Einleitung

Elektrischer Strom ist im Alltag nicht wegzudenken. Wir benutzen ihn in Gliihwen-
deln, um Licht zu erzeugen, in Widerstinden, um zu heizen, oder in Halbleiter-
Bauteilen, um Informationen zu verarheiten. Um ihn gezielt einsetzen zu konnen,
wurden Modelle entwickelt, die den elektrischen Strom im Festkorper beschrei-
ben. Im Rahmen dieser Modelle fiihrt man den Ladungstransport auf Elektro-
nen im quasi-klassischen Teilchenbild und auf deren Wechselwirkung mit dem
zugrunde liegenden Gitter zuriick. Dieses Bild kann die elektrischen Phinomene
im Festkorper gut erkliren.

Dimensionsreduzierte Festkorper zeichnen sich dadurch aus, dass das elektro-
nische System in dem Festkorper nicht mehr in allen Raumrichtungen ausgedehnt,
sondern in ein oder zwei Raumrichtungen auf Langen im Submikrometer-Bereich
beschrankt ist. In solchen Strukturen ist die Wechselwirkung von Elektronen un-
tereinander nicht mehr vernachlassighar. Sie konnen iiber das Gitter miteinan-
der koppeln und bilden so neue Quasiteilchen. Es entstehen Grundeinheiten,
die vollig andere Eigenschaften haben als Elektronen im quasi-klassischen Teil-
chenbild. Dadurch ergibt sich ein andersartiger Ladungstransport wie z.B. die
Hochtemperatur-Supraleitung. Treten dimensionsreduzierte Strukturen herstel-
lungshedingt in grofler Anzahl nebeneinander auf, muss zusatzlich ihre Wechsel-
wirkung untereinander beriicksichtigt werden.

Wie erhilt man dimensionsreduzierte Strukturen? Prinzipiell konnen drei Mog-
lichkeiten unterschieden werden, Strukturen im Submikrometer-Bereich herzu-
stellen:

1. extrinsische Methoden (z.B. lithographische Prozesse, Nanostrukturierung
mittels Rastersondenmikroskop);

2. intrinsische Methoden (Materialdesign durch gezielte Kristallzucht);

3. selbstorganisierende Methoden (strukturbildende Eigenschaften mittels Pha-
seniibergang von homogener zu heterogener Phase).

Auf extrinsische Methoden soll nicht niher eingegangen werden, da sie fiir diese
Arbeit nicht relevant sind. Die Referenzen (Thompson et al., 1994; Wiesendan-
ger, 1994) geben einen guten Uberblick. Bei der Kristallzucht als intrinsischer
Methode werden durch gezielte Auswahl von Konstituenten Materialien entwor-
fen, in denen niederdimensionale Strukturen fiir das elektronische System durch



ihre Kristallstruktur entstehen. Benutzt man als Konstituenten Ubergangsmetalle
in niedriger Oxidationszahl, so erhilt man Festkorper, die aus elektronisch deut-
lich ahgegrenzten Gruppen oder Ketten bestehen. Diese Grundeinheiten nennt
man Cluster, die miteinander verkniipft (kondensiert) sind. Je nach den elektro-
nischen Eigenschaften der Cluster und der Verbindung untereinander erhilt man
so Materialien mit dimensionsreduzierter elektronischer Struktur auf atomarer
oder molekularer Ebene (Simon, 1988). Selbstorganisierende Methoden basieren
auf der Strukturbildung des Systems mittels eines Phaseniibergangs von einer
homogenen in eine heterogene, strukturierte Phase. Je nach Prozess konnen so
Strukturen bis in den Nanometer-Bereich erzeugt werden. Sie sind meist peri-
odisch mit Schwankungen in Form und Grofle (Cross & Hohenberg, 1993).

Der Ladungstransport in dimensionsreduzierten Festkorpern ist sehr unter-
schiedlich je nach Grofie und Periodizitat der Strukturen, die dem elektronischen
System zur Verfiigung stehen. Im Rahmen dieser Arbeit habe ich den Transport in
zwei unterschiedlichen Probensystemen untersucht: in quasi-eindimensionalen
Metallen mit intrinsischer Dimensionsreduktion und in mesoskopischen Netz-
strukturen, die mittels selbstorganisierenden Mechanismen gewonnen wurden.

Quasi-eindimensionale Metalle besitzen eine regelmaflige elektronische Kon-
figuration, die in zwei Raumrichtungen auf Nanometer-Skala heschrankt ist. Ty-
pische Vertreter sind Tantaltrisulfid (TaS3) und Niobtriselenid (NbSe3). Beide
Materialien sind bei Raumtemperatur metallisch und zeigen bei tieferen Tem-
peraturen einen Peierls-Ubergang, bei dem ein Teil der Leitungselektronen von
dem metallischen in einen kollektiven Zustand iibergeht. Dieser kollektive Zu-
stand wird Ladungsdichtewelle (Charge-Density Wave, kurz CDW) genannt. Die
Ubergangstemperatur heifit Peierls-Temperatur. CDW-Systeme zeigen ein un-
gewohnliches Transport-Verhalten. Die Strom-Spannungskennlinie ist nichtline-
ar oberhalb einer Schwelle. In diesem nichtlinearen Bereich treten starke zeitliche
Schwankungen in dem Messsignal auf, die ein charakteristisches Frequenzspek-
trum haben; iiber einem breitbandigen Untergrund, dem Breithand-Rauschen,
erhebt sich das Schmalband-Rauschen, das vom jeweiligen Strom abhangt. Wah-
rend zeitunabhingige Phinomene wie die nichtlineare Gleichstrom-Kennlinie und
hysteretische Effekte quantitativ erklart werden konnen, werden zeitabhingige
Phianomene auf unterschiedliche Prozesse zuriickgefiihrt und sind im Rahmen von
verschiedenen Modellen plausibel, konnen aber teilweise nicht quantifiziert wer-
den. Um die Transport-Eigenschaften von CDW-Systemen besser zu verstehen,
habe ich Transport-Messungen an o-TaS3, der ortho-rhombischen Modifikation
des TaSs3, und an NbSes durchgefiihrt. Aufbauend auf einer elektrischen Cha-
rakterisierung werde ich Rauschmessungen in dieser Arbeit vorstellen und dis-
kutieren. Ausgehend von bekannten Transport-Modellen wird ein statistisches
zeitabhangiges Modell entwickelt. Mit Hilfe dieses Modells konnen zugrunde
liegende Transport-Prozesse mit charakteristischen Frequenzspektren in Verbin-
dung gebracht werden, die man in Rauschspektren von CDW-Systemen beobach-
tet. Dadurch gelingt es, die gemessenen zeitabhiangigen Phinomene quantitativ
Zu interpretieren.



Kohlenstoff- und GaAs-Netzstrukturen, die aus einem selbstorganisierenden
Prozess entstanden sind, zeigen Strukturen im Mikrometer-Bereich. Diese me-
soskopischen Netze hesitzen keine perfekte Periodizitat, sondern ihre Struktur
unterliegt Schwankungen. Es handelt sich hier um neue Probensysteme, die noch
unbekannt sind und vielfialtige Anwendungsmoglichkeiten versprechen, wie z.B.
als Gassensor aufgrund ihrer grofien Oberflache, als Mikrometerwellen-Empfing-
er aufgrund ihrer periodischen Struktur oder als strukturierte Farbe aufgrund der
unterschiedlichen Brechungsindizes der Materialien in Netzmaschen (z.B. Luft)
und Netzsteg (z.B. C / GaAs). Um den Ladungstransport in diesen Netzstruk-
turen zu verstehen, habe ich diese elektrisch charakterisiert. Die Transport-
Phinomene bis hin zu hohen Temperaturen (T<200K) konnen mit Hilfe des La-
dungstrager-Hiipfens von Defekt zu Defekt mit variabler Sprunglinge interpre-
tiert werden. Waihrend jedoch das Kohlenstoff-Netz elektrische Eigenschaften
zeigt, die fiir einen kristallinen dreidimensionalen Festkorper typisch sind, fin-
det man im GaAs-Netz Hinweise auf eine amorphe zweidimensionale Struktur.
Dieser Unterschied zwischen beiden Netzarten kann auf den unterschiedlichen
Herstellungsprozess zuriickgefiihrt werden.

Die Arbeit besteht aus zwei Teilen. In dem ersten diskutiere ich den Trans-
port in quasi-eindimensionalen Metallen. Modgliche Grundzustiande dieser Me-
talle und die Kristallstruktur von NhSes und o-TaS; werden in Kapitel 1 vorge-
stellt. Beide Materialien bilden einen Ladungsdichtewellen-Zustand unterhalb
der jeweiligen Peierls-Temperatur. In Kapitel 2 werden Eigenschaften von CDW-
Systemen im thermodynamischen Gleichgewicht besprochen, wihrend in Kapitel
3 Transport-Phinomene diskutiert werden, die einerseits nahe am Gleichgewicht
sind, und andererseits solche, die entfernt von diesem stattfinden. Basierend
auf dem Bild von CDW-Systemen, das man aus den Eigenschaften der CDW im
Gleichgewichtszustand erhilt, werden zeitabhingige Transport-Modelle disku-
tiert, die jeweils einige beobachteten Phinomene erklaren konnen. In Kapitel
4 wird deshalb ein stationires Transport-Modell, das Phasenschlupf-Modell, er-
weitert, so dass zeitunabhiangige und zeitabhingige Phinomene damit beschrie-
ben werden konnen. Theoretische Vorhersagen aus diesem Modell werden im
Anschluss daran in Kapitel 5 mit dem Experiment verglichen. Der zweite Teil
der Arbeit entstand durch eine Zusammenarbeit mit Dr. L. Govor von der Staat-
lichen Universitat Minsk, Weifirussland. Es wird der Ladungstransport in me-
soskopische Netzstrukturen aus Kohlenstoff und GaAs untersucht. Die Herstel-
lung und Praparation dieser Netze wird in Kapitel 7 ausfiihrlich beschrieben. Die
Transport-Eigenschaften der Netze aus den beiden Materialien werden jeweils in
Kapitel 8 und 9 vorgestellt und diskutiert.
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Kapitel 1

Quasi-eindimensionale Metalle

Quasi-eindimensionale Metalle besitzen in einer Raumrichtung eine hohe, metal-
lische Leitfahigkeit, wiahrend sie senkrecht zu dieser Raumrichtung um einen Fak-
tor 10-10* niedriger ist. Diese Anisotropie der Leitfihigkeit kann auf eindimen-
sionale Elektronenkanile (1d-Ketten) zuriickgefiihrt werden. In ihnen konnen
sich Elektronen nahezu frei bewegen, senkrecht dazu sind sie jedoch stark in
ihrer Beweglichkeit eingeschrankt. Der Abstand zwischen solchen Kanilen be-
tragt je nach Kristallstruktur etwa 5-200A. 1d-Ketten koppeln untereinander und
stahilisieren dadurch ihren Grundzustand bei endlicher Temperatur. Die starke,
aber endliche Anisotropie der Leitfahigkeit, die die Eigenschaften dieser Syste-
me bestimmt, kommt in dem Begriff quasi-eindimensional zum Ausdruck. In
diesem Kapitel mochte ich mogliche Grundzustande von quasi-eindimensionalen
Metallen diskutieren und danach Materialgruppen vorstellen, die solche Grund-
zustiande einnehmen. Dabei werde ich ausfiihrlich auf die Kristallstruktur von
NbhSe; und o0-TaS; eingehen und ihren quasi-eindimensionalen metallischen Cha-
rakter erlautern.

1.1 Grundzustinde quasi-eindimensionaler Metalle

Die Energie-Dispersion eindimensionaler Metalle zeichnet sich durch zwei Fer-
mipunkte bei den Wellenvektoren k = +kf aus. Elektronen an den Fermipunkten
konnen untereinander nur mit einem Impulsiibertrag! von q = 0 oder q = 2k¢
wechselwirken. Dieser Impulsiibertrag muss vom Gitter vermittelt werden. Es
konnen sich Elektron-Elektron-Paare mit Impulsiibertrag q = 0 (Cooper-Paar)
oder solche mit Impulsiibertrag q = 2kf bilden. Dabei wird jeweils eine Sym-
metrie gebrochen: bei der Cooper-Paar-Bildung ist es die Eichinvarianz, bei der
Paarbildung mit Impulsiibertrag q = 2k¢ geht die Translationsinvarianz verlo-
ren. Beriicksichtigt man den Elektronenspin o = 1/2, ergeben sich vier mogliche
Zweiteilchen-Grundzustinde: Cooper-Paare mit Impulsiibertrag ¢ = 0 und Ge-

Impuls und Wellenvektor werden im Folgenden als Identitit betrachtet.

11



12 KAPITEL 1. Quasi-eindimensionale Metalle

samtspin S=0 fiir die Singlet-Supraleitung (SS) und Cooper-Paare mit ¢ = 0 und
S = 1 fiir die Triplet-Supraleitung (TS); auflerdem Elektron-Elektron-Paare mit
Impulsiibertrag g = 2kf und Gesamtspin S = 0 fiir Ladungsdichtewellen-Systeme
(CDW) und Elektron-Elektron-Paare mit q = 2ky und S = 1 fiir Spindichtewellen-
Systeme (SDW). Fiihrt man Kopplungskonstanten g; und g fiir die Stirke der
(q=0)-Wechselwirkung und der (q=2k¢)-Wechselwirkung ein, so kann man nach
Solyom (1979) eine sogenannte g-ology entwerfen, die in Abhildung 1.1 gezeigt
ist. Je nachdem, welche Wechselwirkung in einem Material dominiert, ergibt
sich der entsprechende Grundzustand. Dieses 'Phasendiagramm‘gilt streng nur

/___———_ TS, SS — \so@:g
777 |

%/S/}?V) COW(SS)

Abbildung 1.1: Phasendiagramm iiber mogliche Grundzustinde eindimensiona-
ler Ketten in Abhingigkeit von den Kopplungskonstanten g; und g». g; und g»
gehen die Stirke der (q=0)- bzw. (q=2kf)-Wechselwirkung von Elektronen an.
1d-Ketten bilden Singlet- (SS), Triplet-Supraleitung (TS), Ladungs- (CDW) und
Spindichtewellen- (SDW) Systeme als Grundzustand aus.

9,

fiir eindimensionale Metalle am absoluten Nullpunkt. Qualitativ ist es aber auch
fiir quasi-eindimensionale Metalle bei endlicher Temperatur giiltig. Bei der Aus-
bildung dieser Grundzustinde findet jeweils aufgrund der Symmetriebrechung ein
Phaseniibergang zweiter Ordnung mit komplexem Ordnungsparameter statt.

1.2 Materialien

Man unterscheidet bei den intrinsischen quasi-eindimensionalen Systemen orga-
nische und anorganische Materialien. Eine umfangreiche Auflistung quasi-ein-
dimensionaler anorganischer Materialien mit ihren jeweiligen Eigenschaften fin-
det sich in (Monceau, 1985); die Materialgruppe der Bronzen, die ihren Namen
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aufgrund ihres unterbrochenen Glanzes haben, wird zusammen mit den beobach-
teten Phinomenen in (Schlenker, 1989) beschrieben. Die Eigenschaften quasi-
eindimensionaler organischer Materialien werden in (Conwell, 1988) behandelt.
Im Folgenden werde ich mich auf zwei anorganische Materialien, ortho-rhombi-
sches Tantaltrisulfid (0-TaS3) und Niobtriselenid (NhSe3), beschrinken. Sie sind
Vertreter der Ubergangsmetall-Trichalkogenide und wachsen in Form von lan-
gen, diinnen Nadeln, die ein grauliches, matt glanzendes Aussehen haben. Abbil-
dung 1.2 zeigt NhSe; und 0-TaS;. Wahrend NbSes nur in der monoklinen Modifi-
kation vorkommt, bildet TaS; eine monokline und eine ortho-rhombische Phase.

NbSe, Tas,

Abbildung 1.2: Photographie von NbSe3; und o-TaSs; Kristallen. Die Kistchen
besitzen eine Kantenlinge von 1mm. Beide Materialien haben ein grauliches,
matt glinzendes Aussehen und zeigen entlang der Nadeln bei Raumtemperatur
eine metallische Leitfahigkeit.

Beide Materialien, NbSe3 und o-TaS3, bestehen aus dreieckigen Prismen, ge-
bildet von 6 Chalkogen-Atomen, in deren Mitte sich das Ubergangsmetall befin-
det. Die Prismen sind entlang der b-Achse gestapelt und bilden Saulen (Cluster),
die parallel zueinander liegen. Benachbarte Saulen sind jeweils um einen hal-
ben Gittervektor in b-Richtung versetzt. Abbhildung 1.3 (a) zeigt die kolumnare
Struktur. Die Einheitszelle von NbSe; ist in Abbildung 1.3 (b) skizziert. Sie be-
steht aus 6 Saulen, von denen aufgrund der Inversionssymmetrie jeweils zwei
tibereinstimmen (Paare sind mit romischen Ziffern gekennzeichnet). Die jeweils
kleinsten Abstande zwischen den Se-Atomen sind in der Abbildung angegeben.
Da in den Prismen I und I1I diese Se-Se-Abstande klein sind, kann man bei ihnen
im Gegensatz zu Prisma Il von einem 'Se;-Molekiil‘sprechen. Beachtet man, dass
NbSe; 5 Valenzelektronen entsprechend der Elektronen-Konfiguration 4d*5s! be-
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Q) o) c-Achse

Abbildung 1.3: Kristallstruktur der Ubergangsmetall-Chalkogenide. Die grofien
Kreise stellen die Chalkogene dar, wihrend die kleinen die Ubergangsmetalle
repriasentieren. Ausgefiillte Kreise sind jeweils gegeniiber den leeren um einen
halben Gittervektor in der b-Achse versetzt. Die parallel nebeneinander liegen-
den Siulen bestehen aus dreieckigen Prismen, an deren Ecken Chalkogene sit-
zen, wihrend sich darin das Ubergangsmetall befindet. In Bild (a) ist die kolum-
nare Struktur zu sehen. In Bild (b) ist die Einheitszelle von NbSe3 dargestellt.
Sie setzt sich aus 6 Siaulen zusammen, von denen jeweils zwei iibereinstimmen.
Die Kreuze geben Inversionssymmetrien an. Die unterschiedlichen Saulen sind
mit romischen Ziffern gekennzeichnet. Saule I und 111 bestehen aus spitzwinkli-
gen Prismen, Siule 11 dagegen hildet sich aus fast gleichseitigen Dreiecken. Die
Abstinde sind in A markiert.

sitzt, konnen die 3 ungleichen Siulen in der Einheitszelle als
) _
(Se2 )2—|—e (1.1)

betrachtet werden. Ein ungepaartes Elektron bleibt, das teilweise das Leitungs-
band fiillt und die metallische Leitfahigkeit in der Richtung der b-Achse erklart.
Entlang der Saulen (parallel zur b-Achse) ist das Leitungsband ausgedehnt, wah-
rend es transversal durch die nur schwache Kopplung der Se-Atome verschie-
dener Siulen beschrankt ist. Die genaue elektronische Struktur ergibt sich aus
Bandstruktur-Rechnungen (Wilson, 1979; Whangbo & Gressier, 1984). Die Leit-
fahigkeit von NbSes ist bei Raumtemperatur mit etwa 5kS/cm aufgrund der klei-
neren Elektronendichte um zwei Groflenordnungen kleiner als die von dreidimen-
sionalen Metallen wie Kupfer mit 640kS/cm.

Die genaue Kristallstruktur von o-TaS;s ist nicht bekannt; man geht allerdings
davon aus, dass die Einheitszelle aus 24 Saulen besteht (Monceau, 1985). Es las-
sen sich analoge Schliisse auf die elektronische Struktur wie fiir NbSes ableiten.
Die Strukturparameter beider Materialien sind in Tabelle 1.2 zusammengefasst.
Beide Materialien zeigen Uberginge zu CDW-Zustianden. Durch die transversa-
le Kopplung einzelner Saulen ergeben sich allerdings komplizierte Fermiflachen,

3NbSe; — (Nb+5)3 (Se_2)5
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so dass diese Ubergiange unterschiedlich stark ausgepragt sind. NbSes kann unter
Druck bei tieferen Temperaturen (T <2K) einen supraleitenden Grundzustand aus-
bilden. Im nichsten Abschnitt werde ich auf die Eigenschaften der CDW-Zustinde
eingehen und die Besonderheiten dieser Materialien diskutieren.

Tabelle 1.1: Kristallstruktur-Daten von NbSe3 und o-TaS; nach Referenz (Mon-
ceau, 1985).

Material Symmetrie Parameter der Einheitszelle Strange pro
a[A] |b[A]]| c[A] | B[°] | Einheitszelle
NbSes monoklin 10.0006 | 3.478 | 15.626 | 109.30 2x3
0-TaS; | ortho-rhombisch | 36.804 | 3.34 | 15.173 24




Kapitel 2

Gleichgewichtsphianomene

In diesem Kapitel werde ich auf die Peierls-Instabilitit — einen Metall-Halb-
leiter-Ubergang unter Ausbildung eines CDW-Zustandes — eingehen und die Kon-
sequenzen fiir das elektronische und phononische System erlautern. Einige Aus-
sagen konnen hierbei direkt durch Leitfahigkeitsmessungen liberpriift werden, die
ich an o0-TaS; und an NbSe; durchgefiihrt habe. Eine Tabelle aller vermessenen
Proben findet sich in Kapitel 5, Tabelle 5.1. Um den sich aushildenden CDW-
Zustand besser zu verstehen, werde ich dann das Konzept der Phaseniiberginge
zweiter Ordnung mit komplexem Ordnungsparameter vorstellen und mogliche An-
regungen diskutieren. Das his dahin gezeichnete Bild von CDW-Systemen ent-
spricht einer Mean-Field-Theorie, in der Fluktuationen vernachlissigt sind. Die
Konsequenzen von Fluktuationen auf Eigenschaften in quasi-eindimensionalen
Metallen werde ich im Anschluss erortern. Am Ende dieses Kapitels werden elek-
trische Defekte in Materialien und deren Implikationen fiir das CDW-System be-
sprochen.

2.1 Peierls-Instabilitit

Als Peierls-Instabilitit bezeichnet man einen Metall-Halbleiter-Ubergang bei ab-
nehmender Temperatur unter Ausbildung eines CDW-Zustandes. Die Ubergangs-
temperatur wird Peierls-Temperatur genannt. Diese Instabilitit ist schematisch
in Abbildung 2.1 dargestellt. Die Energie-Dispersion der freien Elektronen (Qua-
siteilchen) in einem eindimensionalen Metall mit halber Bandfiillung, die Dich-
te der Leitungselektronen und das zugrunde liegende Gitter sind fiir zwei Tem-
peraturen dargestellt, einmal weit oberhalb der Peierls-Temperatur und einmal
bei T=0. Fiir hohe Temperaturen (T > Tp) sind die Quasiteilchen thermisch
angeregt und zeigen metallisches Verhalten. Die Dichte der Leitungselektro-
nen ist konstant iiber dem Gitter verteilt. Senkt man die Temperatur, so 6ffnet
sich bei £k eine Bandliicke, da das elektronische System dadurch seine Energie
absenken kann. Das Offnen der Bandliicke geht einher mit einer periodischen
Modulation des Gitters, und damit auch mit der des elektronischen Systems.

16
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>>T, T=0

—Tra K. k. a —Tla K. k. a
e 6 o o o o ® O ® o ® o
-«—>
a p=const 2a p=p,cos(2k z)

Abbildung 2.1: Peierls-Instabilitiat. Es sind die Energie-Dispersion der freien
Elektronen, die raumliche Verteilung der elektronischen Ladungsdichte und das
darunterliegende Gitter eines eindimensionalen Metalls fiir verschiedene Tem-
peraturen, T > Tp und T=0 dargestellt. Es wurde halbe Bandfiillung gewahlt.
Fiir T > Tp ist die Dichte der Leitungselektronen konstant iiber dem Gitter ver-
teilt. Die Quasiteilchen zeigen metallisches Verhalten. Bei T « Tp hat sich eine
Bandliicke bei £k geoffnet, die mit einer Gitterverzerrung von 2kr einhergeht.
Die Ladungstragerdichte zeigt eine raumliche Modulation, eine Ladungsdichte-
welle. Die Quasiteilchen zeigen halbleitendes Verhalten.

Eine Ladungsdichtewelle entsteht. Bildet die Periode der CDW ein rationales
Verhiltnis mit der Gitterperiode, so ist die CDW kommensurabel zum Gitter, an-
sonsten ist sie inkommensurabel. Fiir die Verzerrung des Gitters muss Energie
aufgewendet werden, die den Energiegewinn des elektronischen Systems teilwei-
se kompensiert. Im Gleichgewichtszustand ist die Summe beider Energien mi-
nimal. Quasiteilchen konnen aus der Ladungsdichtewelle iiber die Bandliicke in
das Leitungsband angeregt werden, und der Kristall zeigt halbleitendes Verhal-
ten. Man sieht mit abnehmender Temperatur einen Metall-Halbleiter-Ubergang
in Leitfahigkeitsmessungen. Die entstehende Bandliicke ist temperaturabhingig,
da mit sinkender Temperatur immer mehr Ladungstriager an das Gitter koppeln
und somit die Gitterverzerrung zunimmt. Unterhalb der Peierls-Temperatur gibt
es zwei elektronische Phasen:

1. eine Phase Quasiteilchen und

2. eine Phase kohirenter Ladungstrager, die CDW,

die beide zusammen die elektronischen Eigenschaften des Materials bestimmen.
Der hier beschriebene Peierls-Uhergang ist nur moglich, wenn viele Elektro-
nen durch einen einzigen Impulsiibertrag von 2k wechselwirken konnen. Dies
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ist gleichbedeutend damit, dass ein wesentlicher Teil der Fermiflache (der pro-
portional zur Anzahl der Elektronen ist) mit einem einzigen Wellenvektor auf-
einander abbildhar ist. Diesen Prozess nennt man 'Nesting‘. Das Nesting ist
in quasi-eindimensionalen Metallen hiufig anzutreffen, da hier die Fermiflache
nicht geschlossen ist und somit leichter parallele Teilstiicke existieren.

