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Kurzzusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit monoatomar diinnen Schich-
ten aus Kohlenstoff, dem sogenannten Graphen. Diese diinnen Kohlen-
stoftkristalle zeigen aufiergewohnliche Eigenschaften, die mittels Trans-
portspektroskopie analysiert werden. Dafiir wurden verschiedene Syste-
me hergestellt und untersucht: Einzel- und gekoppelte Doppellagen sowie
gefaltete Einzellagen mit zueinander verdrehten Gittern.

Da Einzellagen-Graphen einen zweidimensionalen Kristall darstellt, bei
dem jedes Atom an der Oberflache liegt, verhalt sich der elektrische
Transport sehr sensitiv auf jegliche Arten von Stérungen, von denen
drei betrachtet werden. Erstens werden Adsorbate auf der Oberfliche
entfernt und die Verdnderung der Transporteigenschaften wihrenddes-
sen analysiert. Des Weiteren wird der Bereich kleiner Ladungstriager-
dichten genutzt, um feldabhingige Ladungsumladungen zu untersuchen.
Als dritter Fall wird an einer Einzellage mit dem Rasterkraftmikroskop
gezielt ein bestimmter Bereich verdndert und die Auswirkungen auf den
Transport ausfiihrlich erldutert.

Weiterhin werden entkoppelte Doppellagensysteme untersucht. Zum Ein-
en wird an einer geklappten Probe mit separat kontaktierten Lagen der
Transport durch den gefalteten Bereich analysiert. Zum Anderen wer-
den an parallel kontaktierten entkoppelten Lagen Magnetotransport-
Messungen durchgefiihrt, um die Eigenschaften dieser nur um wenige
Angstrom auseinanderliegende Lagen zu untersuchen. Dabei wird ge-
zeigt, dass es zur Abschirmung des angelegten elektrischen Feldes und
von Substrateffekten kommt. Die Wechselwirkung der beiden Lagen wird
anhand einer reduzierten Fermigeschwindigkeit nachgewiesen.

Schlagworte: Graphen, Magnetotransport, verdrehte Doppellagen






Abstract

In his work atomically thin layers of carbon, socalled graphene, are in-
vestigated. These systems exhbit outstanding electronic properties which
are analysed using magnetotransport measurements. For this purpose,
different types of samples are prepared, analysed and discussed. In addi-
tion to conventional single layer and single crystal bilayer systems, folded
flakes with twisted planes are examined.

Since monolayer graphene is a two dimensional crystal in which every
atom sits at the surface, it is very sensitive to any type of perturbati-
on. Three different cases are investigated: Firstly, dopants are removed
from the surface and the change in transport properties is monitored.
Secondly, the regime of small carrier concentrations is used to obser-
ve field induced recharging of inhomogeneities. Thirdly, an atomic force
microscope is used to alter the graphene itself in a defined region. The
implications of this modification are again investigated using magneto-
transport measurements.

The influence of one layer on another one is studied in decoupled two
layer samples. A folded sample with seperatly contacted layers is used
to show transport through the folded region. For jointly contacted layers
parallel transport measurements are performed to analyse screening ef-
fects of an applied electric field and substrate influence. The interaction
of the two layers is shown by a significant reduction of the Fermivelocity.

Keywords: Graphene, Magnetotransport, Twisted Bilayer






Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung

2 Theoretische Grundlagen

2.1 Zweidimensionale Kohlenstoffkristalle. . . . . . . . . . ..

2.1.1 Gitterstruktur . . . ..
2.1.2  Bandstruktur . . . . ..
2.1.3  Gekoppelte Doppellagen
2.1.4  Verdrehte Doppellagen .
2.2 Transporteigenschaften . . . . .
2.2.1 Elektrischer Feldeffekt .
2.2.2  Elektrischer Transport .
2.2.3 Magnetotransport . . .

3 Experimentelle Grundlagen
3.1 Probenherstellung . . .. ...
3.1.1 Substrat . . . ... ...
3.1.2 Graphen-Herstellung . .
3.1.3 Optische Mikroskopie .
3.1.4 Rasterkraft-Mikroskopie

3.1.5 Elektronenstrahl-Lithographie . . . . . . . . .. ..

3.1.6 Bonden .........
3.2 Grundlagen zur Messung . . . .
3.2.1 Messautbau . . . .. ..
3.2.2 Messgerate & Schaltung
3.3 Probenreinigung . . .. .. ..
3.3.1 Ausheizen(1) . ... ..
3.3.2  Ausheizen(2) . ... ..
3.4 Zusammenfassung Grundlagen

17

23
24
24
26
30
33
35
35
38
41

47
48
49
52
54
59
62
66
69
69
72
74
74
(0]
7



Einzellagen-Graphen 79

4.1 Transporteigenschaften . . . . . . . . ... ... ... ... 80
4.1.1 Shubnikov-de Haas-Effekt . . . . ... .. ... .. 82
4.1.2 Quanten-Hall-Effekt . . . . ... ... ... ... .. 85

4.2 Finfluss und Entfernen von Adsorbaten . . . .. .. ... 89

4.3 Feldabhingige Aufladung von Defekten. . . . . . . . . .. 95

4.4 Transport am Ubergang unterschiedlicher Ladungstriger-
dichten. . . . .. ... ... ... ... 105
4.4.1 Bearbeitung der Probe . . . . . ... ... 106
4.4.2 Transporteigenschaften . . . ... ... ... ... 108
4.4.3 Magnetotransport-Messungen . . . . . . . ... .. 111

4.5 Zusammenfassung Einzellagen . . . . . . . .. .. ... .. 117

Doppellagen-Graphen 119

5.1 Gekoppelte Doppellagen . . . . . . ... ... ... .... 120

5.2 Gefaltete Einzellage . . . . . ... ... ... ... ... 127
5.2.1 Transport iiber die Faltung . . . . . .. ... ... 129

5.3 Entkoppelte Einzellagen . . . . . . . ... ... ... ... 137
5.3.1 Paralleler Transport . . . ... .. ... ... ... 139
5.3.2 Abschirmeffekte . . . . ... ... oL 142
5.3.3 Temperaturabhéngige Messungen . . . . . . . . .. 147

5.4 Zusammenfassung Doppellagen . . . . . . ... ... ... 151

Zusammenfassung 153

Anhang 159



Abbildungsverzeichnis

2.1
2.2
2.3
24
2.5
2.6
2.7
2.8
2.9

3.1
3.2
3.3
3.4
3.5
3.6
3.7
3.8
3.9
3.10
3.11
3.12
3.13
3.14
3.15
3.16
3.17
3.18

Graphengitter im Real- und Impulsraum . . . . . . . . .. 25
Bandstruktur von Graphen . . . ... ... ... ... .. 27
Bernal-Stapelung . . . . . .. ... oL 30
Bandstruktur einer Doppellage . . . . .. ... ... ... 32
Verdrehte Lagen . . . . . . . .. .. ... ... 33
Modell Plattenkondensator . . . . . .. ... ....... 36
Elektrischer Feldeffekt . . . . . ... ... ... ... ... 39
SdH-Oszillationen . . . . . . . .. ... ... ... ..... 43
Zustandsdichten und QHE in Graphen . . . . . . . . . .. 45
Hysterese auf Substrat C . . . . ... ... .. ... ... 50
Backgate-Stabilitat . . . . . .. ... 0oL 51
Graphenherstellung . . . . . . . .. .. ... ... ..... 53
Optische Analyse . . . . . . .. ... ... ... ...... 55
Kontrastauswertung . . . . . . .. ... ..., 58
AFM-Schnitt Substrat-Graphen . . . . . . ... ... ... 59
AFM-Schnitt Graphen-Graphen . . . . .. ... . ... .. 61
Elektronenstrahl-Lithographie . . . . . . . . ... .. ... 62
Marker . . . . . . .. 63
Atzmaske und Atzvorgang . . . . . ... ... ... .. .. 64
Kontakte . . .. ... .. ... . ... ... .. .. ..., 65
Chipcarrier . . . . . . .. . ... 66
Bonddréahte, normal und geklebt . . . .. ... ... ... 67
Schema Bonden . . . . . . . ... ... ... . ....... 67
Kontaktierte Probe . . . . . . . ... ... ... ... ... 68
Helium-4 Badkryostat . . . . . . ... ... .. .. .... 70
Probenstab . . . .. ... oo 71
Schema der Messschaltung . . . . . . . ... ... ... .. 73



10

3.19
3.20

4.1
4.2
4.3
4.4
4.5
4.6
4.7
4.8
4.9
4.10
4.11
4.12
4.13
4.14
4.15
4.16
4.17
4.18
4.19
4.20
4.21

