD-Herstellung optimiert
werden kann. Diese experimentellen Untersuchungen möchte ich gerne im folgenden
Kapitel vorstellen.

6.2.2 Untersuchung der BaPbO3-BaBiO3-Grenzflächen

Ich möchte im Folgenden Ergebnisse an BaPbO3-BaBiO3-Bilagenproben vorstellen, bei
deren Herstellung jeweils 60 LP BaPbO3 auf eine variierende BaBiO3-Schicht gewach-
sen wurden. Die BaPbO3-Schicht wurde bereits in Vorarbeiten auf diese Schusszahl
optimiert [D1]. Als Notation für die Bezeichnung der Bilagen werde ich im weiteren
Verlauf die jeweilige Anzahl an Laserpulsen während der Ablation als Index schreiben
und die Materialien BaBiO3, BaPbO3, SrTiO3 und MgO jeweils mit BBO, BPO, STO
und MGO abkürzen. Eine BaPbO3-BaBiO3-Bilage, hergestellt mittels 60 LP auf ein
BaPbO3-Target und 100 LP auf ein BaBiO3-Target mit SrTiO3 als Substratmaterial, wird
im Folgenden mit BPO60BBO100-STO bezeichnet.

Bei einer Modulation der BaBiO3-Schichtdicke in dieser Doktorarbeit auf chemisch-
mechanisch gereinigten SrTiO3-Substraten bleibt die mittlere mediale Raumtemperatur-
Gitterkonstante der BaBiO3-Einheitszelle mit einem Wert von 4,34Å (ermittelt über
Gl. 4.16) konstant (vgl. Abb. 6.34 a)). Die mediale Gitterkonstante des darauf aufge-
wachsenen BaPbO3-Films sowie die kritische Temperatur nehmen mit der BaBiO3-
Schichtdicke tendenziell zu (vgl. Abb. 6.34). Ein Zusammenhang zwischen mechani-
schen Verspannungen in der BaPbO3-Schicht und der supraleitenden Phase wurde
bereits in Vorarbeiten gefunden [D1]. Mit zunehmender BaBiO3-Schichtdicke wird
eine ansteigende Grenz�ächenrauigkeit erwartet. Gleichzeitig kann die Konzentrati-
on an Sauersto�fehlstellen an der Grenz�äche zunehmen, da anzunehmen ist, dass
das Filmwachstum zunehmend sauersto�de�zitäre statt�ndet und mit zunehmender
Schichtdicke eine Sauersto�sättigung des Films durch das nachträgliche Annealing er-
schwert wird. Um die Unordnung an der Grenz�äche sowie deren Sauersto�beladung
zu manipulieren, habe ich die gewachsenen BaBiO3-Schichten vor dem Bewachsen
mit BaPbO3 einem zusätzlichen Ausheizschritt (Zwischenannealing, ZA) ausgesetzt.
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Abbildung 6.34: Ein�uss der BaBiO3-Schichtdicke auf physikalische Eigenschaften von BaPbO3-
BaBiO3-Bilagen. a) XRD-Analysen zeigen eine unveränderte BaBiO3-Einheitszelle mit einer
konstanten medialen Gitterkonstante von 4,34Å. Die Gitterkonstante von BaPbO3 nimmt
mit zunehmender BaBiO3-Schichtdicke von 4,25Å auf 4,29Å zu. b) Auf 300 K normier-
te R(T )-Messungen zeigen eine Abhängigkeit der kritischen Temperatur von der BaBiO3-
Schichtdicke: Tc,WP = 2,38 K bei 75 LP, Tc,WP = 3,95 K bei 100 LP und Tc,WP = 4,43 K bei 200 LP.

Dafür wird die Probe unter einem de�nierten Sauersto�hintergrunddruck innerhalb
weniger Sekunden auf 900 ◦C aufgeheizt und für eine gewisse Zeitdauer (meist fünf
Minuten) gehalten. Direkt vor der Ablation der BaPbO3-Schicht wird der Sauersto�-
hintergrunddruck und die Temperatur wieder auf die für das Wachstum benötigten
Werte eingestellt, ehe mit dem Filmwachstum fortgesetzt wird.

Den ZA-Ein�uss auf die Topographie der BaBiO3-Ober�äche in Abhängigkeit des
gewählten Sauersto�-Hintergrunddrucks dokumentieren beispielsweise nivellierte
AFM-Aufnahmen (vgl. Abb. 6.35): Bei 1,1mbarO2 entsteht eine lamellenartige Struktur
mit Vorzugsachsen, die um 45° verkippt zu den Kristallachsen stehen, bei 1 bar O2

entstehen vergleichsweise saubere Flächen mit Stufen, deren Höhen mit etwa 4Å der
Höhe einer BaBiO3-Einheitszelle entsprechen. Daneben entstehen aber auch Löcher
mit einer Tiefe von mindestens 50 nm.

Zudem kann auch ein Ein�uss des ZAs auf die Struktur und den elektrischen Trans-
port in BaPbO3-BaBiO3-Bilagen beobachtet werden: bei hohen Drücken zeigen sich
in XRD-Di�raktogrammen Anzeichen von Doppelspitzen beim BaBiO3-Re�ex, was
auf eine teilweise Relaxierung bzw. Verspannung des Films schließen lässt, oder auf
Bereiche unterschiedlicher Sauersto�beladungen hindeutet (vgl. Abb. 6.36). Das ZA,
durchgeführt bei unterschiedlichen Drücken mit jeweils unterschiedlichen Haltezeiten
im Bereich von 5 bis 300 Sekunden, verschiebt die supraleitende Sprungtemperatur
hin zu niedrigeren Temperaturen oder unterdrückt die supraleitende Phase im unter-
suchten Temperaturbereich vollständig (vgl. exemplarisch gezeigte Datenreihen in
Abb. 6.36).

Bei BaPbO3-BaBiO3-Bilagen auf MgO-Substraten zeigt sich ein ähnliches Bild.
Die kritische Temperatur ist wieder abhängig von der darunterliegenden BaBiO3-
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Abbildung 6.35: Nivellierte Ober�ächentopographie von BaBiO3-Schichten, die unterschiedli-
chen Ausheizprozeduren ausgesetzt sind. Die Schichten bestehen aus 200 LP BaBiO3 (Schichtdi-
cke etwa 100 nm) auf chemisch-mechanisch gereinigtem SrTiO3-Substraten. a) Ohne zusätz-
licher thermischer Behandlung zeigt die Topographi der Ober�äche eine Mosaikstruktur mit
RMSR = 1,42 nm. b) Nach einem Annealing bei 900 ◦C für fünf Minuten unter 1,1mbar O2-
Hintergrunddruck zeigt sich eine lamellenartigen Struktur mit Vorzugsachsen, die um 45° ver-
kippt zu den Kristallachsen stehen. Der Mittenrauwert erhöht sich dabei auf RMSR = 2,61 nm.
c) Eine identische thermische Behandlung bei 1 bar O2 führt zu Stufen, die an die Stufen der
terminierten SrTiO3-Substrate erinnern. Mit einer Höhe von etwa 4Å entspricht die Stufen-
höhe jeweils etwa einer BaBiO3-Einheitszelle. Gleichzeitig werden Löcher mit einer Tiefe von
mindestens 50 nm induziert. Der Mittenrauwert von RMSR = 5,44 nm wird maßgeblich durch
die Löcher dominiert, abseits davon ist RMSR ∼ 500 pm.
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Abbildung 6.36: Ein�uss eines Zwischenannealings (ZA) auf die Struktur und auf elektronische
Transporteigenschaften von Bilagen aus 60 LP BaPbO3 auf 200 LP BaBiO3 auf SrTiO3-Substraten.
a) Unter hohen Drücken ist an den Flanken des BaBiO3-Re�exes eine Ausbildung einer wei-
teren Phase sichtbar, was auf eine teilweise Relaxierung/Verspannung des Films hindeuten
kann. Die mittlere mediale Gitterkonstanten der BaBiO3- sowie BaPbO3-Einheitszelle bleiben
durch die thermische Behandlung weitgehend unverändert. b) Im elektrischen Transport un-
terdrückt das ZA die supraleitende Phase (gelbe Kurve) und induziert bei tiefen Drücken ein
metallisches Verhalten. Magnetotransportdaten deuten darauf hin, dass das Abknicken der
blauen Kurve als Einsetzen der supraleitenden Phase interpretiert werden kann.

172



6.2 BaPbO3-BaBiO3-Bilagen

40 41 42 43 442� (◦)

I/I max
BBO BPO MGO

100 LP

25 LP

a)

x =

2 10 100 300T (K)0
1
2

R/R 300K

200
150
100
50
25

b)

BPO60BBOx -MGO

x =

Abbildung 6.37: Ein�uss der BaBiO3-Schichtdicke auf die Struktur und elektronischen Transport-
eigenschaften einer BaPbO3-BaBiO3-Bilage auf MgO-Substraten. a) Die BaBiO3-Einheitszelle
ist mit einer medialen Gitterkonstante von 4,35Å konstant, die von BaPbO3-Gitterkonstante
nimmt mit zunehmender BaBiO3-Schichtdicke leicht von 4,23Å nach 4,26Å zu. b)Die BaBiO3-
Schichtdicke beein�usst den elektrischen Transport signi�kant. Mit zunehmender Schichtdi-
cke zeigt der temperaturabhängige Verlauf des normierten elektrischen Widerstands verstärkt
halbleiterähnliches Verhalten. Ein vollständiger supraleitender Übergang kann innerhalb des
Messbereichs nur bei der Probe mit 100 LP BaBiO3 beobachtet werden, mit Tc,WP = 3,01 K.

Schichtdicke. Ein Optimum von Tc,WP = 3,01 K kann wieder an der Stapelfolge aus 60 LP
BaPbO3 auf 100 LP BaBiO3 beobachtet werden. Ist die BaBiO3-Schicht dünner, so ver-
hält sich das System metallisch, bei dickeren BaBiO3-Schichten zeigt das System
halbleiterähnliches Verhalten (vgl. Abb. 6.37 a)). Auch hier wird eine mechanische
Verspannung der BaPbO3-Einheitszelle in Abhängigkeit der BaBiO3-Schichtdicke ver-
mutet, während die BaBiO3-Gitterkonstante konstant bleibt. Messreihen mit ZA bei
unterschiedlichen Zeitkonstanten und Drücken führen auch bei diesen Proben zu
einer Unterdrückung der supraleitenden Phase (vgl. Abb. 6.38).