2.2 Leitwert-Messungen

In halbleitendem Zustand tragen in die CDW kondensierte Ladungstrager bei klei-
nen angelegten, elektrischen Feldern nicht zum Ladungstransport bei (vgl. Kap. 3).
Fiir den allgemeinen Fall, dass ein Teil der metallischen Ladungstriager eine CDW-
Phase aushildet, ergibt sich die Leitfahigkeit mit kg als Boltzmann-Konstante und
T als Temperatur zu

0(T)=0m +0n = om(T)+ o1 exp (_A(T)> : (2.1)
2kgT

o reprasentiert die verbleibende metallische Leitfahigkeit und ist linear in der
Temperatur, wahrend oy, die Leitfahigkeit entsprechend der Quasiteilchen-An-
regungen iiber die temperaturabhingige Bandliicke A(T) darstellt (Artemenko
et al., 1996). Da bei der Peierls-Temperatur Tp eine Bandliicke entsteht, zeigt
die logarithmische Ableitung der Leitfahigkeit nach der inversen Temperatur bei
Tp eine starke Anomalie entsprechend

dlogo 1 0A(T)
?_lm =5 (A(T) - T) . (2.2)

In Abbhildung 2.2 (a) und (b) sind die logarithmischen Leitwerte von NbhSe; und
0-TaS;, sowie jeweils deren logarithmische Ableitung nach der inversen Tem-
peratur in Abhangigkeit von der Temperatur gezeigt. NbSes zeigt zwei Peierls-
Instabilitaten, eine bei Tp, =141K und die zweite bei Tp,=59K, die klar aus der
logarithmischen Ableitung zu erkennen sind. Wenn man die Beweglichkeiten als
konstant annimmt (Kagoshima et al., 1988), sind beim ersten Ubergang etwa 30%
der metallischen Elektronen beteiligt, wihrend bei dem zweiten Ubergang etwa
70% der noch verbleibenden metallischen Elektronen involviert sind. NbSes bleibt
also im gesamten dargestellten Temperaturbereich metallisch. Dieses komplexe
Verhalten lasst sich auf die Fermiflache von NbSe; zuriickfiihren, wie Bandstruk-
tur-Rechnungen zeigen (Wilson, 1979; Whangbo & Gressier, 1984). o-TaS3 hat bei
T=218K einen Metall-Halbleiter-Ubergang. In der logarithmischen Ableitung ist
weiterhin eine leichte Uberhohung bei etwa T =140K zu beobachten. Dieser An-
stieg ist mit einem Ubergang von einer inkommensurablen CDW zu einer kom-
mensurablen CDW verbunden, das Verhiltnis der CDW- zur Gitterperiode wird
1/4 (Monceau, 1985). Die Parameter, die die CDW in dem jeweiligen Material
beschreiben, sind in Tabelle 2.1 aufgelistet.
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Tabelle 2.1: Parameter von NbSe3 und o-TaS3 nach Referenz (Monceau, 1985).
Angegeben sind der Reihe nach: Material, spezifischer Widerstand bei Raum-
temperatur, Peierls-Temperatur und Bandliicke fiir die verschiedenen Uberginge,
Komponenten der Uberstruktur in Einheiten der reziproken Gittervektoren,
Art des Grundzustandes bei tiefen Temperaturen und Grofle und Durchmesser
der Dominen im stationidren Zustand fiir die Materialien mit den jeweiligen
Ubergangen. Die eckigen Klammern geben jeweils die Einheit an, in der die
Groflen angegeben sind. Die Abkiirzung K.-I. steht fiir den Kommensurabel-
Inkommensurabel-Ubergang von o-TaS;. Die mit Fragezeichen gekennzeichneten
Werte sind nicht bekannt, oder nicht genau bestimmbar.

Eigenschaft NbSes 0-TaS;
I 11 I K.-I.
p [mQem] 0.25 0.32
Tp[K] 145 59 215 | 140
A[K] 700 | 1600
Uberstruktur
a* 0 0.5 ? 0.5
b* 0.24117 | 0.26038 | 0.1 | 0.125
c* 0 0.5 0.1 | 0.250
Grundzustand metallisch halbleitend
bei T—0K
Dominengrofie [nm |
horizontal ~1000 ~300
transversial ~20 20
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Abbildung 2.2: Logarithmische Leitwerte von (a) NbSe; und (b) o-TaS3 so-
wie jeweils deren logarithmische Ableitung nach der inversen Temperatur in
Abhingigkeit von der Temperatur. Die glatten Kurven gehen die Leitwerte an
und beziehen sich auf die linken Achsen; die verrauschten Kurven reprisentieren
die Ableitungen, ihre Achse ist rechts angegeben. o0-TaS; zeigt einen Metall-
Halbleiter-Ubergang bei Tp=218K. Bei T =140K geht die CDW von einem inkom-
mensurablen Zustand in einen kommensurablen iiber. NbSe; zeigt zwei Peierls-
Instabilitaten, eine bei Tp,=141K und eine bei Tp,=59K. Der Leitwert von NhSe;
bleibt in dem dargestellten Temperaturhereich metallisch.

Fiir o-TaSs ldsst sich die Temperaturabhingigkeit der Bandliicke direkt aus
dem Leitwert bestimmen (vgl Gl. (2.1) mit ¢,,,=0). Sie ist in Abbildung 2.3 dar-
gestellt. Unterhalb der Peierls-Temperatur offnet sich eine Bandliicke, die mit
abnehmender Temperatur grofler wird. Oberhalb der Peierls-Temperatur ist eine
Pseudo-Bandliicke zu erkennen, die durch Fluktuationen hervorgerufen wird (vgl.

Kapitel 2.4). Aus der Theorie der Phaseniibergange zweiter Ordnung (Tinkham,
1975) ergibt sich

A(T) = AO)1— (l>2. 2.3)

T
Die Variable A(0) reprasentiert die vollstiandig geoffnete Bandliicke bei T=0. Mit
Hilfe der Messdaten ergibt sich fiir o-TaS; A(0) ~110meV (=1400K). Dieser Wert
stimmt mit solchen aus der Literatur iiberein (Monceau, 1985).

Fiir NbSe;s ist die Bestimmung der Bandliicke aus den Messdaten nicht mog-
lich, da die metallischen Elektronen ebenfalls eine temperaturabhingige Leitfah-
igkeit hesitzen, die nicht ohne weitere Annahmen aus den Messdaten bestimmt
werden kann.
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Abbildung 2.3: Bandliicke von o0-TaS; in Abhingigkeit von der Temperatur.
Der Verlauf wurde aus Leitwertmessungen berechnet. Unterhalb der Peierls-
Temperatur Tp offnet sich die Bandliicke und sittigt dann fiir tiefere Tempera-
turen. Das Absenken hei T=77K kommt durch Ungenauigkeiten bei der Berech-
nung zustande. Der lineare Verlauf bei etwa T=140K wird dem Kommensurabel-
Inkommensurabel-Ubergang zugeschrieben. Oberhalb von Tp ist eine endliche
Bandliicke erkennbar, die als Pseudogap auf starke Fluktuationen zuriickgefiihrt
wird.

2.3 Phaseniibergang zweiter Ordnung

Im Rahmen der Beschreibung von Phaseniibergiangen zweiter Ordnung (Landau &
Lifschitz, 1987) wird die Freie Energie nach einem komplexen Ordnungsparameter
entwickelt, der oberhalb des Uberganges verschwindet, unterhalb jedoch einen
endlichen Wert annimmt. Dieser Ordnungsparameter

n = Aexp (i®) (2.4)

kann als Gitterverzerrung interpretiert werden. Die Amplitude A ist proportional
zu der Stiarke der Auslenkung und entspricht der entstehenden Bandliicke. Die
Phase ® gibt die Periode der Verzerrung an und ist im Gleichgewicht proportio-
nal zu der Wellenzahl q=2k¢. Da sich Gitter und elektronisches System elektrisch
kompensieren, kann die raumliche Modulation n(z) der Ladungsdichte des elek-
tronischen, kohirenten Zustandes als

n(z) o Acos(®)
= mycos(P) = nycos(2krz + @) (2.5)

gesehen werden, also als Ladungsdichtewelle. Die Variable ¢ ist ein Phasen-
schub und n; die Amplitude der CDW. Anregungen der CDW konnen anhand des
komplexen Ordnungsparameters veranschaulicht werden. In Abbildung 2.4 ist
dieser Parameter in der komplexen Ebene schematisch dargestellt. Zwei prin-
zipielle Anregungen, Variation der Phase und Variation der Amplitude, konnen
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Amplitudon

TR -
Phason

Abbildung 2.4: Abhiangigkeit der Freien Energie F von dem Ordnungsparameter
n = Aexp(i®) unterhalb der Peierls-Temperatur. Es konnen zwei prinzipielle
Anregungen des Ordnungsparameters unterschieden werden. Das Phason bewegt
sich in der Mulde, wahrend das Amplitudon sich auf und ab bewegt (s. Text).

unterschieden werden. Diese werden entsprechend Phason und Amplitudon ge-
nannt. Einem Phason entspricht im Ortsraum die Bewegung der CDW, einem
Amplitudon das Verindern ihrer Amplitude. Beide Variablen sind gekoppelt und
zeigen eine Zeit- (t) und Ortsabhangigkeit (z). Eine detaillierte Beschreibung fin-
det sich in Referenz (Barsi¢, 1985). Die Anderung der Ladungsdichte &n(t, z) in
Gleichung (2.5) aufgrund von zeitlichen und ortlichen Schwankungen der Phase
ist durch

e d¢(t,z)

n(t,z) = Y

(2.6)
gegeben, e ist die Elementarladung. Aus der Gleichung (2.6) ergibt sich, dass
die Anderung der Phase proportional zu der Anderung der lokalen Ladungsdichte
in der CDW ist. Bleibt dabei die Gesamtladung erhalten, so erhilt man aus der
Kontinuititsgleichung
: e dp(t,z)
t,2) = —————. 2.7
je(t,2) = —= Lo (2.7)
fiir den CDW-Strom j.(t,z). Andert sich die Phase ¢ um +27, so wird ein Wellen-
zugin die CDW eingefiigt, oder herausgenommen. Durch die neue Anzahl an Elek-
tronen in der CDW variiert mit dem Fermi-Wellenvektor kf auch die Bandliicke.
Dieser Vorgang heifit Phasenschlupf.
Kleine elektrische Felder konnen nur die Phase der CDW beeinflussen, nicht
aber Ladung in die CDW bringen oder der CDW entnehmen. Deshalb misst man
nur die Beitrage der Quasiteilchen zur Leitfahigkeit. Eine detaillierte Diskussion

folgt in Kapitel 3.
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2.4 Fluktuationen

Das Bild, das bis jetzt von einem Peierls-Ubergang gezeichnet wurde, stellt eine
Mean-Field-Approximation dar, die Fluktuationen vernachlissigt. Im Rahmen
der Beschreibung mittels der Freien Energie kann gezeigt werden, dass fiir eindi-
mensionale Systeme mit kurzreichweitiger Wechselwirkung ein Zustand mit lang-
reichweitiger Ordnung hei endlicher Temperatur nicht stabil ist (Lee et al., 1973).
Dies kann leicht qualitativ veranschaulicht werden. Die Freie Energie F eines Sy-
stems setzt sich aus der inneren Energie U und einem Entropieterm TS zusammen:
F=U-TS. Die Entropie, die zwei Domanen mit einer Domanenwand in einem ein-
dimensionalen System mit langreichweitiger Ordnung hat, ist proportional zu dem
Logarithmus der Teilchenzahl N. Der Energieaufwand, um eine Dominenwand
einzufiigen, ist konstant fiir kurzreichweitige Wechselwirkungen. Die Freie Ener-
gie eines makroskopischen Systems mit N — oo Teilchen wird also bei endlicher
Temperatur abnehmen, wenn das System von einem Zustand ohne Domanenwand
(koharenter Zustand) in einen Zustand mit einer Domanenwand iibergeht. Dieser
kohirente Zustand ist dementsprechend aufgrund der Entropie bei endlicher Tem-
peratur nicht stabil. Durch eine dreidimensionale Kopplung von benachbarten
Ketten kann der CDW-Zustand jedoch bei endlicher Temperatur Tsp stabilisiert
werden (Lee et al., 1973). Die Aushildung eines CDW-Zustandes in Abhingigkeit
von der Temperatur ist in Abbildung 2.5 gezeigt. Es sind links die Elektronendich-
te im reziproken Raum und rechts die im Ortsraum dargestellt. In Abhangigkeit
von der Temperatur, die von oben nach unten abnimmt, kann man vier Bereiche
unterscheiden: Bei hohen Temperaturen ist das Material metallisch, die Dichte
der Valenzelektronen ist zeitlich und raumlich konstant; im reziproken Raum ist
nur die Periodizitit des Gitters zu sehen. Unterhalb der Mean-Field-Temperatur
Tmr, die die Peierls-Temperatur bei Vernachlassigung der Entropie heschreibt,
bildet sich zeitweise lokal eine CDW aus. Es entsteht zeitlich und raumlich lokal
eine Bandliicke, eine Pseudo-Bandliicke (McKenzie, 1995). Im reziproken Raum
sind streifenformige Satellitenreflexe zu erkennen. Bei sinkender Temperatur for-
mieren sich die Satellitenreflexe zu Flecken. Die CDW stabilisiert sich durch Kopp-
lung von benachbarten Ketten. Sie hat eine begrenzte laterale (&) und transver-
sale (&) raumliche Phasenkohirenz. Unterhalb der Ubergangstemperatur (Tsp)
ist die CDW mit langreichweitiger Ordnung durch Kopplung benachbarter Strange
stabil. Im reziproken Raum sieht man deutlich die Gitterreflexe zusammen mit
dem Ubergitter, das auf die Ausbildung der CDW zuriickzufiihren ist. Dieser
flieBende Ubergang von dem metallischen in den halbleitenden Zustand manife-
stiert sich auch in den Leitfahigkeitsmessungen. An dem Peierls-Ubergang von o-
TaS; sinkt z.B. die Leitfahigkeit schon vor der Ubergangstemperatur Tp leicht ab,
da sich bei diesen Temperaturen eine Pseudo-Bandliicke bildet (siehe Abh. 2.2,
Abb. 2.3). Eine genauere Analyse ist allerdings mit Hilfe dieser Leitwertdaten
nicht moglich.
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Abbildung 2.5: Einfluss von Fluktuationen auf die Aushildung eines CDW-
Zustandes in Abhangigkeit von der Temperatur. Mit abnehmender Temperatur
bildet sich bei T=Tyr raumlich und zeitlich lokal eine CDW mit Koharenzlange .
Die CDW wird dann bei T~T* durch eine transversale Kopplung auf einer Lange
von ¢ stabilisiert. Unterhalb von Tsp ist dann die CDW stabil und kohirent.

2.5 Defekte

In realen Systemen konnen Verunreinigungen und strukturelle Defekte, die zu-
fallig im Kristall verteilt sind, nicht ausgeschlossen werden. Da der CDW-Zustand
eine periodische Ladungsdichte aufweist, haben elektrische Defekte einen starken
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Einfluss auf die Struktur und das Verhalten der CDW. Je nach Stiarke der Wech-
selwirkung von Defekten mit der CDW werden Amplitude oder Phase dadurch
verandert. Ist die Wechselwirkungsenergie vergleichbar mit der Quasiteilchen-
Bandliicke, so wird lokal die CDW kollabieren und einen gebundenen Zustand hil-
den. Fiir kleinere Kopplungen wird hauptsachlich die Phase modifiziert, wahrend
die Amplitude weitgehend konstant bleibt. In diesem Fall lasst sich die Wechsel-
wirkung einer Storstelle am Ort R; mit der elektronischen Dichte einer CDW (vgl.
Gl. (2.5)) mit

Vo) = [ drv(r = Rimy cos(2ker + 9(1)) (2.8)
beschreiben. Die Variable r ist die Raumkoordinate und V(r) das elektrische Po-
tential der Defekte. Der Defektenergie steht die elastische Energie gegeniiber,
die aufgebracht werden muss, um die CDW zu verformen. Uberwiegt die Defekt-
energie die Deformationsenergie, spricht man von strong pinning. Die Phase der

CDW wird an jedem Defekt starr festgehalten. Abbildung 2.6 (a) zeigt dieses Ver-
halten. Dominiert hingegen die Deformationsenergie, so spricht man von weak

ohne elektrische Defekte

AVAVAVAVAVAVAVAVAVAV/

a) strong pinning

L] ® [ ] L
. L
b) weak pinning < >

Abbildung 2.6: Es ist die Elektronendichte der CDW entlang einer Kette darge-
stellt. Ohne elektrische Defekte ist die CDW ungestort, ihre Struktur ist peri-
odisch (vgl. Abbh. 2.5 fiir T < T3p). Fiir (a) starke Kopplung der CDW an Defekte
wird die Phase an diesen Orten fixiert (strong pinning), wahrend (b) fiir schwache
Kopplung der CDW an Defekte die Phase jeweils verandert wird, allerdings nicht
starr fixiert ist (weak pinning).

pinning. In diesem Fall bilden sich Dominen dhnlicher Phase entlang der CDW
aus mit einer Koharenzlange L, wie es in Abbildung 2.6 (b) dargestellt ist. Diese
Domainen sind iiber mehrere 1d-Ketten je nach transversaler Kopplung ausge-
dehnt.

In NbSes und o-TaSs liberwiegt das weak pinning. Dominenartige Struktu-
ren in NbSes; konnten mit Hilfe des Raster-Elektronen-Mikroskops abgebildet
werden. Es ergaben sich longitudinale Strukturen im Bereich von 20um (Heinz,
1997) in Ubereinstimmung mit theoretischen Vorhersagen von Fukuyama, Lee
und Rice fiir die Koharenzlange (Fukuyama & Lee, 1978; Lee & Fukuyama, 1978).
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Die transversale Koharenzlange liegt etwa bei 0.5um-1um in diesem Material.
0-TaS; zeigt eine weitaus hohere Konzentration von Defekten, die sich in ei-
ner kiirzeren Kohirenzliange widerspiegelt. Hier sind typische Liangen etwa eine
Groflenordnung kleiner als bei NbhSe; (Monceau, 1985). In Tabelle 2.1 sind die-
se Daten zusammengefasst. Durch elektrische Defekte wird eine langreichweiti-
ge Ordnung in CDW-Systemen verhindert. Nur innerhalb der Domaianen ist die
CDW kohirent. Weiterhin entstehen durch Kristalldefekte zahlreiche Anregungs-
zustande der CDW, die energetisch sehr nahe am Grundzustand liegen (Littlewood
& Rammal, 1988; Turgut & Falicov, 1994).



Kapitel 3

Transport-Phanomene

Ladungsdichtewellen-Systeme zeigen sehr ungewdohnliche Transport-Phinome-
ne. Neben einer Nichtlinearitit in der Strom-Spannungskennlinie lassen sich
lange Relaxationen iiber Stunden und charakteristisches Rauschen mit Frequen-
zen his in den Megahertzhereich beobachten. Im ersten Abschnitt dieses Kapitels
werde ich die wesentlichen Transport-Eigenschaften von CDW-Systemen zusam-
menfassen und sie anhand von Messdaten exemplarisch an o0-TaS; und NbSes
aufzeigen. Im zweiten Abschnitt gehe ich auf Transport-Modelle ein, mit deren
Hilfe die beobachteten Phinomene interpretiert werden konnen. Sie werden mit
experimentellen Beobachtungen verglichen.

3.1 Transport-Messungen

Die Strom-Spannungscharakteristik von CDW-Systemen zeigt eine Schwelle. Un-
terhalb dieser Schwelle ist sie linear. In diesem Bereich beobachtet man Hyste-
resen und relativ lange Relaxationszeiten. Sie konnen auf metastabile Zustinde
zuriickgefiihrt werden, die die CDW einnehmen kann. Oberhalb der Schwelle ist
der Kennlinie nichtlinear. Hier tritt ein charakteristisches Rauschverhalten in
Abhingigkeit des Stromes auf. Im Leistungsspektrum sieht man schmalbandige
Rauschanteile (narrow-band noise, NBN) auf einem breiten Untergrund (broad-
band noise, BBN). Die Frequenzen der schmalbandigen Spektrallinien konnen
koppeln und eine Vielfalt von Phinomenen zeigen. Nach einer genauen Diskus-
sion der Strom-Spannungskennlinie werde ich auf den zeitabhingigen Transport
unterhalb und oberhalb der Schwelle eingehen.

3.1.1 Zeitlich gemittelter Transport

Die Strom-Spannungscharakteristik von CDW-Systemen ist exemplarisch in Ab-
bildung 3.1 (a) dargestellt. Fiir kleine angelegte elektrischen Spannungen verlauft
sie linear. Oberhalb der Schwellenspannung V, wird sie nichtlinear. Zieht man

27
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Abbildung 3.1: Fiir o-TaS; (links) und NbSe; (rechts) sind jeweils (a)
Strom-Spannungskennlinie, (bh) CDW-Strom-Spannungskennlinie, (c) diffe-
rentielle Leitwert-Spannungskennlinie und (d) integrale Rauschspannung-
Spannungskennlinie im Frequenzbereich 300Hz-300kHz zu sehen. Die Schwel-
len sind jeweils markiert. Schwankungen im differentiellen Leitwert und in der
Rauschspannung in NhSes sind auf die kleinen Messsignale zuriickzufiihren.



3.1. Transport-Messungen 29

den linearen Anteil des Stromes, der auf den Transport der Quasiteilchen zuriick-
gefiihrt wird, von der Kennlinie ab, erhilt man die in (b) dargestellte Abhiangigkeit
des CDW-Stroms I. von der Spannung. Die I.V-Kennlinie zeigt ein starkes An-
wachsen des CDW-Stromes oberhalb der Schwelle. In (c) ist der differentielle
Leitwert S in Abhingigkeit von der Spannung gezeigt. Der konstante Bereich
charakterisiert den linearen Verlauf der IV-Kennlinie. Das steile Anwachsen wird
auf die nun hinzukommende CDW-Leitfahigkeit zuriickgefiihrt. Fiir hohe ange-
legte Spannungen sittigt der differentielle Leitwert dann wieder. Die Rausch-
spannung-Spannungscharakteristik zeigt dasselbe Schwellenverhalten. In Abbil-
dung 3.1 (d) ist die integrale Rauschspannung im Frequenzhereich 300Hz-300kHz
in Abhangigkeit von der angelegten elektrischen Spannung dargestellt. Oberhalb
der Schwellenspannung V, steigt die Rauschspannung an. Diese Messung kann
als weiteres Indiz gedeutet werden, dass oberhalb von V; ein zweiter Transport-
Mechanismus (Transport durch die in der CDW kondensierten Ladungstrager) zum
Stromfluss beitragt. Die Tatsache, dass der CDW-Transport erst oberhalb der
Schwellenspannung einsetzt, ist der Grund dafiir, dass die Leitfahigkeit o(T) fiir
kleine Spannungen in Abschnitt 2.2 auf den Quasiteilchen-Beitrag zuriickgefiihrt
wurde.

Abbildung 3.2 zeigt die Abhangigkeit der Schwellenspannung V, von der Tem-
peratur T fiir 0-TaS;. Sie wurde definiert als 5%-iger Anstieg des differentiel-
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Abbildung 3.2: Abhingigkeit der Schwellenspannung von der Temperatur fiir
0-TaS;. Unterhalb der Peierls-Temperatur fallt sie ab, durchliuft ein Mini-
mum und steigt dann stark mit abnehmender Temperatur an. Das breite Ma-

ximum bei Ta~170K ist auf den Kommensurabel-Inkommensurabel-Ubergang
zuriickzufiihren.

len Leitwerts iiber den konstanten Bereich. An der Peierls-Temperatur fallt sie
mit abnehmender Temperatur, zeigt ein Minimum und steigt dann mit fallenden
Temperatur stark an. V; von o-TaS3 (hier dargestellt) zeigt ein zusatzliches brei-
tes Maximum bei T &~ 170K. Dieses Maximum kann auf den Inkommensurabel-
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Kommensurabel-Ubergang bei T ~ 140K zuriickgefiihrt werden (Monceau, 1985).
lhre starke Abhingigkeit von der Temperatur weit unterhalb der Peierls-Tempe-
ratur deutet auf einen thermisch aktivierten Prozess hin.

3.1.2 Zeitabhingiger Transport unterhalb der Schwelle

Unterhalb der Schwellenspannung kann man Leitwertinderungen auf Zeitskalen
von Stunden und langer beobachten (Ito, 1989; Nad & Monceau, 1995) (vgl.
Abb. 3.3). Fiir diese Messung wurde die Probe schockgefroren; sie wurde in

(a) NbSe,, Probe D
T .

Leitwert S [mS]

6 3 4 5
Zeit t [h] Zeit t [h]

Abbildung 3.3: Abhingigkeit des Leitwertes von NbSes von der Zeit nach dem
plotzlichen Abkiihlen von Raumtemperatur auf 77K. In (a) ist die lineare Darstel-
lung gewihlt, wihrend in (b) die Leitwertianderung AS = S — Sy beziiglich des
Sattigungspunktes Sy semilogarithmisch dargestellt ist.

fliissigen Stickstoff eingetaucht und so von Raumtemperatur auf T = 77K abge-
kiihlt. Der Leitwert wurde dabei protokolliert. Die Messspannung wurde zu 10%
der Schwellenspannung gewaihlt, so dass der Leitwert auf den Beitrag der Qua-
siteilchen zuriickzufiihren ist. Innerhalb von Stunden dnderte sich ihr Leitwert
um etwa 8%. Beachtet man, dass an diesem ersten Peierls-Ubergang nur etwa
27% der gesamten Ladungstrager beteiligt sind, so entspricht die 8% ige Anderung
des Gesamtleitwertes einer 30% igen Anderung des Leitwertes der in den Peierls-
Ubergang involvierten Quasiteilchen. Diese Annahme ist richtig, da die Relaxa-
tionsprozesse von Quasiteilchen auf Zeitskalen von 10~!%s stattfinden (Ashcroft &
Mermin, 1976) und somit die metallischen Bereiche der Probe instantan relaxie-
ren. Fine 30% ige Anderung der thermisch angeregten Quasiteilchen entspricht
bei T=77K einer Anderung der Bandliicke um 0.1-0.2%. Das System befindet
sich dementsprechend nahe am Gleichgewicht, und Beweglichkeiten der Quasi-
teilchen konnen als konstant angenommen werden. Trigt man die Anderung
des Leitwertes semilogarithmisch mit der Zeit auf (vgl. Abb. 3.3 (b)), so er-
kennt man eine exponentielle Relaxation mit einer Zeitkonstanten von t=1.33h.
Die exponentielle Relaxation lasst sich mit einer einfachen Ratengleichung fiir
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die Uberschuss-Ladungstragerdichte der Quasiteilchen n, die proportional zu der

Leitwertsanderung ist, erklaren

) n
= 3.1)

Die Einfangrate r=1/1=2-10"%/s in die CDW ist konstant. Jeder Einfang von
Quasiteilchen in die CDW bedeutet eine Umlagerung der CDW. Da die relati-
ve Anderung der Anzahl der kondensierten Elektronen klein ist (die Bandliicke
ist schon zu etwa 85% geoffnet), ist jede Umlagerung in allen Dominen gleich
wahrscheinlich. Umlagerungen mit gleicher Wahrscheinlichkeit entsprechen im
Bild der Freien Energie der CDW Ubergingen von einem metastabilen Zustand in
einen anderen mit etwa konstanter Barrierenhohe (Littlewood & Rammal, 1988).
Da CDW-Systeme lange Relaxationszeiten im Stundenbereich zeigen, konnen
Messungen, die schnell relativ zu solchen Relaxationszeiten durchgefiihrt werden,
Hysteresen zeigen und von dem vorangegangen Zustand des Systems abhingen.

3.1.3 Zeitabhingiger Transport oberhalb der Schwelle

Oberhalh der Schwellenspannung tragt die CDW zum Ladungstransport bei. Das
Einsetzen des CDW-Stromes geht, wie in Abbildung 3.1 (d) gesehen, mit einem
starken Anstieg in der Rauschspannung einher. In Abbildung 3.4 ist das Leis-
tungsspektrum des Messsignals fiir verschiedene CDW-Strome gezeigt. Bei den

o-TaS_, Probe B, T = 90K
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Abbildung 3.4: Leistungsspektrum in Abhingigkeit von der Frequenz fiir o-TaSs.
In (a) ist das Breitband-Rauschen und in (b) das Schmalband-Rauschen deutlich
zu erkennen. Parameter ist jeweils der CDW-Strom. Die einzelnen Kurven sind
aus Griinden der Ubersichtlichkeit angehoben, der jeweilige Grundlevel ist durch
eine Linie angedeutet.