5.1
5.2
9.3
5.4
5.5
5.6
5.7
5.8
5.9
5.10
5.11

Temperaturverlauf Ausheizen (1) . . . . . ... ... ... 74
Temperaturverlauf Ausheizen (2) . . . .. ... ... ... 76
Feldeffekt Einzellage . . . . . . . ... ... ... ... .. 81
Landau-Facher einer Einzellage . . . . . . . ... ... .. 83
Ermittelung der Ladungstrégerdichte . . . . . . . . .. .. 84
Halbzahliger QHE in Graphen. . . . . . ... ... .... 85
QHE bei hohen Temperaturen . . . . . . .. .. ... ... 87
Probe SLO1 . . . . . . . .. 90
Verdnderung wahrend des Ausheizens . . ... ... ... 91
Feldeffekt vor und nach dem Ausheizen . . ... ... .. 93
Probe SLO2 . . . . . . . ... 96
Hysterese am CNP . . . . . ... ... .. ... .. .... 97
Differenz Hin- und Riickweg . . . . . ... ... ... ... 98
Hysterese im magnetischen Feld . . . . . . ... ... ... 99
Temperaturabhéngigkeit der Hysterese . . . . . . . .. .. 100
Abhéngigkeit vom Umkehrpunkt . . . . .. ... ... .. 102
Probe SLO3 . . . . . ... 105
Bearbeitung SLO3. . . . . . . . ... Lo 107
Bestimmung der Dotierung in Probe SLO3 . . . . . . . .. 109
Randkanéle im p-n-Bereich . . . . ... ... .. ... .. 112
Léngswiderstdnde im Magnetfeld . . . . . . ... ... .. 113
SWeep . . ... 114
Feldeffekt bei 13 Tesla . . . . . . . ... . ... ... ... 115
Probe BLO2 . . . . . ... o 120
Feldeffekt SC-Doppellage . . . . . ... .. .. ... ... 121
Magnetotransport SC-Doppellage . . . . . ... ... ... 122
Temperatureabhéngigkeit Doppellage . . . . . . . . .. .. 123
Probe BLO1 . . . . . . .. ... 124
QHE in einer SC-Doppellage . . . . . . . ... ... ... 125
Probe TO1 . . . . . . . . . . .. 127
AFM Aufnahme TO1 . . . . . . . .. ... ... ... ... 128
Feldeffektmessung iiber den Knick . . . . ... ... ... 129
Magnetotransport iiber den Knick . . . . ... ... ... 131
Magnetotransport gefaltete Probe. . . . . . . . .. .. .. 133



5.12
5.13
5.14
5.15
5.16
5.17
5.18
5.19
5.20
5.21
5.22

7.1
7.2
7.3

Temperaturabhéngigkeit gefaltete Lage . . . . . . . . . .. 134
Schema verdrehte Doppellage . . . . . . .. ... ... .. 137
Probe TO2 . . . . . . . . . ... .o 138
Feldeffekt verdrehte Doppellage . . . . . . . . .. ... .. 139
SdH-Oszillationen in entkoppelten Lagen . . . . . . . . .. 140
Ladungstragerdichte verdrehte Doppellage . . . . . . . . . 143
Bestimmung der Ladungstriagermobilitdten . . . . . . .. 144
Streuzeiten verdrehte Doppellage . . . . . . . . .. .. .. 146
Temperaturabhingigkeit SAH-Oszillationen . . . . . . . . 147
Zyklotronmassen verdrehte Doppellage . . . . . . . .. .. 148
Temperaturabhingigkeit des CNPs . . . . . . . .. .. .. 150
Schema Quantenpunkt . . . . . . .. ... ... 161
I-U Kennlinien iiber Einengung . . . . . . .. .. ... .. 162
Coulomb-Diamanten . . . . .. ... ... ... ...... 163

11






Symbole

C'opt

0,71, VL

I'rr
H,Hg,Hy, Hy
h (n)

i (N)

Basisatome der Untergitter
Absténde

Gittervektoren

Vektoren im Impulsraum
Ladungstragerdichte-Koeffizient
Rotationswinkel
Kondensatorflache

Amplitude der Shubnikov-de Hass-Oszillation
Berrys-Phase

Magnetfeld

Kritisches Magnetfeld

Minima Abstand in 71
Kapazitét

Kontrast

Fléache

Verschiebung im Impulsraum
Bandliicke

Zustandsdichte

Lagenabstand

Atomabstand im Graphengitter
Elementarladung

Energien

Fermienergie

Energie des N-ten Landauniveaus
Relative Dielektrizitat
Dielektriziat des Vakuums
Entartung

Geometriefaktor
Kopplungskonstanten
Verbreiterung der Landauniveaus
Hamilton-Operatoren
Plancksches-Wirkungsquantum (reduziert)
Ganze Zahl ohne (mit) Null

13



We

Y(7)

D

Ps Pzxas Pry> p
PSRS

R07 R7 Rmaza Racwa Rwyv R1,2

R1,R2

Ry

O, Opps Opys O
Oz, 0y, 0
sp?, sp3

Tt Tq

t

Oy

(C]

Uo

Usc (Uegy)
vp (OF)

14

Strom

Intensitdt mit und ohne Substrat
Exponent

Koordinaten im Impulsraum
Boltzmann-Konstante

Masse

Zyklotronmasse

Effektive Masse

Ruhemasse des Elektrons
Ladungstriager-Beweglichkeiten
Dotierung

Ladungstragerdichten

Fiillfaktor

Nabla

Zyklotronfrequenz
Elektronen-Wellenfunktion
Flussquant

Spezifische Widerstéande
Kurzreichweitiger Streuanteil
Widersténde
Temperaturwiderstdnde
Dinglefaktor

Heizwiderstand

von Klitzing-Konstante
Temperatur-Amplituden-Faktor
Spezifische Leitfahigkeit
Paulimatrizen
Hybridisierungsarten von Kohlenstoff
Transport- und Quantenstreuzeit
Zeit

Phase

Streuwinkel

Verschiebung des Neutralitatspunktes
Backgatespannung (effektiv)
Fermigeschwindigkeit (reduziert)



Abkiirzungen

2DEG Zweidimensionales Elektronengas
Abb. Abbildung
AC Alternating Current, Wechselstrom

AFM Atomic Force Microscope, Rasterkraft-Mikroskop
B1,B2 Bereiche 1 und 2 der Probe
CNP Charge Neutrality Point

D Drain, elektrische Ableitung
DC Direct Current, Gleichstrom
DL DoppelLage

EL EinzelLage

vC Inner Vacuum Chamber

LL LandauLevel

LUH Leibniz Universitat Hannover

M1, M2 Maximum 1,2

PMMA  Polymethylmethacrylat
QHE Quanten-Hall-Effekt

RRS Relative Rot-Verschiebung

S Source, Zuleitung

SC Single Crystal, Einkristall
SdH Shubnikov-de Haas

SEM Scanning Electron Microscope
Si Silizium

Si04 SiliziumdiOxid

SRS Short Range Scatterer

STM Scanning Tunneling Microscope






Kapitel 1

1 Einleitung

Obwohl das Element Kohlenstoff nur einen geringen Teil der Gesamt-
masse aller Elemente auf der Erde ausmacht!, ist es die Grundlage fiir
organische Verbindungen und somit essentiell fiir alles, bis jetzt bekann-
tes, Leben. So betrigt der Masseanteil im menschliche Korper etwa 20%
[3], in dem Kohlenstoff in einer grofen Vielfalt komplexer Verbindungen
vorkommt. Kohlenstoff erfreut sich in seiner reinen Form als Diamant
enormer Beliebtheit, wird aber auch, etwas weniger glamourds, in der
Form von Graphit vielfdlltig genutzt. Letzteres ist schichtartig aufge-
baut, eine Einzelne dieser Schichten wird Graphen genannt [4]. Diese
zweidimensionalen Kristalle mit aukergewohnlichen Eigenschaften? sind
Gegenstand dieser Arbeit.

"Massenanteil bei etwa einem Promille [1, 2]. Im Vergleich dazu z. B. Eisen und
Sauerstoff bei jeweils um die 30 %.
2Zu empfehlen sind folgende Ubersichtsartikel: [5, 6, 7, 8].
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1 Einleitung

Da man davon ausging, dass thermische Fluktuationen die Fernord-
nung von zweidimensionalen Kristallen stéren und diese somit bei je-
der Temperatur schmelzen miissten [9, 10, 11|, wurde Graphen lange
Zeit nur theoretisch und nicht experimentell untersucht. Dieses dnderte
sich schlagartig, als es Novoselov et al. 2004 gelang [12]|, Graphen durch
das Spalten von Graphit auf Silizium-Wafern zu isolieren und zu unter-
suchen. Bereits 6 Jahre spéter erhielten Novoselov und Geim den No-
belpreis fiir groundbreaking experiments regarding the two-dimensional
material graphene, also bahnbrechende Experimente am zweidimensio-
nalen Material Graphen [13].

Warum also das grofe Interesse an Graphen, das sich auch in der ra-
pide steigenden Zahl wissenschaftlicher Verdffentlichungen [14] zeigt?
Zuerst einmal ist es ein neues Material, ein echter zweidimensionaler
Kristall. Diese Eigenschaft unterscheidet es von anderen Systemen, z. B.
zweidimensionalen Elektronengasen (2DEG), die in dem Inversionsbe-
reich im Metalloxid-Halbleiter-Feldeffekttransistor (MOSFET) oder in
Halbleiter-Heterostrukturen erzeugt werden kénnen. Dabei ist Graphen,
obwohl es eine Dicke von nur einem Atom hat, im Vergleich zu anderen
Nanomaterialien duflerst robust, sodass es gut kontaktiert und unter-
sucht werden kann. Da Graphen direkt an der Oberfliche liegt bzw.
eben diese ist, konnen zur Analyse neben elektrischen Transportmessun-
gen auch eine Reihe von Mikroskopieverfahren angewendet werden. Diese
reichen von der Untersuchung mit dem Licht- und Elektronenmikroskop
(Scanning Electron Microscope, kurz SEM) iiber Tunnelspektroskopie
bis zur mechanischen Analyse mit dem Rasterkraftmikroskop (Atomic
Force Microscope, kurz AFM). Dariiber hinaus kann Graphen auch di-
rekt bearbeitet werden.