Die nicht-supraleitenden Bilagen zeigen auch im Magnetotransport WAL-Signaturen.
Die magnetfeldabhängigen Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit bei verschie-
denen Temperaturen im Bereich zwischen 1,8 K bis 20 K liegen in ähnlicher Größen-
ordnung und schließen damit eine (starke) Beein�ussung des elektrischen Transports
durch SLF aus. Interessanterweise gelingt eine systematische Beschreibung dieser Da-
ten im Bild der EEI und QI mit der selbstkonsistenten Fitroutine nicht (vgl. Abb. A.22),
was den Schluss nahe legt, dass durch die zusätzliche BaBiO3-Schicht und der damit
einhergehenden weiteren Grenz�äche die Komplexität des Systems erhöht wird. Die su-
praleitende Sprungtemperatur kann durch die durchgeführten Optimierungsversuche
nur leicht von Tc,WP ≈ 4K auf Tc,WP ≈ 4,4 K erhöht werden. Die Komplexität der supra-
leitenden BaPbO3-BaBiO3-Bilagen wird durch die Optimierung der BaPbO3-Schicht
nicht weiter reduziert, was sich bereits bei der Betrachtung der nicht-supraleitenden
BaPbO3-BaBiO3-Bilagen abzeichnet.
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Abbildung 6.38: Ein�uss eines Zwischenannealings (ZA) auf die elektronischen Transporteigen-
schaften von BaPbO3-BaBiO3-Bilagen auf MgO-Substraten. a) Bei der BaPbO3-BaBiO3-Bilage
aus 60 LP BaPbO3 auf 100 LP BaBiO3 induziert das ZA einen metallischen Charakter im elek-
tronischen Transportverhalten und unterdrückt gleichzeitig die supraleitende Phase, die bei
Proben ohne ZA beobachtet wird (rote Kurve). b)Die Stapelfolge von 60 LP BaPbO3 auf 200 LP
BaBiO3 zeigt ohne ZA einen hohen elektrischen Widerstand und stark halbleiterähnlichen
Verhalten (nicht gezeigt), durch ein ZA reduziert sich der elektrische Widerstand um ein Viel-
faches. Das Abknicken des elektrischen Widerstand bei einem Druck von 1 bar O2 wird auf-
grund von MR-Analysen auf die einsetzende Supraleitung zurückgeführt.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Doktorarbeit habe ich BaPbO3-Monolagen und BaPbO3-BaBiO3-
Bilagen untersucht. In diesen Dünn�lmsystemen kann zweidimensionale Supraleitung
nachgewiesen werden. Darüber hinaus gibt es theoretische Hinweise auf verborgene
topologische Eigenschaften. Bei tiefen Temperaturen können durch Unordnung getrie-
bene Quantene�ekte auftreten, wie beispielsweise Elektron-Elektron-Wechselwirkung
(EEI) oder Quanteninterferenz (QI), wobei bei der QI die starke Spin-Bahn-Kopplung
des Systems die schwache Lokalisierung (WL) zur schwachen Antilokalisierung (WAL)
übergehen lässt. Die Dünn�lmproben habe ich mittels gepulster Laserablation auf
SrTiO3- und MgO-Substraten synthetisiert. Durch Aufnahme und Auswertung von Pol-
�guren und �-2�-Messungen kann ein epitaktisches Wachstum bei allen untersuchten
BaPbO3-Monolagen auf SrTiO3-Substraten sowie bei Schichtdicken unterhalb von et-
wa 54 nm auf MgO-Substraten nachgewiesen werden. Die erstellten reziproken Raum-
karten deuten einerseits auf ein pseudokubisches Wachstum der BaPbO3-Dünn�lme
auf MgO-Substraten und andererseits auf eine tetragonale Verspannung auf SrTiO3-
Substraten hin, wobei letztere sich möglicherweise aus einer domänenangepassten
Epitaxie ergibt.

Anschließend habe ich etablierte Theorien zur Beschreibung des elektrischen Trans-
ports in dünnen, störstellengetriebenen Filmen zusammengefasst, die vor allem bei
tiefen Temperaturen Abweichungen vom klassischen Transport beschreiben. Dabei
habe ich jeweils den theoretisch erwarteten Ein�uss der Temperatur und externer
Magnetfelder auf die Quantene�ekte der QI, EEI und supraleitenden Fluktuationen
(SLF) aufgezeigt.

Bei Untersuchungen des elektrischen Transports zeigen alle gemessenen BaPbO3-
Monolagen eine lineare Abhängigkeit des Hall-Widerstands vom Magnetfeld und somit
ein e�ektives Einbandverhalten mit (Bloch-)Elektronen als Ladungsträger. Die Volu-
menladungsträgerdichte korreliert maßgeblich mit der Schichtdicke, wobei die Kristal-
linität der Proben diese weiter beein�usst. Bei BaPbO3-Monolagen auf MgO-Substraten
zeigt sich mit wachsender Schichtdicke, dass die elektrisch aktive Schichtdicke von
der geometrischen deutlich abweicht, was mit einer ansteigenden Grenz- und Ober-
�ächenrauigkeit sowie möglicherweise mit einer Änderung der Sauersto�beladung
in Zusammenhang steht. Die Absolutwerte der spezi�schen Widerstände nehmen
tendenziell in Filmen mit niedriger Schichtdicke zu, was zumindest teilweise auf den
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7 Zusammenfassung und Ausblick

erhöhten Ein�uss der Grenz�äche auf die mittlere freie Weglänge zurückzuführen
ist. Der temperaturabhängige Verlauf des elektrischen Widerstands kann prinzipiell
im Bereich des metallischen Abfalls (bei hohen Temperaturen) klassisch durch das
Wechselspiel von Streuprozessen der Elektronen mit Gitterdefekten, Phononen und
anderen Elektronen verstanden werden.

Der elektrische Transport der BaPbO3-Monolagen lässt sich bei tiefen Temperaturen
durch das Zusammenspiel aus EEI und QI verstehen. Für die Auswertung des elektri-
schen Transports habe ich eine Fitroutine implementiert, mit deren Hilfe die jeweiligen
Beiträge der QI und EEI konsistent herausgearbeitet werden. Folgende Schritte be-
stimmen den Programmablauf: Anpassung der magnetfeldabhängigen Änderung der
spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(B) mit Theorien der QI; algebraische Beschreibung der
Temperaturabhängigkeit der extrahierten Werte des charakteristischen Magnetfelds
der inelastischen Streuung Bi(T ); Berechnung des damit erwarteten Ein�usses der
QI auf die temperaturabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ) und
Abzug von dessen Beitrag von den Rohdaten; Beschreibung des korrigierten Δ�(T )-
Verlaufs mit Theorien der EEI und Bestimmung des Abschirmparameters � , welcher
die gegenseitige Abschirmung der Elektronen bei der EEI beschreibt; Berechnung des
damit erwarteten Ein�usses der EEI auf die magnetfeldabhängige Änderung der spezi-
�schen Leitfähigkeit Δ�(B) und Abzug von dessen Beitrag von den Rohdaten. Diese
Schritte werden mehrmals iterativ durchlaufen, sodass die Werte der charakteristischen
Größen, die die beteiligten E�ekte beschreiben, konvergieren. Die Berücksichtigung
des temperaturabhängigen WL-WAL-Übergangs kann dabei von Relevanz sein. Die
extrahierten Werte der Abschirmkonstante können durch Messung des temperaturab-
hängigen elektrischen Widerstands bei einem angelegten Magnetfeld B, das größer
als das charakteristische Feld der inelastischen Streuung ist (B > Bi), unabhängig
veri�ziert werden.

Die Auswertung der Daten erfolgt dabei unter Beachtung der angenommenen
Dimensionalitäten und jeweils gültigen Regime. Die Transportdaten der BaPbO3-
Monolagen können mit der Theorie nach Hikami, Larkin und Nagaoka (HLN) unter
Erweiterung der �niten Schichtdicke verstanden werden. Es zeigt sich, dass diese unter
Berücksichtigung des D’yakonov-Perel’-Spin-Relaxationsmechanismus äquivalent
zur Theorie nach Iordanskii, Lyanda-Geller und Pikus (ILP) unter Annahme einer
dreifachen Spinwindung beim Umlauf um die Fermi�äche ist.

Der elektrische Transport mit und ohne senkrecht zur Filmebene angelegtem Ma-
gnetfeld kann konsistent über die implementierte Fitroutine beschrieben werden. Es
ergibt sich bei allen Untersuchungen bis mindestens zu einer Temperatur von etwa 5 K
eine ln(T )-Abhängigkeit der um den QI-Beitrag bereinigten temperaturabhängigen
Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit. In diesem Temperaturbereich ist die Be-
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dingung der zweidimensionalen EEI erfüllt, sodass die thermische Di�usionslänge lth
kleiner als die (elektrisch aktive) Schichtdicke t (bzw. tel) ist. Aus derjenigen Tempe-
ratur Tth, oberhalb derer die ln(T )-Abhängigkeit nicht mehr gegeben ist, kann der
Wert der Di�usionskonstante abgeschätzt werden. Bei Dünn�lmproben auf SrTiO3-
Substraten stimmen diese Werte mit den klassisch abgeschätzten Werten überein. Bei
Dünn�lmproben auf MgO-Substraten weichen die beiden Werte mit zunehmender
Schichtdicke weiter voneinander ab, was auf die im Verhältnis zur Filmschichtdicke t
kleinere elektrisch aktive Schichtdicke tel zurückzuführen ist. Diese Beobachtung wird
durch die Beschreibung der Magnetotransportdaten dickerer BaPbO3-Monolagen auf
MgO-Substraten gestützt, da diese mit dünneren Schichtdicken besser gelingt. Verläss-
liche Werte für tel ergeben sich oberhalb von etwa 10 nm bis 15 nm und sind in etwa
halb so groß wie die Filmschichtdicke.

Der Vergleich von Transportstreuzeit �tr und Spin-Bahn-Streuzeit �so deutet sowohl
den D’yakonov-Perel’- als auch den Elliott-Yafet-Mechanismus als vorherrschende
Spinrelaxationsmechanismen an, wobei ersterer tendenziell mit abnehmender Schicht-
dicke und zunehmender mittlerer freier Weglänge an Relevanz gewinnt. An allen
Messreihen zeigen sich mit zunehmender Schichtdicke t kleinere Werte für die cha-
rakteristischen Magnetfelder der Spin-Bahn-Streuung Bso und der inelastischen Streu-
ung Bi sowie der Koe�zienten � und 
 , die den Bi(T )-Verlauf algebraisch beschreiben.
Dabei nimmt der Ein�uss von Elektron-Phonon-Streuungen auf die inelastische Streu-
ung mit zunehmender Schichtdicke zu.

Im Unterschied zu BaPbO3-Monolagen auf SrTiO3 ergeben sich bei Monolagen auf
MgO größere Werte für das charakteristische Feld Bso und für die Abschirmkonstante � ,
wobei mit � > 1 die extrahierten Werte der Abschirmkonstante systematisch die
theoretische Grenze von 1 überschreiten. Letztgenanntes wird in der Literatur mit
einer starken Spin-Bahn-Streurate sowie topologischen Isolatoren in Zusammenhang
gebracht.