Messungen des Schmalband- und Breitband-Rauschens wurde jeweils ein Tief-
pass mit einer Abschneidefrequenz F=4MHz bzw. F=256kHz und ein Hochpass
mit einer Abschneidefrequenz F=1kHz bzw. F=100Hz verwendet. Oberhalb der
Schwellenspannung entsteht Breitband-Rauschen (broad-band noise, BBN). Die



32 KAPITEL 3. Transport-Phianomene

Rauschleistung nimmt in den hoheren Frequenzen mit immer grofier werden-
dem CDW-Strom zu, wobei der Frequenzhereich in etwa konstant bleibt. Fiir
kleine Frequenzen ist der Verlauf flach ( f~9?) und fillt oberhalb einer charak-
teristischen Frequenz etwa mit {~* mit k=1-3 ab. Das Schmalband-Rauschen
(narrow-band noise, NBN) entsteht mit zunehmendem CDW-Strom iiber dem
Untergrund-Rauschen (vgl. Abb. 3.4 (b)). Es sind zwei Grundfrequenzen mit
f; =6kHz und f; =29kHz und deren hoheren Harmonischen zu erkennen. Die Am-
plitude des NBN kann wie in diesem Fall den Untergrund um his zu einem Faktor
100 iibersteigen und sehr schmalbandig mit einer Giite von Q =Af;/f; >100 sein.
Die hoheren Harmonischen haben eine kleinere Amplitude. Die zweite Grund-
frequenz f; =29kHz hat eine Giite von 5 und zeigt ein kleines Verhiltnis zwischen
Maximalwert und Untergrund.

Abbildung 3.5 zeigt die Grundfrequenz f; des NBN fiir o-TaS; in Abhangigkeit
von dem CDW-Strom I.. Fiir grofle CDW-Strome ist I, proportional zu der NBN-

o-TaS,, Probe A, T = 90K
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Abbildung 3.5: Abhiangigkeit der NBN-Grundfrequenz von dem CDW-Strom fiir

0-TaS;. Es wurden zwei Grundfrequenzen von Probe A aufgetragen, die deutlich
unterschieden werden konnten.

Grundfrequenz, fiir kleinere CDW-Strome kann man eine leichte Abweichung von
der Linearitit erkennen (Richard et al., 1993). Fiir Proben mit nur einer Grund-
frequenz ist die Steigung proportional zu der Anzahl der Elementarladungen, die
transportiert werden.

Diese experimentellen Befunde ergianzend, maochte ich noch Interferenz-Pha-
nomene erwahnen. Die interne Frequenz f;, die durch eine Gleichspannung an-
geregt wird, kann von einer Wechselspannung mit einer Frequenz f.,. iberlagert
werden. Bilden beide Frequenzen ein rationales Verhiltnis, so wird in diesem Be-
reich die interne Frequenz von der externen heeinflusst; das sogenannte mode-
locking tritt auf (Monceau et al., 1980; Thorne et al., 1987h; McCarten et al.,
1994).

Die hier erwihnten Transport-Phanomene sind eine Auswahl von Effekten, die
man in CDW-Systemen beobachten kann. Sie geben einen guten Uberblick grund-
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legender Transport-Eigenschaften in CDW-Systemen. Im Folgenden Abschnitt
werde ich nun auf Modelle eingehen, im Rahmen deren man diese Transport-
Phinomene verstehen kann.

3.2 Zeitabhangige Transport-Modelle
Die Ladungsdichte n(t,z) der CDW lautet gemif Gleichung (2.5)
n o A cos(2krz + @), (3.2)

in der ¢ die Phasenianderung und A die Bandliicke ist. Je nachdem, welche
Vereinfachungen man einfiihrt, kann man Transport-Modelle unterscheiden, die
jeweils verschiedene Transport-Eigenschaften von CDW-Systemen erkliren kon-
nen. Das Waschhrett-Modell (Griiner, 1994) geht von einer starren CDW aus
(A=const, ¢=0), die mit einem generalisierten, punktformigen, elektrischen De-
fekt wechselwirkt. Die daraus resultierenden Bewegungsgleichungen entsprechen
dem eines Massepunktes, der ein Waschbrett herunterrutscht. Lafit man Defor-
mationen der CDW zu (A=const, @=¢(t,z)), so kommt man zu Bewegungsglei-
chungen, die denen eines elastischen, periodischen Mediums entsprechen, das
liber ein schriag gehaltenes Nagelbrett rutscht. Dieses Modell wurde von Fuku-
yama, Lee und Rice vorgeschlagen (Fukuyama & Lee, 1978; Lee & Fukuyama,
1978; Lee & Rice, 1979). Beachtet man, dass Ladungstransport iiber die CDW nur
mittels einer Konversion von Ladungstragern zwischen der Einteilchen-Phase und
der CDW-Phase stattfinden kann, muss auch eine lokale Variation der Bandliicke
beriicksichtigt werden (A=A(t,z), =¢(t,z)). Dieses Modell wurde unabhangig
von Gor’kov (1983) und Ong (1984hb) vorgeschlagen. Die Konversion wird Phasen-
schlupf genannt. Solche Prozesse entsprechen einem plotzlichen Einfiigen einer
zusatzlicher Periode in das elastische, periodische Medium.

3.2.1 Waschbrett-Modell

Das Waschbrett-Modell ist ein stark vereinfachendes, phinomenologisches Mo-
dell. Es geht von einer starren, nicht fluktuierenden CDW aus (¢ =0), auf die ein
punktformiger, elektrischer Defekt (vgl. Gl. (2.8)) die Kraft

Fo(z) = =2 sin(2ksz) (3.3)
2kr
ausiibt, wobei k¢ der Fermiwellenvektor und wy/kr die Wechselwirkungsstarke

sind. Mit einer elektrischen Kraft F.; =eE durch ein auflen anliegendes Feld E und
mit der Phase ¢(t) = 2krz(t), ¢ = 0 ergibt sich

E .
Fat¢) + sm(d)) = E_ mit E. = e s (34)
C
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wobei die Dampfung durch den Koeffizienten I" beschrieben ist, und m* die effekti-
ve Masse der Ladungstrager darstellt. In dieser Gleichung wird der Tragheitsterm
vernachlissigt. Die daraus resultierende Bewegung ist in Abbildung 3.6 (a) sche-
matisch dargestellt. Fiir kleine Felder ist die CDW gepinnt und setzt sich bei

elektrisches Feld
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b) Fukuyama-Lee-Rice
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] Ezerstijrbar
(o]
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der raumlichen Verteilung der Ladungs-
dichte fiir verschiedene Modelle. Das Waschbrett-Modell (a) nimmt an, dass
die CDW starr ist und mit einem generalisierten Defekt wechselwirkt. Das
Fukuyama-Lee-Rice-Modell (b) geht von einer deformierbaren CDW aus, die
durch viele zufillig verteilten Defekte verzerrt wird. Das Phasenschlupf-Modell
(c) hat als Grundlage die an den Kontakten zerstorbare CDW. Dadurch kann die
Anzahl der Ladungstriger, die in der CDW enthalten sind sich andern.

dem kritischen Feld E. langsam in Bewegung. Da der CDW-Strom I.(t) o« 0.¢
ist, ergibt sich oberhalb des Schwellenfeldes aus der zeitlich gemittelten Pha-
sendnderung die stationire, nichtlineare Leitfahigkeit ¥(E) aus Gleichung (3.4
(siehe z.B. (Schlenker, 1989)) zu

1/2

S (E) = ne’ [1 _ (Eﬂ fir  E> Ee. (3.5)

 ml E

Der zeitabhingige Strom wird durch das Beschleunigen und das Abbremsen der
CDW periodisch moduliert. Es ergibt sich somit die Proportionalitiat des stati-
oniren Stromes I. mit der Grundfrequenz f;. Fiir einen Strang mit zwei Elektro-
nen pro Wellenzug gilt

Io = 2ef;. (3.6)

Im Rahmen dieses Modells kann oberhalb der Schwelle die nichtlineare Leitfah-
igkeit, das NBN im Strom und die Linearitat ihrer Grundfrequenz mit dem stati-
onaren Strom, sowie das Mode-locking bei mehreren Frequenzen (Servin & Salva,
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1996) erklart werden. Die differentielle Leitfahigkeit divergiert allerdings an der
Schwellenspannung, was experimentell nicht beobachtet wird. Das Untergrund-
Rauschen ist nicht enthalten. Dies gelingt auch nicht, wenn man einen unkorre-
lierten Rauschterm hinzufiigt (Bleher et al., 1986).

3.2.2 Fukuyama-Lee-Rice-Modell (FLR-Modell)

Fukuyama, Lee und Rice haben die CDW als deformierbares Medium angenom-
men (@=¢@(t,z)) (Fukuyama & Lee, 1978; Lee & Rice, 1979). In einer Dimension
ergibt sich die Bewegungsgleichung

en

v — Kach = T

E+mny Zvié(z—zi)sin(Qkpz—l—(p). (3.7)
i

K ist die Diffusionskonstante und v; stellt die Wechselwirkungsstiarke des i-ten
Defektes an dem Ort z; dar. Ein mechanisches Aquivalent dieser Bewegungsglei-
chung ist in Abbildung 3.6 (b) dargestellt.

Je nach der Dichte der Defekte, der Wechselwirkung mit der CDW und der
CDW-Diffusionskonstanten kann man weak und strong pinning unterscheiden
(Fukuyama & Lee, 1978) (vgl. Kapitel 2.5). Dieses Modell ist in der Literatur
ausfiihrlich diskutiert worden (Matsukawa & Takayama, 1984; Littlewood, 1986).
Unterhalb des Schwellenfeldes besitzt die CDW viele metastabile Zustinde, die
verantwortlich sind fiir das hysteretische Verhalten, fiir glasartige Relaxationen
und fiir Gedachtniseffekte (Nad & Monceau, 1995). Das Einsetzen des CDW-
Stromes behandelte Fischer (1985) als dynamisch kritisches Phinomen und fand,
dass der CDW-Strom in diesem Bereich I. o (E — E.)*? ist. Dieses Modell
zeigt zwei Zeitskalen, eine proportional zu (E-E.)~%/2 und eine proportional zu
(E-E.)~1'/2, die auf Relaxationen der Phase zuriickgefiihrt werden konnten. Im
dynamischen Bereich oberhalb des kritischen Feldes konnen NBN und BBN er-
klart werden (Littlewood & Rammal, 1988).

Wahrend das FLR-Modell im quasistationiren Bereich die beobachteten Trans-
port-Phinomene gut beschreiben kann, skaliert die gemessene 1V-Charakteristik
oberhalb von E; mit I, o< (E — E.) (Janossy et al., 1987a) im Widerspruch zu dem
FLR-Modell. Weiterhin zeigte Coppersmith (1990), dass die Kraft, die elektrische
Defekte auf die CDW ausiiben, mit dem Volumen skaliert, wihrend die elastische
Kraft der CDW mit der Oberflache skaliert. Diese Betrachtungen haben zur Folge,
dass am kritischen Feld E. die CDW zerreiflen muss, die Amplitude also nicht als
konstant angenommen werden darf.

3.2.3 Phasenschlupf-Modell (PS-Modell)

Die hisher vorgestellten Modelle lassen Phasenversetzungen aufler Acht. Lee
(1979) zeigte, dass typische Energiedichten etwa 1eV/cm sind, um eine Verset-
zung in quasi-eindimensionalen Systemen zu erzeugen. Eine ausfiihrliche Dis-
kussion von Phasenversetzungen findet sich bei Feinberg (1989) oder Gill (1993).
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Gor’kov (1983) forderte, dass beim Ladungstransport solche Versetzungen an den
Stromkontakten entstehen, die CDW auflerhalb dieser Kontakte (etwa 100pum ent-
fernt) konstant ist. Diesen Prozess, der an dem einen Kontakt Ladungstriager
in die kondensierte Phase einfiigt und an dem anderen Kontakt wieder heraus-
nimmt, nannte er Phasenschlupf-Ereignis. Unabhingig davon konnte Ong (1984b)
an o-TaS; zeigen, dass bheobachtete Stufen in gemessenen Spannungs-Zeitreihen
erklart werden konnen, wenn man fiir die CDW mehrere IV-Kennlinien annimmt.
Diese unterscheiden sich, je nachdem, wieviel Ladung augenblicklich in der CDW
kondensiert ist.

Der Prozess des Phasenschlupfes kann mit Hilfe der Verspannung der CDW
verdeutlicht werden. Er ist in Abbildung 3.6 (c) veranschaulicht. Ein angelegtes
elektrisches Feld verursacht eine Verspannung der CDW. An dem einen Kontakt
wird die CDW gestaucht, an dem anderen gedehnt. Ubersteigt die Verspannung
der CDW einen bestimmten Wert, so wird die Phase um 27t schliipfen und die An-
zahl der Elektronen in der CDW andert sich um zwei. Fiihrt man nun einen stati-
stischen Term ein, der die zeitlich gemittelte Phasenschlupf-Rate in Abhingigkeit
von der lokalen Verspannung der CDW heschreibt, so erhalt man

V Vv
I = Ip=2" exp <— = ) (3.8)
¢ Va Vps

fiir die Strom-Spannungskennlinie. Iy und V. sind Materialparameter. Rama-
krishna (1992; 1993) konnte mit dieser Formel die experimentell beobachtete
IV-Kennlinie von NbSe; beschreiben. Die Spannung V,, entspricht dem Un-
terschied im chemischen Potential zwischen Quasiteilchen- und CDW-Phase und
ist ein Maf fiir die (mechanische) Verspannung der CDW. Um die Verspannung
sichthar zu machen, wurden ortsaufgeloste Experimente durchgefiihrt. So zeigte
Adelman (1996) an NbSe3-Proben mit vielen Kontakten, dass Relaxationen nach
einem Spannungsimpuls mit Hilfe der ortlichen Verinderung der Verspannung
erklirt werden konnen. In NhSe; konnte die Phasenschlupf-Rate dann von Le-
may (1998) bestimmt werden, und Requardt (1998) konnte an demselben Mate-
rial lokale Gitter-Verspannungen, die durch den Stromfluss verursacht werden,
als lokale Variation des Gittervektors mit Hilfe von hochaufgelosten und ortsauf-
gelosten Rontgenbeugungsexperimenten direkt abbilden.

Es gibt viele theoretische Arbeiten, die Einzelaspekte des Phasenschlupf-Mo-
dells behandeln, und ebenso viele Arbeiten, die experimentelle Daten mit Hilfe
des Phasenschlupf-Modells interpretieren. Dennoch konnten bisher nur zeitlich
gemittelte Messdaten auf dieses Modell zuriickgefiihrt werden. Gor’kov (1985)
forderte zwar, dass periodische Oszillationen mit solchen Phasenschlupf-Ereignis-
sen einhergehen, und Batistic (1984) studierte das Phasenschlupf-Modell nume-
risch, der direkte Vergleich mit dem Experiment bhlieb aber aus. Der Ursprung des
starken Untergrundrauschens ist weiterhin nicht geklart und wird im allgemeinen
auf Wechselwirkung der Domianen untereinander zuriickgefiihrt. Eine mikrosko-
pische Beschreibung dieser Wechselwirkungen gibt es nicht.



Kapitel 4

Das zeitaufgeloste
Phasenschlupf-Modell

In diesem Kapitel werde ich ein statistisches, zeitabhangiges Modell entwickeln,
mit dessen Hilfe eine quantitative Analyse der Rauschdaten mdoglich ist. Die-
ses Modell besteht aus zwei Prozessen: Eine zeitabhingige Statistik gibt Ort und
Zeitpunkt eines Phasenschlupfes an. Das Fukuyama-Lee-Rice-Modell beschreibt
dann seine Relaxation. Im ersten Abschnitt werde ich auf diese beiden Mecha-
nismen naher eingehen. Aus einer allgemeinen statistischen Formulierung kann
das Leistungsspektrum gewonnen werden. Eigenschaften und Konsequenzen fiir
Transport-Phianomene werden diskutiert. Im Anschluss daran werden die mikro-
skopischen Mechanismen erortert, die fiir die Relaxation und die Folge-Statistik
einen Phasenschlupfes in Frage kommen.

4.1 Grundidee

In einem CDW-System existieren Ladungstriger in der Einteilchen- (Index s, sin-
gle particle) und in der kondensierten Phase (Index ¢, condensed) nebeneinander.
Beide Phasen haben im Gleichgewicht das chemische Potential yus=p.=yg. In der
folgenden Diskussion gehe ich davon aus, dass die Ladungstrager positiv gela-
den sind. Die Indizes & entsprechen der jeweiligen Polaritit der anliegenden
Spannung an den Kontakten. Die Stromkontakte (F) sind Senken oder Quellen
fiir Quasiteilchen. Bei einem konstanten Strom werden an dem einen Kontakt
(-) Quasiteilchen aus der Probe herausgesaugt und an dem anderen Kontakt (+)
werden sie hineingedriickt. Flief}t ein kleiner konstanter Strom durch die Probe,
erhoht sich die Anzahl der Quasiteilchen an einem Kontakt und an dem anderen
nimmt sie ab. Auf der einen Seite sinkt also das chemische Potential der La-
dungstriger in der Einteilchen-Phase (u; < ), auf der anderen Seite steigt es
(uf > po). In Abbildung 4.1 (a) ist diese Aussage graphisch veranschaulicht. Der
Ortsgradient beschreibt den Ladungstransport. In der Probe gibt es ein entlang
der z-Achse steigendes elektrisches Potential. Die CDW kann nur einen Beitrag

37
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Abbildung 4.1: Verlauf des chemischen Potentials der Einteilchen- p und der
CDW-Phase ., der CDW-Dichte n, und des elektrischen Potentials ®.;. (a) Fiihrt
die CDW-Phase keinen Strom, ist ihr chemisches Potential konstant; elektrisches
Potential und CDW-Dichte gleichen sich aus. (b) Findet ein Phasenschlupf statt,
wird dort die Dichte geandert, das chemische Potential dndert sich, die CDW
transportiert Ladung. Hierbei wird angenommen, dass ein Phasenschlupf keinen
Einfluss auf die Einteilchen-Phase hat.

zum Ladungstransport liefern, wenn eine Konversion von Ladungstriagern zwi-
schen Einteilchen- und CDW-Phase stattfindet. Fiir diese Konversion muss die
Energie der Bandliicke aufgebracht werden. Da diese fiir kleine elektrische Poten-
tiale im statistischen Mittel nur selten vorhanden ist, ist der CDW-Strom I, ~ 0.
Das chemische Potential der CDW ist konstant und die elektrische potentielle
Energie ist durch die Verschiebung der CDW ausgeglichen (vgl. Abb. 4.1 (a)). Eine
Verschiebung der Ladung in der CDW bedeutet eine Anderung der mittleren Dich-
te der kondensierten Ladungstriger. Die CDW ist somit an dem einen Kontakt
(-) gestaucht und an dem anderen Kontakt (+) gedehnt. Erhoht man den Strom-
fluss durch das CDW-System, so wichst die Differenz der chemischen Potentiale
zwischen den beiden Phasen. Ist sie vergleichbar mit der Bandliicken-Energie,
sind Konversionen statistisch wahrscheinlich, und die CDW trigt zum Ladungs-
transport bei. An dem einen Kontakt (-), an dem die CDW gestaucht ist, werden
Ladungstrager aus der CDW herausgenommen; an dem anderen Kontakt (+), an
dem die CDW gedehnt ist, werden Ladungstriger in die CDW hineingebracht. Ei-
ne Konversion bedeutet aber, dass sich die Dichte der CDW an der betreffenden
Stelle dndert und damit die Differenz des chemischen Potentials beider Phasen
lokal abnimmt. Die nichste Konversion hingt somit von der vorangegangenen
ab. Unmittelbar nach einer Konversion ist eine zweite nicht moglich, das che-
mische Potenial der CDW-Phase muss sich zuerst wieder ausgleichen. (Das der
Quasiteilchen gleicht sich innerhalb von einigen 10~1s aus.) Dieser Mechanis-
mus ist in Abhildung 4.1 (b) gezeigt. Der Ausgleich impliziert einen Stromfluss in
der CDW. Es lassen sich somit zwei Prozesse unterscheiden:

1. Die Konversion von Ladungstrigern zwischen beiden Phasen und

2. der Ausgleich des chemischen Potentials nach einer Konversion durch einen
lokalen CDW-Strom.
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Auf ein statistisches Modell, das diesen beiden Prozessen Rechnung tragt, werde
ich nun eingehen.

4.2 Statistisches Modell

Das statistische Phasenschlupf-Modell basiert auf der Statistik selbsterregender
Punktprozesse in Raum und Zeit (Snyder & Miller, 1991). Auf diese Theorie
werde ich im ersten Abschnitt eingehen. Die Konversion von Ladungstrigern
ist ein selbsterregender, bzw. ein selbstinhibierender Punktprozess. Die Folge-
Statistik, der eine nachfolgende Konversion gehorcht, hat entscheidenden Einfluss
auf den zeitabhingigen Ladungstransport. Die Form der Folge-Statistik bestimmt
das schmal- und breithandige Rauschverhalten des Punktprozesses. Konsequen-
zen fiir die Form des Breitband- und Schmalband-Rauschens werde ich im An-
schluss diskutieren.

4.2.1 Selbsterregende Punktprozesse: Einzelsignal und Folge-Statistik

Die Konversion der Ladungstriger kann mit Hilfe der Rate r*(At = t — t/,z) be-
schrieben werden. Das Superskript 4+ bezeichnet den jeweiligen Kontakt. Die
Variable At misst die Zeit von der letzten Konversion am jeweiligen Kontakt, die
Variable z gibt den Ort an, an dem die Konversion stattfindet. Die Raten an
beiden Kontakten konnen unterschiedlich sein, da Kondensation und Freiwer-
den der Ladungstriager unterschiedliche Prozesse sind. Unmittelbar nach einer
Konversion kann keine zweite in der niheren Umgebung der ersten stattfinden.?
Fiir At — oo darf die Konversion nicht mehr von dem vorangegangenen Ereignis
abhingen. Es gilt

(At =0,2) =0 und (At — 00,2) = 13 (2). (4.1)

Der Gesamtstrom I, (t) ergibt sich aus der Uberlagerung der Einzelereignisse J.(t—
t',z') zu

L(t) =Y Ji(t—ti,z) + Y Jo (t—ti,z1). (4.2)
K 1

Der Index k,l bezeichnet die k-te bzw. I-te Konversion an der Stelle z, bzw. z
zur Zeit t, bzw. t; an den jeweiligen Kontakten. Ort und Zeitpunkt sind durch die
Raten r*(At, z) mit At =t — ti1_1 gegeben. Fiir ein Ereignis J¥(t + t/, z) gilt

JE(t — 00,2) = 0. (4.3)

Sind die Konversionen jeweils an den Kontakten lokalisiert, so kann man verein-
fachend ortsunabhingige Raten RT(At) gemaf

RE(AL) = ’ dzr* (At, z) (4.4)

J—a
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Kontakte
entspannte CDW

A4

Probe

A\ 4

N

-a -L 0 L b

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Probengeometrie. Die Stromkon-
takte sind bei +1. Die CDW wird bei —a und +b als raumlich konstant angenom-
men. Ein Strom, der durch den Probenabschnitt [—L, L] flie8t, hat keinen Einfluss
auf die CDW auflerhalb von —a und +b.

definieren. In der Abbildung 4.2, in der wichtige Groflen der Probengeome-
trie gezeigt sind, werden die Variable a und b definiert. Die Integrationsgrenzen
a, b stellen sicher, dass keine Konversionen vernachlassigt werden und somit der
Gesamtstrom I, bei dem Ubergang zu globalen Raten erhalten bleibt. Es gelten
analoge Bedingungen zu Gleichung (4.1),

RE(At=0)=0 und RE(At— o0)=1F. (4.5)

Die Wahrscheinlichkeitsdichte fiir die auf eine Konversion nachfolgende Konver-
sion ist (Snyder & Miller, 1991)

At
PE(AL) = RE(At) exp <— /O Ri(T)dT) . (4.6)

Entsprechend fiir die m-te nachfolgende Konversion gilt

Pm(At) = ™ Pm_1(At —t/)Py(t)dt/ mit  Po(At) = 5(At). (4.7)
JO

Der Gesamtstrom I(t) ist

L(t) =Y Jr(t—t) + > Jo (t—t). (4.8)

k 1

Fiir den gemittelten Strom 1. gilt

4 eNi . + +
I =— mit  t5 = /tP1 (t)dt. (4.9)

tm

!Die nihere Umgebung wird dadurch bestimmt, wie stark inhibierend eine Konversion ist.
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t ist der Schwerpunkt der Wahrscheinlichkeitsdichten P{. eN¥ ist die Ladung,

die bei jedem Ereignis in die CDW hineingebracht oder aus der CDW herausge-

nommen wird. Die beiden Raten RT(At) und R™(At) sind aufgrund der Ladungs-

erhaltung iiber die CDW-Gleichstrome I = 17 gekoppelt. Fiir die nachfolgenden

Betrachtungen werde ich mich auf den positiven Kontakt beschrinken und den

Index (+) weglassen. Analoge Aussagen ergeben sich fiir den negativen Kontakt.
Die Autokorrelation des Gesamtstroms an einem Kontakt ist

a(m) = (L®)l(t+1)
= > (Je(t—t)le(t—ti+71),
k,l
= Z Z ]C t+Amt+T)> mit At =1t —t
m m=k-1
> _°° QAP (AY) e (t 4+ At + 7). (4.10)

Die Klammern (..), bezeichnen das zeitliche Mittel. Das Leistungsspektrum Ls
ergibt sich als Fouriertransformierte der Autokorrelation mit P, (t) = P_.,(—t)
und Gleichung (4.7) zu

1+ Re (151) BRLE -  1+Re (151)
1—Re (]51) o tm a 1—Re (]51) ‘

L2 2
Je

tm

Ls =

(4.11)

Die detaillierte Rechnung ist in Anhang A dargelegt. Es setzt sich zusammen aus
der Fouriertransformierten |J.| des Einzelsignals und einer Funktion S, die von
dem Realteil der Fouriertransformierten Re(P;) der Folge-Statistik abhangt. In
(Goldbach et al., 1998) wurde diese Theorie entwickelt und fiir eine exponentielle
Verteilung mit Totzeit als P;(t) analysiert. Im Folgenden werde ich eine allgemei-
ne Form von Py (t) diskutieren.

4.2.2 Diskussion des Einflusses der Folge-Statistik

Mit Hilfe der Form der Folge-Statistik P;(t) kann man Konsequenzen fiir das
Leistungsspektrum ableiten, die ich nun im Einzelnen diskutieren werde. Ihr
typischer Verlauf ist in Abbildung 4.3 gezeigt. Aufgrund der Randbedingungen
der Raten (4.5) gilt fiir die Folge-Statistik P;(0)=0 und P;(cc)=0. Dazwischen
durchlauft sie ein Maximum. Die Lage des Schwerpunkts t,, dieser Verteilung ist
umgekehrt proportional zu dem CDW-Strom 1. (vgl. Gl. (4.9)). Fiir lange Zeiten
tm und dementsprechend kleine CDW-Strome ist Py(t) flach (vgl. Abb. 4.3 (a)).

Die Fouriertransformierte ‘151‘ verschwindet fiir endliche Frequenzen (f-£0) und
S = 1. Das Leistungsspektrum reduziert sich auf den Ausdruck

1

2 I
Ls=— <

2
o~ e (4.12)
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Sl <t dt=t, -t,

Wahrscheinlichkeitsdichte P, (t)

~ =T
3

t,
Zeit
Abbildung 4.3: Zeitliche Dichte der Folge-Wahrscheinlichkeit Py(t), dass ein Er-

eignis stattfindet. Fiir kleine CDW-Strome (a) ist P;(t) flach, wahrend fiir grofie
Strome (b) ihre Halbwertsbreite stark abnimmt.