Die elektronischen Eigenschaften sind ebenfalls bemerkenswert. So ist
Graphen ein Halbleiter mit der Bandliicke null, sodass es moglich ist,
mit Hilfe von Gates die Ladungstrégerdichten {iber einen weiten Bereich
und auch zwischen Lochern und Elektronen als Majoritatsladungstrager
zu variieren. Dadurch kénnen auch, z. B. durch lokale Dotierung oder
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mithilfe von Topgates, p-n Uberginge erzeugt werden [15, 16]. Die Band-
struktur verhélt sich um den Dirac-Punkt in erster Ndherung linear, so-
dass die Ladungstréger, d&hnlich wie Photonen, mit den Diracgleichungen,
beschrieben werden kénnen. Man spricht deswegen auch von masselosen
Dirac-Fermionen [17]. Aufgrund seiner perfekten Gitterstruktur weisen
Ladungstriager im Graphen hohe Mobilitdten auf, die auch bei héheren
Temperaturen bestehen bleiben. Dadurch eignet sich Graphen zur Unter-
suchung von Quanteneffekten, z. B. des Quanten-Hall-Effektes (QHE),
der in Graphen einen unkonventionellen Verlauf zeigt [18, 19]. Durch wei-
tere Strukturierung und einhergehender Einschriankung der Bewegungs-
moglichkeiten der Landungstriger konnen neue Systeme erzeugt werden.
Beispiele hierfiir sind diinne, fast eindimensionale, Bénder, sog. Nano-
ribbons [20] oder auch nulldimensionale Quantenpunkte [21]|. Ein wei-
teres Beispiel sind Ringstukturen zur Untersuchnung von Elektronenin-
terferenz mittels des Aharonov-Bohm-Effektes. Die Durchstimmbarkeit
von Graphen kann dabei auch dazu genutzt werden, Aharonov-Bohm-
Oszillationen an einem bipolaren Ring zu beobachten [22].

Wihrend Einzellagen (EL) bereits sehr interessante Eigenschaften zei-
gen, sind auch Doppellagensysteme (DL) Gegenstand intensiver Unter-
suchungen. So ist es moglich, in gekoppelten Doppellagen durch asym-
metrische elektrische Felder eine Bandliicke zu erzeugen und zu verén-
dern [23]. Besteht eine Verdrehung der beiden Lagen zueinander, kann es
zur Entkopplung und somit zu zwei zweidimensionalen Systemen kom-
men, die sehr nahe beieinander liegen. Magnetotransport-Messungen an
solchen Systemen aus zwei entkoppelten Einzellagen wurden im Rah-
men dieser Arbeit erstmals analysiert [24, 25, 26] und werden im letzten
Messkapitel vorgestellt.

Aber wozu ist das gut?, mag sich an dieser Stelle der ein oder andere
interessierte Leser fragen. Denn obwohl neue Erkenntnisse in der Grund-
lagenforschung bereits wertvoll genug sind, stellt sich immer auch die
Frage moglicher Anwendungen. Trotz der relativ kurzen Zeitspanne ex-
perimenteller Untersuchungen an Graphen deuten sich hier bereits eine
Reihe von Moglichkeiten an, und auch die Zahl der Patente steigt lang-
sam aber stetig [14].
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1 Einleitung

Als mogliches Anwendungsgebiet fiir Graphen kommt aufgrund der gu-
ten elektrischen Eigenschaften zuerst einmal die Halbleiterindustrie in
Frage. Allerdings ist trotz der stetigen Fortschritte, z. B. der Demons-
tration von 100 GHz Transistoren [27] oder integrierten Schaltkreisen
[28] auf Waferbasis durch IBM, ein Wechsel weg von der gut bekannten
und standardisierten Siliziumtechnik fiir ganze Chips unwahrscheinlich.
Eher in Frage kommen Spezialbauteile, z. B. verlustarme Gleichrichter
und Frequenzverdoppler, die die bipolaren Eigenschaften des Graphens
ausnutzen [29]. Ein weiteres Feld moglicher Anwendung bilden Sensoren.
Aufgrund seiner Struktur reagiert Graphen im elektronischen Transport
duferst sensitiv auf Anderungen an der Oberfliche. So kénnen z. B.
kleinste Gasmengen bis hin zu einzelnen Atome nachgewiesen werden
[30]. Des Weiteren sind viele Anwendungen als Sensoren fiir elektrische
und magnetische Felder, als Druck- oder photoelektrische Sensoren denk-
bar [31]. Eine weitere Eigenschaft von Graphen ist die geringe Absorp-
tion von Licht, sodass die Anwendung als transparente Elektroden [32],
z. B. im Bereich der Solarzellen oder bei Touchscreens moglich ist. Dank
der hohen Ladungstrédgermobilititen auch bei moderaten Temperatu-
ren, z. B. in flissigem Stickstoff, ist Graphen auch fiir eine einfache
Anwendung als Widerstandsstandard mithilfe des Quanten-Hall-Effekts
interessant [33].
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Um diese Anwendungen zu realisieren oder neue zu finden, ist jedoch
noch einige Entwicklungsarbeit und vor allem ein gutes Verstdndnis der
Figenschaften von Graphen und seiner Wechselwirkung mit der Umge-
bung notwendig. Nach diesem kleinen Ausblick in Kapitel 1 geht es
deshalb zuriick zu den Grundlagen und zum Inhalt dieser Arbeit.

Das niichste Kapitel 2 gibt einen Uberblick iiber die theoretischen
Grundlagen von Graphen. Hierbei werden Gitter- und Bandstruktur von
Einzellagen-Graphen erldutert und auf gekoppelte und entkoppelte Dop-
pellagen eingegangen. Der zweite Abschnitt der theoretischen Grundla-
gen befasst sich mit dem elektrische Transport auch unter dem Einfluss
eines Magnetfeldes.

Kapitel 3 stellt den praktischen Teil der Grundlagen dar. Dieser um-
fasst die Wahl des richtigen Substrates und die Herstellung von Graphen
sowie diverse Mikroskopiemethoden, um diese Systeme zu untersuchen.
Die Kontaktierung der diinnen Proben, die experimentellen Messmetho-
den und der Messaufbau werden ebenfalls gezeigt.

Der experimentelle Teil dieser Arbeit ist in zwei Abschnitte unterteilt:

In Kapitel 4 werden Messungen an Einzellagen gezeigt und an diesen
verschiedene Einfliisse auf den Transport, wie z. B. durch Adsorbate, dis-
kutiert. Mit dem AFM wird eine Probe lokal verdndert, und der so ent-
standenen p-n-Ubergang mit Magentotransport-Messungen untersucht.

Danach wird in Kapitel 5 auf Doppellagen eingegangen. Der Schwer-
punkt liegt hier auf verdrehten Lagen, wobei der Transport bei Syste-
men mit einzeln und gemeinsam kontaktieren Lagen untersucht wird. An
Letzteren werden Abschirm- und Wechselwirkungseffekte diskutiert.

Abschliefsend werden in Kapitel 6 die Ergebnisse dieser Arbeit zusam-
mengefasst und ein Ausblick gegeben.
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Kapitel 2

2 Theoretische Grundlagen

Auf den folgenden Seiten wird ein theoretischer Uberblick iiber die Kris-
tall- und die Bandstruktur von Einzellagen-Graphen gegeben. Danach
folgt die Beschreibung von Doppellagen-Systeme in Bernal-Stapelung
und mit verdrehten FEinzellagen. Der zweite Teil dieses Kapitels be-
schreibt den elektronischen Transport in Graphen. Hierzu wird zunéchst
die Induzierung von Ladungstriagern in Einzel- und Doppellagen betrach-
tet. Den Abschluss bildet die Beschreibung des Transportes unter Ein-
fluss eines Magnetfeldes.
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2 Theoretische Grundlagen

2.1 Zweidimensionale Kohlenstoffkristalle

Kohlenstoff ist ein Element der vierten Hauptgruppe. Es kommt in vie-
len komplexen Verbindungen vor, darunter in allen organischen. In seiner
reinen Form kann Kohlenstoff in verschiedenen Modifikationen auftreten,
die sich von ihren mechanischen und elektrischen Eigenschaften und auch
ihrer Dimensionalitidt erheblich unterscheiden [34]. Kommt es zu einer
sp® Hybridisierung der Kohlenstoffatome, besitzt jedes Atom vier sym-
metrisch angeordnete kovalente Bindungen zu den néchsten Nachbarn.
Dies fiihrt zu der dreidimensionalen Diamantstruktur und dementspre-
chend dem elektrisch isolierenden Diamanten. Eine weitere gut bekannte
dreidimensionale Modifikation ist Graphit. Dieser besteht aus Schichten
von sp? hybridisierten Atomen, die in der Ebene stark kovalent (Bin-
dungsenergie 5 eV [35]) gebunden sind, wihrend zwischen den Ebenen
nur relativ schwache (61 meV pro Atom [36]) van der Waals-Bindungen
bestehen. Nimmt man nun eine Schicht aus dem Stapel heraus, gelangt
man zum zweidimensionalen Graphen. Wiirde man dieses nun aufrol-
len, wére ein eindimensionales System, eine Kohlenstoff-Nanorshre (auf
Englisch carbon nanotube), das Ergebnis. In die nullte Dimension ge-
langt man mit den Fullerenen. Diese bestehen aus sechs und fiinfeckigen
Waben, sodass die sp? hybridisierten Atome nicht mehr in einer flachen
Ebene liegen, sondern vielmehr einen abgeschlossenen Raum bilden. In
den folgenden Abschnitten werden die Gitterstruktur und die daraus
resultierenden elektronischen Eigenschaften des zweidimensionalen Gra-
phens erldutert.