Ein anisotroper Magnetwiderstand (MR) deutet auf einen zweidimensionalen Cha-
rakter in den von mir untersuchten Dünn�lmproben hin, wobei sich mit abnehmender
Schichtdicke das Maximum des MR im parallelen Magnetfeld zu höheren Werten und
Magnetfeldern verschiebt. Die Theorie nach Maekawa-Fukuyama kann den abfal-
lenden MR bei hohen Magnetfeldern im parallelen Magnetfeld nicht erklären. Über
Einbeziehung des Aharanov-Bohm-E�ekts lassen sich vor allem dünne BaPbO3-Filme
auf MgO-Substraten mit einer hohen Anpassungsgüte beschreiben. Dabei extrahierte
Werte für Bso und Bi weichen von denjenigen leicht ab, die unter senkrechten Ma-
gnetfeldern gewonnen werden. Die Messergebnisse unter parallel zur Filmober�äche
einwirkendem Magnetfeld sind von der elektrischen Stromrichtung weitestgehend
unabhängig. Ist das Magnetfeld weder senkrecht noch parallel zur Filmober�äche
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7 Zusammenfassung und Ausblick

ausgerichtet, so ist eine Beschreibung der Daten über Projektionen aus senkrechten
und parallelen Beiträgen nicht möglich.

Zuletzt habe ich mich mit den BaPbO3-BaBiO3-Bilagen befasst, in welchen eine
BaBiO3-Schicht zwischen dem Substrat und dem BaPbO3-Film aufgewachsen wird.
Meine Untersuchungen knüpfen an [D1, D2] an, wo durch Variation der BaPbO3-
Schichtdicke auf einer konstanten BaBiO3-Schicht in einer unstrukturierten BaPbO3-
BaBiO3-Bilage zweidimensionale Supraleitung mit einer kritischen Temperatur vonTc ≈ 4K gefunden wurde. Erste Versuche, den elektrischen Transport der unstruktu-
rierten BaPbO3-BaBiO3-Bilage zu beschreiben, sind zum Teil widersprüchlich [D2].
Um das Tieftemperaturverhalten der BaPbO3-BaBiO3-Bilage besser zu verstehen, habe
ich im Rahmen dieser Arbeit diese BaPbO3-BaBiO3-Bilagen mit identischen charakte-
ristischen Größen reproduziert und den elektrischen Transport in nun strukturierten
Proben vermessen. Meine Untersuchungen ermöglichen eine Überprüfung der Re-
gime und Dimensionalität, welche im relevanten Temperaturbereich ein komplexes
Zusammenspiel aus EEI, QI und SLF andeuten, wobei möglicherweise gleich mehre-
re Quantene�ekte temperaturabhängig einen dimensionalen Übergang durchlaufen
(vgl. Abb. 6.29). Eine konsistente Beschreibung der Daten wird dadurch und aufgrund
von Limitierungen der Theorien sowie unterschiedlichen Anpassungsmöglichkeiten
erschwert.

Mit der Idee einerseits die Topographie an der (supraleitenden) Grenz�äche zu
manipulieren und andererseits einen Ein�uss auf die Sauersto�beladung der Grund-
schicht zu nehmen, habe ich im Rahmen dieser Arbeit die BaPbO3-BaBiO3-Grenz�äche
genauer studiert und deren strukturelle Eigenschaften modi�ziert. Dabei stellt sich
heraus, dass der Ein�uss der BaBiO3-Schichtdicke sowohl auf die mechanischen Ver-
spannungen im BaPbO3 als auch auf die Sprungtemperatur groß ist. In den meisten
Fällen wird die supraleitende Phase zu tieferen Temperaturen verschoben. Ein zusätz-
lich eingeführter, zeitlich begrenzter Aufheizprozess der BaBiO3-Grundschicht bei
unterschiedlichen Sauersto�hintergrunddrücken hat einen erheblichen Ein�uss auf
die elektronischen Transporteigenschaften der BaPbO3-BaBiO3-Bilage, wobei in den
meisten Fällen die supraleitende Phase unterdrückt wird. Interessanterweise lassen
sich die nicht-supraleitenden Bilagen dennoch nicht alleinig mit einem Zusammen-
spiel aus EEI und QI beschreiben, was auf eine zunehmende Komplexität durch die
zusätzliche Zwischenschicht hindeutet.

Ausblick und o�ene Fragestellungen

Auf der Suche nach einem theoretisch vorhergesagten symplektischen Metall-Isolator-
Übergang bleibt das Material BaPbO3 aufgrund seiner hohen Ladungsträgerdichte
und starken Spin-Bahn-Kopplung weiterhin ein ho�nungsvoller Kandidat. Hierfür
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sind große Werte von Bso, eine Reduzierung der Werte von Bi und eine Verbesserung
der Abschirmung der EEI erstrebenswert. Experimentell interessant könnte dabei die
Manipulation der Streuzentrendichte sein. Man könnte beispielsweise Fremdatome,
insbesondere solche, die als starke Spin-Bahn-Streuer bekannt sind (bspw. Gold),
einbringen. Alternativ könnte die Sauersto�beladung der Dünn�lmproben variiert
werden. Hierzu wurden bereits im Rahmen der von mir mitbetreuten Masterarbeit [M3]
Vorarbeiten geleistet, wobei der Hintergrunddruck während des Annealings variiert
wurde. Während dies einen großen Ein�uss auf die Absolutwerte des elektrischen
Widerstands hat, konnte im Rahmen dieser Arbeit eine wesentliche Ein�ussnahme auf
die Werte von Bso, Bi oder � nicht gefunden werden. Daran anschließende Experimente
könnten den Ein�uss der Zeitdauer oder der Temperatur während des Annealings
untersuchen.

Des Weiteren ist für die Suche des symplektischen Übergangs sowie zur Untersu-
chung topologischer Eigenschaften die Modulation der Ladungsträgerdichte inter-
essant. Auch hier habe ich bereits Vorarbeiten in Form von Felde�ektuntersuchungen
geleistet, deren schematische Aufbauten in Abbildung 7.1 dargestellt sind. Die Feld-
e�ektuntersuchungen zeigten leider hohe parasitäre Leckströme, die zwar durch
Ionenätzen der Probenränder und Einbringen dickerer Isolationsschichten prinzipiell
minimiert werden konnten, aber die Modulation der Ladungsträgerdichte nicht im
gewünschten Umfang realisieren ließen. Auch werden durch den komplexen Aufbau
der Proben die Ober�ächenrauigkeiten und die Sauersto�beladung beein�usst, was
wiederum Auswirkungen auf den elektrischen Transport hat. Dennoch sind die Vorar-
beiten vielversprechend für weitere Experimente. In Bezug auf die supraleitende Phase
sind Untersuchungen des Felde�ekts ebenfalls interessant, da hiermit die zweidimen-
sionale supraleitende Phase manipuliert und so ein supraleitender Felde�ekttransistor
realisiert werden könnte.

Zudem zeigen die Untersuchungen von [D1] wie auch diejenigen dieser Arbeit, dass
mechanische Verspannungen in der BaPbO3-Schicht die supraleitende Phase induzie-
ren. Möglicherweise könnte ein ähnliches Maß an mechanischer Verspannung auch
durch die Wahl eines entsprechenden Substrats oder einer weiteren Zwischenschicht
induziert werden, und somit die supraleitende Phase auch ohne die hier verwen-
dete BaBiO3-Zwischenschicht erreicht werden. Hierfür wäre ein Substrat oder eine
Zwischenschicht mit gegebenenfalls von der (001)-Orientierung abweichende Ober-
�ächennormale interessant, das bzw. die eine größere Gitterkonstante als die des
BaPbO3-Kristalls hat.

Aus theoretischer Sicht wäre eine Erweiterung der Theorien zu größeren Magnet-
feldern hilfreich. Sowohl die SLF als auch die EEI werden durch unterschiedliche
Bedingungen auf vergleichsweise kleine Magnetfelder limitiert, sodass zum Teil die
entsprechenden Signaturen der Quantene�ekte nich erfasst werden können.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Abbildung 7.1: Realisierte, schematische Aufbauten zur möglichen Manipulation der Ladungs-
trägerdichte im BaPbO3-BaBiO3-System. Um ein möglichst hohes elektrisches Feld senkrecht
zur Filmebene (entlang z-Richtung) zu erreichen, soll die Gate-Spannung direkt am zu un-
tersuchenden Dünn�lm anliegen. Hierfür kann entweder a) eine leitfähige Schicht mit einer
ähnlichen Gitterkonstante wie der des SrTiO3-Substrats als unterste Schicht aufgewachsen
werden (hier: SrRuO3), oder b) Niob-dotiertes SrTiO3 als Substrat verwendet werden, wel-
ches aufgrund seiner Dotierung elektrisch leitfähig ist. Letzteres kann durch eine zusätzliche
homoepitaktisch gewachsene SrTiO3-Schicht bedeckt werden. Das zu untersuchende Dünn-
�lmsystem muss beidseitig elektrisch isolierend auf das entsprechend präparierte Substrat
aufgewachsen werden. Am Beispiel der hier gezeigten BaPbO3-BaBiO3-Bilagen kann BaBiO3

als Isolationsschicht verwendet werden, für den Fall von Monolagen emp�ehlt sich beispiels-
weise die Verwendung von SrTiO3. Der obere Gate-Kontakt kann wiederum aus SrRuO3 oder
aus Gold bestehen. Die Stacks wurden einerseits durch Photolithographie und Ionenätzen,
andererseits durch de�nierte YBa2Cu3O7−� -Schichten und anschließendem nasschemischen
Ätzen präpariert. Bei allen durchgeführten Versuchen waren parasitäre Leckströme entlang
der z-Richtung messbar, deren Stärke zwar durch Bearbeitung der Probenränder durch Io-
nenätzen und durch dickere Isolationsschichten verringert, jedoch nicht ganz unterdrückt
werden konnte. c) Schematischer Messaufbau zur Untersuchung des Felde�ekts an struktu-
rierten Proben. Der untere Gate-Kontakt wird hierbei auf die Unterseite der Probe gelegt. Die
rote Fläche stellt (zur besseren Unterscheidung) eine SrTiO3-Schicht dar, ansonsten sind die
Farben konsistent zu a) und b) gewählt.