Fiir kleine CDW-Strome hangt das Leistungsspektrum also nur ab von der Fou-
riertransformierten des Einzelsignals, von dem CDW-Strom und der Ladung, die
in die CDW gebracht wird. Fiir groflere CDW-Strome variiert die Folge-Statistik
stark in der Zeit (vgl. Abb. 4.3 (b)). Die Funktion S kann nicht mehr vernachlassigt
werden. Mit Hilfe der Momente der Folge-Statistik konnen weitere Aussagen
liber das zu erwartende Leistungsspektrum gemacht werden:

1. Die Lage des Schwerpunkts t,, ist durch den CDW-Gleichstrom bestimmt
(vgl. Gl. (4.9), Abb. 4.3).

2. Das Maximum der Verteilung an der Stelle t;, die im Folgenden mit Totzeit
bezeichnet wird, bestimmt die NBN-Grundfrequenz f; (s. Punkt 3)

f=1/ty, (4.13)

wenn die Breite t; der Verteilung klein ist im Vergleich zu der Totzeit t;.
Es ergibt sich daraus folgender Zusammenhang zwischen dem CDW-Gleich-
strom und der Grundfrequenz:

eN  eN
tn ty 4 ot
Der CDW-Gleichstrom ist somit proportional zu der Grundfrequenz, wenn

der Schwerpunkt t,, und die Totzeit t; zusammenfallen, ansonsten sieht man
Abweichungen von der linearen Abhangigkeit. Dies gilt fiir t; << t;.

I = ~ eNf1(1 — flét) mit ot =t — t1. (414)

3. Die Breite t; der Verteilung ist die doppelte Standardabweichung von Py (t).
Sie bestimmt die Hohe des NBN. Geht man von einer Normalverteilung um
den Mittelpunkt t,, = t; aus

. 2
Pi(t) = t:/Eexp (— (t t:‘“) ) : (4.15)
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ergibt sich fiir die Funktion S

S 1+ Re(lsl) 1+ cos(x) exp(—432x?)
=T Re(Py)  1— cos(x) exp(—132)

mit X:27Tft1,B:ts/t1.

(4.16)
lhre Abhangigkeit von x ist in Abbildung 4.4 fiir verschiedene Werte von f

B=510°

T

10!
1008
LT}
510
=10

oy
ol ol oo sl 10

B=110% . |

100 200
Frequenz f [kHZz]

Abbildung 4.4: Einfluss der Folge-Statistik auf das Leistungsspektrum. Fiir ein
kleines Verhaltnis 5 = t;/t; ergeben sich scharfe Maxima, deren Hohe von t; be-
stimmt werden. Fiir ein grofles Verhaltnis wird die Giite der Maxima (Verhaltnis
von Hohe zu Breite) geringer und die Anzahl der Harmonischen reduziert sich.

dargestellt. Die Lage der Maxima ist durch die transzendete Gleichung
tan(x) = —8p2%x (4.17)

bestimmt. Fiir p <« 1 ist x=2nm und wird fiir grofle Werte von n etwas
kleiner. Die Hohe der Maxima ist durch

St . = coth (167[262n2) (4.18)

max

gegeben. Aus der relativen Hohe des ersten Maximums zum Untergrund
(S=1) lasst sich p = t;/t; abschitzen

8 1

NS
Fiir die Giite Q mit Af als Breite des Peaks auf halber Hohe ergibt sich mit
Px < 1

(4.19)

fr
Q=41 ~ 8v/2pm. (4.20)

. Aufgrund der endlichen Breite der Verteilung konnen sich die Harmonischen

zu anderen Frequenzen (f,, = n2n/t; + 6f,) verschieben (vgl. Gl. (4.17)). Fiir
eine symmetrische Verteilung gilt

5fn = —8B2fn. (4.21)
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Eine zusitzliche Asymmetrie der Verteilung etwa aufgrund von Gln. (4.5)
und (4.6) bewirkt eine leichte Verschiebung zu hoheren Frequenzen. Allge-

mein sind die Maxima durch diejenigen von Re (151) gegeben.

4.3 Mikroskopische Prozesse in CDW-Systemen

Das Einzelsignal und die Folge-Statistik werden nun detailliert betrachtet. Das
Einzelsignal entsteht durch den Ladungstransport der CDW im Volumen. Im Fol-
genden werde ich mich auf die Diskussion fiir einen Strang beschrinken. Eine
einfache Erweiterung auf den Transport in einer Domiane kann durch Multiplika-
tion mit der Anzahl der Strange, die sich in ihr befinden, erreicht werden. Im An-
schluss daran diskutiere ich dann mogliche Konversionsraten der Ladungstrager,
die die Folge-Statistik bestimmen konnen.

4.3.1 Einzelsignal: Ladungstransport im Volumen

Der Ladungstransport im Volumen wird nun betrachtet. Zuerst werde ich die
Theorie behandeln, dann auf das Messsignal eingehen, das experimentell zugang-
lich ist und schliefllich die Parameter, die in die Theorie einfliefen, fiir realistische
Systeme diskutieren.

Theorie

Der Transport im Volumen kann fiir einen Strang durch

enc

Q

beschrieben werden (Adelman et al., 1996). Diese Bewegungsgleichung geht aus
dem FLR-Modell (vgl. Gl. (3.7)) hervor, wenn man zu einer iiber mehrere Ele-
mentarzellen gemittelten Phase (¢(t,z)), — ¢(t,z) libergeht. Ep ist das effektive
Feld, das durch die Wechselwirkung der CDW mit den Defekten wirkt; n. ist die
gemittelte Ladungsdichte der CDW und Q ihre Wellenzahl; T" und K sind jeweils
Diampfungs- und Diffusionskonstante?. Der CDW-Strom (vgl. Gl. (2.7)) ist durch

[oc(t,z) = (E—Ep) +KdZo(t,2) (4.22)

i(t, z) = %at(p(t,z) (4.23)

gegeben. Fiir einen konstanten Gesamtstrom i+ = 15(t, z) + ic(t, z) ist das elek-
trische Feld E(t, z) orts- und zeitabhangig. Es kann durch den Ausdruck E(t,z) =

2K kann auch als Elastizititskonstante interpretiert werden, wenn man beachtet, dass 9.¢ pro-
portional zu der Ladungsdichte und somit 02¢ proportional zu dem Ortsgradienten der Ladungs-
dichte ist.
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is(t, z)/3s mit Hilfe der Leitfahigkeit X; fiir die Quasiteilchen ausgedriickt wer-
den. Definiert man die CDW-Grenzleitfahigkeit . = (enC/Q)2 I' (Adelman et al.,
1996; Middleton, 1992) fiir hohe Strome, lasst sich Gleichung (4.22) zu

SeSe  [ito
ste (Mot gk Q 20(t,2) (4.24)

e Lot
Lt =55 |3 ene

umformen. Zeitliche Schwankungen des CDW-Stromes i, (t, z) werden dann durch
die Diffusionsgleichung
dic(t,z) = DO%ic(t, 2) (4.25)

beschrieben, wobei die Diffusionskonstante D durch

D— ( Q >2 ( K _ (&>2Kzges (4.26)

en, 1 1 . en,
c . + P +61CED) c

gegeben ist. Der Operator 0;_ steht fir a? . 1/%c + 9;.Ep ist der spezifische Wi-
derstand der CDW fiir den jeweiligen CDW-Strom und setzt sich aus der CDW-
Grenzleitfahigkeit und dessen Abweichung fiir kleinere CDW-Strome zusammen.
Uber die Gesamtleitfahigkeit Yges, die sich als Reihenschaltung aus den Leitfah-
igkeiten der Einteilchen- und der CDW-Phase zusammensetzt, flief}t die Schwan-
kung des CDW-Stromes ab. Die Differentialgleichung (4.25) ist unter folgenden

Bedingungen giiltig:

e Die Anderung der CDW-Leitfahigkeit 9;_Ep ist im Bereich der Schwankungen
des CDW-Stromes 1i.(t, z) klein gegeniiber 3 und X..

e Die Phasenanderung @(t,z) ist in t und z stetig differenzierbar. Im Rahmen
dieser Formulierung ist die Konversion von Ladungstragern (Phasenschlupf)
nicht enthalten.

Der Phasenschlupf kann als nicht-weifler Rauschterm in die Diffusionsgleichung
eingefiihrt werden: Die Anfangshedingung der Gleichung (4.25) ist durch den
Zustand unmittelbar nach einer Konversion gegeben. Andert sich die Anzahl
der Ladungstriger in der CDW um N, so springt die Phase lokal um nN (¢ =
niNO(z — 2/)). Daraus ergibt sich fiir den CDW-Strom mit Gleichung (4.22) die
Anfangsbedingung

je(t=1t,2) =§00,8(z—2) mit  jo = eND. (4.27)

Die Losung L(t, z) der Diffusionsgleichung (4.25) mit dieser Anfangsbedingung ist
die raumliche Ableitung der Gauf}funktion G(t —t’,z — 2/)

Lt>t,z) = 09,G(t—t,z—2)

-t SICEE)
(4D(t_t/))%ﬁexp< 4D(t—t/)> (428)
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Auflerhalb der Stromkontakte (vgl. Abb. 4.2), in einem bestimmten Abstand ent-
fernt von ihnen, bleibt die CDW-Phase durch die Defekte entspannt. Der lokale
Strom 1i.(t, z) ist dort fiir alle Zeiten Null (Lemay et al., 1996). Geht man von dem
Spezialfall a = b aus, sind die Randbedingungen durch

i(t,z=a)=1(t,z=—-a)=0 (4.29)

gegeben. Mit Hilfe des Konzeptes der Spiegelladung (Jackson, 1983) erhilt man
fiir den lokalen CDW-Strom j.(t, z) durch ein Phasenschlupf-Ereignis

je(t—t,2,2) = 9.G(t—t,z—2)+ > (-1)"(3.G(t—t,z—2an + (-1)"7)
n=1

+8,G(t — ',z = 2an + (-1)"2)). (4.30)

Eine Losung ist in Abbildung 4.5 schematisch dargestellt. Der lokale CDW-Strom

(a) ————— )7

W N\ z,=L=0.8mm L.

o ~N

= z =1.5L=1.2mm 3 =

Lar) ps ] —©

s I 5

d ] Tz=2L=1.6mm % | Kontaktbereich:

= O -0.8mm<z<0.8mm —

o IS —tl ]

O o — S
10 20 30 40 - 0.4 0.8 1.2 1.6

Zeit t [us] z-Achse mm

Abbildung 4.5: Graphische Losung der Diffusiongleichung mit der Anfangsbedin-
gung einer Ableitung der Dirac-Funktion bei (t=t’, z’). Es ist der lokale CDW-
Strom gegen den Ort fiir drei verschiedene Zeiten (t; < ty < t3) aufgetragen. An
den Orten +a ist die CDW-Dichte konstant, es flieft kein Strom.

ic(t,z) ist eine Superposition der Einzelsignale mit der entsprechenden Folge-
Statistik fiir Zeitpunkt t,, und Ort z;

i(t,z) = ch(t—tk,z,zk). (4.31)
k

Messsignal

Da Gleichung (4.31) in der Messung nicht zuginglich ist, werde ich nun auf das
Messsignal eingehen. Die Konversion von Ladungstragern zwischen der Einteil-
chen- und der CDW-Phase kann an jedem Ort stattfinden. Das Ersatzschalt-
bild, das dieser (lokalen) Vorstellung entspricht, ist in Abbildung 4.6 (a) gezeigt.
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Die Probe kann in infinitesimal kleine Bereiche aufgeteilt werden, in denen die
Leitfahigkeit der Einteilchen-Phase X; und der CDW-Leitfahigkeit X. parallel ge-
schaltet sind. Die Ubergangsleitfihigkeiten ¥, X repriasentieren dann die Kon-
version der Ladungstriger in die bzw. aus der CDW-Phase. Geht man von diesem
lokalen Ersatzschaltbild zu einem einfachen mit nur zwei Elementen iiber, in dem
man gemittelte Leitwerte fiir die Einteilchen- S; und die CDW-Phase S. annimmt
(Abb. 4.6 (b)), ergibt sich der CDW-Strom I.(t) aus dem raumlichen Mittel des
lokalen CDW-Stromes i.(t, z) gemaf}

1 (L,
Le(t) = 5 /_Llc(t,z)dz. (4.32)
Die Stromkontakte sind bei L (vgl. Abb. 4.2). Fiir das Einzelsignal J.(t) erhilt

a) = 3 3 b) S,

S S

—{—3—{ - /3 o
VA -VAs. - VAs VA

2 2 2 S

C C C c

Abbildung 4.6: Ersatzschaltbilder eines CDW-Systems. Darstellung (a) ent-
spricht einem differentiellen Bild; X, Y. sind die jeweiligen Leitfahigkeiten der
Einteilchen- bzw. der CDW-Phase; X,., Y repriasentieren die Phasenschlupf-
Wahrscheinlichkeiten in bzw. aus der CDW. Geht man zu integralen Grofien iiber
(b), muss der CDW-Strom iiber alle lokalen CDW-Strome gemittelt werden. S;
bzw. S. sind die entsprechenden Leitfahigkeiten der Einteilchen- bzw. der CDW-
Phase in dem integralen Ersatzschalthild.

man dann mit Gleichung (4.30)

Jet—t,2) = ;—OL Gt —t,z—2)+ > (-1)"(G(t - ', z— 2an + (—-1)"Z)
n=1

—|—G(t—t’,z—2an—|—(—1)nz’))] : (4.33)

und der CDW-Gesamtstrom I (t) ist dann

Le(t) =) Jelt — tie, z). (4.34)
I
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Diskussion der Parameter

Das Einzelsignal J.(t), dessen Fouriertransformation das BBN ergibt, hingt von
den folgenden Parametern ab. Die Kontaktpositionen +L, die Orte, an denen
die CDW entspannt bleibt +a (mit b = a;a > L), und der Ort, an dem das Pha-
senschlupf-Ereignis stattfindet, sind geometrische Parameter. Die Diffusionskon-
stante D und der Vorfaktor j, sind Materialparameter und durch die Gleichungen
(4.26), (4.27) bestimmt. Sie hangen von mikroskopischen Groflen ah: Die Gesamt-
leitfahigkeit ¥4 setzt sich aus einer Reihenschaltung von CDW- und Einteilchen-
Leitfahigkeit zusammen. Da o-TaSs unterhalb der Peierls-Temperatur halbleitend
ist, entspricht ¥4, in guter Naherung der Leitfahigkeit der Einteilchen-Phase. Im
Folgenden sind die Probenlinge 2L.=1.6mm und der Vorfaktor j,=0.21nA/cm? der
experimentellen Situation entnommen und konstant gehalten. In Abbildung 4.7
(a) ist das der zeitliche Verlauf des Einzelsignals J.(t) des CDW-Stroms nach Glei-
chung (4.33) fiir Phasenschlupf-Ereignisse gezeigt, die sich direkt an einem Kon-
takt (z,s=L) und etwas neben dem Kontakt ereignet haben (z,s=L, z,s=1.5L,
zps=2L). Ein Phasenschlupf unmittelbar am Kontakt erzeugt sofort ein Stro-

_4_] T T T T T T T T T T T I
-2F

ui o

=

— 2rPhasenschlupf-Ereignis
4'_ am Kontakt

1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
-15 -1.0 -05 0.0 05 1.0 15
z-Achse [mm]
Abbildung 4.7: (a) Zeitlicher Verlauf der Einzelsignale des CDW-Stroms fiir ein
Phasenschlupf-Ereignis direkt am Kontakt (z,; =L=0.8mm) und neben dem Kon-
takt (zps=1.5L=1.2mm bzw. z,;=2L=1.6mm). (b) Rdumlicher Verlauf des lokalen
CDW-Stroms fiir ein Ereignis an zwei verschiedenen Zeitpunkten t; und ty < t;.

Der Anteil des lokalen Stroms, der in den gemessenen CDW-Strom eingeht, ist
grau unterlegt.

mimpuls im Messsignal, wihrend einer etwas neben dem Kontakt von Null an-
steigt und dann wieder abfallt. Dieser Verlauf ist verstindlich, wenn man den
lokalen Strom in Abb. 4.7 (b) betrachtet und dabei bedenkt, dass das Messsi-
gnal ein raumliches Mittel iiber den Probenbereich zwischen den Messkontak-
ten ist (—0.8mm< z <0.8mm). Die Bereiche, die zu dem Stromsignal beitra-
gen, sind in der Abbildung grau unterlegt. Das Einzelsignal entspricht in dem
zeitlichen Verlauf einer Gaufifunktion mit Spiegelereignissen an 2a — L etc. Fiir
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kleine Zeiten spielt das Spiegelsignal noch keine Rolle und das Einzelsignal ska-
liert mit 1/+/t. Das Leistungsspektrum skaliert dementsprechend mit 1/f (vgl.
Abb. 4.8 (a)). Fiir langere Zeiten und somit kleinere Frequenzen nimmt das Si-
gnal aufgrund der Kompensation der Spiegelladung ab, das Leistungsspektrum ist
in diesem Bereich konstant. Position des Spiegelsignals und Diffusionskonstante
bestimmen die Frequenz, die den Ubergang im Leistungsspektrum festlegt. Ab-
bildung 4.8 (a) zeigt das Leistungsspektrum eines Einzelsignals des CDW-Stroms
nach einem Phasenschlupf an dem Kontakt (z,;=L=0.8mm) in Abhangigkeit von
der Diffusionskonstanten D. Die Position a, ab der die CDW entspannt ist, wird
konstant gehalten. Variiert man die Position z,;, an dem der Phasenschlupf statt-
findet (z,5s =L, z,s=1.5L und z,; =2L), so ist unmittelbar nach einem Phasenschlupf
noch kein Signal messbhar; das Leistungsspektrum fillt starker als mit 1/f ab. Die
Ubergangsfrequenz dndert sich dabei jedoch nicht.

T T RALLLY T3
T z,A=08mm ] | f
10 D=1.7cnPss v ] — 107 D-3eortis
S 1ot oo 17 ook ]
§ 10§ D=3ecns ] ot *
102 D= 100crTs S S0 ZrLseLm
3 1 T 105F z_=2=1.6nmm E

100 100 1° . acP 100 100 10 ac®

Frequenz f [Hz] Frequenz f [Hz]

Abbildung 4.8: Berechnetes Leistungsspektrum eines Einzelsignals des CDW-
Stroms in Abhangigkeit von der Frequenz. In (a) ist das Spektrum fiir verschie-
dene Diffusionskonstanten gezeigt, wenn der Phasenschlupf direkt am Kontakt
(zps=L=0.8mm) stattfindet. In (b) ist seine Abh&ngigkeit vom Ort des Phasen-
schlupfs dargestellt fiir eine feste Diffusionskonstanten von D=36cm?/s.

Die Ladungsmenge, die in Folge eines Einzelsignals gemessen werden kann,
variiert fiir unterschiedliche Orte, an dem der Phasenschlupf stattfindet. Finden
die Konversionen aber iiberwiegend an den Kontakten statt, werden die iiber die
Messkontakte gemittelten Einzelsignale in etwa gleiche Ladung tragen. Diese
Tatsache findet sich in Abb. 4.8 (b). Die Flache unter dem Leistungsspektrum ist
in etwa konstant, wenn man die doppellogarithmische Auftragung beachtet.

4.3.2 Folge-Statistik: Phasenschlupfrate

Die Konversionsrate r*(t, z) bestimmt Ort und Zeit des jeweils folgenden Phasen-
schlupf-Ereignisses. Sie ist abhingig von der Verspannung e(t, z) der CDW. Ist die
CDW gestaucht, so werden Ladungstrager aus der koharenten Phase frei. Ist sie
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gedehnt, so werden Ladungstriger in die kohirente Phase kondensieren. Dies
passiert an den jeweiligen Kontakten (vgl. Abb. 4.1). Man kann verschiedene
Ansatze fiir die Konversionsrate unterscheiden:

1. Im Rahmen der homogenen, thermischen Nukleation eines Phasenschlupfes
es nimmt man an, dass sich Versetzungen aufgrund des Unterschiedes der
chemischen Potentiale beider Phasen bilden. Solche Versetzungen wachsen
solange, bis ein CDW-Phasenzug vollstindig eingefiigt oder herausgenom-
men ist. Die Konversionsrate fiir homogene thermische Nukleation ist durch

ros(t, Z) = Toexp (— “Sk;T“C> : (4.35)

gegeben. Die Differenz der chemischen Potentiale beider Phasen ist umge-
kehrt proportional zu der Verzerrung e(t,z) der CDW (Ramakrishna et al.,
1992). Es gilt

roe = sign(e(t, z))ro exp (_\e(iioz)o , (4.36)

wobei ¢; temperaturabhangig und durch Materialparameter bestimmt ist
(Adelman et al., 1996).

2. Der heterogenen Nukleation eines Phasenschlupfes hingegen liegt die Vor-
stellung zugrunde, dass Versetzungen an Verunreinigungen (Keime) im Kri-
stall entstehen. Diese Rate der Konversion an Keimen kann in erster Niher-
ung linear zu der Verspannung angenommen werden (Brasovskii, 1998). Es
gilt

Tps(t, 2) = me(t, 2). (4.37)

Fiir beide Nukleationsraten gibt es experimentelle Belege (Lemay et al., 1998;
Requardt et al., 1998), auf die ich im Rahmen der Diskussion von Messergeb-
nissen im nachsten Kapitel eingehen werde. Der genaue Mechanismus fiir die
Nukleation von Versetzungen und deren Wachstum ist allerdings ungeklart. Das
Phasenschlupf-Ereignis wird aber in beiden Fallen von der Verspannung der CDW
getrieben.

Die Verspannung €(t, z) der CDW (in z-Richtung) ist durch (Feinberg & Friedel,
1989)

e(t,z) = %az(p(t,z) (4.38)

definiert. Nach Gl. (2.7) kann die Phaseninderung ¢(z) als
Q t

€Nnc Jo

o(t,2) = ie(t,2)at’ + o(2). (4.39)
geschrieben werden. Fiir die Verspannung €(t, z) ergibt sich unter Beachtung der
Gleichungen (4.30), (4.31), (4.38)

N7

e(t,z) :ZEGRB(t—tk,z—zk) +%ach0(z), (4.40)
3
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wobei G(t — t/,z — 2/) die Gauf}funktion ist und das Subskript RB andeutet, dass
G(t—t/,z—72') durch geeignete Superposition die Randbedingungen (4.29) erfiillt.
Die Summation wird iiber alle Phasenschlupf-Ereignisse ausgefiihrt. Die Grund-
verspannung 9, @q(z)/Q ergibt sich im Rahmen der Gleichung (4.22). Fiir9.¢(t,z) =
0 resultiert mit 0,¢(t, z) = mén,

E-E
%ne + mkd, dne = 0. (4.41)
Beachtet man, dass
L
/ Snedz = 0, (4.42)
J-L
ergibt sich die Grundverspannung zu
T 1 Veff z
—&n, = —0, = — — -] —1). 4.43
™= g ©o(z) S (verr) (GXP ( VeffL> > (4.43)

Die dimensionslose Grofie v.¢s ist abhingig von dem effektiven Feld E — Ep, das
an der CDW angreift, und ist durch

e(E— Ep)L

o (4.44)

Veff =

gegeben. Fiir kleine Werte von vy ist die Grundverspannung linear und symme-
trisch zu dem Mittelpunkt der Probe, wird dann jedoch asymmetrisch fiir grofiere
angelegte Felder.

Diese Uberlegungen zu der Phasenschlupf-Rate stellen mogliche Ansitze fiir
ein mikroskopisches Modell dar. Welche Nukleation in der CDW die dominieren-
de Rolle spielt, ist his jetzt vollig unklar. Eine Modellbildung kann nur mit Un-
terstiitzung geeigneter Experimente stattfinden. Der Prozess des Phasenschlupfes
ist jedoch experimentell schwer zuganglich.



Kapitel 5

Experiment

In diesem Kapitel werde ich auf Rauschmessungen eingehen und sie im Rah-
men des zeitabhingigen statistischen Phasenschlupf-Modells interpretieren. Die
beobachteten dynamischen Phinomene werden mit solchen aus der Literatur
fiir verschiedene CDW-Systeme verglichen. Doch zuvor werde ich die Proben-
praparation und die Messtechnik erlautern. Die Messanordnungen wurden je-
weils auch fiir die in den vorangegangenen Kapiteln gezeigten Messungen ver-
wendet.

5.1 Priparations- und Messtechnik

Die Messungen, die in dieser Arheit gezeigt werden, sind an den Materialien
0-TaS; und NbSes durchgefiihrt worden. Die o-TaSs-Proben habe ich von Dr.
V. Ya. Pokrovskii vom Institute of Radioengineering and Electronics of Rus-
sian Academy of Sciences in Moskau, Russland, bekommen; die NhSe;-Proben
stammen von Prof. Dr. R. E. Thorne an der Cornell University in Ithaca, USA
(s.a. Abh. 1.2). Die Probenparameter sind in Tabelle 5.1 angegeben. Aufgrund
der nadelformigen Gestalt und ihrer Grofle von etwa 1cm x 20um x 10um ist die
Praparation der Proben nur mit Hilfe eines Lichtmikroskops moglich. Ohmsche
Kontakte konnen mit Indiumpresskontakten auf dem jeweiligen Kristall erreicht
werden. Saphir-Substrate mit sieben Indium-Kontakten wurden mir von Dr. L.
Govor von der Staatlichen Universitiat Minsk, Weifirussland, zur Verfiigung ge-
stellt. In diese Kontaktanordnung wurde die Probe hineingedriickt. Damit ha-
be ich 4-Punkt-Gleichstrom-Messungen durchgefiihrt. Beide Kontaktierungsar-
ten sind in Abhildung 5.1 (a) gezeigt. Bei 4-Punkt-Rausch-Messungen ist jedoch
darauf zu achten, dass innere Spannungsabgriffe weniger als 2um Durchmesser
besitzen: Durch das aufgebrachte Metall verschwindet das elektrische Feld un-
ter den Kontakten. Dadurch wird die CDW verformt und es konnen zusitzliche
Phasenschlupf-Zentren auftreten, die zeitaufgeloste Messungen verfilschen (Le-
may et al., 1998). Da mir solche diinnen Kontaktstrukturen nicht zur Verfiigung
standen, habe ich fiir Rauschmessungen 2-Punkt-Kontaktierungen verwendet.

52
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Tabelle 5.1: Ubersicht iiber die verwendeten Proben. Angegeben sind Pro-
benname, Material, Breite, Lange und Hohe, Widerstand hei Raumtemperatur
und Peierls-Temperatur. Probe D wurde mittels 4-Punkt-Kontaktierung ver-
messen. Probe E hatte einen hohen Kontaktwiderstand. Mit ihr konnten keine
zuverlassigen Ergebnisse erzielt werden. Sie ist der Vollstandigkeit halber mit

angegeben.

Probe | Material | L [um] | B [um] | H [um] | R(T=300K) [] | Tp [K]
A 0-TaS; | 1600 4 3 420 218
B 0-TaS; | 1500 7 4 199 220
C 0-TaS; | 1300 7 3 274 221
D NbSe; 470 35 10 2.8 141/59
E NbSe; | 1200 6 3 730 142

Die Proben wurden auf einen Saphir-Einkristall als Substrat gebracht und mit
Stycast 2850 FT (Harter: Catalyst 23LV), einem elektrisch isolierenden, thermisch
gut leitenden Kleber, auf dem Saphir fixiert. Die Temperaturmessung erfolgte
mittels eines Platinsensors (PT100), der neben der Probe auf das Saphir-Substrat
geklebt war. Der Saphir-Kristall wurde an einen Kupferblock geklemmt, der wie-
derum in einem Probenspiefl eingebaut war. Die Mess- und Kontrollleitungen
sind vakuumdicht aus dem Probenspiefl herausgefiihrt, so dass der gesamte Pro-
henspief auf 10~°mbar evakuiert werden konnte. Der Probenspiefl wurde in
einen Badkryostaten eingefiihrt, der mit fllissigem Stickstoff oder fliissigem He-
lium als Kiltemittel betrieben wurde. Der Kupferblock, auf dem die Probe be-
festigt war, hatte direkten Kontakt mit dem Kiihlmittel. Durch eine eingebaute
Heizung konnte gegengeheizt und somit die gewiinschte Temperatur eingestellt
werden. Es wurde der Temperatur-Regler Lakeshore 340 verwendet.