2.1.1 Gitterstruktur

Die erste herausragende Eigenschaft wird direkt aus der Kristallstruktur
von Graphen deutlich. Auch wenn diinne Mehrlagensysteme Graphen
genannt werden konnen, bezeichnet der Begriff erst einmal eine mono-
atomare Schicht von Kohlenstoffatomen, d. h. es handelt sich um einen
echt-zweidimensionalen Kristall, der nur aus Oberflichenatomen besteht.
Die Kohlenstoffatome im Graphen sind in einem hexagonalen Gitter an-
geordnet. Sie bilden in der Ebene kovalente o-Bindungen zu ihren drei
Nachbarn. Diese starken Bindungen sind ausschlaggebend fiir die ho-
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Abbildung 2.1:

Links: Gitterstruktur von Graphen mit den Atomen der beiden Untergit-
tern in gelb und rot. Rechts sind die vom I'-Punkt ausgehenden reziproken
Gittervektoren @ und &' sowie die K- und K'-Punkte am Rande der Bril-
louinzone im Impulsraum abgebildet.

he Stabilitdt des Graphens. Senkrecht zu den s-Orbitalen in der Ebe-
ne steht das p-Orbital mit jeweils einem Elektron. Die delokalisierten
m-Elektronen bilden das 7~ und 7*-Band, die fiir die herausragenden
elektronischen Eigenschaften des Graphens verantwortlich sind. In Ab-
bildung 2.1 ist schematisch der Aufbau eines Graphenkristalls gezeigt.
Die Einheitszelle besteht aus zwei Basisatomen, A und B, die jeweils ein
Untergitter aufspannen. Der Abstand zum néchsten Nachbarn betréigt
dpn =1.42 A. Die Gittervektoren lassen sich wie folgt definieren:

a= d% (\%) b= d"7” (_%) . (2.1)

Aus diesen ergeben sich durch einfache Rechnung die reziproken Gitter-
vektoren im Impulsraum,

. 27 1 und B — 27 1
- 3dnn \/g B Sdnn _\/g ’

sowie die daraus konstruierte hexagonale Brillouinzone [37]. In der Mitte
dieser Zone liegt der I'-Punkt. An den Eckpunkten liegen die K- und K’-
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Punkte', auch Dirac-Punkte genannt, die fiir die Transporteigenschaften
eine grofie Rolle spielen und deren Umgebung im néchsten Abschnitt
genauer betrachtet wird. Diese ergeben sich zu:

= 2 1 >, 27 1

2.1.2 Bandstruktur

Um die Bandstruktur zu berechnen nutze Wallace [38] das Modell der
starken Kopplung (auf Englisch tight binding). Hierbei werden nur Elek-
tronenbewegungen von einer Position zum néchsten (anderes Untergit-
ter) und {iberndchsten Nachbarn betrachtet. Aus dem daraus folgen-
den Hamilton-Operator fiir die delokalisierten 7-Elektronen lésst sich
die Bandstruktur herleiten:

Ex = +y0\/3+ f(k) =71 f(F) mit

f(E) = 2cos(\/§k;yd,m) + 4cos(§kydnn)cos(gk‘xdnn).

Hierbei sind 79 ~ 2.8 €V und ~; die Energien fiir die Spriinge zum
néchsten bzw. iibernidchsten Nachbarn und k; und k, die Koordinaten
im Impulsraum. Abbildung 2.2 zeigt die so berechnete Bandstruktur mit
Leitungs- und Valenzband?.

! Jeweils drei, die dquivalent sind.

2Der Wert von ~; ist nicht genau ermittelt [8], eine GroRenordnung ist hier
z. B. 56 meV pro Atom [39]. Der entsprechende Term, der nur zu einer Ver-
schiebung bzw. Verzerrung der Bandstruktur fiihrt, wurde bei der Berechnung
weggelassen. Die grundlegenden Eigenschaften bleiben jedoch bestehen.

26
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Abbildung 2.2:

Bandstruktur von Graphen (links oben). Unten ist die Energie des oberen
Bandes in der Aufsicht und farblich kodiert dargestellt. Eingezeichnet sind
analog zu Abbildung 2.1 die erste Brillouinzone und die Dirac-Punkte.
Rechts ist in einer VergroRerung das lineare Verhalten, die sog. Dirac-
Kegel, an diesen Punkten gezeigt.
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2.1.2.1 Lineare Ndherung am Dirac-Punkt

Wie schon erwéhnt sind die Punkte K und K’ von besonderer Bedeutung.
An diesen Punkten beriihren sich die Bander ohne sich zu tiberlappen,
weswegen auch von einem Halbleiter ohne Bandliicke (auf Englisch zero
gap semiconductor) gesprochen wird. In der Umgebung dieser Punkte
zeigt die Dispersionsrelation lineares Verhalten und ergibt sich unter
Vernachlassigung von Resttermen und mit dem Impuls ¢, der seinen
Ursprung im K Punkt hat, zu:

By = vplq + O(3%).

Diese Dispersion unterscheidet sich durch das lineare Verhalten signifi-
kant von z. B. normalen Halbleitern mit parabolischen Béndern (E(q) =
G /2m*). Eine direkte Konsequenz ist eine konstante Fermigeschwindig-
keit vp ~ (1.05 & 0.1) - 10 m/s [40], die weder von der Energie noch
von dem Impuls abhiingt3. Ein weiteres Resultat des linearen Verhal-
tens ist eine verschwindene Masse am Dirac-Punkt. Diese Beschreibung
entspricht der von ultrarelativistischen Teilchen, auch wenn Geschwin-
digkeit nur etwa ein 300stel der Lichtgeschwindigkeit betrdgt. In dem
linearen Bereich kann die Elektron-Wellenfunktion (7) im Ortsraum
mit der zweidimensionalen Dirac-Gleichung

—iwpdV(r) = E)(F)

mit den Paulimatrizen ¢ = (0,,0,) beschrieben werden. Der Hamiton-
Operator in der Umgebung der Dirac-Punkte ist, mit ¢ = ¢, + ig, und
dem komplex konjungierten ¢*, dann:

_ 0 ¢
Hy = hvp [q 0:| (2.2)

2) zu

Die Wellenfunktion im Impulsraum ergibt sich mit ©, = arctan(Z=
Y

N 1 e~ 194q/2
Vi (k) = 75 \exi®a/2 ) -
3In freihingenden Graphen mit groRen Beweglichkeiten kann es zu einer Verfor-

mung der Dirac-Kegel und somit zu einer Impulsabhingigkkeit der Fermige-
schwindigkeit kommen [40].
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Eine wichtige Eigenschaft ist hierbei, dass sich bei einer Verdnderung
der Phase ©, um 27 das Vorzeichen der Wellenfunktion &ndert. Dies
entspricht einer Berrys-Phase [41, 42] von § = « fiir Graphen Einzella-
gen.

Bei grofen Energien #ndert sich der Verlauf der Zustandsdichte vom
linearen Verhalten D(E) o< E hin zu einer Singularitét im Bereich der
abflachenden Energiebénder am I'-Punkt. Diese sogennante van Hove-
Singularitdt wird jedoch bei Transportmessungen an EL-Graphen in der
Regel nicht relevant.
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2.1.3 Gekoppelte Doppellagen

Die Lagen in natiirlich gewachsenem Graphit weisen oftmals eine AB-
oder auch Bernal-Stapelung auf, die daher auch bei, aus diesem gewon-
nenen, Doppellagen auftritt. Hierbei ist, wie in Abbildung 2.3 gezeigt, die
obere Lage in Bezug auf die untere versetzt. Der Abstand ist in diesem
Fall d;=3.35 A [39]. Diese Art von Doppellagen werden im Folgenden
als gekoppelte oder auch Einkristall-Doppellagen (im Englischen Single
Crystal, SC) bezeichnet.

< 1 ®

=%

Abbildung 2.3:

Skizze der Bernal-Stapelung mit den versetzten Lagen im Abstand d;. In
die obere Lage ist die Position der Atome der unteren Lage projiziert, um
die Verschiebung zu verdeutlichen.

d
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2.1 Zweidimensionale Kohlenstoffkristalle

Das Modell der starken Kopplung kann auch auf diese SC-Doppellagen
iibertragen werden, der Hamilton-Operator enthélt dann aufgrund meh-
rerer moglicher Elektronen-Ubergiinge zwischen den Lagen eine Reihe
von zusétzlichen Termen [43]. In der Nahe der K-Punkte ergibt sich der

Operator, dhnlich wie in Formel 2.2 fiir eine Einzellage, zu*:
h2 0 (q*)]
Hy=—— 2.3
e 23

Ein wichtiger Unterschied ist der Exponent J. Bei Einzellagen ist dieser
J=1 und deswegen nicht angegeben, in SC-Doppellagen betrigt er nun
J=2. Dies fiihrt dazu, dass diese in der Ndhe der K-Punkte bei klei-
nen Energien eine parabolische Dispersion aufweisen. In Doppellagen-
Graphen ist eine Berrys-Phase von 27 vorhanden (17 in Einzellagen).