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass das BaPbO3-System weiterhin interessante
Fragestellungen aufwirft. Mit dieser Arbeit leiste ich dabei einen wichtigen Beitrag
zum tieferen Verständnis des BaPbO3-Systems, indem ich eine umfassende Auswerte-
methode des elektrischen Transports dünner Schichten anbiete, die unterschiedliche
Quantene�ekte berücksichtigt und dabei deren gegenseitige Ein�ussnahme herausar-
beitet. Mit dem vorgestellten Verfahren können dünne Filme mit ausgeprägter EEI
und QI konsistent beschrieben werden.
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A Anhang

A.1 Strukturelle Untersuchungen: Ergänzungen
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Abbildung A.1: Nachweis der Übernahme der lateralen kristallographischen Vorzugsrichtung
aus Untersuchungen der Textur der (110)-Netzebenen eines 22,4-nm-dicken (60 LP) BaPbO3-Films
auf einem SrTiO3-Substrat. a) Die Pol�gur des Films zeigt eine vierzählige Rotationssymme-
trie, wie es für einkristallines Wachstum zu erwarten ist. b) Die �-Scans von Film (rot) und
Substrat (blau) bei � = 45° zeigen jeweils vier Maxima bei gleichen Positionen entlang der
Kristallachsen. Die Halbwertsbreiten der Re�exe von Substrat und Film betragen (0,32 ± 0,07)°
bzw. (0,90 ± 0,42)°.
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A Anhang

A.2 Elektronischen Transporteigenscha�en:
Ergänzungen

Di�usionskonstante

Die Bewegung von Ladungsträgern in einem durch Störstellen getriebenen System
kann als di�usiver Prozess aufgefasst werden. Ein maßgeblicher Parameter ist dabei
die Di�usionskonstante D mit deren Herleitung ich mich in diesem Kapitel befassen
werde: Das erste Fick’sche Gesetz verbindet über die Di�usionskonstante D den
Teilchenstrom jT mit dem Gradienten der Teilchendichte nT:

jT = −D∂nT∂r . (A.1)

Bezogen auf die elektrische Stromdichte jel geladener Teilchen mit der Ladung q folgt
damit: jel = −qD∂nel∂r . (A.2)

Die partielle Ableitung der Ladungsträgerdichte nel kann auch in Abhängigkeit der
Energie E ausgedrückt werden: ∂nel∂r = ∂nel∂E ⋅ ∂E∂r . (A.3)

Dabei ist die Energie E die Energie, die die Ladungsträger mit der Ladung q im
elektrischen Feld Eel erfahren: E = q ∫ Eeldr. (A.4)

Im thermodynamischen Gleichgewicht sind die elektrischen Stromdichten des Drift-
und Di�usionsstroms gleich groß:

jdriftel = jdiffel . (A.5)

Mit den De�nitionen des Ohm’schen Gesetzes (Gl. 5.1), der elektrischen Stromdich-
te jdriftel (Gl. 5.2) und der Mobilität � der Ladungsträger (Gl. 5.4) ergibt sich:

jdriftel = qnel�Eel (A.6)

und damit die folgende Relation:

jel = −qD∂nel∂r = −qD∂nel∂E ⋅ ∂E∂r = −q2D∂nel∂E Eel = qnel�Eel (A.7)
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A.2 Elektronischen Transporteigenschaften: Ergänzungen

Aus diesen Formelzusammenhängen lässt sich die Di�usionskonstante D folgender-
maßen extrahieren:

D = − �q2 ∂nel∂E = −nelq2�tr/mTq2 ∂nel∂E = − �trmT nel∂nel∂E . (A.8)

Nun ist ein Ausdruck für die Zustandsdichte an der Fermikante erforderlich. Die
Anzahl Nel der elektronischen Zustände in einem d-dimensionalen Hyperkubus mit
der Ausdehnung L kann über das Verhältnis der d-dimensionalen Fermikugel und
dem Volumen eines elektronischen Zustands hergeleitet werden. Für Ladungsträger
mit halbzahligen Spin gilt: Nel = 2 ⋅ Vd (k)|kF( 2πL )d . (A.9)

Dabei kann das Volumen Vd (k) einer d-dimensionalen Kugel im Impulsraum mithilfe
der Gamma-Funktion Γ beschrieben werden:

Vd (k) = πd/2Γ(d/2 + 1)kd . (A.10)

Der Fermi-Wellenvektor kF kann durch den Zusammenhang aus der Anzahl der Zu-
stände und der Dimensionalität des Volumens einer Kugel allgemein folgendermaßen
ausgedrückt werden: kF = ( Γ(d/2 + 1)2 ⋅ 2−dπ−d/2nel)1/d . (A.11)

Die Zustandsdichte ∂nel∂E = ∂nel∂k ⋅ ∂k∂E (A.12)

mit nel = Nel/Ld hängt nun von der Dispersion der Ladungsträger

E = ℏ22mTk2 (A.13)

ab. Ein allgemeiner Ausdruck für die Zustandsdichte an der Fermikante lautet demnach:∂nel∂E ||||kF

= ∂nel∂k ⋅ ∂k∂E ||||kF

= ∂nel∂k ||||kF

⋅ mTℏ2kF
= 2(2π)d ⋅ πd/2Γ(d/2 + 1) ⋅ dkd−1F ⋅ mTℏ2kF

. (A.14)

Zusammen mit dem Ausdruck für die Di�usionskonstante aus Gleichung A.8 �ndet
man somit folgendes Ergebnis für den Betrag der Di�usionskonstante:

D = �trnelmT ∂nel∂E = �trmT ⋅2kd 2−dπ−d/2Γ(d/2 + 1) ⋅ (2π)d2 Γ(d/2 + 1)πd/2 ℏ2mTkd−2F d = �trd ℏ2k2Fm2T = �trv2Fd . (A.15)
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A Anhang

HLN-Theorie in dreidimensionalen Systemen

Für Systeme mit großen Werten für die Di�usionskonstante (D > 2 cm2 s−1) lässt sich
die Quantenkorrektur im Dreidimensionalen folgendermaßen beschreiben [249, 251,
313, 314]: δ�3D = e2πℎ√eBℏ [32f3( BB2) − 12f3( BB3)] (A.16)

mit f3(x) = ∞∑n=0 [2 (n + 1 + 1x ) 12 − 2(n + 1x ) 12 − (n + 12 + 1x )− 12 ] . (A.17)

Dabei entsprechen B2 und B3 den bereits bekannten Magnetfeldern aus Gl. 5.45b
bzw. 5.45c im EY-Regime. Allgemeinere Fälle werden in [251, 313, 315] diskutiert. Die
Verläufe der magnetfeldabhängigen Änderungen der spezi�schen Leitfähigkeit, die
sich aus der zweidimensionale HLN-Theorie unter Erweiterung �niter Schichtdicken
(Gl. 5.56) ergeben, beschreiben im Grenzfall dicker Filme die dreidimensionalen Ver-
läufe (s. Abb. A.2). Damit beschreibt Gleichung 5.56 den dimensionalen Übergang der
Probe.
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Abbildung A.2: Modellrechnungen der Schichtdickenabhängigkeit der magnetfeldabhängigen
Änderung der (zweidimensionalen) spezi�schen Leitfähigkeit. Mit zunehmender simulierter
Schichtdicke geht die HLN-Theorie unter �niter Erweiterung (Gl. 5.56) in den berechneten
Verlauf der dreidimensionalen HLN-Theorie (Gl. A.16) über. Die dreidimensionale Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit wird mit der Schichtdicke t in einen zweidimensionalen Betrag
umgerechnet: Δ�2D = Δ�3Dt . Weitere festgelegte Parameter lauten: Bso = 0,5 T, Bi = 0,1 T undBe ≫ B.
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A.2 Elektronischen Transporteigenschaften: Ergänzungen

ILP-Theorie

In diesem Abschnitt sollen lediglich kurz die wichtigsten Gleichungen der ILP-Theo-
rie [233] wiedergegeben werden. Eine ausführliche Aufbereitung ist beispielswei-
se in [D2] vorzu�nden. In der ILP-Theorie geht der DP-Mechanismus direkt in die
Auswertung der Cooperon-Diagramme (Leiterdiagramme) ein. Die Korrekturen der
spezi�schen Leitfähigkeit können wieder über die diagrammatische Störungstheorie
berechnet werden. Als Ergebnis resultiert für die Änderung der spezi�schen Leitfähig-
keit [D2, 233, 316]:

Δ� ILP(B) = −12 e2πℎ [(B) − (0) + Ψ( BBi)] , mit (A.18)

(B) = 1a0 + 2a0 + 1 + BsoBa1 (a0 + BsoB ) − 2B′soB+ nmax∑n=1 3a2n + 2an BsoB − 1 − 2 (2n + 1) B′soB(an + BsoB ) an−1an+1 − 2B′soB [(2n + 1) an − 1] ,
(A.18a)

mit an = n + 12 + Bi + BsoB . (A.18b)

Dabei gibt es zwei unterschiedliche charakteristische Felder der Spin-Bahn-StreuungBso
und B′so. Über deren Relation lassen sich zwei Spezialfälle ableiten: Ist B′so = 0 T win-
det sich bei einem vollen Umlauf der Spin dreifach, bei Bso = B′so einfach. Im ersten
Fall lässt sich die ILP-Theorie in den Ausdruck aus der HLN-Theorie im DP-Regime
(Gl. 5.53) unter der Annahme dominierender elastischer Streuungen transferieren.
Damit ergibt sich [D2, 233, 316]:

Δ� ILP3 (B) = e2πℎ [Ψ( BBso + Bi) − 12Ψ( BBi) + 12Ψ( B2Bso + Bi)] . (A.19)

Unter einfacher Spinwindung lässt sich die Gleichung A.18 nach Punnose [317] ver-
einfachen:

Δ�1(B) = 12 e2πℎ[ ∑s=0,±1 us (12 + BiB − vs) −  (12 + BiB )− 2 ln(BiB ) + 4B24 (Bso + Bi)2 − B2 + C],mit (A.20)

C = −2 ln(1 + BsoBi )− ln(a + 2BsoBi )+ 8√7 + 16 BiBso cos−1
⎛⎜⎜⎝ ( 2BiBso ) − 1√[( 2BiBso ) + 3]2 − 1

⎞⎟⎟⎠ , (A.21)
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AbbildungA.3:Magnetfeldabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit, beschrieben nach
der ILP-Theorie. Mit Bso = B′so resultieren durch die Gleichung A.18 die blau gefärbten Verläu-
fe. Diese entsprechen einer Einfach-Windung des Spins um die Fermi�äche. Dessen Verlauf
unterscheidet sich oberhalb von Bso deutlich von dem unter Dreifach-Spinwindung (B′so = 0,
rot). Dabei wurden Bso = 0,5 T und Bi = 0,1 T gewählt. Die unterschiedliche Farbstärken reprä-
sentieren die unterschiedliche Wahl von Btr und sind in der Legende zugeordnet. Zu sehen ist,
dass die Kurven schnell konvergieren. Der Verlauf der Dreifach-Spinwindung (rot) entspricht
dem der HLN-Theorie im DP-Regime (Gl. A.19).

us = 3v2s + 4vs (BsoB ) + 5 (BsoB )2 + 4 (BiB ) (BsoB ) − 1∏s′≠s (vs − vs′) , (A.22)

vs = 2� cos [� − 2π3 (1 − s)] , (A.23)

� = √1 − 4 (BiB ) (BsoB ) − (BsoB )23 und (A.24)

� = 13 cos−1 [−(BsoB� )3(1 + 2BiBso)] . (A.25)

Die unterschiedlichen Auswirkungen auf die magnetfeldabhängige Änderung der
spezi�schen Leitfähigkeit unter einfacher sowie dreifacher Spinwindung sind in Abbil-
dung A.3 schematisch aufgezeigt. Während sich die Kurven bei niedrigen Magnetfel-
dern bis zum Wert von Bso sehr ähneln, reagiert die einfach-Spinwindung wesentlich
stärker auf stärkere Magnetfelder. Die beiden Verläufe bilden die Grenzfälle der ILP-
Theorie (Gl. A.18).