0-TaS; wird bei tiefen Temperaturen halbleitend. Meine o-TaS3-Proben zeig-
ten dann einen elektrischen Leitwert von etwa 5-10uS bei T=77K. Im Gegensatz
dazu bleibt NbSes auch bei tiefen Temperaturen metallisch. Die Probe D hatte
bei T=77K z.B. einen elektrischen Leitwert von etwa 0.1S. Aus diesem Grun-
de wurden unterschiedliche Messgeriate und Messtechniken fiir die beiden Ma-
terialgruppen verwendet: 1V-Kennlinien wurden mit der Stromquelle Keithley
237, dem Elektrometer Keithley 617 als Strommessgerit und dem Multimeter
Keithley 2000 oder Keithley 2001 als Spannungsmessgerit aufgenommen. Fiir
NhSes; mit seinem hohen elektrischen Leitwert wurde als Spannungsvorverstarker
das Modell Stanford Research 560 verwendet. Temperaturabhiangige Leitwert-
messungen an NbSe; wurden mit derselben Anordnung durchgefiihrt. Der tem-
peraturabhingige Leitwert von o-TaSs; hingegen wurde mit Hilfe des Lock-In-
Verstarkers Stanford Research 830 als Spannungsquelle und Strommessgerat be-
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stimmt, da o-TaS3 bei einem Abkiihlprozess von Raumtemperatur his auf 77K
seinen Leitwert um 4 Groflenordnungen dndert. So waren Temperatur-Leitwert-
messungen ohne Unterbrechung moglich.

Zeitaufgeloste Messungen wurden nur an o-TaSs durchgefiihrt. Aufgrund des
bleibenden metallischen Leitwertes von NbSe; werden Spannungsfluktuationen
durch den metallischen Teil der Probe kurzgeschlossen. Es wiren daher sehr klei-
ne Proben mit kleinem Leitwert und somit einem Querschnitt von weniger als
1um? erforderlich, um Spannungsfluktuationen beobachten zu konnen, die das
Messrauschen iibersteigen. Solche Probengroflen waren aber nicht verfiigbar.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Rauschmessplatz aufgebaut. Bevor ich
diesen Messplatz technisch charakterisiere, mochte ich prinzipielle Punkte an-
sprechen, die bei Rauschmessungen zu beachten sind. Um empfindliche zeitauf-
geloste Signale messen zu konnen, muss man von auflen eingestreute Storsignale
und durch die Messapparatur verursachte Streusignale minimieren. Deshalb soll-
te sich der gesamte Messaufbau in einem Faradayschen Kifig befinden, in dem
die Spannungsversorgung fiir die Messgerite durch einen Tiefpass nur die reine
Netzfrequenz enthalt. Messleitungen sind kurz zu halten, miissen parallel hin-
und zuriickgefiihrt werden und symmetrisch aufgebaut sein. Kontrollleitungen
sollten separat gefiihrt werden. Messungen sollten nicht gepulst sein. Eine de-
taillierte Anleitung zu Rauschmessplitzen findet sich in (Siemens, 1998a). Der
Rauschmessplatz wurde in einer Abschirmkammer (Siemens Typ B83101-A101)
mit einem Dampfungsfaktor von 80-100dB (je nach Frequenz) aufgebaut. Die
Messanordnung fiir Rauschmessungen ist schematisch in Abbildung 5.1 (b) ge-
zeigt. Als rauscharme Stromgquelle dienten zwei 12V-Bleiakkumulatoren zusam-

In-Kontakte

Abbildung 5.1: Schematische Messanordnungen. (a) 2- und 4-Punkt-Kontakt-
Schemata der Proben. (b) Fiir Rauschmessungen an o-TaS; wurden 2-Punkt-
Messungen verwendet. Uber den Lastwiderstand R kann der Gesamtstrom einge-
stellt werden, der durch die Prohe P fliet. Spannungsfluktuationen 5V(t) werden
tiber einen Impedanzwandler Imp und einen Vorverstarker VV abgegriffen.
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men mit einer Widerstandskaskade R, an der Leitwerte von 10nS bis 1S einstell-
bar sind. Dadurch, dass der Lastleitwert (typischerweise 50nS) wesentlich kleiner
ist als der der Probe, kann hier von einer guten Stromquelle ausgegangen wer-
den. Das mittlere Stromrauschen Ixpms betragt nach Nyquist (Bittel, 1978) je nach
Temperatur T und Lastleitwert S=50nS Irxms/VAF = /4AkgTS ~3fA/vHz, wobei
AF die Frequenz-Bandbreite der jeweiligen Messung und kg der Boltzmannfaktor
ist. Das dadurch an der Probe mit einem Leitwert von etwa 10uS abfallende Span-
nungsrauschen ist etwa -180dBV/v/Hz. Das Messsignal der Probe wurde mit Hil-
fe eines einfachen Kryo-Emitterfolgers (Horowitz & Hill, 1989) impedanzgewan-
delt, so dass ein Tiefpass mit Abschneidefrequenz f=30kHz aufgrund von Mess-
kapazitiaten (C~100pF) zusammen mit dem Prohenleitwert (S~10uS) umgangen
werden konnte. Der nihere Aufbau des Impedanzwandlers, sowie die elektri-
sche Verschaltung und die Ubertragungsfunktion finden sich in Anhang B. Das so
Impedanz-angepasste Messsignal wurde mit dem Vorverstirker Fempto DHPVA
mit einem Eigenrauschen von etwa -166dBV+y/Hz um 40-60dB verstarkt und mit
dem Analog-Digital-Wandler HP E1430A digitalisiert. Mit Hilfe des Signalpro-
zessors HP E1485A, einer Workstation HP 9000 V743 und der Software HP 3587S
konnte dann das Messsignal gespeichert und weiterverarbeitet werden. Die ma-
ximale Ahtastrate betragt 10MHz bei einer relativen Auflosung von etwa -130dB.
Der Rauschlevel des Messsignals lag in dem Bereich von -80dBV bhis -100dBV. Bei
der Temperaturkontrolle wurde auf einen selbstgebauten analogen PID-Regler
zuriickgegriffen (Horowitz & Hill, 1989), da durch den bei Gleichstrom-Messungen
verwendeten digitalen Temperatur-Regler Lakeshore 340 zu starke Storsignale in
die Messleitungen eingestreut wurden.

Die Messgrofe ist die zeitliche Anderung 5§V (t) der Spannung. Sie wird iiber
einen Hochpass mit Abschneidefrequenz f=10Hz-1kHz abgegriffen. Das Ersatz-
schaltbild der Probe wurde in Abbildung 4.6 gezeigt. Es setzt sich aus zwei parallel
geschalteten Leitwerten zusammen: S; ist der konstante Leitwert der Quasiteil-
chen und S. der Leitwert der CDW-Phase. Fiir einen konstanten Gesamtstrom I
sind Schwankungen 6V (t) um den Gleichgewichtswert V| proportinal zu den zeit-
lichen Anderungen §1.(t) des CDW-Stromes; denn es gilt

SIe(t) = —8I4(t) = —SV(t). (5.1)

Eine negative Spannungsschwankung bedeutet dementsprechend einen erhohten
CDW-Strom. Im Folgenden werde ich die Symbole I.(t) fiir den zeitabhangigen
CDW-Strom, I. fiir sein zeitliches Mittel und 61.(t) fiir Fluktuationen um den
Mittelwert verwenden.

5.2 Messergebnisse

In diesem Abschnitt werden zeitaufgeloste Messungen an den o-TaS; Proben A
und B diskutiert. Sie haben etwa gleiche Dimensionen von 1.6mm x4umx3um
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(eine Ubersicht iiber die verwendeten Proben findet sich in Tabelle 5.1). Beide
Proben unterscheiden sich in der Kontaktierung.

Homogene Kontakte entsprechen homogenen Randbedingungen: Das elektri-
sche Feld ist fiir alle Domanen in der Probe gleich grofl. Dadurch entsteht ein
simultaner Wetthewerb vieler verschiedener Domianen mit etwa gleicher Grofie
und jeweils dhnlicher charakteristischer Grundfrequenz. Man kann von einer ty-
pischen (gemittelten) Domane ausgehen, die den Transport bestimmt. Das kri-
tische elektrische Schwellenfeld ist raumlich konstant und das Schwellenverhal-
ten ist scharf (Borodin et al., 1986). Da alle Dominen dhnliches NBN im Leis-
tungsspektrum zeigen, werden die charakteristischen Spektrallinien der einzel-
nen Dominen im Leistungsspektrum iiberlagern, was ein genaues Studium von
Lage und Form der NBN-Grundfrequenz zusammen mit ihren hoheren Harmoni-
schen erschwert. Geht man davon aus, dass das BBN innerhalb einer Domane
entsteht, so kann das BBN an solch einer Probe, deren Transport durch eine
gemittelte Domiane beschrieben werden kann, gut analysiert werden. Probe A
zeigt ein solches Verhalten. Sie hat eine scharfe Schwelle in der IV-Kennlinie
(vgl. 3.1 (a) links) und eine Uberlagerung vieler Spektrallinien von benachbarten
NBN-Grundfrequenzen in einem engen Frequenzbereich (vgl. Abbn. 3.4 (a) und
5.9). Sie eignet sich dementsprechend gut fiir die Analyse des gemessenen BBN.

Inhomogene Kontakte ergeben inhomogene Randhedingungen und bilden die
Regel im Experiment. Das elektrische Feld variiert fiir unterschiedliche Domanen,
so dass einige Domianen gegeniiber anderen 'hevorzugt‘werden und mehr Strom
tragen. Die charakteristischen Grundfrequenzen unterscheiden sich stark. Es
ist nicht mehr moglich, von einer typischen Domiane auszugehen. Das kritische
Schwellenfeld variiert raumlich, so dass ein weiches, gedehntes Schwellenver-
halten in der IV-Kennlinie beobachtet wird. Da die NBN-Grundfrequenzen der
einzelnen Dominen im Leistungsspektrum deutlich separieren, kann Form und
Lage der Grundfrequenz mit ihren hoheren Harmonischen gut analysiert werden,
wahrend das BBN im Leistungsspektrum sich aus den einzelnen, sehr unterschied-
lichen Beitragen zusammensetzt und einer genauen Analyse nur schwer zuganglich
ist. Probe B zeigte sowohl in der IV-Charakteristik! als auch in den Leistungs-
spektren (vgl. Abb. 3.4 (b)) das genannte Verhalten. Deshalb eignet sich diese
Probe gut, die Eigenschaften des NBN im Leistungsspektrum zu studieren.

Im Folgenden werde ich zuerst auf gemessene Zeitreihen von Probe A einge-
hen, danach das BBN dieser Probe analysieren und schliefllich das NBN von Prohe
B erdrtern. Im Anschluss eines jeden Abschnittes werde ich dann die Ergebnisse
mit Phinomenen, von denen in der Literatur berichtet wird, vergleichen und im
Rahmen des zeitabhingigen statistischen Phasenschlupf-Modells interpretieren.

!Eine genaue Diskussion von Gleichstrom-Messungen an diesen Proben findet sich in der Di-
plomarbeit von N. Sandersfeld (1997). Probe A entspricht dort Probe Daisy und Probe B Probe
Claire.
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5.2.1 Zeitsignal
Messungen:

Abbildung 5.2 zeigt typische Schwankungen 81.(t) des CDW-Stromes um seinen
jeweiligen Gleichstrom-Wert I.. Die Daten sind an Probe A gemessen. Fiir CDW-

a)  o-TaS, Probe A, T=90K
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Zeit t [us] Zeit t [us]

Abbildung 5.2: Zeitliche Schwankungen des CDW-Stromes fiir verschiedene CDW-
Strome I. oberhalb des Schwellenstroms It. In (b) ist die Stromachse von Kurve
1 in (2) um den Faktor 20 vergrofiert.

Strome I. (I, ~ 0) erkennt man den Rauschlevel mit einer Amplitude von etwa
1nA (siehe Zeitreihe 1). Fiir steigende CDW-Strome (I. > 0) treten solche Schwan-
kungen hiufiger auf, werden regelmifliger, und ihre Amplitude wird grofler. In
der Zeitreihe 3, die nochmals in Abbildung 5.3 (a) vergrofiert dargestellt ist, kann
man Strukturen auf einer Zeitskala von 3 bis 5us erkennen. Die typische Peri-
ode fiir Schwankungen liegt in demselben Zeithereich. Diese Periode wird fiir
hohere Strome kleiner. Die typische Hohe solcher Stromschwankungen I, nimmt
ungefihr ein Vielfaches von Al. ~1nA an. Eine Statistik iiber die Fliche unter
solchen typischen Schwankungen in der CDW-Strom-Zeitreihe, die einer Ladung
entspricht, ist in Abbildung 5.3 (b) zu sehen. Sie zeigt das hiufigere Vorkom-
men solcher Ladungsmengen fiir positive Ereignisse (positive Schwankungen in
5I.(t)). Das Histogramm wurde mit Hilfe des folgenden Algorithmus gewon-
nen: Die Zeitreihe wurde iiber 5 Messpunkte geglattet, um den hochfrequen-
ten Rauschanteil zu unterdriicken. (Die Abtastfrequenz bhetrug 10MHz.) Da-
nach wurde die Standardabweichung iiber 11 Messpunkte berechnet, um starke
Anderungen in der Zeitreihe zu detektieren. Beriicksichtigt man zusitzlich das
Vorzeichen der Ableitung an der jeweiligen Stelle, so kann man eine positive oder
negative Schwankung an der Abfolge der Anderung der Standardabweichung er-
kennen. Mit Hilfe einer Schwelle, die im Rahmen gewisser Grenzen frei gewahlt
werden kann, lassen sich positive und negative Ereignisse detektieren, die eine



38 KAPITEL 5. Experiment

(a)4 0-TaS3, Probe A, T = 90K
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Abbildung 5.3: (a) Vergroflerte Darstellung der Zeitreihe 3 von Abb. 5.2 und (b)
Statistik iiber die Flache unter einer Stromfluktuation, die einer Ladungsmenge
entspricht. Diese Statistik wurde mit Hilfe eines Algorithmus gewonnen, der im
Text erklart wird.

gewisse Hohe haben und regelmiflig verlaufen. Die Fliche unter so erkannten
Ereignissen wurde hestimmt und in dem Histogramm 5.3 (b) aufgetragen. Dieser
Algorithmus ist symmetrisch fiir positive und negative Ereignisse. Er ergab bei
normal verteilten Zeitreihen eine Poisson-verteilte Statistik. In dem Histogramm
ist das haufigere Auftreten der Ladungsmengen von etwa 6fC und 12fC zu sehen.
Hohere Maxima mit allerdings geringerem statistischen Gewicht lassen auch auf
Ladungspakete von 3fC schlieflen. Ein solches Ladungspaket entspricht den mar-
kierten Schwankungen in Abb. 5.3 (a). Negative Schwankungen mit Minima in
der Zeitreihe, die von dem Algorithmus erkannt wurden, kamen wesentlich sel-
tener vor. Auch ist in diesem negativen Teil der Ladungsschwankungen keine
signifikante Struktur zu erkennen.

Diskussion

Eine direkte Analyse von Zeitreihen an 0-TaS3, die unter Konstantstrom-Beding-
ungen aufgenommen wurden, findet sich nicht in der Literatur. Ong (1984a;
1985) berichteten von Zeitreihen, die unter vergleichbaren Messhedingungen an
0-TaS; aufgenommen wurden. Sie entsprachen denen in Abbildung 5.2. Die Au-
toren diskutierten allerdings Spriinge der Spannung, die im transienten Verhalten
nach dem Aufpragen eines Gleichstroms auftreten. Marley (1994) fand Random-
Telegraph-Signale an 0-TaS3, benutzten jedoch eine andere Anordnung der Kon-
takte, so dass ein Vergleich mit den hier diskutierten Daten nicht moglich ist.
Bloom (1993; 1994) beobachtete intermittentes Verhalten in Zeitreihen, die an
NbhSe; aufgenommen wurden. Er sah Spannungsspitzen mit negativem Vorzei-
chen. Ein dhnliches Verhalten ist auch in Blauen Bronzen bekannt, einer Mate-
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rialgruppe, die CDW-Systeme ausbildet. Dumas (1983) berichtete ebenfalls von
negativen diskreten Spannungssignalen, die positive CDW-Stromimpulse bedeu-
ten. lhre Breite betrug etwa 50ms beim Einsetzen des CDW-Stromes. Diese nah-
men mit wachsendem CDW-Strom zu. Maeda (1986b) analysierte intermittentes
Verhalten an der Materialgruppe der Bronzen.

Die hier vorgestellten Messergebnisse stimmen mit denen aus der Literatur
liberein. Die Zeitreihenanalyse legt die Vermutung nahe, dass Schwankungen
im CDW-Strom auf positive Einzelsignale zuriickgefiihrt werden konnen. Diese
Annahme ist auch fiir andere CDW-Systeme giiltig. Die Dauer eines Einzelsignals
in der ohen diskutierten Zeitreihe betrigt etwa 3-5us. Sie entspricht somit dem
Frequenzbereich, in dem das BBN liegt. Die typische Periode stimmt etwa mit
der NBN-Grundfrequenz iiberein. Die Zeitreihenanalyse der Rauschmessungen
lasst vermuten, dass die Schwankungen in dem CDW-Strom auf sich dhnelnde
Einzelereignisse zuriickgefiihrt werden konnen.

5.2.2 Breitband-Rauschen (Broad-Band Noise, BBN)
Messungen

In Abbildung 5.4 ist das BBN von Probe A in Leistungsspektren fiir verschiedene
Temperaturen und Strome dargestellt. Die entsprechenden CDW-Strome sind
in der Abbildung angegeben. Das BBN kann in drei Bereiche aufgeteilt werden:

T =120K
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Abbildung 5.4: Leistungsspektrum des zeitabhingigen CDW-Stroms in Abhangig-
keit von der Frequenz fiir o-TaS; (Probe A). Man erkennt das Breitband-Rauschen
fiir zwei verschiedene Temperaturen T=90K (a) und T=120K (b). Der CDW-Strom
ist jeweils angegeben. Die Kurven sind vertikal versetzt dargestellt. Der Ver-
gleichslevel ist durch den Strich rechts angedeutet. Bei T=90K und I. ~ 0 wurde
ein Tiefpass mit einer Abschneidefrequenz f=2.56MHz verwendet, bei allen an-
deren Messungen war die Abschneidefrequenz f=5.12MHz.
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Von kleinen Frequenzen kommend fallt es leicht, bleibt dann konstant und sinkt
danach mit f~! bis f~2 ab. Mit wachsendem CDW-Strom verschieben sich die
drei Bereiche zu hoheren Frequenzen, wobei der gesamte Frequenzbereich der
Leistungsspektren konstant bleibt. Dieses Verhalten wird unabhangig von der
Temperatur beobachtet. Das Plateau variiert mit der Temperatur.

Diskussion

In der Literatur wird das BBN mit dem Hin- und Herspringen des Systems zwi-
schen diskreten Zustianden in Verbindung gebracht (Bhattacharya et al., 1989;
Pokrovskii et al., 1993; Bloom et al., 1994; Marley et al., 1994). Ein solcher
Multi-Level-Markov-Prozess ergibt im Leistungsspektrum Ls eine Uberlagerung
von Lorenzkurven mit verschiedenen Ubergangszeiten T zwischen den einzelnen
Zustanden

Ls(f) o /g(’t)l " T _ar (5.2)

(2mfr)?
Mit einer geeigneten Verteilung g(t) fiir die Ubergangszeiten kann das BBN in-
terpretiert werden. Das Plateau im Leistungsspektrum (vgl. Abb. 5.4) entspricht
einer typischen Ubergangszeit, die exponentiell von der Temperatur abhingt.
Die gleiche Ubergangszeit wird in Messungen der Wechselleitfahigkeit beobach-
tet (Bhattacharya et al., 1989). Dieser Zusammenhang zwischen BBN, einem
Phinomen, das oberhalb des Schwellenstroms beobachtet wird, und der Wech-
selleitfahigkeit, einem Phianomen, das unterhalb des Schwellenstroms beobachtet
wird, l4sst vermuten, dass das BBN im Volumen entsteht.

Im Rahmen des zeitabhingigen statistischen Phasenschlupf-Modells wird das
BBN auf die Fouriertransformierte des Einzelsignals zuriickgefiihrt (vgl. Gl. (4.12)).
Geht man von einem raumlich ausgedehnten System aus, so ergibt sich eine Uber-
lagerung von Einzelsignalen, die nach der Haufigkeit des Vorkommens an ver-
schiedenen Orten gewichtet sind. Die Parameter bestehen aus der Probenlinge
2L, dem Ort a, ab dem die CDW entspannt ist, dem Ort z,; eines Phasenschlup-
fes, der Diffusionskonstante D und dem Vorfaktor des CDW-Einzelsignals, der
mit der transportierten Ladung skaliert. Fiir eine gemessene Probenliange von
2L = 1.6mm wurden die iibrigen als freie Parameter benutzt, um die Voraussagen
der Theorie an die Messdaten anzupassen. Abbildung 5.5 zeigt die Leistungsspek-
tren aus dem Experiment im Vergleich mit denen, die aus der Theorie kommen,
fiir eine Temperatur von 100K und fiir drei verschiedene CDW-Strome. Es ist
eine gute Ubereinstimmung zu erkennen. Die jeweiligen Fit-Parameter sind Ta-
belle 5.2 zu entnehmen. Fiir kleine CDW-Strome (I, ~ 87nA) kann das BBN mit
Hilfe eines Einzelsignals beschrieben werden, wahrend fiir den Fit hoherer CDW-
Strome zwei (I. =~ 230nA und 673nA) Phasenschlupf-Ereignisse benutzt wurden:
ein Ereignis in der Nihe des Kontaktes und eines weiter entfernt. Die angege-
benen Parameter haben einen relativen Fehler von 20-50%.2 Innerhalb dieser

2Die Fehlerabschitzung wurde durch den Vergleich von verschiedenen Sitzen von Fitparametern
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Abbildung 5.5: Vergleich der Leistungsspektren aus der zeitabhingigen
Phasenschlupf-Theorie und aus der Messung fiir verschiedene CDW-Strome ((a)

I.=87nA, (b) I, =230nA und (c) I, =673nA) und konstanter Temperatur (T=100K).
Die Parameter, die sich aus der Theorie ergeben, sind in Tabelle 5.2 aufgelistet.

Toleranz konnten kaum Abweichungen von den angegebenen Kurven beobachtet
werden. Die Abhingigkeit der Parameter von der Temperatur ist nicht inter-
pretierbar, da die Variation der Parameter bei Temperaturinderung innerhalb
der oben genannten Toleranzen lag. Das Plateau entspricht der Zeit, innerhalb
der ein Einzelsignal abgeklungen ist. Die Diffusionskonstanten liegen in dem fiir
Festkorper iiblichen Bereich. Sie steigen fiir hohere CDW-Gleichstrome. Der Ort
a der ungefahr entspannten CDW ergibt sich zu 3 bis 4mm. Diese Werte sind
aquivalent zu denen aus der Literatur (Adelman et al., 1996; Lemay et al., 1998;
Requardt et al., 1998). Es muss allerdings beachtet werden, dass diese Autoren
exponentielle Abklinglingen von 100-200um angegeben haben. Die Tatsache,
dass fiir hohere CDW-Strome zwei Einzelsignale fiir den Fit benotigt werden, ei-
nes nahe am Kontakt und eines weiter entfernt davon, entspricht der Modellvor-
stellung, dass fiir hohere Strome die CDW stirker verspannt ist. Dadurch treten

gewonnen. Diese Werte sind nur ein grober Schatzwert.
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Tabelle 5.2: Fitparameter, die sich aus dem Vergleich von Experiment und
zeitabhingigen Phasenschlupf-Theorie ergeben (vgl. Gl. (4.33) und Abb. 4.8). Bei
einer halben Probenlinge von L = 0.8mm wurden fiir den jeweiligen CDW-Strom
I. die Diffusionskonstante D, der Ort der entspannten CDW a, der Vorfaktor ¢
und der Ort des Phasenschlupfes z,; an die Messdaten angepasst.

Limm] | Ic[nA] | D[ecm?/s] | almm] | co[Acm?/s] | zps[mm]
0.8 87 50 4 1-10710 0.96
2.10710 1.9

0.8 230 100 4
1-1079 0.8
5-107Y 2.5

0.8 673 200 3
2.10710 0.96

vermehrt Phasenschlupf-Ereignisse weiter entfernt vom Kontakt auf. Aus dem
Leistungsspektrum ergibt sich der Vorfaktor c¢q ~ 107'°Acm?/s. Um den Vorfak-
tor mit der Theorie vergleichen zu konnen, muss die Anzahl der Domianen Np in
der Probe und die Schwerpunktszeit t, ~ 1/f; = 10~*s beriicksichtigt werden. Es

ist mit Gleichung (4.12) jo = co\/% ~ 10~1*Acm?, wenn die Signale, die von einer
einzelnen Domane stammen, unkorreliert sind. Fiir die transportierte Ladung er-
rechnet sich dann nach Gleichung (4.27) eN = J% ~ 107'6C. Diese Ladungsmenge
erzeugt das jeweilige Einzelsignal und entspricht der Ladung, die in eine Domane
eingebracht oder aus ihr herausgenommen wird. Mit etwa 10% Stringen in ei-
ner Domine (was einem Domanen-Durchmesser von 20nm entspricht (Monceau,
1985)) ergibt sich eine Ladungsmenge von einigen Elementarladungen, die bei
einem Phasenschlupf fiir einen Strang konvertiert wird.

Das BBN in Blauen Bronzen (Maeda et al., 1986a) und in NbSe3 (Bloom et al.,
1994) ist proportional zu f~*, wobei « ~ 1 ist. Der Frequenzhereich, in dem BBN
beobachtet wird, ist stark materialabhangig. Wahrend er sich fiir 0o-TaS; und die
Blauen Bronzen bis zu einigen 10M Hz-Bereich erstreckt, reicht er bei NhSes nur
bis zu einigen 10kHz-Bereich.

5.2.3 Schmalband-Rauschen (Narrow-Band Noise, NBN)
Messungen

Ein typisches Rauschspektrum von Probe B hatte ich in Abhildung 3.4 (a)-Mitte
gezeigt. Das NBN mit den zwei Grundfrequenzen bei etwa 6kHz und 29kHz hat ei-
ne unterschiedliche Form. Der Peak hei 29kHz zeigt eine relative Giite Q=1 /Af;
von 10. Hier ist f; die entsprechende Grundfrequenz, wahrend Af; die Halb-
wertshreite darstellt. Bei 6kHz sind zwei eng benachbarte Peaks mit einer Giite
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von liber 100 zu erkennen. Im Folgenden werde ich diese Peaks mit hoher Giite
genauer analysieren. Sie zeigen typische Eigenschaften von CDW-Systemen, die
Riickschliisse auf die ihnen zugrunde liegenden mikroskopischen Prozesse zulas-
sen. In Abbildung 5.6 ist der betreffende Frequenzbereich vergroflert dargestellt.
Um eine frequenzgenaue, scharfe Darstellung zu erreichen, wurde das Hanning-
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Abbildung 5.6: Leistungsspektrum der Probe B (0-TaSs3) fiir verschiedene CDW-
Strome. Die Kurven sind jeweils verschoben, um ein iibersichtlichere Darstellung
zu ermoglichen. Die Skala gilt jeweils fiir die untere Kurve. Die obere hat den-
selben Untergrundlevel.