Abbildung 2.4 a) zeigt diese Bandstruktur von SC-Doppellagen-Graphen
im idealen Fall mit zwei sich beriihrenden Béandern (dunkelblau). Zusétz-
lich sind zwei weitere Bénder (hellblau) vorhanden, die erst bei hohen
Ladungstrigerdichten ab n ~ 2 - 10!"m~2 eine Rolle spielen und die in
den Experimenten in dieser Arbeit nicht erreicht werden. Erst durch ei-
ne gezielte hohe Dotierung konnten Efetov et al. Transport in diesen
zusétzlichen Béndern untersuchen [44].

In Abb. 2.4 b) ist eine weitere wichtige Eigenschaft von SC-Doppellagen-
Graphen gezeigt. Durch eine Asymmetrie zwischen den Energien in den
Lagen, z. B. ein ausreichend starkes elektrisches Feld, ldsst sich die Band-
struktur so verdndern, dass eine Bandliicke A¢ erzeugt wird [45, 46]. Ex-
perimentell wurde dies durch Dotierung mit Kalium [47] und Ammoniak
(NHs) [48] jeweils in Kombination mit einer Backgatespannung erreicht.
Eine weitere Moglichkeit, diese Bandliicke zu erzeugen und zu variieren,
ergibt sich durch die Verwendung von zwei Gates, die unter und {iber der
Probe angebracht sind [23, 49]. Dieses Erzeugen einer durchstimmbaren

“Dies gilt fiir eine Doppellage ohne Asymmetrie zwischen den Lagen. Mit einer
solchen verdndern sich die Matrixelemente, die hier null sind, zu einem Wert,
der gerade der halben, so entstandenen, Bandliicke entspricht [23].
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a) =

72 \

@

AN

Bandstruktur von DL-Graphen, a) ohne und b) mit Bandliicke.

Bandliicke ermoglicht das Schalten zwischen leitend und nicht leiten-
den Zustdnden der Probe, was fiir den Einsatz in Transistorschaltungen
wichtig ist. In Graphen-Einzellagen ist eine Bandliicke nur durch Struk-
turierung in diinne Bénder realisiert worden [20].
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2.1.4 Verdrehte Doppellagen

Wenn die Ebenen einer Doppellage keine Bernal Ordnung aufweisen, son-
dern die eine Lage in Bezug zur anderen in der Ebene um den Winkel ap
rotiert ist (Abb. 2.5), spricht man von verdrehten (auf englisch twisted)
Doppellagen.

Abbildung 2.5:
Skizze von einer verdrehten Doppellage. Die Drehwinkel zwischen den
beiden Lagen ist hierbei ar. Bei SC-Doppellagen ist dieser Winkel aer = 0.

Diese konnen z. B. bei bestimmten Wachstumsprozessen auf Silizium-
carbid [50, 51] oder Nickel [52] erzeugt werden. Wihrend des Herstel-
lungsprozesses mithilfe der mikromechanischen Aufspaltung von Graphit
treten solche Systeme ebenfalls auf. Dies kann der Fall sein, wenn eine
einzelne Lage gefaltet wird oder sich durch mechanische Kraft zwei La-
gen gegeineinander verschieben. Sagar et al. [53| fanden ein Verhéltnis
von fiinf zu drei von SC- zu verdrehten Doppellagen bei dieser Herstel-
lungsmethode. Eine weitere Moglichkeit ist die gezielte Platzierung von
Lagen aufeinander mithilfe einer Transfermethode [54].

Verdrehte Doppellagen wurden z. B. mithilfe des Ramanspektrometers
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untersucht und identifiziert [55]. Eine weitere Methode ist die Untersu-
chung mittels Tunnelspektroskopie [56] mit dem Raster-Tunnel-Mikros-
kop (englisch Scanning Tunneling Microscope, kurz STM), mit dem Zu-
standsdichten [52, 57] oder die Moiré-Gitter als Uberstruktur aus den
einzelnen Lagen [58] analysiert werden konnen.

Transportmessungen an verdrehten Doppellagen unterscheiden sich si-
gnifikant von denen an Einzel- oder SC-Doppellagen. So zeigt sich par-
alleler Transport durch zwei Lagen mit unterschiedlichen Eigenschaften
[24, 25, 26, 59]. Mithilfe von zusiitzlichen Togates konnen die Ladungs-
trigerdichten in den beiden Lagen gezielt beeinflusst werden [54, 60]. Der
QHE zeigt ebenfalls ein von Einzel- und SC-Doppellagen unterscheidba-
res Verhalten [51, 59].

Theoretische Berechnungen erwarten sowohl eine Entkopplung [61] als
auch eine Kopplung [62] der beiden Lagen unter Konservierung des li-
nearen Verhaltens. Messungen zeigen diese Konservierung des linearen
Verhaltens bis hin zu kleinen Winkeln [52]. Bei sehr kleinen Winkeln
kann die, im Verleich zur Einzellage bei kleineren Energien liegende, van
Hove-Singularitét einen entscheidenden Einfluss auf die Eigenschaften
der Doppellage haben [57]. Das Verhalten dieser Doppellagen ist in je-
dem Fall stark von dem Drehwinkel a7 abhéngig. Fiir kleine Energien
ergibt sich der Hamilton Operator fiir verdrehte Lagen nach [63] zu:

o EO h’DFq*
=[], o

Ein wichtiger Punkt hierbei ist die Reduzierung der Fermigeschwin-

dingkeit auf vr. Diese Reduzierung ist gegeben durch:
or(ar) =19 L )27
(o h’UFAK

wobei 7, eine Kopplungskonstante ist und AK = 87/(3dy, )sin(ar/2)
der Abstand der K-Punkte der beiden Lagen im Impulsraum [63, 64].
Die reduzierte Fermigeschwindigkeit ist also ein direkte Folge und ein
Mafs fiir die Verdrehung. Weiterhin hingt auch die Distanz der Lagen
von dem Rotationswinkel ab [65] und wird bei kleineren Winkeln grofer.
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2.2 Transporteigenschaften

Wird die Bandstruktur von undotiertem Graphen betrachtet, liegt die
Fermienergie in der Mitte der Dirac-Kegel zwischen Leitungs- und Va-
lenzband. Die Leitfdhigkeit zeigt an diesem, auf Englisch Charge Neu-
trality Point (CNP) genannten Punkt, ein Minimum grofer null. Als
Wert flir diese minimale Leitfahigkeit wird, in Abwesenheit eines ma-
gnetischen Feldes, o.,in = % angegeben [5, 17|, mit der Elementar-
ladung e = 1.602 - 107'° C und dem Planckschen Wirkungsquantum
h = 6.626 - 1073* Js. Als Ursache fiir diesen endlichen Wert kénnten
die durch Substrat und Wellung hervorgerufenen lokal dotierten Zonen
(electron hole puddles, englisch fiir Pfiitzen) ausschlaggebend sein [66].
Genauer Leitwert und Ursache werden jedoch noch diskutiert [67, 68].
Mindestens genauso wichtig und interessant sind die im Folgenden be-
trachteten elektrischen Transporteigenschaften bei hheren Ladungstré-
gerdichten, d. h. ausreichend entfernt vom CNP, und auch unter dem
Einfluss eines magnetischen Feldes.

2.2.1 Elektrischer Feldeffekt

Um zusétzliche Ladungstréger in das Graphen zu induzieren, kann eine
Potentialveschiebung mithilfe eines externen Gates, z. B. eines Backga-
tes, erzeugt werden. Dadurch wird die Fermienergie Er, je nach Vorzei-
chen der Spannung, in das Valenz- oder Leitungsband geschoben. Die
Dichte n der induzierten Ladungstriager lasst sich {iber das Modell eines
Plattenkondensators herleiten®. Dies ist schematisch in Abb. 2.6 gezeigt.
Fiir die Kapazitdt C eines solchen Kondensators mit der Flache A¢ gilt
bei der angelegten Spannung Upgg:

o neAc AC

= = €0€p )

Upa d

mit der relativen Permittivitdt ¢, und der Permittivitidt des Vakuums

5Nicht beriicksichtigt wird hierbei die Quantenkapazitit oder auch Kompressi-
bilitdt des zweidimensionalen Systems [69], was zu einer Korrektur der Werte
fiihren kann.
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Graphen -
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Abbildung 2.6:

Das Modell eines Plattenkondensators, gebildet aus Graphen und Backga-
te mit einem Dielektrikum der Dicke d. Durch das Anlegen einer Spannung
wird, wie rechts gezeigt, die Fermienergie im Dirac-Kegel vom CNP weg
verschoben und die Ladungstrigerdichte und Art im Graphen verandert.
Gezeigt ist der Fall fiir Elektronen, d. h. Er liegt im Leitungsband.