Maekawa-Fukuyama

In den Theorien von Maekawa und Fukuyama (MF) [244] wird der zusätzliche E�ekt
der Zeeman-Aufspaltung aufgrund eines externen Feldes auf die QI untersucht. Da
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die Zeeman-Aufspaltung rein von der Stärke des Magnetfelds, nicht aber von dessen
Orientierung abhängt, ist ein Ein�uss auch in einem parallel zur Filmober�äche ange-
legten Magnetfeld zu erwarten. Doch auch bei der Beschreibung des senkrechten Falls
ändert sich die Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit damit zu [D2]:

Δ�MF⟂ (B⟂) = e2πℎ{Ψ(2Bso, x + 2Bso, z + BiB⟂ ) − 12 ln(4Bxso + BiBi )+ 12√1 − 
⟂ [ψ(12 + 2Bso, x(1 + √1 − 
⟂) + BiB⟂ )− ψ(12 + 2Bxso(1 − √1 − 
⟂) + BiB⟂ )]},
(A.26)


⟂ = 
⟂(B⟂) = ( g�B4eD B⟂2Bxso)2 , (A.26a)

mit dem Landé-Faktor g, der Di�usionskonstante D, der Elementarladung e sowie
dem Bohrschen Magneton �B. Im parallelen Magnetfeld ergibt sich für die Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit [D2]:

Δ�MF∥ (B∥) = e2πℎ[ 12√1 − 
∥ ln(Bi + (Bso, x + Bso, z) (1 + √1 − 
∥)Bi + (Bso, x + Bso, z) (1 − √1 − 
∥))− 12 ln(1 + 2Bso, x + 2Bso, zBi )], (A.27)


∥ = 
∥(B∥) = ( g�B4eD B∥Bxso + Bzso)2 . (A.27a)

Mit diesem allgemeinen Ausdruck kann nun wieder sowohl der DP-Mechanismus
über 2Bso, x = Bso und Bso, z = 0 als auch der EY-Mechanismus über 3Bso, x = 3Bso, z = Bso
berücksichtigt werden.

Umrechnung des MR

Mit dem Ausdruck Δ�(B) = �(B) − �(0) lässt sich der Magnetotransport folgenderma-
ßen umschreiben:

MR = R(B) − R(0)R(0) = Rs(B) − Rs(0)Rs(0) = �(B) − �(0)�(0) = �(B)�(0) − 1= �(0)�(B) − 1 = �(0)�(0) + Δ�(B) − 1 = 11 + 1�(0)Δ�(B) − 1= 11 + �(0)Δ�(B) − 1,
(A.28)

187



A Anhang

wobei die 0 jeweils vom Magnetfeld unabhängige Beiträge indiziert. Der Parameter R
beschreibt den Widerstand, Rs den Schichtwiderstand, � den spezi�schen Widerstand,� die spezi�sche Leitfähigkeit und Δ�(B) dessen magnetfeldabhängige Änderung, die
beispielsweise durch Quantene�ekte verursacht werden.

A.3 Experimentellen Untersuchungen: Ergänzungen

Klassische Leitfähigkeit – Namba-Fuchs
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Abbildung A.4: Ein�uss der Grenz�äche nach Namba-Fuchs auf den spezi�schen elektrischen
Widerstand von BaPbO3-Dünn�lmproben der Datenreihe a) MGO und b) STO #1. Der spezi�-
sche Widerstand � bei verschiedenen Temperaturen ist jeweils gegen die aus XRR-Messungen
bekannte BaPbO3-Schichtdicke t aufgetragen. Durchgezogene Linien zeigen jeweils die bes-
te Anpassung aus der Auswertung nach Fuchs mit Gleichung 5.17, gestrichelte Linien nach
Namba-Fuchs mit Gleichung 5.19. Die Anpassungen gelingen durch die zusätzliche Modula-
tion der Ober�ächentopographie besser, es ergeben sich jedoch teilweise physikalisch nicht
sinnvolle Werte, wie beispielsweise eine mittlere freie Weglänge von lmfp > 1 μm oder eine Spe-
kularität von p ≈ 0. Als Wert für den spezi�schen Widerstand bei t → ∞ (Bulk-Widerstand)
wird für die gezeigte Anpassung der Literaturwert aus [99] mit 3,5 μΩm angenommen.
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Ausschluss des Kondo-E�ekts
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Abbildung A.5: Temperaturabhängigkeit des Schichtwiderstands als Funktion eines äußeren Ma-
gnetfelds einer 15-nm-dicken BaPbO3-Dünn�lmprobe auf SrTiO3. Der temperaturabhängige Ver-
lauf des Schichtwiderstands ändert sich durch Anlegen eines äußeren Magnetfelds senkrecht
zur Filmebene bei tiefen Temperaturen signi�kant. Die Erhöhung des elektrischen Wider-
stands durch das äußere Magnetfeld sättigt für hohe Magnetfelder. Diese Abhängigkeit vom
Magnetfeld kann durch die Unterbindung der QI bei kleinen Magnetfeldern verstanden wer-
den. Da diese bei größeren Magnetfeldern keinen weiteren Ein�uss auf den Schichtwiderstand
haben, ist der Kondo-E�ekt auszuschließen.
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Ablaufdiagramm der selbstkonsistenten Fitroutine

Abbildung A.6: Schematisches Ablaufdiagramm der selbstkonsistenten Fitroutine, die im Rah-
men dieser Arbeit in Python implementiert wurde. Ausgehend von einem geschätzten bzw. ver-
nachlässigten EEI-Beitrags auf die magnetfeldabhängige Änderung der spezi�schen Leitfähig-
keit Δ�(B) (bei verschiedenen Temperaturen) wird dieser von den Rohdaten abgezogen. Die
um den EEI-Beitrag bereinigten Δ�(B)-Daten werden mit Theorien der QI angepasst, woraus
sich die charakteristischen Felder Bi und Bso ergeben. Aus diesen Analysen bei verschiedenen
Temperaturen ergibt sich eine Temperaturabhängigkeit von Bi, die mathematisch beschrieben
werden kann. Hieraus lässt sich der Betrag der QI auf die temperaturabhängige Änderung
der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ) ermitteln. Durch Abzug des Beitrags von den Rohdaten
ergeben sich die um den QI-bereinigten Δ�(T )-Daten, die wiederum mit Theorien der EEI
angepasst werden können. Daraus kann der Abschirmparameter � bestimmt werden. Dieser
wird auf Konvergenz geprüft. Falls diese nicht gegeben ist, wird auf Basis des bestimmten
Wertes von � der Beitrag der EEI auf Δ�(B) berechnet und die Iteration beginnt von vorne.

190



A.3 Experimentellen Untersuchungen: Ergänzungen

Selbstkonsistente Auswertung von BaPbO3-Dünnfilmen auf
SrTiO3-Substraten, Datenreihe STO #1

Abbildung A.7: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
6-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf SrTiO3 (Datenreihe STO #1). a) Unabhängige Be-
stimmung des Wertes für die Abschirmkonstante � durch Analysen der temperaturabhängi-
gen Änderung der (zweidimensionalen) spezi�schen Leitfähigkeit bei unterschiedlichen (kon-
stanten) Magnetfeldern B. Das Auswerteverfahren wird in Abbildung 6.17 genauer beschrie-
benen. Für B > Bi entspricht |m| = � , was bei dieser Probe mit B > 0,4 T und |m| = 0,658 ± 0,008
gegeben ist. b) Ergebnis der Fitroutine nach dem in Abbildung 6.14 beschriebenen Verfahren.
Durchgezogene Linien beschreiben jeweils die erwarten EEI-Beiträge, die sich durch Auswer-
tung von Δ�(T ) ergeben. Die gezeigten Daten wurden um diese Beiträge korrigiert und mit
der HLN-Theorie angepasst. c) Temperaturabhängigkeit der aus b) extrahierten Werte von Bso
und Bi, letztere Abhängigkeit kann algebraisch angepasst werden. d) Abzug des aus c) be-
stimmbaren QI-Beitrags auf Δ�(T ) und Bestimmung der Abschirmkonstante zu � = 0,66 aus
dem resultierenden Verlauf, nach dem in Abbildung 6.15 beschriebenen Verfahren. Die Tempe-
ratur Tth beschreibt die Temperatur, oberhalb derer die korrigierten Δ�(T )-Daten nicht mehr
mit einem zweidimensionalen EEI-Beitrag beschrieben werden können. Weitere Größen, die
aus den Teilabbildungen b)-d) extrahiert wurden, sind in Tabelle 6.2 aufgelistet.
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Abbildung A.8: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
9,9-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf SrTiO3 (Datenreihe STO #1). Für eine ausführ-
lichere Beschreibung wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.7 verwiesen. Extrahierte
Werte der selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.2 aufgelistet.
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Abbildung A.9: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
15-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf SrTiO3 (Datenreihe STO #1). Für eine ausführ-
lichere Beschreibung wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.7 verwiesen. Extrahierte
Werte der selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.2 aufgelistet.
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Selbstkonsistente Auswertung von BaPbO3-Dünnfilmen auf
SrTiO3-Substraten, Datenreihe STO #2

Abbildung A.10: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports ei-
ner 4,8-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf SrTiO3 (Datenreihe STO #2). a) Ergebnis
der Fitroutine nach dem in Abbildung 6.14 beschriebenen Verfahren. Durchgezogene Lini-
en beschreiben jeweils die erwarten EEI-Beiträge, die sich durch Auswertung von Δ�(T ) er-
geben. Die gezeigten Daten wurden um diese Beiträge korrigiert und mit der HLN-Theorie
angepasst. b) Temperaturabhängigkeit der aus a) extrahierten Werte von Bso und Bi, letzte-
re Abhängigkeit kann algebraisch angepasst werden. c) Abzug des aus b) bestimmbaren QI-
Beitrags auf Δ�(T ) und Bestimmung der Abschirmkonstante zu � = 0,81 aus dem resultieren-
den Verlauf, nach dem in Abbildung 6.15 beschriebenen Verfahren. Weitere Größen, die aus
den Teilabbildungen a)-c) extrahiert wurden, sind in Tabelle 6.2 aufgelistet.
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Abbildung A.11: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
21,3-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf SrTiO3 (Datenreihe STO #2). Für eine ausführ-
lichere Beschreibung wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.10 verwiesen. Extrahierte
Werte der selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.2 aufgelistet.
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Selbstkonsistente Auswertung von BaPbO3-Dünnfilmen auf
MgO-Substraten