Fenster (Press et al., 1994) fiir die Fouriertransformation gewihlt und iiber 16
Spektren gemittelt. Bei einem Strom von I.=600nA ist die NBN-Grundfrequenz
5kHz, der Peak hat eine Breite von weniger als 60Hz. Die zweite und vierte Har-
monische zeigen eine Aufspaltung, die erste, dritte und fiinfte nur ansatzweise
oder nicht. Fiir einen Strom I.=700nA ist diese Aufspaltung auch bei der Grund-
frequenz deutlich zu sehen. Sie hetriagt etwa 450Hz und nimmt fiir I. =800nA auf
350Hz und bei I.=900nA weiter auf 170Hz ab. Das Verhaltnis von Maximum zu
Untergrund bei dem Leistungsspektrum von I.=700nA ist etwa 20-30dB fiir die
eine Grundfrequenz, wahrend sie fiir die benachbarte zweite Grundfrequenz et-
wa 10-20dB betragt. Es ist dementsprechend eine asymmetrische Aufspaltung zu
erkennen.

In Abbildung 5.7 ist die Leistungsdichte der Probe B in Abhiangigkeit von der
Frequenz fiir verschiedene Temperaturen gezeigt. In dieser Auftragung habe ich
die Stromwerte fiir die unterschiedlichen Temperaturen so gewihlt, dass jeweils
die erste Grundfrequenz in den Leistungsspektren iibereinstimmt. Da jedoch ex-
perimentell nicht genau die gleiche Frequenz eingestellt werden konnte, wurden
die Frequenzachsen in (a) und (b) auf die jeweilige Grundfrequenz von etwa 6.4kHz
bzw 10.2kHz normiert. Zur Orientierung ist wieder das Spektrum bei T=90K und
I. =700nA in (a) unten dargestellt (siehe auch Abh. 3.4). In dieser Auftragung ist
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Abbildung 5.7: Leistungsdichten der Probe B im Vergleich fiir verschiedene Tem-
peraturen aber gleiche NBN-Grundfrequenzen von (a) etwa 6.4kHz und (b) etwa
10.2kHz (erreicht durch Variation des CDW-Stroms I.). Fiir die unterste Kurve
gilt die Skala, die anderen haben denselben Untergrundlevel. Mischfrequenzen
in der mittleren Kurve in (b) sind mit Pfeilen markiert, die Vielfache der beiden
NBN-Grundfrequenzen f; und f; = 4.2f; sind.

zu erkennen, dass die Harmonischen f,, genaue Vielfache n der Grundfrequenz f;
im Rahmen der Auflosungsgrenze von (f,, — nf;) <30Hz sind. Der Peak bei f ~7f;
ist keine genaue Harmonische und stellt eine zweite Grundfrequenz dar, deren
zweite Harmonische in Abbildung 3.4 (a) zu sehen war. Das Verhiltnis der Hohe
der Spektrallinie bei der NBN-Grundfrequenz zu denen weiterer Harmonischer
hangt von der Temperatur und dem CDW-Strom ab. In manchen Fillen wird
es grofler als eins (fiir T=100K, 1. =800nA, fiir T=90K, I.=1200nA und T=110K,
I. =1300nA), in manchen Fallen wird es kleiner als eins (fiir T=90K, I.=700nA und
T=110K, I.=1100nA); in manchen Fallen alterniert es (fiir T=100K, I.=1100nA).
Fiir hohere Temperaturen nimmt die Giite Q = f;/Af; ab, und eine Aufspaltung
der Grundfrequenz ist nicht mehr erkennbar. Das Gleiche gilt fiir hohere Strome
in Abbildung 5.7 (b). Fiir T=100K existieren neben der Grundfrequenz f; he-
nachbarte Satelliten-Peaks, die sich durch eine Linearkombination von ganzzah-
ligen Vielfachen der NBN-Grundfrequenz f; mit der zweiten NBN-Grundfrequenz
f1 &~ 4.2f, erkliren lassen (nf; —f;,n € [5,6,7,...]; f1 —mf;, me [3,2,1,..]). Weitere
Maxima sind bei f = (n+1/2)f;,n € [0,1,2,..] zu beobachten.

Die lineare Beziehung zwischen dem CDW-Gleichstrom I. und der Grundfre-
quenz des NBN war in Abbildung 3.5 gezeigt worden. Die Bestimmung des CDW-
Stroms auf 1% aus der Strom-Spannungskennlinie ist problematisch. Um den
funktionalen Zusammenhang zwischen CDW-Strom und NBN-Grundfrequenz ge-
nauer zu untersuchen, benutze ich die Annahme, dass die aufgespalteten Grund-
frequenzen von jeweils einem Stromkontakt an derselben Domane herriihren. Ex-
perimente von Ong (1984b) und Borodin (1985) an NbSe; und o-TaS; bestitigen
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Abbildung 5.8: Abhangigkeit der einen Grundfrequenz von der anderen benach-
barten Grundfrequenz fiir verschiedene CDW-Gesamtstrome. Fiir kleine Frequen-
zen tritt eine Abweichung Af >> &f von der linearen Beziehung auf. Die Frequen-
zen wurden mit einer Genauigkeit von 6f < 30Hz bestimmt.

diese Annahme. Wenn beide Frequenzen auf eine Domaine zuriickgefiihrt wer-
den konnen, sind sie beide durch den gleichen CDW-Gleichstrom, der durch diese
Domaine flieflt, bestimmt. Trigt man beide Frequenzen in Abhangigkeit vonein-
ander auf, so sollte eine Gerade zwischen beiden Grundfrequenzen zu erkennen
sein, wenn eine genaue lineare Abhingigkeit zwischen der NBN-Grundfrequenz
und dem CDW-Gleichstrom gilt. In Abbildung 5.8 sind beiden Grundfrequen-
zen in Abhingigkeit voneinander gezeigt. Um ihre Frequenzen genau zu hestim-
men, wurden auch die hoheren Harmonischen analysiert. Der relative Fehler
dieser Analyse liegt unter 1%. Fiir kleine Frequenzen erkennt man eine Abwei-
chung von 10% von der Geraden, die fiir hohere Frequenzen und damit hchere
CDW-Strome bestimmt wurde. Die Linearitat zwischen dem CDW-Strom und
der NBN-Grundfrequenz gilt somit nur asymptotisch fiir groflere Strome.

Die bis jetzt diskutierten Spektren, die das NBN zeigten, konnten nach einem
gewissen Schema analysiert werden. Diese Tatsache beruhte darauf, dass das
NBN, das Probe B zeigte, klar in zwei unterschiedliche Frequenzbereiche zerfillt.
Fiir hohere Temperaturen sind jedoch ungeordnete Spektrallinien zu erkennen,
deren Frequenzen nur zum Teil miteinander in Beziehung gebracht werden konnen
und deren Form stark variiert. Abbildung 5.9 (a) zeigt ein Leistungsspektrum
von Probe B bei T=77K und hei T=130K sowie den jeweils angegebhenen CDW-
Stromen. Eine genaue Analyse dieser Spektren ist nicht moéglich. Ein Leistungs-
spektrum von Probe A mit linearer Frequenzachse ist exemplarisch in Abb. 5.9 (b)
gezeigt. Es iiberlagern viele Spektrallinien mit ahnlichen NBN-Grundfrequenzen,
so dass eine Zuordnung der einzelnen NBN-Grundfrequenzen zu ihren hcheren
Harmonische sowie ihre Kopplungsfrequenzen sehr komplex ist.
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Abbildung 5.9: Leistungsspektrum, das NBN zeigt, in dem allerdings nur teilwei-
se die Frequenzen zugeordnet werden konnen. (a) zeigt das Rauschen fiir Probe
B. Wihrend die Spektren im Temperaturbereich von 90K bis 120K (vgl. Abb. 5.6
und 5.7) interpretiert werden konnen, ist dies fiir tiefere (T=77K) als und fiir
hohere Temperaturen (T =130K) hier problematisch. Die hoheren Harmonischen
sind nicht eindeutig zuzuordnen und ihre Form variiert stark. In (b) ist ein Lei-
stungsspektren von Probe A mit linearer Frequenzachse zu sehen. Es sind viele
verschiedene Grundfrequenzen des NBN zu erkennen, die teilweise iiberlagern.
Eine Interpretation dieses Spektrums ist ebenso schwierig.

Diskussion

Die hier dargestellten Phinomene konvergieren mit solchen in der Literatur. Bo-
rodin (1985; 1987) hahen von o-TaSs;Proben berichtet, die NBN mit einer Giite
von 1000 zeigten. Siefanden eine Aufspaltung der Grundfrequenz sowie die Kopp-
lung von verschiedenen Frequenzen in der Probe oder durch das Aufpragen einer
externen Frequenz (mode-locking). Brown (1985) bherichtete von mode-locking-
Experimenten an o-TaS;. In NbSes und in Blauen Bronzen wurde ebenfalls das
Aufspalten des NBN gefunden (Ong et al., 1984b; Thorne et al., 1987b; Janos-
sy et al., 1987b) und auf eine unterschiedliche Temperatur an beiden Kontakten
zuriickgefiihrt.

Aus der NBN-Analyse ergeben sich einige Abschatzungen fiir die Folge-Statistik
von Phasenschlupf-Ereignissen. Die Giite Q gibt eine untere Schranke fiir die
Breite der Wahrscheinlichkeitsdichte P;(At). Es ergibt sich mit Gleichung (4.20)

ts
B =—<0.01. (5.3)
t
Dieser Wert ist konsistent mit dem, der sich aus dem Verhiltnis zwischen Maxi-
mum und Untergrund der Grundfrequenz ergibt (vgl. Gl. (4.19)):

B < 0.008. (5.4)

1
N 47t\/SL o
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Die Amplituden-Schwankungen der hoheren Harmonischen konnen damit jedoch
nicht erklart werden.

Die Aufspaltung der Grundfrequenzen ist in der Modellvorstellung plausibel:
Phasenschlupf-Ereignisse finden an beiden Kontakten statt. Die Konversionsra-
ten fiir das Einfiigen und das Herausnehmen von Ladungstrigern ist aber nicht
gleich. Die Raten sind nur iiber den CDW-Gleichstrom, der durch den Strang
flieflt, miteinander verkniipft. Aus diesem Grunde konnen beide Stromkontak-
te voneinander unabhingige NBN-Grundfrequenzen aushilden. Beide Grund-
frequenzen konnen nun auch durch einen Temperaturgradienten in der Probe
zusatzlich beeinflusst werden (Ong et al., 1984b). Diese Erklarung stimmt nicht
fiir das Aufspalten der Grundfrequenz in Probe B: Sie war gut an das Kaltereservoir
gekoppelt. Auflerdem nahm die Aufspaltung fiir grofler werdende CDW-Strome
und dadurch mogliche leichte Aufheizung ab.

Fiir kleine CDW-Gleichstrome sieht man eine Abweichung der Linearitit zwi-
schen I, und f;. Eine Abschatzung nach Gleichung (4.14) ergibt

bt =ty —t; > i—%c = 30us, (5.5)
wobei sich Af = 300Hz und f; = 3kHz aus dem Einsatz von Abb. 5.8 ergeben. Fiir
die Totzeit gilt dahei t; =2ms.

Als qualitativer Verlauf fiir die Folge-Statistik kann der in Abbildung 4.3 ge-
zeigte angenommen werden. Fiir kleinere CDW-Strome ist das Maximum brei-
ter und nimmt dann fiir grofler werdende CDW-Strome die Form einer Dirac-
Funktion an. Der mikroskopische Prozess, der dieser Folge-Statistik zugrunde
liegt, kann jedoch nicht anhand der hier vorgestellten Analyse identifiziert wer-
den. Es ergeben sich aus den gezeigten Daten allerdings einige grundsatzliche
Hinweise. Die Folge-Statistik hat eine sehr scharfe Zeitabhingigkeit: Da sie sich
aus dem Integral (Gln. (4.4),(4.6)) iiber den Strang ergibt, muss ein Phasenschlupf-
Ereignis von einem Punkt ausgehen und in einem groflen Bereich um den Kon-
takt Phasenschlupf-Ereignisse beeinflussen. Diese Vorstellung ist konsistent mit
der Zeitreihen- und der BBN-Analyse. Hier ergahen Schitzwerte, dass ein Pha-
senschlupf-Ereignis mit einer Konversion von einigen Elementarladungen in ei-
nem Strang verbunden ist. Raumlich aufgeloste, stationire Messungen an NbSes
bestitigen dieses Bild des Kollapses an dem Kontakt. Lemay (1998) hat die ge-
mittelte Phasenschlupf-Rate in Abhangigkeit von der Verspannung bestimmt. Er
fand eine homogene thermische Nukleation (vgl. Gl. (4.36)) in der Nahe eines
Stromkontakts. Entfernt von diesem Kontakt nahm die Rate jedoch hei gleicher
Verspannung zu und wich zudem von der inversen exponentiellen Abhangigkeit
der Verspannung von der Rate, die einem thermisch aktivierten Prozess entspricht
(vgl. Gl (4.36)), ab. Beachtet man nun, dass die Verspannung an den Kontakten
am hochsten ist (Requardt et al., 1998; Lemay et al., 1998) (vgl. Gl. (4.43)),
so kann man diese Messung wie folgt interpretieren: Ein Phasenschlupf-Ereignis
wird thermisch an einem Kontakt ausgelost, wenn dort die Differenz der chemi-
schen Potentiale zwischen beiden Phasen am grofiten und damit die Verspannung
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der CDW am stirksten ist. Ein anfanglicher Prozess weiter innen, entfernt vom
Kontakt, ist weniger wahrscheinlich. Wenn aber ein Phasenschlupf-Ereignis ein-
mal an einem Kontakt passiert ist, 10st es eine Reihe weiterer Phasenschlupf-
Ereignisse im inneren der Prohe aus, da hier durch die Entspannung der CDW
ebenfalls Energie gewonnen werden kann. Nach dem Abflieen (bzw. dem Nach-
liefern) der Ladung, das durch den Transport im Volumen beschrieben werden
kann, verspannt sich die CDW erneut. Ein nichster Kollaps findet statt.

Fiir eine solche Vorstellung der mikroskopischen Prozesse, die den Ladungs-
transport in CDW-Systemen hewirken, wurden in dieser Arbeit experimentelle
Indizien geliefert. Einen Beweis dafiir kann jedoch nicht liickenlos anhand des
Experiments gefiihrt werden. Hierzu sind zeitlich und raumlich aufgeloste Mes-
sungen notwendig. Eine wichtige Rolle, die bislang nur angedeutet wurde, spielen
die Domanen in CDW-Systemen. In einigen Leistungsspektren wurde das Mi-
schen von NBN-Grundfrequenzen beobachtet. Diese Kopplung von Frequenzen
konnte auf die Wechselwirkung von Domanen untereinander zuriickgefiihrt wer-
den. Die Entwicklung eines mikroskopischen Modells fiir die Wechselwirkung ist
aufgrund des schlechten experimentellen Zugangs noch nicht méglich. Thre Kopp-
lung kam jedoch dadurch zum Ausdruck, dass NhSes;-Prohen, die eine hohe Giite
des NBN zeigten, nach gezieltem lonenbeschuss Spektrallinien mit verhreitertem
NBN-Frequenzbereich zeigten (Thorne et al., 1987a). Solche experimentellen In-
dizien legen die Vermutung nahe, dass breite NBN-Peaks mit einer Giite von 5
(vgl. Abb. 3.4 (b)) und kleiner auf inhomogene Dominenbereiche (oder unvoll-
stiandige Phasenkohirenz innerhalb einer Domine) zuriickgefiihrt werden konnen
(Borodin et al., 1987; Maher et al., 1991).



Kapitel 6

Zusammenfassung

Ladungsdichtewellen-Systeme zeigen ein sehr ungewohnliches Transport-Verhal-
ten. Die beobachtete nichtlineare Strom-Spannungskennlinie wird auf die Koexis-
tenz von Quasiteilchen und von kondensierten Ladungstrigern, der Ladungsdich-
tewelle, zuriickgefiihrt. Unterhalb einer Schwelle tragen nur die Quasiteilchen
zum Ladungstransport bei. Oberhalb der Schwelle setzt der Stromfluss durch die
Ladungsdichtewelle ein. In dem Leistungsspektrum des zeitabhangigen Messsig-
nals, das oberhalb der Schwelle aufgenommen wurde, werden ein breitbandiger
Rauschlevel, sowie schmalbandige Frequenziiberhohungen beobachtet. Das Ein-
setzen des Ladungsdichtewellen-Stroms kann auf die Konversion von Ladungs-
tragern zwischen der freien Phase und der kondensierten Phase zuriickgefiihrt
werden. Dieser Prozess wird Phasenschlupf genannt und findet bevorzugt an den
Stromkontakten statt.

Im Rahmen dieser Arheit wurde ein zeitabhingiges statistisches Modell ein-
gefiihrt und diskutiert, das eine zeitabhingige Erweiterung des Phasenschlupf-
Modells ist. Es basiert auf der Annahme, dass der Ladungsdichtewellen-Trans-
port auf Einzelereignissen beruht, deren zeitliche und raumliche Abfolge durch
eine Folge-Statistik beschrieben wird. Das Einzelereignis entspricht dabei ei-
nem Phasenschlupf (oder einer Reihe von Phasenschlupf-Ereignissen, die sich
gegenseitig auslosen). Die Relaxation der Ladungsdichtewelle nach einem Pha-
senschlupf ist ein diffusiver Prozess und wird durch das raumlich gemittelte Fuku-
yama-Lee-Rice-Modell wiedergegeben. Die Fouriertransformierte des zeitlichen
Verlaufs des Einzelsignals bestimmt das Breitband-Rauschen. Die Phasenschlupf-
Rate legt Ort und Zeitpunkt des Phasenschlupf-Ereignisses fest und hangt von
der Verspannung der Ladungsdichtewelle durch ein von auflen angelegtes elektri-
sches Feld ab. Das Schmalband-Rauschen ergibt sich aus der Theorie durch den
folgenden Mechanismus: Ein Phasenschlupf entspannt die Ladungsdichtewelle,
so dass der nachste nicht unmittelbar darauf folgen kann. Diese Totzeit nach ei-
nem Ereignis impliziert eine charakteristische Frequenz, die Grundfrequenz des
Schmalband-Rauschens. Anhand der Analyse von Rauschdaten, die an o-TaS;
aufgenommen wurden, habe ich experimentelle Belege gefunden, die diese Theo-
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rie stiitzen und einige Implikationen fiir den genauen Konversionsprozess haben.
Mit Hilfe der Zeitreihenanalyse konnten diskrete positive Ereignisse (Stromfluk-
tuationen) in dem zeitabhingigen Stromsignal identifiziert werden, die als solche
Einzelereignisse interpretiert werden. Die Form und die typische Periode ent-
sprechen den jeweiligen Frequenzen des Breitband- und Schmalband-Rauschens
liberein. Der experimentell gefundene Verlauf des Breithand-Rauschens stimmt
mit der in dieser Arbeit entwickelten Theorie tiberein. Die Parameter, die bei der
Anpassung von der Theorie an das Experiment verwendet wurden, sind plausi-
bel und entsprechen Werten aus der Literatur. Form und Lage des Schmalband-
Rauschens wurden mit der zeitlichen Wahrscheinlichkeitsdichte fiir ein nachfol-
gendes Ereignis in Verbindung gebracht. Abschatzungen, die sich auf der Theo-
rie fiir Amplituden-Verhiltnis, Giite und frequenzgenauer Lage der Maxima er-
geben, sind fiir die Rauschdaten konsistent. Das Aufspalten der Schmalband-
Rauschen-Grundfrequenzen, das in der Literatur auf die beiden Stromkontakte
zuriickgefiihrt wird, wurde benutzt, um die Relation zwischen Ladungsdichte-
wellen-Gleichstrom und Grundfrequenz des Schmalband-Rauschens zu analysie-
ren. Es ergahen sich Abweichungen von iiber 10% fiir keine Ladungsdichtewellen-
Strome. Diese Abweichung von der Linearitat kann mit Hilfe einer unterschied-
lichen Wahrscheinlichkeitsdichte fiir beide Kontakte erklart werden. Ein mikro-
skopisches Modell kann jedoch nicht aus den Rauschdaten abgeleitet werden.
Um Anhaltspunkte fiir ein solches Modell zu bekommen, sind orts- und zeitauf-
geloste Messungen an CDW-Systemen notwendig, welche im Moment noch nicht
vorliegen.



Teil 11

Mesoskopische Netzstrukturen
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Kapitel 7

Praparation von mesoskopischen
Netzstrukturen

In diesem Teil der Arbeit werde ich nun auf den Ladungstransport in mesosko-
pischen Kohlenstoff- und Gallium-Arsenid Netzstrukturen mit Rindurchmessern
von etwa 1 bis 1.5um und Stegbreiten von etwa 50 bis 100nm vorstellen. Sie
gehen aus einem sich selbstorganisierenden Prozess hervor, der sehr einfach und
faszinierend ist. Die Prozessschritte werde ich nun beschreiben.

Das Ausgangsmaterial fiir die Herstellung dieser Netze ist Viskose-Zellulose.
Zuerst gehe ich auf die Prozesse ein, die zu einem Zellulose-Netz fiihren. Dieser
Prekursor wird benutzt, um die Kohlenstoff-Netze und auch Gallium-Arsenid-
Netze mit gleicher Struktur zu erzeugen. Die Technologie wurde an der Staat-
lichen Universitat Minsk, Weifirussland, entwickelt (Kaputski et al., 1997). Die
Prozessschritte sind in Abbildung 7.1 skizziert. Viskose-Zellulose wurde zu 10
vol-% in Amilazetat gelost. Bringt man einen Tropfen dieser Losung auf destil-
liertes Wasser (1) mit einer Temperatur von 3 bis 5°C, verteilt sich die Zellulose-
Losung gleichmaflig auf der Wasseroberflache und bildet einen diinnen Film mit
einer Dicke von wenigen Mikrometern (2). Beide Fliissigkeiten mischen nicht und
bleiben in separierten Phasen. Setzt man nun diese Fliissigkeitsschicht Wasser-
dampf aus (3), bildet sich in Teilbereichen der Zellulose-Losung eine regelmafiige
Struktur aus Hexagonen, Pentagonen oder Ringen (4). Die Abhingigkeit der
Struktur von den Prozessparametern wie Temperatur, Materialmenge, Misch-
verhiltnis der Zellulose-Amilazetat-Losung ist nicht bekannt und bedarf noch
weiterer Klarung. Die Zellulose-Schicht mit netzartigen Teilstiicken von etwa
300x300um? Fliche kann nun abgeschopft werden. Ein geeignetes regelmafiges
Teilstiick wird danach unter dem Mikroskop ausgesucht, herausprapariert und
getrocknet. Ein solches Teilstiick ist in Abbildung 7.2 (a) gezeigt. Es wurde mit
dem Raster-Elektronen-Mikroskop aufgenommen.

Fiir die Herstellung von Kohlenstoff-Netzen wurde ein solches Teilstiick auf
ein Saphir-Substrat iibertragen und bei einer Temperatur von 950°C und einem
Druck von 10~*mbar drei Stunden lang getempert (s. Abb. 7.1 (5a)). Dabei dehy-
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Zellulose-Netz 5a) Kohlenstoff-Netz

1) 0 < geloste Zellulose
1 Ofen, T=950°C
2) jfZellquse—Schicht

3) <1~ Wasserdampf 5b) GaAs-Netz

®
e o° Argon-lonen-

4) (—k Zellulose-Netz ¢ Atzen

Abbildung 7.1: Prozessschritte der Herstellung des Zellulose-Netzes und der Fa-
brikation der Kohlenstoff- bzw. GaAs-Netze. (1) Viskose-Zellulose-Losung wird
auf eine Wasseroberflache aufgebracht; (2) eine diinne Schicht bildet sich; (3) die
Schicht wird Wasserdampf ausgesetzt; (4) eine Netzstruktur entsteht; (5a) das
Zellulose-Netz wird thermisch bearbeitet, ein Kohlenstoff-Netz entsteht; (5b) das
Zellulose-Netz dient als Maske auf einer GaAs-Schicht beim lonen-Atzen, ein
GaAs-Netz entsteht.

driert die Zellulose, und es bleibt der Kohlenstoff mit derselben Struktur zuriick.
Der typische Maschendurchmesser betrug 1-1.5um; die Stege hatten eine Brei-
te und Hohe von etwa 100x100nm?. Abbildung 7.2 (b) zeigt einer Aufnahme
eines Kohlenstoff-Netzes, das mit dem Raster-Elektronen-Mikroskop aufgenom-
men wurde. Im Anschluss daran wurden Goldkontakte aufgedampft, die einen
ohmschen Kontakt auf den Kohlenstoff-Netzen bilden. Diese Tatsache wurde an-
hand einer 4-Punktmessung an einem Netz verifiziert. Geometrie- und Material-
parameter der Proben sind in Tabelle 8.1 angegeben. Die Proben 1 his 4 befinden
sich auf einem Substrat, die Proben 5 bis 9 auf einem zweiten. Sie stammen aus
zwei verschiedenen Teilstiicken desselben Herstellungsprozesses.

Fiir die Herstellung von GaAs-Netzen wurde das Zellulose-Netz auf eine ein-
kristalline GaAs-Schicht mit einer Fliache von 240x330um? und einer Dicke von
250nm gebracht. lhre Ladungstrigerdichte betrug 1.3x10cm™3; sie war mit
Germanium-Gold-Kontakten vorprapariert. Das Zellulose-Netz diente fiir das
sich daran anschlieBende Argon-lonen-Atzen als Maske (s. Abb. 7.1 (5b)). Bei
dem Prozessschritt wurden die Stege des Zellulose-Netzes abgetragen und in sei-
nen Maschen das GaAs selbst weggeatzt. Dieser Prozess wurde mit Hilfe der
Auger-Spektroskopie kontrolliert und nach dem Auflosen des Zellulose-Netzes
beendet. Da die Atzgeschwindigkeiten von Zellulose kleiner ist als die von GaAs
(Brodie & Muray, 1982), war sichergestellt, dass in den Maschen das GaAs voll-
standig entfernt war. Eine Abbildung des entstandenen GaAs-Netzes mit dem
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Abbildung 7.2: Raster-Elektronen-Mirkroskop-Aufnahmen. (a) Zellulose-Netz,
das sich nach dem strukturbildenden Prozess ergibt, (b) Kohlenstoff-Netz, das
durch thermische Bearbeitung aus dem Zellulose-Netz gewonnen wurde, (c) GaAs-
Netz, das sich durch lonen-Atzen mit Hilfe des Zellulose-Netzes als Maske ergibt.

Raster-Elektronen-Mikroskop ist in 7.2 (c) gezeigt. Der Maschendurchmesser
betrug 1um und die Stegbreite 50 bis 100nm. Wahrend der Widerstand der GaAs-
Schicht vor dem Atzen 2k2 bei einer Temperatur von T =300K betrug, hatte er sich
nach dem lonenbeschuss auf 5SMQ) erhoht. Diese Zunahme um einen Faktor 1000
kann nicht allein auf die Verringerung des Querschnitts zuriickgefiihrt werden.
Das Netz hatte nicht auf der gesamten Probenflache die in Bild 7.2 (b) gezeigte
Struktur. Es zeigte strukturelle Defekte. Diese Defekte haben Auswirkungen auf
den beobachteten Transport.



Kapitel 8

Kohlenstoff-Netze

In diesem Kapitel werden Transport-Messungen vorgestellt und die zugrunde lie-
genden Mechanismen diskutiert. Zuerst werde ich auf die temperaturabhangige
Leitfahigkeit der Proben eingehen und die lokale Aktivierungsenergie definieren
und bestimmen. Danach wird die Abhangigkeit der Leitfihigkeit von dem elek-
trischen Feld erortert. Eine Interpretation der aus den Messungen gewonnenen
Abhingigkeiten wird dann im Anschluss daran geben.