€o = 8.854- 10_12\/}—;. Durch einfache Umformung erhilt man eine lineare

Abhéngigkeit zwischen Ladungstriagerdichte und Spannung:

€pE
n = TUBG:OzUBG
de

Das Backgate ist bei den beschriebenen Versuchen durch ein Dielektri-
kum, Siliziumdioxid mit der relativen Permitivitit €. = 3.9 und, sofern
nicht anders angegeben, der Dicke d=330 nm, getrennt. Der probenab-
héngige Ladungstrigerdichte-Koeffizient ergibt sich mit diesen Werten
zua=6.53-10" V' m2.

Durch die spezielle Bandstruktur am K-Punkt ist es in Graphen méoglich,
aufier der Dichte auch die Art (Elektronen oder Locher) der Majoritéats-
Ladungstriger zu dndern. Es kann also zwischen Elektronen- und L&-
cherleitung variiert werden. Dies kann mit lokalen Topgates auch dazu
genutzt werden, durch Anderung der Ladungstriigerart an definierten
Stellen p-n-Ubergiinge zu erzeugen [15].

36



2.2 Transporteigenschaften

2.2.1.1 Abschirmeffekte in entkoppelten Doppellagen

In einem System mit zwei entkoppelten Lagen miissen bei der Berech-
nung der induzierten Ladungstréger Abschirmeffekte beriicksichtigt wer-
den [24, 54, 70]. Dabei kommt es bei einem einseitigen Backgate zu einer
Asymmetrie zwischen den Ladungstriagerdichten fiir die untere und obere
Lage, n1 bzw. no. Bei der folgenden Berechnung werden auch zusétzli-
che Ladungstriager on beachtet, die durch ungewollte Dotierungen auf
der Probe, z. B. durch Wasser, erzeugt werden. Die insgesamt induzierte
Ladungstragerdichte setzt sich dann aus drei Teilen zusammen:

aUpg = ny +ng + on.

Die Abhéngigkeit der Ladungstragerdichten untereinander ergibt sich
aus der Aquivalenz der elektrochemischen Potentiale der beiden Lagen
wie folgt:

2v/md(e?/eg)[ng + 6n] = hvp(s1/|n1| — s2v/|nal). (2.5)

s; = n;/|n;| ist hierbei das Vorzeichen der Ladung.
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2.2.2 Elektrischer Transport

Der Transport in Graphen ohne Magnetfeld ldsst sich im einfachsten
Fall durch die Leitfahigkeit o = nep bzw. den spezifischen Widerstand
p = o~ ! beschreiben [12]. y ist hierbei die, im Bereich ausreichend hoher
Ladungstragerdichten, konstante Beweglichkeit der Ladungstrager und n
die Ladungstrigerdichte. Wird diese, wie im vorherigen Unterkapitel be-
schrieben, durch eine Backgate-Spannung variiert, kann der fiir Graphen
typische Feldeffekt beobachtet werden. Dieser ist in Abb. 2.7 schematisch
dargestellt. Gezeigt ist der idealisierte Verlauf von Leitfahigkeit und spe-
zifischem Widerstand bei Verdnderung des Backgates. Darunter ist die
Lage der Fermienergie im Dirac-Kegel skizziert.

Experimentelle Untersuchen zeigen jedoch ein Abweichen von dem li-
nearen Verhalten [71]. Dies ist darauf zurlickzufiihren, dass es zwei Arten
von Streuzentren gibt. Geladene Streuzentren (auf Englisch charged im-
purities) verursachen langreichweitige Streuung (auf Englisch long range
scattering) und fithren zu dem beschriebenen Verhalten p oc (nu)~! [72]
mit konstanter Beweglichkeit. Kurzreichweitige Streuzentren (auf Eng-
lisch Short Range Scatterer, SRS), wie z. B. Gitterdefekte oder neutrale
Adsorbate, fiihren hingegen zu einem konstanten Anteil pgrg in dem
spezifischen Widerstand, der sich somit zu

p = psrs + 1/nep
ergibt.
Zwei relevante Streuzeiten [72, 73] miissen beim Transport betrachtet
werden, die Transportstreuzeit 7, und die Quantenstreuzeit 7,. In Gra-

phen sind diese, mit dem Streuwinkel © und einem vom Streumechanis-
mus abhéngigen Faktor Q(©), gegeben als:

Tl = /Tr Q(O)(1 + cos(®))(1 — cos(O))dO
t 0

1 U
Tq:/o Q(O)(1 + cos(©))dO
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- Uscs +

h CNP e

Abbildung 2.7:

Schematische Darstellung der Feldeffektmessung des spezifischen Wider-
standes p und der spezifischen Leitfahigkeit o. Je nach Vorzeichen der
angelegten Spannung wird die Fermienergie ins Valenzband (L&cherlei-
tung, h) oder ins Leitungsband (Elektronenleitung, e) gebracht. Am CNP
befindet sich die Fermieenergie genau in der Mitte der Kegel.
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Die Transportstreuzeit gibt an, wie grofs der Einfluss von Ereignissen
unter verschiedenen Winkeln auf den elektrischen Transport ist. Die Be-
weglichkeit der Ladungstriger lisst sich daher auch als p = 1ye/m* mit
der effektiven Masse m* = hy/mn/vp |18, 72| angeben. 73 ist dabei laut
Gleichung nicht sensitiv auf Vorwértsstreuung unter kleinen Winkeln,
die keinen Einfluss auf den Transport haben sollte, aber erstaunlicher
Weise auch nicht auf komplette Riickstreuung mit 180 Grad. Der grof-
te Beitrag ergibt sich aus Streuereignissen unter rechtem Winkel. Die
Quantenstreuzeit hingegen ist sehr sensitiv auf Streuung unter kleinem
Winkel. Sie bestimmt die energetische Breite der Landau-Niveaus im
Magnetfeld, I'rr, = h/27, [74].

Bei realen Systemen, die in den néchsten Kapiteln untersucht werden,
miissen einige weitere Dinge beachtet werden. Durch Dotierungen kann
es zu einer Verschiebung der Fermienergie und somit der Position des
Maximums des spezifischen Widerstandes um Uy kommen. Diese Dotie-
rungen beeinflussen den Transport je nach Art unterschiedlich: Kalium
z. B. reduziert hierbei zusétzlich die Mobilitéat, sprich Transportstreu-
zeit, der Ladungstriger [67], wihrend NOy nur zu einer Verschiebung
des CNPs im Feldeffekt fithrt [30]. In beiden Fillen muss die Ladungs-
trigerdichte als n = a(Upg — Uy) angegeben werden.

Im Experiment werden Potentialdifferenzen (Spannungen) gemessen, aus
denen jeweils der Widerstand R berechnet wird. Zur Bestimmung des
spezifischen Widerstandes p = R/~ muss der Geometriefaktor v = Lange/Breite
der Probe mit beriicksichtigt werden. Zusétzlich treten bei Zwei- oder
Dreipunkt-Messungen Kontaktwiderstédnde auf. Dieser konstante Anteil
wird mit dem aus den SRS in Ry zusammengefasst.

Insgesamt lasst sich die Feldeffektmessung des Langswiderstandes dann
mit folgender Gleichung beschreiben:

gl

Ryw = Ro+ —— .
0 a(Upa — Up)ep

(2.6)
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2.2.3 Magnetotransport

Unter Einfluss eines, zu dem zweidimensionalen System senkrechten, Ma-
gnetfeldes B werden Leitfdhigkeit 6 und spezifischer Widerstand p als
Tensoren zweiter Stufe angeben. Bei hohen Temperaturen oder kleinen
Magnetfeldern ergeben sich die Diagonalelemente wie folgt [75]:

O m*

P = 2.7
Pz o2+ 03253, ne2r ( )

—Ogy B

Paoy = 5~ 5 = -
0% Jroxy en

(2.8)

Hierbei sind m, = eB/w. die Zyklotronmasse, mit der Zyklotronfre-
quenz w,, und 7; die Transportstreuzeit. Die erste Gleichung beschreibt
den Langswiderstand (R = Uyze/I = paza7y), die zweite den klassischen
Hall-Effekt im Querwiderstand (Ray = Uy /I = pay)-

Bei ausreichend tiefen Temperaturen und hohen Magnetfeldern kommt
es zu einer Verdnderung der Zustandsdichte und es entstehen quantisier-
te Landauniveaus (Landau-Level, LL). Der Fiillfaktor

v=n/n; =nh/eB

gibt dann die Anzahl der gefiillten LL an. Hierbei ist ny, = B/®y mit
dem magnetischen Flussquant &y = h/e.
Diese Quantisierung fiithrt im Langswiderstand p;, zu den Shubnikov-de

Haas-Oszillationen sowie zu quantisierten Plateaus im Querwiderstand,
dem Quanten-Hall-Effekt [76].

2.2.3.1 Shubnikov-de Haas-Effekt

Viele Informationen iiber die Eigenschaften der Probe lassen sich aus
dem Shubnikov-de Haas(SdH)-Effekt gewinnen, der im Magnetfeld bei
Variation des Fiillfaktors als Oszillation im Lingswiderstand auftritt.
Dieser Effekt wurde erstmals von Shubnikov und de Haas in dreidimen-
sionalen Bismut-Proben [77] und 1966 von Fowler in einem zweidimen-
sionalen Elektronengas beobachtet [78]|. Die Beschreibung und Analyse
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2 Theoretische Grundlagen

in Einzel- und Doppellagen-Graphen erfolgt analog zu der in klassischen
zweidimensionalen Systemen [18, 79, 80, 72].