Abbildung A.12: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
6,3-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. a) Ergebnis der Fitroutine nach dem
in Abbildung 6.14 beschriebenen Verfahren. Als Erweiterung werden bei Proben auf MgO-
Substraten die elektrisch leitfähigen Schichtdicken als Anpassungsparameter freigegeben. Zu-
dem wird ein Wert für die Abschirmkonstante von � > 1 im Δ�(T ) als � = 1 an Δ�(B)
weitergegeben, wodurch bei den meisten BaPbO3-Monolagen auf MgO der Beitrag der EEI
auf Δ�(B) entfällt. b) Temperaturabhängigkeit der aus a) extrahierten Werte von Bso und Bi,
letztere Abhängigkeit kann algebraisch angepasst werden. c) Abzug des aus b) bestimmbaren
QI-Beitrags auf Δ�(T ) und Bestimmung der Abschirmkonstante zu � = 1,21 aus dem resul-
tierenden Verlauf, nach dem in Abbildung 6.15 beschriebenen Verfahren. Die Temperatur Tth
beschreibt die Temperatur, oberhalb derer die korrigierten Δ�(T )-Daten nicht mehr mit ei-
nem zweidimensionalen EEI-Beitrag beschrieben werden können. Weitere Größen, die aus
den Teilabbildungen a)-c) extrahiert wurden, sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.13: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
7,8-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. a) Unabhängige Bestimmung des Wer-
tes für die Abschirmkonstante � durch Analysen der temperaturabhängigen Änderung der
(zweidimensionalen) spezi�schen Leitfähigkeit bei unterschiedlichen (konstanten) Magnet-
feldern B. Das Auswerteverfahren wird in Abbildung 6.17 genauer beschriebenen. Für B > Bi

entspricht |m| = � , was bei dieser Probe mit B > 0,4 T und |m| = 1,38 ± 0,04 gegeben ist. Für b)-
d) wird auf die ausführlichere Beschreibung in der Bildunterschrift von Abbildung A.12 ver-
wiesen. Extrahierte Werte der selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.14: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
10,2-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Für eine ausführlichere Beschreibung
wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.12 verwiesen. Extrahierte Werte der selbstkon-
sistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.15: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
12,2-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Für eine ausführlichere Beschreibung
wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.13 und A.12 verwiesen. Extrahierte Werte der
selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.16: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
21,1-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Für eine ausführlichere Beschreibung
wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.13 und A.12 verwiesen. Extrahierte Werte der
selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.17: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
29,2-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Für eine ausführlichere Beschreibung
wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.13 und A.12 verwiesen. Extrahierte Werte der
selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.18: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
32,9-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Für eine ausführlichere Beschreibung
wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.13 und A.12 verwiesen. Extrahierte Werte der
selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Abbildung A.19: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
54-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO. Für eine ausführlichere Beschreibung
wird auf die Bildunterschrift von Abbildung A.13 und A.12 verwiesen. Extrahierte Werte der
selbstkonsistenten Auswertung sind in Tabelle 6.6 aufgelistet.
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Dreidimensionale Beschreibung der EEI

Abbildung A.20: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports un-
ter Annahme eines 3D-EEI-Beitrags bei einer 54-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf
MgO. Anstelle der 2D-Theorien der EEI für Δ�(T ) und Δ�(B) wird hier deren 3D-Pendant
verwendet (Gl. 5.73/5.70). Dabei wird mit Δ�2D = tΔ�3D der 3D-Beitrag durch Bezug auf die
Schichtdicke t in einen 2D-Beitrag übersetzt. a) Ergebnis der Fitroutine nach dem in Abbil-
dung 6.14 beschriebenen Verfahren, wobei sich der prognostizierte 3D-EEI Beitrag aus der
Auswertung von Δ�(T ) ergibt, in einen 2D-Beitrag übersetzt und von den Daten abgezo-
gen wird. Die Anpassungen werden auf 3 T begrenzt um das Maximum möglichst präzise
zu beschreiben. b) Temperaturabhängigkeit der aus a) extrahierten Werte von Bso und Bi,
letztere Abhängigkeit kann algebraisch angepasst werden. c) Abzug des aus b) bestimmba-
ren QI-Beitrags auf Δ�(T ) und Interpretation des verbleibenden Verlaufs als 3D-EEI-Beitrag.
Als Anpassungsparameter ist dabei die Abschirmkonstante � und die Di�usionskonstante D
freigegeben. Da die Parameter in Gleichung 5.73 korrelieren, werden beide über die letzten
Iterationen gemittelt, um Oszillationen in der Fitroutine zu vermeiden. Mit D = 0,67 cm2 s−1
ist der resultierende Wert der Di�usionskonstante vergleichsweise klein. Die Fixierung der
Di�usionskonstante auf den klassisch bestimmten Wert von D = 1,63 cm2 s−1 führt zu ähnli-
chen Ergebnissen. Die Werte der Anpassungen konvergieren nicht. Gezeigt ist das Ergebnis
nach 100 Iterationen. Die Daten können mit 3D-Theorien der EEI nicht besser beschrieben
werden.
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Beschreibung unter fixierter Schichtdicke

Abbildung A.21: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports einer
bei einer 54-nm-dicken BaPbO3-Monolage, gewachsen auf MgO, mit �xierter Schichtdicke. a) Er-
gebnis der Fitroutine nach dem in Abbildung 6.14 beschriebenen Verfahren. Im Gegensatz
zu den Analysen in den Abbildungen A.12 bis A.19 ist die Schichtdicke in der HLN-Theorie
(Gl. 5.57) �xiert, wodurch die Verläufe bei hohen Magnetfeldern stärker vom Magnetfeld ab-
hängen und die Messdaten nicht beschreiben können. Um das Maximum möglichst präzise zu
erfassen wird daher der Anpassungsbereich auf 3 T reduziert. Oberhalb davon weichen die Ex-
trapolationen der Anpassung zunehmend von den Messdaten ab. b) Temperaturabhängigkeit
der aus a) extrahierten Werte von Bso und Bi, letztere Abhängigkeit kann algebraisch ange-
passt werden. c) Abzug des aus b) bestimmbaren QI-Beitrags auf Δ�(T ) und Bestimmung der
Abschirmkonstante zu � = 1,07 aus dem resultierenden Verlauf, nach dem in Abbildung 6.15
beschriebenen Verfahren. Aufgrund der Abweichungen der Extrapolationen der Anpassung
in a) sowie aufgrund ln(T )-Abhängigkeit der korrigiertenΔ�(T )-Daten in c) wird eine kleinere
elektrisch aktive Schichtdicke vermutet. Die Anpassungen können damit erheblich verbessert
werden (vgl. Abb. A.19).
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Beschreibung nicht-supraleitenden BaPbO3-BaBiO3-Bilage

Abbildung A.22: Ergebnis der selbstkonsistenten Beschreibung des elektrischen Transports ei-
ner nicht-supraleitenden BaPbO3-BaBiO3-Bilage, gewachsen auf chemisch-mechanisch gereinig-
tem SrTiO3. Es wurden 60 LP BaPbO3 auf 200 LP BaBiO3 aufgewachsen, wobei die BaBiO3-
Grundschicht für fünf Minuten auf 900 ◦C bei 1,1mbar O2-Hintergrunddruck thermisch be-
handelt wurde, wodurch die supraleitende Phase vollständig unterdrückt wird. Hier gezeigt
ist das Analyseverfahren, dass in Abbildung A.7 beschrieben wird. Dementsprechend �ießt
die Schichtdicke als �xer Parameter mit ein. Die Freigabe dessen, analog zu den BaPbO3-
Monolagen auf MgO-Substraten, führt nicht zu einer verbesserten Beschreibung der Daten.
Auch mit dreidimensionalen Theorien der EEI können die Daten nicht beschrieben werden.
Es sei noch auf folgende Aspekte verwiesen: a) Die Δ�(B)-Verläufe bei verschiedenen Tem-
peraturen sind in vergleichbarer Größenordnung, wodurch ein Beitrag durch supraleitende
Fluktuationen auszuschließen ist. Die Verläufe ähneln denen aus BaPbO3-Monolagen, können
aber auch durch unterschiedliche Strategien und mit unterschiedlichen Regimen nicht mit ei-
ner Kombination aus QI und EEI beschrieben werden. Um das Maximum möglichst präzise
zu beschreiben, wird der Anpassungsbereich auf 2 T begrenzt. b) Aus a) extrahierte Werte
für Bso und Bi. c) Der (korrigierte) Δ�(T )-Verlauf zeigt eine ln(T )-Abhängigkeit und indiziert
damit einen 2D-EEI-Beitrag. Es ergibt sich � > 1. Möglicherweise trägt die zusätzliche Grenz-
�äche komplex bei, beispielsweise könnten zwei Bereiche unterschiedlicher physikalischer
Eigenschaften vorliegen, die gleichermaßen den elektrischen Transport beein�ussen.
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Thermisch aktivierbare Sauersto�fehlstellen

Der E�ekt thermisch aktivierbarer Sauersto�fehlstellen wird in [286] anhand des
Materialsystems LaAlO3-SrTiO3 diskutiert. Hier sollen die wichtigsten Aspekte kurz
zusammengefasst werden.

Thermisch aktivierbare Sauersto�fehlstellen können einen temperaturabhängigen
Beitrag zum spezi�schen elektrischen Widerstand liefern. Zur Modellierung wird
angenommen, dass bei T → 0K alle im Material eingebauten Fehlstellen N0 auf den
elektrischen Widerstand einwirken. Rund um und oberhalb der Aktivierungstempera-
tur TA werden diese thermisch aktiviert und verringern damit den Beitrag auf Rimp.
Die Anzahl an einwirkenden Fehlstellen kann durch

Ni(T ) = N0 [1 − exp(−TAT )] (A.29)

beschrieben werden. Diesem E�ekt wirkt bei SrTiO3 eine reduzierte Abschirmung
der Störstreupotentiale (V ∝ "−1) aufgrund der mit der Temperatur abnehmenden
dielektrischen Permittivität "(T ) von SrTiO3 [286] entgegen. Unterhalb von 38 K kann
diese mit der Barrett-Formel beschrieben werden:

"(T ) = C [T12 coth( T12T ) − T0]−1 . (A.30)

Dabei beschreibt C die Curie-Konstante, T1 die Temperatur, unterhalb derer Quan-
tene�ekte bedeutend werden, und T0 die klassische Molekülfeldtemperatur. Mit Hilfe
Fermi’s goldener Regel (Rimp ∝ NiV 2 ∝ Ni"−2) und der Matthiessen’schen Regel kann
der Schichtwiderstand in diesem Modell beschrieben werden durch

Rs = A [1 − exp(−TAT )] [T12 coth( T12T ) − T0]2 + BT 2, (A.31)

wobei A die Curie-Konstante C sowie N0 vereint.
[286]

A.4 Einfluss der Messfrequenzen auf den
elektrischen Transport

Die verwendete ETO-Einheit des PPMS ermöglicht Messungen mit einer AC-Wech-
selspannung im Frequenzbereich von etwa 0,4Hz bis 190Hz (s. Kap. 5.1). In diesem
Kapitel soll der Ein�uss der Messfrequenz auf die verschiedenen Untersuchungen kurz
diskutiert werden.
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0,4Hz 70,2Hz 177Hz

0 1 2 3 4B (T)−2
−1
0

R H(Ω)

5/0 1 2 3 4 5B (T) −4−3
−2−1
0

a) b)

MgO3-BaPbO3t = 32,9 nm SrTiO3-BaPbO3t = 15 nm
AbbildungA.23: Ein�uss der Messfrequenz auf Hall-Messungen. Eine a) 32,9-nm-dicke BaPbO3-
Monolage auf MgO-Substrat sowie eine b) 15-nm-dicke auf SrTiO3-Substrat zeigen keine Ab-
hängigkeit des Hall-Widerstands von der angelegten Messfrequenz. Aus den verschiedenen
Messungen ergibt sich eine Flächenladungsträgerdichten, die um maximal 0,3 % vom jeweili-
gen Mittelwert variiert.