8.1 Messergebnisse

Es wurden insgesamt neun Proben vermessen. lhre Daten finden sich in Tabel-
le 8.1. Die Ergebnisse der Leitwertmessungen waren fiir alle Proben Zhnlich, so
dass ich mich im Folgenden auf die Proben 4 bis 7 beschrianken werde. Probhe
4 war die kleinste mit einer Breite von 10um und einer Linge von 26um. Die
Proben 5, 6 und 7 hatten jeweils die gleiche Breite von 72um und eine Lange
von jeweils 6, 12 und 28um. Die spezifische Leitfahigkeit X ergibt sich aus dem
Leitwert S gemafl ¥ = S - 1/A, wobei | die Linge und A die Fliche des Netzes
im Querschnitt sind. Diese Flache kann jedoch nur durch die eines Steges und
deren Anzahl abgeschitzt werden. Die Fliche eines Steges wurde 100x100nm?
angenommen, ihre Anzahl gleich der Breite pro Mikrometer.

8.1.1 Temperaturabhingige Leitfihigkeit

Die Leitfihigkeit in Abhangigkeit von der Temperatur ist in Abbildung 8.1 (a) zu
sehen. Es wurde der natiirliche Logarithmus der Leitfihigkeit ¥ gegen die Wur-
zel der inversen Temperatur T aufgetragen. Man erkennt in dieser Auftragung,
dass fiir Temperaturen kleiner als 15K die Leitfahigkeit linear mit der Tempera-
tur verlauft. Die Steigung, die einer charakteristischen Temperatur T, entspricht,
liegt bei 4.3 bis 5.2K je nach Probe. Trigt man die Leitfahigkeit doppellogarith-
misch gegen die Temperatur auf, so ergibt sich in dieser Auftragung eine Gerade
mit einer Steigung von 0.26 bis 0.30 in dem Temperaturhereich von 15 bis 150K.
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Tabelle 8.1: Parameter der Kohlenstoff-Netze. Fiir die einzelnen Proben sind die
Breite und Lange sowie der Widerstand bei Raumtemperatur und die charakteri-
stische Temperatur angegeben.

Probe | Breite [um] | Lange [um] | R(T=300K)[kQ] | Ty [K]
1 50 10 5.5 7.19
2 80 26 6.5 2.73
3 70 220 54.6 2.61
4 10 26 56 2.52
5 72 6 2.7 4.31
6 72 12 4.6 4.72
7 72 28 16.5 5.17
8 112 6 2.4 5.62
9 76 146 56.6 6.8

Abbildung 8.1 (b) zeigt die entsprechende Auftragung. Fiir die Leitfahigkeit kann
eine empirische Abhingigkeit von der Temperatur angegeben werden. Sie lautet

Y(T)ox T9exp (— (?>P> , (8.1)

und ist im Temperaturbereich von 5-150K giiltig. Die Koeffizienten ergeben sich
zu q=0.26 bis 0.30, To= 4.2 bis 5.2K und p=1/2. Es muss beachtet werden, dass
fiir Temperaturen T > 15K der Quotient Ty/T klein ist und die Exponentialfunktion
in diesem Temperaturbereich konstant ist.

Fiir Temperaturen T > 150K ist eine funktionale Abhangigkeit der Leitfahigkeit
von der Temperatur nicht aus den Daten zu gewinnen. Es miissten mindestens 2
thermisch aktivierte Transport-Prozesse angenommen werden, um die Daten in
diesem Bereich anzupassen. Eine solche Interpretation ist jedoch nicht zuverlissig
und gibt fiir einen weiten Parameterbereich dhnliche Ubereinstimmungen.

Die Betrachtung der lokalen Aktivierungsenergie e, als Funktion der Tem-
peratur ist eine empfindliche Analyse-Methode, auf die ich im Folgenden niher
eingehen werde. Sie wird aus der Ableitung der logarithmischen Leitfahigkeit
nach der inversen Temperatur gewonnen (Shklovskii & Efros, 1984). Es ist

0In(X%)

€a(T)/kp = TToT-1L (8.2)

Fiir die Abhangigkeit der Leitfihigkeit von der Temperatur mit kg als Boltzmann-
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(a) Kohlenstoff-Netze, Proben 5, 6, 7 (b)
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Abbildung 8.1: Leitfihigkeit der Prohen 5 bis 7 in Abhangigkeit von der Tempe-
ratur in zwei verschiedenen Auftragungen. Aus der Auftragung des Logarithmus
gegen die inverse Wurzel ergibt sich in dem Temperaturbereich bis 15K eine Gera-
de mit einer Steigung T, die einer charakteristischen Temperatur entspricht. In
der doppellogarithmischen Auftragung erkennt man eine Gerade im Temperatur-
bereich von 15 bis 150K. Die Gerade entspricht in der linearen Darstellung einem
Potenzgesetz mit der Steigung q.

konstante und &,(T) als integrale Aktivierungsenergie gemaf}

¥(T) x T9exp (—g];(—l_l:)> (8.3)

ergibt sich die lokale Aktivierungsenergie

0&L(T)
oT

€a(T)/kp=qT =T + Ea(T). (8.4)
In Abbildung 8.2 (a) ist die lokale Aktivierungsenergie, die numerisch aus den
Daten bestimmt wurde, doppellogarithmisch gegen die Temperatur aufgetragen.
Der folgende Verlauf ist in der Darstellung zu erkennen: Fiir kleine Temperaturen
(T =~ 4-5K) ist sie konstant, steigt dann langsam fiir 6K < T < 15K, geht dann
zu einer Geraden iiber und wachst ab T = 150K starker an. Die funktionalen
Zusammenhinge konnen entsprechend Gleichung (8.1) angegeben werden:

o T<5K: & ~ 130peV (=2.7K);

5K < T< 15K: &, ox VT;

e 15K < T< 150K: &, x qT, g ~ 0.3. Dieser Wert fiir ¢ wurde aus der linearen
Auftragung e, (T) gewonnen;

150K < T< 290K: &, o F(T), wobei F(T) nicht naher bestimmt werden kann.
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(@) 5 Kohenstoff-Netze, Probe 7
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Abbildung 8.2: Lokale Aktivierungsenergie in Abhangigkeit von der Temperatur
fiir (a) Probe 5 und (b) Probe 4. In (a) wurde die doppellogarithmische Darstel-
lung gewihlt. Die Temperaturbereiche, in denen eine lineare Abhingigkeit ge-
funden werden kann, sind zusammen mit den jeweiligen Steigungen angegeben.
In (b) wurde eine lineare Darstellung gewahlt, um auftretenden Oszillationen in
der Temperatur mit der angegebenen Periode deutlich zu machen.

Diese Analyse ist fiir Temperaturen T < 150K zuverlassig, wahrend sie fiir T > 150K
aufgrund des kleinen Temperaturbereichs unsicher ist. Die Abhingigkeit der lo-
kalen Aktivierungsenergie von der Temperatur kann mit der empirisch gefunde-
nen Formel fiir die Leitfahigkeit im Temperaturbereich T = 5-150K in Einklang
gebracht werden.

Die Temperaturabhingigkeit der lokalen Aktivierungsenergie von Probe 4 ist
in Abbildung 8.2 (b) gezeigt. Es wurde eine lineare Darstellung gewihlt, um die
regelmafiigen Oszillationen im Temperaturbereich von T =40 bis 250K mit einer
Periode von AT =44K deutlicher hervorzuhehen. Die Amplitude der Oszillationen
wachst zu grofleren Temperaturen hin exponentiell. Der Untergrund nimmt line-
ar in der Temperatur mit einer Steigung von etwa q=0.3 zu. Eine genaue Analyse
dieser Steigung ist aufgrund der periodischen Schwankungen nicht moglich. Even-
tuell konnen auch zwei Geraden mit dhnlicher, aber unterschiedlicher Steigung
angepasst werden, wie es in der Abbildung angedeutet ist. Die Amplitude der
Oszillationen nahmen fiir breitere Netze ab mit der Folge (4—1—3) und sind fiir
die Proben 5 bis 7 nicht mehr zu erkennen. Eine Untersuchung der Abhangigkeit
der periodischen Schwankungen von der Anzahl der Maschen kann an den ver-
messenen Proben jedoch nicht durchgefiihrt werden.

8.1.2 Spannungsabhingige Leitfihigkeit

Im Folgenden werde ich mich auf Probe 4 beschrinken, da bei allen Proben diesel-
be Abhiangigkeit der Leitfahigkeit von der elektrischen Spannung gefunden wurde.
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(a) Kohlenstoff-Netze, Probe 4 (b)
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Abbildung 8.3: Leitfihigkeit in Abhangigkeit von der angelegten Spannung fiir
einen Temperaturbereich von (a) 4.2K < T< 78K und (b) 78K < T < 297K.

Sie ist in Abhildung 8.3 zu sehen. Fiir kleine Spannungen ist die Leitfahigkeit
konstant (ohmsch) und wird fiir groflere Spannungen nichtlinear. Die kritische
Spannung V., die beide Bereiche trennt, ist temperaturabhingig. Wahrend sie
fiir eine Temperatur von T = 50K bei 4V liegt, ist sie bei T = 7K kleiner als 0.3V.
Oberhalb V. wird die Leitfahigkeit bei Temperaturen T < 51K unabhangig von der
Temperatur. Dieser Bereich kann mit einem Potenzgesetz beschrieben werden:

2(V) x V02 m v1I/5, (8.5)

Fiir hohere Temperaturen sind die Leitfahigkeiten nochmals in Abbildung 8.3 (b)
gezeigt. Hier kann eine leichte Nichtlinearitit erkannt werden, die allerdings in
dieser Auftragung nicht ausgewertet werden kann.

Eine genauere Analyse der Nichtlinearitat und damit des Transport-Mechanis-
mus kann mit Hilfe der differentiellen Leitfahigkeit o % durchgefiihrt werden.
Dafiir definiere ich den kritischen Strom I. wie folgt: Die kritische Spannung V.
wurde aus der Anderung der differentiellen Leitfahigkeit um 0.1% von ihrem ohm-
schen Wert (fiir kleine Spannungen) bestimmt. Diese Schwelle wurde gewihlt,
damit alle Leitfahigkeitskurven im gemessenen Temperaturbereich von 4.2K bis
300K mittels des gleichen Kriteriums analysiert werden konnten. Die Schwelle
ergibt eine gute Ubereinstimmung der numerisch und der mit dem Augenmaf be-
stimmten kritischen Spannung V.. Fiir kleine Temperaturen (T=4.2K) wurde die
differentielle Leitfahigkeit sorgfiltig aus Messungen um den Spannungsnullpunkt
bestimmt. Die kritischen Werte ergaben sich zu V.=1.4mV und I, = XyV.=4.2nA.
Diese Auswertungsmethode wurde in (Gefen et al., 1986; Chakrabarty et al., 1991;
Hui, 1990) angewandt. Die Autoren wihlten jedoch eine hohere relative Schwel-
le von 10 % bzw. 40% bei einer gleichzeitig grofleren Nichtlinearitat. In Abbil-
dung 8.4 (a) ist der kritische Strom gegen die differentielle Leitfahigkeit o aufge-
tragen. Die zu den jeweiligen Messpunkten gehorenden Temperaturen konnen
aus der Abbildung (b) abgelesen werden und entsprechen der Reihenfolge nach
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Abbildung 8.4: Kritischer Strom in Abhangigkeit von (a) der Leitfahigkeit und (b)
der Temperatur. Es ergibt sich eine Steigung von ¢ = 6.0 in (a). Die numerierten
Punkte erlauben eine Zuordnung der Leitfahigkeit zu der Temperatur in (b). Die
Zahlenwerte konnen iiber Abb. 8.3 ermittelt werden (Messpunkt 1 =4.2K, Mes-
spunkt 2 =7K etc.). g reprasentiert die Potenz in Gl. (8.1). Die Verhindungslinien
sollen dem Leser den Verlauf der Kurve verdeutlichen.

denin Abb. 8.3 angegebenen Temperaturwerten. So korrespondiert Messpunkt 1
zu 4.2K, Messpunkt 2 zu 7K etc. Man erkennt einen linearen Bereich fiir die Mes-
spunkte 1-11 mit einer Steigung von ¢ = 6.0. Der relative Fehler des kritischen
Stroms liegt hei etwa 1-5%. Fiir die Punkte 12-14 ist eine deutliche Abweichung
von der Geraden zu erkennen. Dasselbe Verhalten ist auch in Abbildung 8.4 (b)
zu sehen. Hier ist der kritische Strom doppellogarithmisch gegen die Temperatur
aufgetragen. Es sind wieder die zwei Bereiche zu erkennen. Fiir Temperaturen
bis etwa 220K ergibt sich die Steigung von qc = 2.21. Fiir hohere Temperaturen
ist es schwierig, eine Steigung anzugeben, da der Temperaturbereich, innerhalb
der sie ausgewertet wurde, zu klein ist.

8.2 Diskussion

Nun werde ich die experimentellen Ergebnisse interpretieren. Zuerst wird da-
bei die Struktur des Kohlenstoffs, die in den Netzen aufgrund der Praparation
zu erwarten ist, beschrieben. Danach werde ich den Transport-Mechanismus
des 'Variablen Sprungweiten-Hiipfens‘(variable-range hopping, VRH) diskutie-
ren und mit den Daten vergleichen. Es wird dabei ein dimensionsloser Parameter
eingefiihrt, mit dessen Hilfe grofle und kleine elektrische Felder definiert werden
konnen. Schliefllich werde ich die Abhingigkeit des kritischen Stroms von der
differentiellen Leitfahigkeit und der Temperatur analysieren.
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8.2.1 Struktur des Kohlenstoff-Netzes

Das Ausgangsmaterial der Netze war die Viskose-Zellulose. Sie ordnet sich wih-
rend des strukturbildenden Prozesses in parallelen Stringen an, die nach etwa
3nm unterbrochen sind (Fung et al., 1993; Fung et al., 1994; Matsutani & Suzuki,
1996). Abbildung 8.5 zeigt diese Struktur. Durch das Ausheizen der Zellulose hei

Zellulose Kohlenstoff-Kérner Ausschnitt aus
in einem Steg einem C-Netz

Abbildung 8.5: Struktur von (a) Zellulose und (b) des sich durch thermische Be-
arbeitung ergebenden Kohlenstoffs.

einer Temperatur von 950°C werden die Elemente O, und H, frei; es bleibt Koh-
lenstoff zuriick, der eine Leitfahigkeit von etwa ¥ ~ 20S/cm zeigt (Spain, 1982).
Diese Leitfahigkeit bei Raumtemperatur ergab sich in etwa fiir die Kohlenstoff-
Netze. Entsprechend der Zellulose-Struktur bilden sich bei der thermischen Be-
handlung aus den parallel liegenden Striangen der Zellulose Kohlenstoff-Korner.
Die ungeordneten Bereiche in der Zellulose werden dabei zu Korngrenzen (Fung
et al., 1994). Die Stege des Kohlenstoff-Netzes setzen sich dementsprechend aus
aneinander grenzenden Kohlenstoff-Kornern zusammen. Die Leitfahigkeit ist da-
bei durch den Transport im Korn und den Ubergang zwischen den Kornern be-
stimmt. Diese Vorstellung ist in Abbildung 8.5 schematisch dargestellt. Der
Transport durch das Korn mit vielen Storstellen in der Energieliicke oder iiber
Korngrenzen wird mit Hilfe des Hoppings beschrieben, auf das im Folgenden ein-
gegangen wird.

8.2.2 Variable-Range-Hopping als Transport-Mechanismus

Das Variable-Range-Hopping (VRH) bheschreibt den Transport in einem defekt-
reichen Festkorper, wenn die Temperatur so niedrig ist, dass der Transport nicht
durch Hiipfen zu den nachsten Nachbarn stattfindet, sondern zusatzlich noch die
energetische Lage der Nachbarn beriicksichtigt werden muss (Shklovskii & Efros,
1984; Bottger & Bryksin, 1985). Es sind nur die Storstellen in der Umgebung ¢
um das Ferminiveau p involviert. Dieser Prozess ist in Abbildung 8.6 schematisch
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Abbildung 8.6: Storstellenverteilung eines defektreichen Halbleiters um das Fer-
miniveau p im Energie-Ortsraum. Die Energie ¢y innerhalb der der Transport
stattfindet, ist Temperaturabhingig. Die typische Hiipfweite ergibt sich aus
dem kleinsten Abstand zu dem nichsten Nachbarn im Energie-Ortsraum. Fiir
kleine elektrische Felder (a) ist die typische Hiipfweite temperaturabhingig.
Fiir grofle elektrischen Felder ist sie unabhingig von der Temperatur und nur
noch feldabhingig. Diesen Transport-Mechanismus nennt man Variable-Range-
Hopping.

dargestellt. Die Leitfahigkeit ergibt sich aus dem mittleren Abstand r zwischen
zwei Storstellen, ihrer mittleren Ausdehnung a und der Differenz ¢ ihrer energe-
tischen Lagen gemaf} (Shklovskii & Efros, 1984)

Y x /exp (— (L k;T)) de. (8.6)

Der mittlere Abstand zwischen zwei Storstellen ist durch ihre Dichte N gegeben.
Es gilt in drei Dimensionen

Die Defektdichte kann wiederum durch die Zustandsdichte g(e) um das Fermini-
veau bestimmt werden. Mit einer quadratischen Abhangigkeit der Zustandsdichte
von der Energiedifferenz ¢ zu dem Ferminiveau, die durch ein Coulomb-Gap be-
schrieben werden kann (Shklovskii & Efros, 1984), ergibt sich fiir die Defektdichte
N

N x / e)de o< €. (8.8)

g ist die Energie, die einem Ladungstriager maximal zur Verfiigung steht, um zu
einem benachbarten Defekt zu gelangen. Ein auflen angelegtes elektrisches Feld
E neigt die Bander (vgl. Abb. 8.6 (b)). Geht man von dem driftdominierenden
Fall aus, in dem die Bander gerade bleiben, ergibt sich fiir die Energiedifferenz
zwischen zwei Storstellen diese Korrektur

Ae = —eErcos(0), (8.9)
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e ist die positive Elementarladung und 0 der Winkel zwischen der Hiipfrichtung
und der des Feldes. Mit einer effektiven Hiipfrichtung, die parallel zu dem elek-
trischen Feld ist, ergibt sich cos(0) ~ 1. Die Gesamtleitfahigkeit ist in guter
Naherung durch das Maximum des Exponenten in Gleichung (8.6) bestimmt. Es
gilt

S(T,E) = H(T,E) exp <_ ?(1 - B)) . (8.10)

Diese Herleitung der Feld- und Temperaturabhingigkeit der Leitfahigkeit ent-
spricht der von Mott (1968). Der Parameter = %fBaTE gibt an, ob der Trans-
port temperatur- oder felddominiert ist. Fiir § <« 1 ergibt sich die tempera-
turabhangige Leitfahigkeit mit dem Exponenten p = 1/2 (siehe Gl. (8.1)) . Die
charakteristische Temperatur ist durch Ty = a% gegeben. « ist die Proportio-
nalititskonstante zwischen Energie und Defektdichte. Die Funktion H(T,E) kann
aus dieser Herleitung nicht bestimmt werden; sie hangt von der genauen Form
der Defekte ab (Shklovskii & Efros, 1984).

Die Messungen konnen in diesem Rahmen interpretiert werden und sind in
Ubereinstimmung mit Werten von Kohlenstoffschichten, die nach einer thermi-
schen Behandlung von Polymeren gewonnen wurden (Carmona et al., 1974; Spain,
1982; Fung et al., 1993; Fung et al., 1994). Fiir kleine Temperaturen (T~4—
5K) ist der Transport schon felddominiert aufgrund des kleinen, aber endlichen
Messstroms von I = 0.1pA. Fiir diese Temperaturen wurde der kritische Strom
auf I, = 4.2nA bestimmt. Bis zu Temperaturen von T = 50K sieht man deut-
lich den Ubergang von temperatur- zu felddominiertem Transport. Oberhalb von
T = 51K ist der vermessene Feldbereich nicht mehr eindeutig interpretierbar. Im
gesamten Bereich erkennt man nur eine schwache Feldabhingigkeit. Aus dem
Experiment (vgl. auch Tab. 8.1) ergab sich die Temperaturkonstante To=2-7K.
Fiir diesen Bereich ist § klein und die Exponentialfunktion in Gleichung (8.10)
konstant. Der Vorfaktor H(T, E) kann dementsprechend bestimmt werden. Es ist

H(T,E~0) o« T9  mit g =0.27 — 0.35. (8.11)

Der Vorfaktor, der sich aus der Theorie ergibt, hingt stark davon ah, wie die Form
der Ausdehnung der Storstellen ist (Shklovskii & Efros, 1984). Fiir den Bereich,
in dem das Feld dominiert, aber der Exponent in Gleichung (8.10) verschwindet
(B &~ 1), ist die Abhangigkeit von H(T, E) durch das Experiment gemaf}

H(T ~0,E) oc 921 m EV/ (8.12)
gegeben. Fiir Temperaturen iiber T > 50K kann jedoch mit Hilfe des VRH keine
Aussage liber den Transport-Mechanismus getroffen werden.

8.2.3 Spannungsabhingige Leitfihigkeit

Mochte man den Transport-Mechanismus auch fiir hohere Temperaturen ana-
lysieren, kann man den kritischen Strom I. in Abhingigkeit von der ohmschen
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Leitfahigkeit und der Temperatur bestimmen. Um diese Abhingigkeit zu inter-
pretieren, gehe ich von folgendem Ansatz aus: Fiir den Bereich, in dem eine
Schwelle « definiert wird, kann die Abhangigkeit des Stromes von der Spannung
gemaf}

I=aV¥+ 3%V mit y>1 (8.13)

angegeben werden. a ist ein Vorfaktor und X, die Leitfahigkeit fiir den Grenzfall
V — 0. Mit der Schwelle « > 1 und entsprechend der Analysemethode, die oben
beschrieben wurde, ist die kritische Spannung V. durch

ol
o(Ve) = W(VC) = Xy (8.14)
definiert. Fiir V. und I, gilt dann jeweils
V. = [M] v (8.15)
ay
v] 7T 115 —1\Y
L = [§] [o‘ 1] Ko‘ 1> +1] o X, (8.16)
a Y Y

Mit diesem Ansatz ergibt sich ein Potenzgesetz fiir den kritischen Strom mit der
ohmschen Leitfahigkeit. Aus den Daten erhidlt man die Steigung ¢ =6.0. Der
Exponent vy ist dann

c
] =1.2. (8.17)
Aus dieser Beziehung erkennt man, dass grofie Steigungen c eine kleine Nicht-
linearitit v in der 1V-Kennlinie bedeuten und vice versa. Fiir den Bereich der
IV-Kennlinie um die Schwelle herum kann also die Nichtlinearitiat mit y=1.2 an-
gegeben werden. Geht man nun davon aus, dass eine bestimmte Nichtlinearitat
einem entsprechenden Transport-Mechanismus zugeordnet werden kann, so ist
das Potenzgesetz ein Indiz fiir einen dominierenden Mechanismus. Obwohl die-
se Analyse mit einem Ansatz gemaf} Gleichung (8.13) nur lokal um die jeweilige
Schwelle « giiltig ist, kann dieser Ansatz auch den felddominierten Bereich der
Leitfahigkeit ¥ beschreiben. Aus den Daten ergibt sich die Abhingigkeit 3 oc V02,
Dieselbe Beziehung erhilt man aus Gleichung (8.13) ¥ = aV%2, wenn aV%2 > ¥,
ist. Die Proportionalititskonstante a ist in dieser Beschreibung temperaturun-
abhingig.

Das Potenzgesetz des kritischen Stroms mit der Temperatur kann nun wie folgt
erklart werden: In dem Temperatur-Bereich T=20-150K gilt ein Potenzgesetz zwi-
schen Leitfahigkeit und Temperatur ¥ oc T9 (vgl. Gl. (8.1)). Dementsprechend
ergibt sich fiir I.(T) nach Gleichung (8.16)

"Y:

Io oc 36 o T9C, (8.18)

Fiir die Probe 4, bei der q=0.35 ist, erkennt man eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen der Potenz (qc = 2.1) aus dem Ansatz und der Steigung aus dem Experiment



86 KAPITEL 8. Kohlenstoff-Netze

(qcexp = 2.21). Aus dieser Analyse lasst sich schlieflen, dass in dem Ansatz die
Temperatur-Abhangigkeit allein auf die ohmsche Leitfihigkeit X zuriickgefiihrt
werden kann. Es ist daher anzunehmen, dass der Temperaturbereich von 4K bis
150K von dem Variable-Range-Hopping dominiert wird.

Es bleibt die Frage, woher die Nichtlinearitat von vy = 1.2 kommt. Zwei
mogliche Mechanismen kommen dabei in Betracht:

1. Die Nichtlinearitat begriindet sich ausschliefllich auf dem Variable-Range-
Hopping.

2. Die Nichtlinearitit stammt vom jeweiligen Transport-Mechanismus, wird
jedoch durch die Netzstruktur verstarkt. Dieses Phianomen ist in (Roux &
Herrmann, 1987; Hui, 1990) behandelt worden.

Die Antwort auf diese Frage kann im Rahmen der untersuchten Proben nicht ge-
geben werden. Dazu muss der Transport in einem Steg untersucht werden.

Eine Analyse des Transports oberhalb einer Temperatur von 150K ist nicht
moglich aufgrund des relativ geringen Temperaturbereichs, in dem die Daten ge-
messen werden konnen. Es ist dabei zu beachten, dass fiir Temperaturen von
T > 500K sich Kontaktwiderstande andern und die Struktur nicht stabil ist. Eine
verldssliche Aussage ist dementsprechend nicht moglich. Die Leitfahigkeit kann
mit mehreren Exponentialfunktionen angepasst werden. Hier werden Defekt-
leitung oder der Bereich, in dem die Defektladungstrager ausfrieren, dominie-
ren. Kohlenstoff hat nach der thermischen Behandlung bei T=950°C etwa eine
Bandliicke von 50meV (=T = 500K). Dies widerspricht dem hohen Temperaturbe-
reich, in dem das Ausfrieren stattfinden soll. Der Grund kann in dem Ubergang
von einer Korngrenze zur nichsten gefunden werden. Dafiir ist ebenfalls eine
genaue Analyse eines einzelnen Steges notwendig.



Kapitel 9

Gallium-Arsenid-Netze

Die Gallium-Arsenid-Netze wurden durch lonen-Atzen mit Hilfe eines Zellulose-
Netzes hergestellt. Sie zeigen Transport-Phianomene, die fiir amorphe Materia-
lien typisch sind. Diese experimentellen Befunde unterscheiden sich damit stark
von denen fiir die Kohlenstoff-Netze. Im ersten Abschnitt werde ich auf die Mes-
sungen und auf daraus ableitbare Abhingigkeiten eingehen. Im darauffolgen-
den Abschnitt werden mogliche Interpretationen der Messdaten gegeben und der
Transport-Mechanismus diskutiert.

9.1 Messergebnisse

Die Probenflache eines GaAs-Netzes, auf dessen Praparation ich in Kapitel 7 ein-
gegangen bin, betrug 240x330um?2. Um die Auswirkung des lonen-Atz-Prozesses
auf die GaAs-Schicht zu untersuchen, wurde eine zweite GaAs-Schicht mit dersel-
ben Dotierung von 1.3x10'7/cm3 nicht dem Atzprozess unterzogen und als Re-
ferenzprobe henutzt. Die Leitfahigkeit der Schicht wird im Vergleich zum Netz
untersucht, und als genaue Analysemethode soll die Abhingigkeit der lokalen
Aktivierungsenergie von der Temperatur benutzt werden. Danach stelle ich die
Abhingigkeit der Leitfahigkeit von der elektrischen Spannung vor und analysie-
re schliefllich den Transport-Mechanismus anhand der Relation zwischen einem
kritischen Strom und der dazugehorigen Leitfahigkeit fiir kleine und grof3e Felder.