Die Oszillationen im Léngswiderstand R, lassen sich wie folgt beschrei-
ben:
AR, = Ar(B,T)cos(2m(Br/B +1/2) + j).

Hierbei ist AR, die Differenz zu einer Messung ohne Oszillation (z. B.
bei hohen Temperaturen), 8 die Berrys-Phase und Agr die Oszillations-
amplitude. Die Abstand benachbarter Minima bzw. Maxima im inversen
Magnetfeld B~! betrigt, mit einem Entartungsfaktor von 4 fiir Valley-
und Spinentartung,

Bp =4e/hn . (2.9)

Die Amplitude Ap ist proportional zu zwei Faktoren,
dem Dinglefaktor Rp und dem Temperatur-Amplituden-Faktor Ry:

Rp(B) = e:cp(fﬂwngqfl) (2.10)
2 .
Rr(B,T) = sini(QileZ;%hzuc)' (2.11)

Hierbei ist kp die Boltzman-Konstante, i das Plancksche Wirkungsquan-
tum geteilt durch 27, 7, die Quantenstreuzeit, w. die Zyklotronfrequenz
und T die Temperatur. Der Verlauf ist schematisch fiir eine Einzellage
bei verschiedenen Temperaturen in Abbildung 2.8 dargestellt.

Im Experiment lassen sich aus der Analyse dieses Effektes Informationen
iiber die Probenparameter gewinnen. Insbesondere lasst sich durch die
Auftragung in 1/B direkt die Berrys-Phase  ablesen, die fiir Einzellagen
7w und fiir gekoppelte Doppellagen 27 betréagt. Dies ermdoglicht, wie auch
der Quanten-Hall-Effekt, eine Identifikation als Einzel- oder Doppella-
ge. Aus der Periode Bp lédsst sich die Ladungstragerdichte n bestim-
men. Dariiber hinaus kann, bei konstantem Magnetfeld und Ladungs-
tragerdichte, aus der Temperaturabhéngigkeit eines Maximums mit dem
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2.2 Transporteigenschaften

RXX

0

Abbildung 2.8:

Schematische Darstellung mehrerer SdH-Oszillationen bei verschiedenen
Temperaturen. Eine groBere Amplitude entspricht dabei einer kleineren
Temperatur.

Faktor Ry die Zyklotronfrequenz und somit auch die Zyklotronmasse
berechnet werden. Aus dieser lésst sich die Fermigeschwindigkeit gewin-
nen:

h?n

. 2.12
4rm? ( )

Vp =

Ist die Masse bekannt, kann aus dem Dinglefaktor die Quantenstreuzeit
T4 ermittelt werden. Diese bestimmmt {iber die Verbreiterung der LL
direkt, wie gut die SAH-Oszillationen ausgeprigt sind.

2.2.3.2 Quanten-Hall-Effekt

Im Magnetfeld bilden sich im Querwiderstand Quanten-Hall-Plateaus
aus, wobei zwischen integralem und fraktionalem QHE unterschieden
werden muss. Erster kann in Graphen auch bei hohen Temperaturen bis
hin zu Raumtemperatur [81] beobachtet werden. Der fraktionale QHE
tritt in Graphen [82, 83|, wie auch in Heterostruktur-2DEGs, nur bei
tiefen Temperaturen und bei Proben mit sehr hohen Ladungstrégermo-
bilitdten, z. B. in freihdingenden Graphen Proben, auf. Deshalb wird hier
nur der integrale Quanten-Hall-Effekt betrachtet. Der Widerstandswert

43




2 Theoretische Grundlagen

der Plateaus unterscheidet sich im 2DEG (z. B. GaAs/AlGaAs), EL-
und DL-Graphen®, die im Folgenden verglichen werden sollen.

e Im 2DEG folgen die Landauniveaus in der Zustandsdichte einer

linearen Abfolge

En = hw.(N+1/2)
mit N=0,1,2.. . Das unterste LL tritt hierbei bei einer Energie
Ey = hw./2 auf. Der QHE im Querwiderstand zeigt Stufen bei
pzy = Ri/gi mit i=1,2,3.. und dem Entartungsfaktor g, d. h. bei
ganzzahligen Briichen.

Ry = h/e* = 25812,807

ist die nach dem Nobelpreistriager benannte von Klitzing-Konstante.
Betrachtet man o, zeigen sich ganzzahlige Plateaus bei gN/Rg,
insbesondere auch bei v = 0.

In Einzellagen-Graphen ergeben sich die LL zu [84][18]:

En = +4/2ehwiNB.

Das Vorzeichen ergibt sich jeweils fiir Locher oder Elektronen als
Majoritéatsladungstrager. Das unterste LL liegt bei Ey = 0. Dieses
ist jeweils zur Héalfte mit Lochern und Elektronen besetzt. Dadurch
kommt es zu Quanten-Hall-Plateaus bei o, = +4/Rg - (1 — 1/2),
also bei halbzahligen Werten von 4/Ry, nicht aber bei v = 0.

In SC-Doppellagen-Graphen gilt [43][19]:

Ey = +hw./N(N = 1).

Hierbei ist die doppelte Entartung (N=0,1) des unteren LL zu be-
achten. Das Resultat ist ein ganzahliger QHE mit Plateauwerten
wie beim 2DEG, allerdings mit einer Doppelten Stufe bei v = 0.

Diese Eigenschaften sind in Abbildung 2.9 noch einmal graphisch zusam-
mengefasst.

®In Graphen wird auch vom unkonventionellen QHE gesprochen [19, 84].
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A) D(E) a) ox(ge?/h)

2
2DEG

ow(ge?/h) I

3
vlg

b) ow(ge?/h) c)

3
2
TUSWW
1 2 3 1 2 3
11 v/g —1 vig
Graphen DL Graphen EL
Abbildung 2.9:

Oben Links: A) Zustandsdichte iiber Energie fiir ein klassisches 2DEG,
B) Einzellagen-Graphen, C) Doppellagen-Graphen. a), b) und c) zeigen
jeweils den Quanten-Hall-Effekt (rot) in o4y liber dem Fiillfaktor fiir die
drei Fille.
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Kapitel 3

Experimentelle
Grundlagen

In diesem Kapitel wird ein Uberblick iiber die verwendeten experimen-
tellen Techniken, also das Handwerkszeug, zur Herstellung und Untersu-
chung der diinnen Kohlenstoffschichten gegeben. Der erste Teil beschéaf-
tigt sich mit der Herstellung und Kontaktierung bis zur messfertigen
Probe. Dafiir werden die Wahl des Substrates und die Lithographie-
schritte sowie verschiedene Mikroskopietechniken vorgestellt. Im zwei-
ten Teil wird auf den Kryostaten, den verwendeten Messaufbau und die
Messgerite eingegangen. Um die Probe zu reinigen, werden verschiedene
Ausheizschritte, (1) und (2), benétigt, die ebenfalls vorgestellt werden.
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3.1 Probenherstellung

Um die in dieser Arbeit vorgestellten Messungen durchzufithren, wurden
eine Reihe von Graphen-Proben hergestellt. Vom Graphit und Silizium-
substrat bis zur fertigen Probe werden dafiir eine Reihe von Praparati-
onsschritten benétigt. Diinne Kohlenstoffschichten bis hin zu monoato-
maren Lagen von einigen zehn Mikrometern lateraler Ausdehnung wer-
den hierbei durch mikromechanisches Spalten von natiirlichem Graphit
erzeugt und anschliessend durch optische Mikroskopie lokalisiert und in
der Dicke abgeschitzt. Um solche mesoskopischen Systeme fiir elektrische
Messungen zu strukturieren und zu kontaktieren miissen weitere Schrit-
te durchgefiihrt werden. Hierbei wird Elektronenstrahl-Lithographie ver-
wendet, um Masken in einem organischen Lack herzustellen. Diese er-
moglichen es dann, gezielt zu dtzen und Kontakte aufzudampfen. Die-
se Kontakte werden anschliessend durch diinne Golddréhte mit einem
Halter, dem Chipcarrrier, verbunden, dessen Form auf das Messsystem
angepasst ist.
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3.1 Probenherstellung

3.1.1 Substrat

Um Graphen untersuchen zu kénnen, wird dieses auf ein Substrat auf-
gebracht. Hierbei handelt es sich um Wafer aus Silizium (Si) mit einer
feuchttermisch aufgebrachten Schicht Siliziumdioxid (SiO3), das als Ga-
tedielektrikum fiir den elektrischen Feldeffekt dient. Da das Substrat
einen groffen Einfluss auf die Transporteigenschaften von Graphen ha-
ben kann, muss es sorgfiltig ausgewihlt werden. Im Folgenden werden
drei verschiedene Substrate, A, B, und C, verglichen! und zwei relevante
Effekte, die durch das Substrat induzierte Hysterese im Graphen und
der Backgatedurchbruch, diskutiert.