Hall-Widerstände an Dünn�lmproben unterschiedlicher Schichtdicke zeigen im ge-
samten zur Verfügung stehenden Messspektrum keine Abhängigkeit von der Frequenz
der angelegten Wechselspannung (vgl. exemplarisch gezeigte Daten in Abb. A.23). Die
aus Untersuchung bei unterschiedlichen Messfrequenzen extrahierte Ladungsträger-
dichte schwankt dabei maximal um etwa 0,3 % deren Mittelwerts.

Für den Magnetotransport ergibt sich ein ähnliches Bild (vgl. exemplarisch gezeigte
Daten in Abb. A.24). Die gemessenen elektrischen Widerstände und damit der daraus
berechnete MR sowie Δ�(B) sind von der Messfrequenz unabhängig.

Der temperaturabhängige elektrische Widerstand zeigt dagegen teilweise eine An-
fälligkeit gegenüber der angelegten Messfrequenz (vgl. exemplarisch gezeigte Daten
in Abb. A.25). Dabei treten teilweise Unterschiede im absoluten Verlauf bei tiefen
Temperaturen, aber auch in der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit Δ�(T ) auf, die
damit das Ergebnis der selbstkonsistenten Fitroutine beein�ussen können. Der Ein�uss
der Messfrequenz wurde bereits im Rahmen eines mitbetreuten Fachpraktikums am
Lehrstuhl untersucht, allerdings ohne die Ursache �nal klären zu können [M4].

Prinzipiell führt die Messfrequenz eine weitere charakteristische Zeit hinzu, die,
wenn sie in vergleichbarer Größenordnung wie andere charakteristische Zeiten des
Systems (z. B. Transportstreuzeit �tr) gelangen, den elektrischen Transport beein�ussen
können. Mit einer maximalen Messfrequenz von etwa 190Hz ist die damit verbundene
Zeitskala wesentlich größer als die Transportstreuzeit (im Femtosekunden-Bereich)
oder der inelastischen- bzw. Spin-Bahn-Streuzeit (Picosekunden-Bereich). Somit sollte
sowohl der klassische Transport, als auch die QI (für �i > !−1 wird die QI von der
Frequenz getrieben [318]) von den angelegten Messfrequenzen nicht beeinträchtigt
werden.
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0,5Hz 58Hz

0 1 2 3 4 5 6 7B (T)0

0,51,0
1,5

MR(%
)

0,4Hz 70,2Hz 177Hz

8/0 1 2 3 4 5B (T)
−0,1
0

0,1a) b)

MgO3-BaPbO3t = 7,4 nm SrTiO3-BaPbO3t = 15 nm
Abbildung A.24: Ein�uss der Messfrequenz auf den Magnetotransport. Eine a) 7,4-nm-dicke
BaPbO3-Dünn�lmprobe auf MgO-Substrat sowie eine b) 15-nm-dicke auf SrTiO3-Substrat zei-
gen keine Abhängigkeit des MR (bzw. des Rs(B) oderΔ�(B)) von der angelegten Messfrequenz.
Diese Beobachtung zeigt sich bei allen durchgeführten Proben. Gezeigte Messungen wurden
im senkrechten Magnetfeld bei 10 K aufgenommen.

Da bei der in Abbildung A.25 gezeigten 6-nm-dicken Probe bei hohen Messfre-
quenzen ein Abknicken zu sehen ist, das sich auch in Sekundärdaten des PPMS wie
beispielsweise dem Phasenwinkel zeigt, scheint zumindest bei dieser Probe ein Pro-
blem mit der Phasenverschiebung vorzuliegen. Möglicherweise liegt bei dieser Probe
auch frequenzabhängig ein Problem mit der Ankontaktierung oder Ähnlichem vor. Der
Ein�uss der Messfrequenz auf den temperaturabhängigen elektrischen Widerstand
kann auch in dieser Arbeit nicht �nal geklärt werden. Zur Auswertung wurde jeweils
darauf geachtet, dass die Sekundärdaten des PPMS bei der entsprechenden Messung
auf eine saubere Messung schließen lassen (dies war nicht immer die Messung mit
einer geringeren Messfrequenz).
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Abbildung A.25: Ein�uss der Messfrequenz auf den temperaturabhängigen elektrischen Wider-
stand verschieden dicker BaPbO3-Monolagen. Es ist jeweils der Schichtwiderstand auf der lin-
ken Seite und die Änderung der (zweidimensinoalen) spezi�schen Leitfähigkeit auf der rech-
ten Seite gegen die Temperatur aufgetragen. Die Legende auf der rechten Seite gibt für die
Messdaten der entsprechenden Frequenz die Steigung |m| der Änderung der spezi�schen Leit-
fähigkeit (bei entsprechender Skalierung) an. In Abhängigkeit der Messfrequenz zeigt sich
teilweise eine Beein�ussung des Schichtwiderstands, aber auch eine Beein�ussung der Stei-
gung der ln(T )-Abhängigkeit der Änderung der spezi�schen Leitfähigkeit. Letzteres kann das
Ergebnis der selbstkonsistenten Fitroutine beein�ussen und wirkt sich auf den extrahierten
Wert der Abschirmkonstante � aus. Bei der 15-nm-dicken und bei der 9,9-nm-dicken BaPbO3-
Dünn�lmprobe (auf SrTiO3) ist der Ein�uss der Messfrequenz auf die Steigung der ln(T )-
Abhängigkeit (rechte Seite) vergleichsweise gering, bei der 6-nm-dicken Probe zeigen sich
allerdings deutliche Abweichungen. Hier kann auch ein Abknicken im Schichtwiderstand be-
obachtet werden, der sich auch am aufgezeichneten Phasenwinkel abzeichnet. Die Ursache
des Ein�usses kann nicht geklärt werden, zur Auswertung wird darauf geachtet, dass die Se-
kundärdaten des PPMS auf eine saubere Messung hindeuten.
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A.5 Einfluss der Feldorientierung auf den
elektrischen Transport

Standardmäßig wird die Probe derart auf den Messpuk aufgebracht, dass die elek-
trische Stromrichtung j in einem parallel zur Filmober�äche angelegten Magnetfeld
ebenfalls parallel dazu verläuft (vgl. Abb. 5.2). In diesem Kapitel soll die Ausrichtung
des elektrischen Stroms im parallelen Magnetfeld kurz diskutiert werden.

Zur Untersuchung eines möglichen Ein�usses werden zwei Proben nacheinander
in den beiden Anordnungsmöglichkeiten vermessen (Abb. A.26, 0° entspricht einer
senkrechten Orientierung des Magnetfelds in Bezug auf die Filmober�äche, 90° einer
parallelen). Die Abweichungen der Magnetwiderstands-Verläufe sind relativ gering
und zeigen sich bereits am Absolutwert der Schichtwiderstände (nicht gezeigt). Dies
deutet auf eine Alterungserscheinung der Proben hin, die zwischen den beiden Messun-
gen auch mit Aceton und Isopropanol gereinigt werden musste. Der Schichtwiderstand
der dünneren Probe steigt dabei verhältnismäßig stärker an, was möglicherweise auf ei-
ne leichte Degradierung der Ober�äche und ein schlechteres Ober�ächen-zu-Volumen
Verhältnis bei dünneren Proben zurückzuführen ist

Eine weitere Ursache für leicht unterschiedlichen Verläufe der gezeigten Magneto-
transportdaten könnte auf einen unterschiedlichen O�set-Winkel des Rotators zurück-
zuführen sein. Vor allem bei dünnen Proben ist der Magnetwiderstand stark anisotrop
und damit von der exakten Ausrichtung der Probe im Magnetfeld abhängig. Die genaue
Ausrichtung des Rotators wird in Kapitel A.6 diskutiert.

Sowohl die Degradierung der Probe, als auch die unterschiedliche Justage des
Rotators erklären auch die leichten Abweichungen im senkrechten Magnetfeld, bei
der die Stromrichtung irrelevant sein sollte. Der Ein�uss der Stromrichtung ist damit
gering bzw. möglicherweise sogar irrelevant – wie man es für QI und EEI erwarten
würde.

211



A Anhang

⟂, 0◦ ⟂, 60◦ ⟂, 90◦ ∥, 0◦ ∥, 60◦ ∥, 90◦

0 2 4 6 8B (T)0

0,5

1,0
MR(%

)

0 2 4 6 8B (T)
0
1
2
3

a) b)

t = 13,4 nm t = 7,4 nm
AbbildungA.26: Ein�uss der Stromrichtung im senkrechten und parallelen Magnetfeld. Im paral-
lel zur Filmober�äche ausgerichtetem Magnetfeld (90°) kann die Stromrichtung sowohl senk-
recht (⟂, durchgezogene Linien), als auch parallel (∥, Standard, gestrichelte Linien) dazu aus-
gerichtet sein. Anhand einer a) 13,4-nm- und b) einer 7,4-nm-dicken BaPbO3-Monolage auf
MgO-Substraten zeigt sich kein signi�kanter Unterschied im Magnetotransport. Da auch bei
einer senkrechten Ausrichtung (0°) des Magnetfelds in Bezug auf die Probenober�äche leicht
unterschiedliche Verläufe beobachtet werden, sind die leichten Di�erenzen im Magnetotrans-
port auf eine Alterung der Probe (beim Umkontaktieren sind diese mit Aceton in Kontakt
getreten) oder eine Fehljustage des Winkels zurückzuführen.