9.1.1 Temperaturabhingige Leitfihigkeit

Die Leitfihigkeit der GaAs-Schicht wurde in dem Temperaturbereich von 4.2K bis
293K vermessen (vgl. Abb. 9.1 (a)). Die gefundene Abhangigkeit entspricht der
typischen von kristallinem GaAs mit einem Dotierniveau. Es werden kurz die Er-
gebnisse der Analyse genannt, ohne die Messkurven in Detail zu diskutieren und
darzulegen. Von Raumtemperatur bis etwa 160K i{iberwiegt dabei die Defekt-
leitfahigkeit. Die Aktivierungsenergie konnte aus den Daten bestimmt werden
und betrug etwa £p=4.6meV (= 53K). Zwischen 160K und 30K ist deutlich das

87
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Abbildung 9.1: (a) Leitfahigkeit der GaAs-Schicht in Abhingigkeit von der Tem-
peratur, (b) Leitfahigkeit des GaAs-Netzes in Abhangigkeit von der Temperatur
fiir die dritte Wurzel der reziproken Temperatur.

Ausfrieren von Ladungstrigern an Storstellen zu erkennen. Unterhalb von 30K
tiberwiegt dann die Sprungleitfiahigkeit zu den nachsten Nachbharn, die eine Akti-
vierungsenergie von £y ~ 25ueV (= 0.29K) besitzt.

Die Leitfahigkeit 3 des GaAs-Netzes hingegen zeigt ein vollig anderes Verhal-
ten. Sie ist in Abhangigkeit von der Temperatur in Abbildung 9.1 (b) in der typi-
schen Auftragung log(X) zu (1/T)/3 dargestellt. Es ergibt sich in guter Niherung
eine Gerade im gesamten Temperaturbereich 88K-293K. Aus der Steigung erhailt
man fiir die charakteristische Temperatur Top=104.5K. Eine genauere Analyse er-
gibt sich aus der lokalen Aktivierungsenergie €, in Abhangigkeit von der Tempe-
ratur (fiir die Definition siehe GI. (8.2)). Diese Abhingigkeit ist in Abbildung 9.2
in doppellogarithmischem Mafistab gezeigt. Die starken Fluktuationen unter-
halb von etwa 120K sind dabei auf den starken Abfall des Leitwerts unter S & 1nS
zuriickzufiihren. Ausgehend von dem Ansatz der Leitfahigkeit nach Gleichung (8.3)
konnen drei Temperaturbereiche beobhachtet werden:

e 88K< T<215K: £4(T) ox TO6L,

e 215K< T <260K: £4(T) x qT; der Wert fiir ¢ = 5.4 wurde aus der linearen
Auftragung bestimmt,

o 260K< T<297K: E£q(T) oc TOS,

Wahrend der Exponent fiir den niedrigen Temperaturbereich auf eine Genau-
igkeit von 5% angegehen werden kann, ist der Fehler bei den beiden anderen
Abhingigkeiten deutlich hoher (etwa 20%), da hier nur ein kleiner Temperaturbe-
reich zu der Bestimmung der Exponenten zur Verfiigung stand. Die Leitfahigkeit
kann in Abhangigkeit von der Temperatur im Temperaturbereich 88 < T <260K
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Abbildung 9.2: Lokale Aktivierungsenergie in Abhangigkeit von der Temperatur
in doppellogarithmischem Mafistab fiir das GaAs-Netz. Es kann eine Steigung
von 0.61 fiir den unteren Bereich (T < 215K) der Kurve bestimmt werden. In dem
mittleren ist sie linear und weicht dann fiir hohe Temperaturen (T > 260K) ab.

mit folgendem Ansatz
] To 0-39
»(T) oc T5%exp (— (?> ) (9.1)

beschrieben werden.

9.1.2 Spannungsabhingige Leitfihigkeit

Abbildung 9.3 zeigt die Abhangigkeit der relativen Leitfahigkeit X(V)/3 von der
elektrischen Spannung in doppellogarithmischem Mafistab. Fiir die Temperatu-
ren 100K < T < 200K wurden die Kurven jeweils auf die Leitfahigkeit fiir klei-
ne Spannungen Y, normiert, wiahrend die Kurve mit T = 250K aus Griinden der
Ubersichtlichkeit um 5% angehoben wurde. Diese Normierung ist notwendig, um
die Kurven fiir verschiedene Temperaturen vergleichen zu konnen: Wahrend die
Variation der Leitfiahigkeit mit der elektrischen Spannung im dargestellten Be-
reich bei 30% liegt, unterscheiden sich die Absolutwerte fiir die verschiedenen
Temperaturen um einen Faktor 10%. Nach einem kleinen spannungsunabhingigen
Bereich steigt die Leitfahigkeit bei einer kritischen Spannung von V. = 0.3V stark
an und geht ab V ~3V/cm in einen linearen Anstieg iiber. Die kritische Spannung
verschiebt sich mit steigender Temperatur zu kleineren Werten. Wihrend die
untere Kurvenschar mit Temperaturen von T=100K bis T=200K einen ahnlichen
Verlauf hat, ist die Abhingigkeit der Leitfahigkeit fiir die Temperatur von 250K
flacher.

Um den Transport-Mechanismus genauer zu untersuchen, wurde der Kkriti-
sche Strom I. in Abhingigkeit von der differentiellen Leitfiahigkeit o und der
Temperatur T bestimmt. Sie sind in Abbildung 9.4 (a,b) jeweils doppelloga-
rithmisch dargestellt. Der kritische Strom wurde nach der Methode bestimmt,
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Abbildung 9.3: Leitfihigkeit in Abhangigkeit der elektrischen Spannung. Die je-
weiligen Temperaturen sind angegeben. Die Kurven wurden auf die ohmsche
Leitfahigkeit normiert, um sie in einem Graphen vergleichen zu kdonnen. Die
Leitfahigkeit fiir die Temperatur T=250K wurde um 5% angehoben, um die Auf-
tragung iibersichtlicher zu gestalten.

die im vorangegangenen Kapitel beschrieben wurde. Um die Schwelle von 0.1%
Anderung in der differentiellen Leitfihigkeit bestimmen zu konnen, wurde die
Strom-Spannungskennlinie nochmals von 0 bis 1V in hesserer Auflosung vermes-
sen. Die Werte fiir die kritischen Spannungen V., die jeweils mittels Augenmaf}
und Numerik aus den Kennlinien extrahiert wurden, entsprachen sich. Mit Hilfe
der ohmschen Leitfahigkeit X wurde dann daraus der kritische Strom bestimmt

(a) GaAs-Netz
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Abbildung 9.4: Kritischer Strom in Abhangigkeit von (a) der differentiellen
Leitfahigkeit und (b) von der Temperatur fiir das GaAs-Netz. Die numerierten
Messpunkte entsprechen in aufsteigender Reihenfolge den folgenden Temperatu-
ren: 77K, 100K, 125K, 175K, 200K, 250K und 297K. Die Verbindungslinien sollen
dem Leser den Verlauf der Kurve verdeutlichen.
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I. = XpV.. Im Bereich kleiner Leitfahigkeiten (fiir 77K< T <125K) kann eine Stei-
gung angegehen werden. Sie betragt etwa 1.36, flacht dann (fiir 175K< T < 200K)
ab und variiert danach stark. Aufgrund der geringen Anzahl von Stiitzstellen ist
eine genaue Analyse der Daten in dieser Auftragung nicht moglich. Die Abhing-
igkeit des kritischen Stromes von der Temperatur hat einen ahnlichen Verlauf wie
die von der differentiellen Leitfahigkeit. Es kann eine Steigung von 10.4 an die un-
teren drei Punkte angepasst werden. Aufgrund des kleinen Temperaturhereichs
ist jedoch diese Gerade nicht aussagekriftig.

9.2 Diskussion

Fiir die Interpretation der Daten ist die Struktur des Netzes sowohl auf mikro-
skopischer als auch auf mesoskopischer Skala wichtig. Das GaAs-Netz hatte eine
Maschenweite von etwa 1um und eine Stegbreite von etwa 50-100nm. Die Re-
gelmafligkeit der Struktur war durch defekte Stege nicht mehr gegeben. Die Kri-
stallstruktur muss sich ebenso durch den lonen-Beschuss geidndert haben. Dies
zeigt der Vergleich der Leitfahigkeiten mit der der GaAs-Schicht. Eine Flichenre-
duktion allein kann die Anderung des Leitwertes um drei Groflenordnungen nicht
erklaren.

9.2.1 Temperaturabhingige Leitfihigkeit

Die Abhangigkeit der Leitfahigkeit von der Temperatur fiir das Hiipfen mit va-
riabler Sprungliange (VRH) in zwei Dimensionen stimmt mit der der gemessenen
Daten iiberein. In der Literatur wird der Ubergang von dreidimensionalem zu
zweidimensionalem VRH fiir amorphes GaAs mit einer Schichtdicke d < 50nm
beobachtet (Knotek et al., 1973; Knotek, 1975). Diese Grofie entspricht in etwa
der Breite der Stege. Aus diesem Grunde nehme ich an, dass das GaAs-Netz eine
amorphe Struktur aufweist, und der Transport in dem Netz in zwei Dimensionen
stattfindet. Diese Annahme der amorphen, zweidimensionalen Struktur erklart
auch die starken Unterschiede in der Leitfahigkeit zu der Referenz-Schicht.

Die experimentell gefundene Abhingigkeit der Leitfahigkeit von der Tempe-
ratur kann auf dem Hintergrund des VR-Hoppings in zwei Dimensionen wie folgt
interpretiert werden. Mit einer Zustandsdichte N(¢) von

N(e) o |e|™; (9.2)

¢ gibt den Abstand vom Ferminiveau auf der Energieskala an (vgl. Abb. 8.6),
erhilt man die temperaturabhingige Leitfahigkeit 3 (Hamilton, 1972)

S(T) & exp <— (%)2_13’) 9.3)
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Vergleicht man den Exponenten aus dem Experiment (p = 0.39) mit dem aus der
Theorie (E—ié), ergibt sich n = 0.28. Die Zustandsdichte ist dann

N(e) o |e]*28, (9.4)

Die schwache Abhingigkeit der Zustandsdichte von der Energie steht im Einklang
mit Werten aus der Literatur, die fiir amorphe diinne Schichten aus Messungen
gewonnen wurden (Hill, 1971; Hill, 1976b). In amorphem Material blockiert die
Umgebung den Hiipfprozess nicht oder nur wenig. Die Zustandsdichte, die ein La-
dungstrager sieht, ist dementsprechend schon ab kleinen Energien ungefahr kon-
stant. Typische Aktivierungsenergien liegen in dem Bereich 5.7K < £,/kp < 8.1K
und entsprechen den in der Literatur genannten Werten von 2K < £./kg < 10K
ebenso wie die Abhangigkeit mit einer Potenz von p = 0.39 (Hill, 1976a). Fiir
hohere Temperaturen (215K< T <260K) wird die Exponentialfunktion in Gl. (9.3)
konstant, und die lokale Aktivierungsenergie zeigt eine lineare Abhangigkeit. Die
Steigung g = 5.4 (siehe GI. (9.1)) hangt von dem Material und der mittleren Struk-
tur des Defektes ab und ist deshalb schwer zu interpretieren (Shklovskii & Efros,
1984). Im Temperaturbereich von 260K< T < 293K findet ein Ubergang von
dem Hopping mit variabler Sprungliange zu dem Hopping zum nichsten Nach-
barn statt. Dementsprechend nimmt die Temperaturabhiangigkeit der lokalen
Aktivierungsenergie ab. Eine Sattigung kann jedoch nicht in dem vermessenen
Temperaturbereich beobachtet werden.

9.2.2 Spannungsabhingige Leitfihigkeit

Da die in den Daten gefundene Temperaturabhiangigkeit mit dem Hopping-Mo-
dell gut erklart werden kann, mochte ich die Spannungsabhingigkeit im Rah-
men des gleichen Modells diskutieren. In den Daten wurden ein ohmscher und
ein spannungsabhingiger Bereich identifiziert. Diese Abhangigkeit entspricht der
aus der Theorie (Apsley & Hughes, 1975). Die kritische Spannung wird kleiner
fiir steigende Temperaturen und steht somit im Widerspruch zu den Vorhersagen
fiir driftdominiertes Hopping. Wihrend sich in dem Messbereich der angelegten
elektrischen Spannungen die Leitfahigkeit jedoch nur um 30% Andert, variiert sie
fiir unterschiedliche Temperaturen um zwei his drei Groflenordnungen. Man fin-
det in dem vermessenen Bereich keinen spannungsdominierten. Wie kann der
Verlauf der Leitfahigkeit mit der Spannung verstanden werden?

Ein einfaches Argument ist, dass die angelegten Spannungen zu klein sind,
um den spannungsdominierten Bereich zu beobachten. Diese Argumentation ist
moglich, kann aber experimentell nicht nachgepriift werden, zumal die Probhe
nicht hoheren Spannungen und damit hoheren Leistungsdichten ohne bleiben-
de Schiden ausgesetzt werden kann. Nimmt man eine Hiipfweite von etwa 10nm
an, so kann die Bandverhiegung durch eine elektrische Spannung von 30V (= ei-
nem elektrischen Feld von 80V/cm) auf A®. ~80ueV (=0.9K) fiir die typische
Hiipfweite abgeschitzt werden. Diesem Wert steht die lokale Aktivierungsenergie
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von e, ~700ueV (=8K) gegeniiber (vgl. Abb. 8.6). Die Abschitzung zeigt, dass die
maximalen, im Experiment erreichten Spannungen etwa um eine Grofienordnung
kleiner waren. Ob innerhalb dieser Groflenordnung die Leitfahigkeit um einen
Faktor 100 ansteigen kann, darf jedoch bezweifelt werden. Diesem einfachen Ar-
gument widerspricht auflerdem die Abnahme der kritischen Spannung mit stei-
gender Temperatur.

Das Hopping-Modell kann die beobachteten Daten nur mit einem weiteren
Mechanismus erklaren. Zwei mogliche Erweiterungen erscheinen plausibel, blei-
ben allerdings spekulativ:

1. Geht man davon aus, dass der Transport entlang eines festen Strompfads
(unabhangig von der angelegten Spannung) stattfindet, der nicht immer par-
allel zu der von auflen angelegten elektrischen Spannung verlauft, konnte ein
diffusiver Hopping-Mechanismus solche Strecken iiberbriicken, in denen der
Strom entgegengesetzt zu der von auflen angelegten Spannung fliefit.

2. Verandern sich die Strompfade durch das Netzin Abhangigkeit von der Span-
nung dadurch, dass einzelne Stege bei unterschiedlichen kritischen Span-
nungen nichtlinear werden, muss der Transport durch die mesoskopische
Netzstruktur mit Hilfe der Perkolationstheorie beschrieben werden. Je nach
Verteilung der kritischen Spannungen in den einzelnen Stegen und deren
Verbindungen verteilt sich der Strom fiir verschiedene Spannungen auf un-
terschiedliche Bereiche des Netzes. Die beohachtete Nichtlinearitiatist dann
grofler als die eines Steges (Roux & Herrmann, 1987).

Beide Ansitze benutzen die mesoskopische Struktur des Netzes. Meiner Ansicht
nach hat sie einen groflen Einfluss auf die Spannungsabhingigkeit der Leitfahig-
keit.

Die Abhangigkeit des kritischen Stroms von der differentiellen Leitfahigkeit
lasst sich mit Hilfe des Ansatzes (vgl. Gl. (8.13)) im vorangegangenen Kapitel
interpretieren. Fiir eine geringe Leitfihigkeit in dem Temperaturbereich von
88K< T <215K ergibt sich eine Steigung von 1.36, die einem steilen Anstieg in
dem durch die Schwelle von 0.1% vorgegebenen Abschnitt der 1V-Kennlinie ent-
spricht. Der Exponent ergibt sich zuy =3.8. Der Messpunkt 4, der einer Tempe-
ratur von 200K entspricht, zeigt dementsprechend schon den Ubergang von einem
Transport-Mechanismus zu einem anderen an.

Die temperaturabhingige Leitfahigkeit kann im Rahmen des Modells des Va-
riable-Range-Hoppings in zwei Dimensionen interpretiert werden. Der Verlauf
wie auch der Absolutwert entsprechen den theoretischen Vorhersagen. Die Span-
nungsabhingigkeit kann auf die Netzstruktur mit vielen defekten Stegen zuriick-
gefiihrt werden. Eine abschliefende Analyse der Spannungsabhingigkeit ist je-
doch nicht moglich.



Kapitel 10

Zusammenfassung

Die temperatur- und feldabhingigen Leitfihigkeitsmessungen an den mesoskopi-
schen Netzstrukturen mit einer Maschenweite von etwa 1um und einer Steghreite
von 50 bis 100nm legen den Schluss nahe, dass sowohl in Kohlenstoff- als auch
in GaAs-Netzen Hiipfen mit variabler Sprungweite der dominierende Transport-
Mechanismus ist. Fiir das Kohlenstoff-Netz gibt es eine gute Ubereinstimmung
der Messdaten im Temperaturbereich 5-150K, wenn man die Zustandsdichte in
Abhingigkeit von der Energie (ausgehend von dem Ferminiveau) quadratisch an-
nimmt und das Hiipfen in drei Dimensionen beschreibt. Diese Eigenschaften wer-
den einem Kristall mit vielen Defekten zugeschrieben. Die Feldabhanigkeit der
Leitfahigkeit zeigt einen temperaturdominierten Bereich, der ab einer kritischen
Spannung in einen felddominierten Bereich {ibergeht. Die Abhangigkeit kann
im Rahmen des driftdominierten Variable-Range-Hoppings erklart werden. Es
wurde eine phinomenologische Gleichung fiir die Strom-Spannungscharakteris-
tik gefunden, die in diesem Temperaturbereich die Messdaten beschreibt. Der
kritische Strom, der sich aus der kritischen Spannung ergibt, hiangt durch ein
Potenzgesetz von der differentiellen Leitfahigkeit ab. Dieser experimentelle Be-
fund ist ein Hinweis darauf, dass das driftdominierte Hopping bis zu 150K der
dominierende Transport-Mechanismus bleibt. Eine zusitzliche Abhingigkeit der
Transport-Eigenschaften von der mesoskopischen Netzstruktur zeigte sich nur fiir
die Kohlenstoff-Netze mit wenigen Maschen in der lokalen Aktivierungsenergie.

In dem GaAs-Netz kann der Transport mit dem Hiipfen mit variabler Sprung-
linge in zwei Dimensionen erklart werden, wenn man eine in der Energie kon-
stante Zustandsdichte annimmt. Der Vergleich dieser Daten mit solchen aus der
Literatur sowie der Vergleich der Widerstandsdaten mit einer GaAs-Schicht als
Referenz legen die Vermutung nahe, dass die Netzstege aus amorphem GaAs be-
stehen. Die Feldabhangigkeit kann jedoch nicht mit Hilfe des driftdominierten
Hoppings in isotropen Materialien erklart werden. Dieser Widerspruch impli-
ziert, dass die mesoskopische Netzstruktur einen Einfluss auf das Hopping hat.

Fiir den Temperaturbereich oberhalb des Variable-Range-Hoppings kann ei-
ne genaue Diskussion des Transports nicht durchgefiihrt werden. Wihrend bei
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GaAs-Netzen die Vermutung vertretbar ist, dass in diesem Bereich (T>>200K) ein
Ubergang zu der Defektleitung zu dem nichsten Nachbarn stattfindet, ist der Me-
chanismus in den Kohlenstoff-Netzen oberhalb der Temperatur T > 150K unklar.

Um den Einfluss der mesoskopischen Netzstruktur auf das Transport-Verhal-
ten genauer zu untersuchen, sind Messungen an einzelnen Stegen und an Netzen
mit unterschiedlicher Maschenzahl notwendig. Erste Hinweise auf diesen Einfluss
wurden sowohl in der lokalen Aktivierungsenergie kleiner Kohlenstoff-Netze als
auch in der Feldabhangigkeit der Leitfahigkeit im GaAs-Netz gefunden.



Ausblick

In dieser Arbeit wurde der Transport in dimensionsreduzierten Festkorpern an
Ladungsdichtewellen-Systemen aus Tantaltrisulfid bzw. Niobtriselenid und me-
soskopischen Netzstrukturen aus Kohlenstoff bzw. Gallium-Arsenid untersucht.
In beiden Systemen bestimmt oder veridndert die Dimensionalitit der Elektro-
nenkonfiguration mafigeblich die jeweiligen Transport-Eigenschaften. Durch ge-
zielte Beeinflussung ihrer Dimensionalitit konnen neuartige Phianomene hervor-
gerufen bzw. verstirkt werden.

Ladungsdichtewellen-Systeme (CDW) bilden sich aus einem quasi-eindimen-
sionalen Elektronengas und stellen einen makroskopischen Quantenzustand dar,
der eine Kohirenz im Submikrometer-Bereich hat. Metall - CDW — Metall-Uber-
ginge oder netzartige Strukturierungen der CDW mit Abmessungen kleiner als
diese Koharenzlange sind interessante neue Probensysteme, die Koharenzeffekte
erwarten lassen (Rejaei & Bauer, 1996; Visscher & Bauer, 1996; Latyshev et al.,
1997). Die Praparation ist jedoch noch eine Herausforderung. Transport-Mess-
ungen an solchen Strukturen konnen auch weiteren Aufschluss iiber den zugrunde
liegenden Transport-Mechanismus in CDW-Systemen geben.

Die mesoskopischen Netzstrukturen wurden mit Hilfe eines instabilen, sich
selbst organisierenden Prozesses gewonnen. Die daraus hergestellten Kohlen-
stoff- und GaAs-Netze waren die ersten so praparierten Probensysteme. Es blei-
ben viele Fragen offen: Der Einfluss der Grofle des Netzes sowie die Anzahl der
Ringe auf den Ladungstransport sind ungeklart; magnetische und optische Eigen-
schaften sind noch unbekannt. Basierend auf dem Prekursor, dem Zellulose-Netz,
gibt es dariiber hinaus zahlreiche vielversprechende Ankniipfungspunkte. Durch
unterschiedliche thermische Behandlung des Prekursors kann die Modifikation
des sich bildenden Kohlenstoffs und damit seine Leitfiahigkeit stark verindert
werden. Durch chemische Variation von Liganden der verwendeten Zellulose
konnen die Materialeigenschaften dariiber hinaus beeinflusst werden.

Durch die Strukturierungsmoglichkeiten (extrinsisch, intrinsisch, selbstorga-
nisiert), die eine Dimensionsreduzierung der Elektronenkonfiguration in Festkor-
pern ermoglichen, sind vielfiltige, neuartige Moglichkeiten entstanden, Trans-
port-Phinomene zu beeinflussen oder sogar zu erzeugen. Diese Transport-Pha-
nomene zu verstehen und dadurch nutzbar fiir Anwendungen zu machen, stellt
fiir die nachsten Jahre eine grofie Herausforderung dar. Einen kleinen Beitrag zu
diesem Themenkomplex versucht diese Arbeit zu leisten.

96



Anhang A

Nebenrechnung

Die Autokorrelation a(7) 1af}t sich wie folgt vereinfachen:

a(®) = X [ dAtPu(AY (el + At + ), (A1)
.S / T AAP (AL (Je(O)e(t + At + 1)),
m>0" ~
+ 3 / T AAP (AL Je(D)]e(t — At+ 1),
m<0Y X
= > / - dAtP, (At)
m>0" ~
U@t + At + 1), + Je(®)e(t — At + 1)), — 1] (A.2)

Die Autokorrelation beinhaltet ein zeitliches Mittel iber die Periode T = Nt,,
wobei t,, die mittlere Zeit zwischen zwei Ereignissen ist und N die Anzahl der Er-
eignissen angibt. Vollzieht man den Grenziibergang T — oo, was dem Ubergang
N — oo entspricht, so kann man die Randterme, die sich durch ein eindliches N
ergeben, vernachladssigen. Da sich die Folge-Statistik P,,,(t) fiir das m-te nachfol-
gende Ereignis aus m Faltungen mit der Folge-Statistik Py (t) fiir das erste nachfol-
gende Ereignis ergibt (vgl. Gl. (4.7)), giltfiir die jeweiligen Fouriertransformierten

P = P™. (A.3)

Das Leistungsspektrum Ls ist die Fouriertransformierte der Autokorrelation a(T).
Es ist

Ls = FT(a(7)) (A.4)
.12
]C DM P* L
- = (gOP 1P —1). (A.5)
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Beachtet man, dass die Fouriertransformierte fiir endliche Frequenzen immer
kleiner als eins ist, so erhilt man mit der Summationsregel fiir eine geometri-
sche Reihe fiir das Leistungsspektrum Ls

~ 12

J 1—|Py)?

s = L° [P : (A.6)
tm 1 - 2Re (P1) + [Py]?

Re (151) gibt den Realteil der Fouriertransformierten der Folge-Statistik an. Nun
kann der Verlauf der Folge-Statistik fiir negative Zeiten beliehig gewihlt werden.
Nimmt man eine Folge-Statistik an, die symmetrisch zu dem Zeit-Ursprung ist,

SO ist
Re (151) =P, (A.7)

Gleichung A.6 reduziert sich dann auf die Form

.2 X
s = Uel 1+Re(P) (A.8)
tm 1— Re(P)
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Anhang B

Kyro-Impedanzwandler

Bei den Rauschmessungen an o-TaS; wurde ein Kryo-Impedanzwandler verwen-
det. Er hatte die Aufgabe, die hohe Probenimpedanz von Rp >10°Q in eine kleine
Ausgangsimpedanz von R, =100 zu konvertieren. Durch die Ausgangsimpedanz
und die Messkabel-Kapazitat ergibt sich ein Tiefpass. Seine Abschneidefrequenz
konnte somit um einen Faktor 1000 angehoben werden. Folgende Anforderungen
hatte der Kryo-Impedanzwandler zu erfiillen:

1. lineare Signaliibertragung im Frequenzbereich 1Hz<f<10MHz ohne Phasen-
schub;

2. geringes Eigenrauschen;
3. Funktionsfihigkeit auch bei tiefen Temperaturen bis T=77K;
4. geringer Platzbedarf.

Als Impedanzwandler wurde ein einfacher Emitterfolger verwendet, dem ein Hoch-
pass mit einer Abschneidefrequenz von 0.2Hz vorgeschaltet war (s. Abb. B.1).
Durch den Hochpass wurde der Arbeitspunkt des Impedanzwandlers um den Null-
punkt gehalten und somit iiber die Ausgangsimpedanz flieRende Strome mini-
miert. Das Eigenrauschen des Transistors konnte somit reduziert werden. Es
wurde der GaAs-Feldeffekt-Transistor CFY 30 verwendet, der die oben genann-
ten Anforderungen erfiillte. (Das Datenblatt kann unter der Referenz (Siemens,
1998b) gefunden werden.) Der schematische Aufbau und das verwendete Bauteil
sind in Abbildung B.1 gezeigt. Das Eigenrauschen war fast temperaturunabhing-
ig und ist in Abbildung B.2 zu sehen. Die Dampfung betrug -7dB im benutzten
Frequenzbereich.
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Abbildung B.1: Schalthild und Photo des Kryo-Impedanzwandlers
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Abbildung B.2: Leistungsspektrum in Abhangigkeit von der Frequenz. Diese Kur-

ve stellt das Eigenrauschen des Kryo-Impedanzwandlers dar. Sie ist temperatu-
runabhingig.
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