A.6 Positionierungsgenauigkeit zum Magnetfeld

Am PPMS kann die Probe über einen Rotator im Magnetfeld gedreht werden. Der
Magnetwiderstand meiner Dünn�lmproben ist anisotrop, sodass bei einer Drehung
im angelegtem Magnetfeld um 360° jeweils zwei Minima und Maxima beobachtet
werden können (vgl. Abb. 6.27 a)), die einer senkrechten bzw. parallelen Orientie-
rung im Bezug zur Filmober�äche entsprechen. Über Gauß-Fits kann deren genaue
Lage bestimmt werden, wodurch bei jeder Messung vier O�set-Winkel in Relation
zu den erwarteten Positionen der Extremwerte bestimmt werden können. Aus allen
durchgeführten Messungen ergibt sich ein mittlerer systematischer Fehlwinkel von�F, sys = (8,0 ± 2,8)°, wobei vor allem dickere Proben von einem großen Fehlwinkel
betro�en sind (vgl. Abb. A.27). Da die Isotropie mit zunehmender Schichtdicke ansteigt
(vgl. Abb. 6.25), wirkt sich dort ein Fehlwinkel weniger stark auf die Messung aus, als
bei dünneren Filmen.

Es gibt einige Ursachen, die eine genaue Ausrichtung der Probe im Magnetfeld er-
schweren. Kleine Fehlwinkel können sich beispielsweise durch ein schiefes Aufkleben
der Proben, einer schiefen Substratober�äche oder einem Neigungswinkel zwischen
Substrat und Film ergeben. Der damit einhergehende Fehler kann durch den Vergleich
der Fehlwinkel jeweils zweier gleichzeitig aufgeklebter und vermessener Dünn�lmpro-
ben zu etwa (0,52 ± 0,26)° abgeschätzt werden. Des Weiteren übergibt der Rotator seine

212



A.6 Positionierungsgenauigkeit zum Magnetfeld

0 10 20 30 40 50 60t (nm)024
6810
12


(◦ )
Abbildung A.27: O�set-Winkel der Rotator-Messungen. Aus anisotropen Magnetwiderständen
kann die Lage der vier Extrema über Gauß-Fits bestimmt werden (vgl. Abb. 6.27). Diese sind
gegen die Schichtdicke der untersuchten Dünn�lmprobe aufgetragen. Es zeigt sich ein syste-
matischer Fehler von (8,0 ± 2,8)°, sowie eine statistische Streuung innerhalb der vier bestimm-
ten Fehlwinkel einer Messung. Der systematische Fehler ist bei den Dünn�lmproben unter-
halb von 20 nm – die zuerst untersucht wurden – mit (5,2 ± 0,6)° deutlich kleiner, was auf eine
zwischenzeitliche Beschädigung des Rotators hindeutet.

Drehbewegung über mehrere Zahnräder an die Probe, wobei jedes Zahnrad einen
gewissen Spielraum hat. So kann sich durch Andrehen einer bestimmten Position aus
der einen, bzw. anderen Richtung die Endposition unterscheiden. Dieser Fehlwinkel
lässt sich durch mehrfaches Andrehen einer Probe auf etwa (0,14 ± 0,08)° abschätzen.
Die Winkel der vier Extrema der Messungen haben im Mittel eine Standardabwei-
chung von ±1,16°, was ebenfalls auf die Präzision der Drehbewegung zurückzuführen
ist. Zuletzt hat der Rotator eine Anzeige des aktuellen Winkels, die jedes Mal neu
kalibriert wird. Hier wird der Fehler auf etwa 1° bis 2° abgeschätzt.

All diese Fehlerquellen sollten jedoch statistisch beitragen und sich dadurch im
Mittel nivellieren. Zudem sind sind diese insgesamt kleiner als der systematische
Fehlwinkel, der sich aus meinen späteren Analysen ergibt. Somit unterlag der Rotator
zum Zeitpunkt der Nutzung o�ensichtlich einem Defekt, sodass der angezeigte Winkel
nicht mit dem tatsächlichen übereinstimmte.

Der Fehlwinkel wirkt sich vor allem bei dünnen Proben im Parallelfeld aus. Hier
können bei einem zu großen Fehlwinkel endliche Beiträge der senkrechten Kompo-
nente des Magnetfelds auf die Probe einwirken. Im senkrechten Magnetfeld ist der
Ein�uss des Fehlwinkels auf den elektrischen Transport gering.
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Liste der Symbole und Akronyme

1D, 2D, 3D Ein-, zwei- bzw. dreidimensional

A Amplitude

AA Altshuler Aronov

AFM Rasterkraftmikroskop (Atomic Force Microscope)a, ac, apc Laterale, kubische, pseudokubische GitterkonstanteB Magnetisches Feld (magnetische Flussdichte)Bc2 Oberes kritisches MagnetfeldBin Intrinsisches MagnetfeldBe Das die elastische Streuung beschreibende charak. MagnetfeldBi Das die inelastischen Streuung beschreibende charak. MagnetfeldBm Das die megnetische Wechselwirkung beschreibende charak. MagnetfeldBmag Charakteristisches Magnetfeld zur magnetischen Länge lmagB' Das die dephasierende Streuung beschreibende charak. MagnetfeldBso Das die Spin-Bahn-Streuung beschreibende charak. Magnetfeld

BKT Berezinskiı̆-Kosterlitz-Thouless�L, �LdS,A Wechselwirkungsstärke nach Larkin bzw. Lopes dos Santos und Abrahamsc Mediale Gitterkonstante oder Lichtgeschwindigkeit (kontextbedingt)

CDW Ladungsdichtewelle, Charge Density Wave
cps Zählungen pro Sekunde, Counts per SecondCWAL, CWL Konstante zur WAL bzw. WLd Raumdimension

DCR Di�usion Coe�cient Renormalization
DFT Dichtefunktionaltheorie, Density-Functionale Theory
DOS Zustandsdichte, Density of StatesD Di�usionskonstante�MT Maki-Thompson Paarbrechungs-Parameterδ� Quantenkorrektur der spezi�schen LeitfähigkeitΔ�(B) Magnetfeldabhängige Änderung der spez. Leitfähigkeit: δ�(B) − δ�(0)Δ�(T ) Temperaturabhängige Änderung der spez. Leitfähigkeit: δ�(T ) − δ�(Tref)
DK Dugaev-Khmelnitskii

DP D’yakonov-Perel’

ETO PPMS-Einheit zum Messen des elektr. Transports, Electrical Transport Option
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Eel Elektrisches Feld

EY Elliott-Yafet�(T ) Reduzierte Temperaturf Gitterfehlpassung, Mis�t Parameterfgeo Geometriefaktor fgeo = w/lg Landé-FaktorGℎkl Reziproker Gittervektor

GL Ginzburg-Landau
 Lorentzfaktor
s, 
f(n), 
i(n) Grenz�ächenenergie Substrat-Vakuum, Film-Vakuum, Substrat-Filmℏ, ℎ (reduziertes) Plank’sches Wirkungsquantum

HLN Theorie von Hikami, Larkin und NagaokaI Elektrischer Strom

ILP Theorie von Iordanskii, Lyanda-Geller und Pikusj Elektrische StromdichtekB Boltzmann-KonstantekF Fermi-Wellenzahlvektork, k0 Wellenzahlvektor (des gestreuten bzw. einstrahlenden Lichts)l Probenlänge bzw. Länge des Messstegs�GL Ginzburg-Landau Kohärenzlänge

LP Laserpulselmag Magnetische Länge lmag = √ℏ/4eBlmfp Mittlere freie Weglängeli Charakteristische Länge der inelastischen Streuung, Thouless-Längel' Charakteristische Länge der dephasierenden Streuunglso Charakteristische Länge der Spin-Bahn-Streuunglth thermische Di�usionslänge

LASER Light Ampli�cation by Stimulated Emission of Radiation� Wellenlänge

MF Theorie nach Maekawa-Fukuyama

MR Magnetoresistiver E�ekt, Magnetoresistance, (R(B) − R(0))/R(0)
MT Maki-Thompson� Mobilität der Ladungsträger: � = v/E�B Bohr’sches Magnetonm, m⋆, me Masse, e�ektive Masse, Masse eines Elektronsn2D, n3D Flächen-, bzw. Volumenladungsträgerdichte!, !c Frequenz, Zyklotron Frequenz
L Larmorfrequenz' Phase einer Wellenfunktion�0 Magnetischer Flussquant
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p Spekularität oder Impuls (kontextbedingt)

PLD Gepulste Laserablation, Pulsed Laser Deposition
PPMS Messgerät, Physical Property Measurement Systemψ(x) Digamma-FunktionΨ(x) ψ(1/2 + 1/x) + ln(x)q Elektrische LadungQ, Qx, Qz Streuvektor, sowie dessen laterale bzw. mediale Projektion

QI QuanteninterferenzR Elektrischer WiderstandRH Hall-Widerstand, Hall Resistance, RH = Rxy = 1/netRs Schichtwiderstand, Sheet Resistance, Rs = Rxx = Rw/l
RMSR Quadratmittel-Rauigkeit, Root-Mean-Square-Roughness

RT Raumtemperatur� Spezi�scher Widerstand (�−1)�el-d Spezi�scher Widerstand aufgrund von Streuungen an Defekten�el-ph Spezi�scher Widerstand aufgrund von Streuungen an Phononen�b Spezi�scher Widerstand einer Bulk-Probe�s Spezi�scher Widerstand aufgrund von Ober�ächenbeiträgen�f Spezi�scher Widerstand einer Dünn�lmprobe

RSM Reziproke Raumkarten, Reciprocal Space Mapping
SL Supraleitung

SLF Supraleitende Fluktuationen� Spezi�sche Leitfähigkeit (�−1)t , tel, tSL Filmschichtdicke, elektrisch aktive bzw. supraleitende SchichtdicketG Goldschmidt’sche ToleranzfaktorT , Tref , Tc Temperatur, Referenztemperatur, kritische TemperaturTth, Ti Temperatur des erwarteten dimensionalen Übergangs der EEI bzw. QITBKT Temperatur des BKT-Phasenübergangs� Streuzeit�el−d Charakteristische Streuzeit aufgrund von Streuungen an Defekten�el-ph Charakteristische Streuzeit aufgrund von Streuungen an Phononen�el-� Dephasierende Streuzeit an supraleitenden Fluktuationen�tr Transportzeit�e Charakteristische Streuzeit der elastischen Streuung�i Charakteristische Streuzeit der inelastischen Streuung, Thouless-Länge�m Charakteristische Streuzeit der magnetischen Wechselwirkung�' Charakteristische Streuzeit der dephasierenden Streuung�so Charakteristische Streuzeit der Spin-Bahn-Streuung�D Debye-Temperatur�cr Kritischer Winkel, unterhalb dessen Totalre�exion vorkommt
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�m m-tes Intensitätsmaximum im XRR�F Fehlwinkel bei der Orientierung des Rotators im MagnetfeldV Elektrische Spannungvdrift DriftgeschwindigkeitvF Fermigeschwindigkeitw Probenbreite bzw. Breite des Messstegs

WAL, WL schwache Antilokalisierung bzw. Lokalisierung, Weak (Anti-)Localization
WP Wendepunkt

XRD Röntgenbeugung, X-Ray Di�rction
XRR Röntgenre�ektometrie, X-Ray Re�ectometryZ Kernladungszahl

ZA Zwischenzeitlicher Ausheizprozess, Zwischenannealing� Abschirmkonstante der EEI
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