Durch Ladungsfallen im Substrat kann es zu Hysterese wihrend der An-
derung der Ladungstrigerdichte durch die angelegte Backgatespannung
kommen. Diese wurde von P. Barthold ausfiihrlich untersucht und dann
dazu genutzt, die Ladungsfallen im Substrat genau zu studieren [85, 86].
Abbildung 3.1 zeigt eine Feldeffektmessung an der SC-Doppellage BL01
bei einem Magnetfeld von 13 Tesla auf dem Substrat C mit starkem
Einfluss von Ladungsfallen. Das Backgate wird zuerst von -90 V mit
einer Rate von 0.5 V/s auf +90 V gefahren (schwarze Kurve). Danach
wird die Sweeprichtung umgekehrt und zuriick auf -60 V gefahren. Zu
sehen ist in beiden Kurven der maximale Widerstand am CNP sowie die
Nebenmaxima aus den SdH-Ostzillationen. Diese Nebenmaxima sollten
in den Messkurven bei gleichméfiger Variation der Ladungstrigerdichte
dquidistant sein. Im Vergleich von Hin- und Riickweg ist eine deutliche,
nicht gleichméfige Verschiebung aller Maxima zu erkennen, was auf ei-
ne Aufladung der Ladungsfallen zuriickzufiihren ist. Die eingezeichneten
Spannungsunterschiede wurden wie folgt bestimmt: al=>50 V, a2=32 V,
a3=25 V. Der Unterschied der beiden Kurven in der Spannung fiir Punk-
te gleicher Ladungstragerdichte, sprich dem selben Fiillfaktor, nimmt zu,
je weiter die Spannung vom Umkehrpunkt bei +90 V entfernt ist. Die-
se Verzerrung erschwert die genaue Bestimmung und das Einstellen der

LEs wurde festgestellt, dass sich auch unterschiedliche Wafer derselben Firma und
mit derselbe Herstellungsmethode unterscheiden kdnnen, obwohl der einzige
nominelle Unterschied in einer leichten Variation der Dioxiddicke liegt.
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40 80
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Abbildung 3.1:

Vierpunkt-DC-Messung des Langswiderstandes der Doppellage BLO1 auf
Substrat C bei B =13 T. Zuerst wurde das Backgate von Ugc=-90 V bis
+90 V gefahren (schwarze Kurve), dann direkt zuriick bis auf -65 V (rote
Kurve).

Ladungstrégerdichten. Daher erscheint Substrat C eher ungeeignet fiir
die praktische Anwendung.

Eine weitere wichtige Eigenschaft ist die Stabilitdt des Gates, da fiir
hohe Ladungstrigerdichten hohe Spannung benétigt werden. Abbildung
3.2 zeigt Stromspannungs-Kennlinien an verschiedenen Substraten, A
und B, aufgenommen bei 1.5 Kelvin. Substrat B zeigt hierbei bei den ers-
ten Messungen Durchbriiche, d. h. einen starken Anstieg des Stroms, ab
Upa =~ £25 V und nach zweitdgigem Messen bereits bei Upg ~ £15 V.
Die Durchbruchfestigkeit nimmt also mit der Zeit noch ab. Substrat A
hingegen behélt seinen hohen Widerstand auch bei den in den Experi-
menten maximal verwendeten Spannungen von £100 V.
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Abbildung 3.2:

Strom-Spannunungskennlinien bei 1.5 Kelvin w3hrend verschiedener Feld-
effektmessungen. Gezeigt sind Messungen an Substrat B nach dem Einbau
in den Kryostaten (schwarz) und nach 48-stundigem Messen (rot). Zum
Vergleich ist eine Messung an Substrat A in griin gezeigt.

Substrat A zeigt keine Hysterese aufgrund von Ladungsfallen sowie eine
hohe Gatestabilitdt und wurde deshalb, soweit nicht anders vermerkt,
fiir die in den nédchsten Kapiteln vorgestellten Messungen genutzt. Bei
den Wafern handelt sich hierbei um runde 100 mm Silizium-Scheiben der
Firma Si-Mat. Das Silizium ist mit Arsen stark n-dotiert. Auf einer Seite
wurde mit einem feuchtthermischen Verfahren die Siliziumdioxid-Schicht
erzeugt und poliert. Die Schichtdicke wird hierbei vom Hersteller je nach
Wafer mit ca. 330 nm und einer Abweichung von einigen Nanometern
angegeben. Auf diese Oxidschicht wird das Graphen aufgebracht.
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3.1.2 Graphen-Herstellung

Mit dem steigenden Interesse an Graphen wurden in den letzten Jah-
ren zahlreiche Herstellungsmethoden entwickelt. Ein Ansatz basiert bei-
spielsweise darauf, dass an der Oberfldche von Siliziumcarbid unter dem
Einfluss hoher Temperaturen im Bereich von 1000 °C diinne Graphen-
schichten grofsflichig epitaktisch gewachsen werden konnen [87, 88]. Eine
andere Methode fiir die grofsflichige Herstellung ist die chemische Gas-
phasenabscheidung (englisch Chemical Vapor Deposition, kurz CVD).
Hierbei wird Kohlenstoff aus einem Gas an der Oberflache eines Sub-
strates, z. B. Nickel [89, 90] oder Kupfer abgeschieden und bildet dort
Graphenschichten. Um das Graphen vom leitenden Substrat zu tren-
nen, wurde eine Methode zum Transfer von Kupferrollen auf Folien de-
monstriert [32], was vor allem fiir die industrielle Nutzung im grofem
Massstab interessant ist. Mit den genannten Methoden lassen sich grof-
flachig und reproduzierbar Graphenlagen mit ausreichend guter Qualitit
herstellen, um sie in Zukunft z. B. fiir Touchscreens oder elektronische
Bauteile zu verwenden. Wenn allerdings die Qualitét der Proben ent-
scheidend ist, um z. B. quantenmechanische Effekte untersuchen zu kén-
nen, ist immer noch die von Novoselov et al. verwendete Methode [12]
der mikromechanischen Aufspaltung (englisch micromechanical cleava-
ge) erste Wahl. Daher wurden auch die in dieser Arbeit vorgestellten
Proben auf diese Weise hergestellt.

Ausgangsmaterial sind natiirliche Graphitstiicke der Firma NGS Natur-
graphit [91] mit einer Grofe von einigen Millimetern (Abb. 3.3a). Ab-
bildung 3.3c zeigt ein Graphitstiick aufgenommen mit dem Elektronen-
strahlmikroskop. Der schichtartige Aufbau ist hierbei gut zu erkennen.
Die kovalenten Bindungen innerhalb dieser Basalebenen sind sehr viel
starker als die van der Waals-Wechselwirkungen zwischen den Schichten.
Dies fiihrt zu einer guten Spaltbarkeit entlang dieser Ebenen. Grundidee
der Herstellungsmethode ist es daher, durch mehrmaliges Spalten von
Graphit diinne Schichten bis hin zu monoatomaren Lagen zu erhalten.
Praktisch geschieht dies mithilfe eines Klebebandes (Tesafilm), weswegen
auch von der Klebeband-Methode (auf Englisch scotch tape method) ge-
sprochen wird. Das Graphit wird durch wiederholtes Falten und Ausein-
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3.1 Probenherstellung

Abbildung 3.3:

Graphenherstellung: a) Die Verbrauchsmaterialien Graphit und Tesafilm.
b) Das Graphit wird mit dem Klebeband mehrmals abgezogen bis der
Film vollstindig bedeckt ist. Dann werden die Wafer aufgelegt. c) SEM
Aufnahme eines Graphitstiickchens (MaRstab 10 um) und d) eines mit
Graphit bedeckten Klebebandes (MaRstab 200 pm).
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anderziehen des Klebebandes immer diinner. Dies geschieht solange, bis
das Band komplett bedeckt ist. Danach wird es noch einmal mit einem
neuem Stiick Klebeband abgezogen (Abb. 3.3b). Die SEM-Aufnahme des
bedeckten Tesafilms (Abb. 3.3d) zeigt viele, teilweise locker aufliegende,
Kohlenstoffschichten. Auf das so praparierte Stiick Tesafilm werden nun
die quadratische Stiicke des Substrates gepresst. Bevor dieses geschieht,
werden die Wafer mit Ultraschall, Aceton, Isopropanol und einem reak-
tiven Sauerstoffplasma gereinigt. Letzteres geschieht in dem 100-E Plas-
masystem der Firma TePla mit einer Leistung von 100 bis 200 W und
einer Dauer von 5 Minuten. Es stellte sich hierbei heraus, dass die Gra-
phenausbeute signifikant besser wird, wenn die Wafer moglichst schnell
von diesem, auch Verascher genannten, Gerdt auf das Klebeband ge-
bracht wurden. Anschliefend konnen die Wafer vom Klebeband gel6st
und weiter untersucht werden.

3.1.3 Optische Mikroskopie

Die im vorherigen Abschnitt beschriebene Methode fithrt zu einem Wafer
mit, im besten Fall vielen, Graphenflocken unterschiedlichster Gréfe und
Dicke. Um diese zu lokalisieren und auszuwéhlen eignet sich die optische
Mikroskopie am besten. Andere Verfahren mit dem AFM oder Raman-
Spektrometer [92] eignen sich auch zur Lokalisation und Dickenbestim-
mung, sind aber mit einem gréferen (zeitlichem) Aufwand verbunden.

Wird zuerst nur das Substrat betrachtet, d. h. den Si-Wafer mit der diin-
nen dielektrischen Schicht SiOs, so ist dessen Farbe durch die Dicke des
Dioxides gegeben. An den Grenzflichen Si-SiOs und SiOs-Umgebung
wird das einfallende Licht jeweils reflektiert und interferiert zu einer
Gesamtreflexion. Diese Interferenz ist bei einer vorgegebenen Dicke des
Oxides durch die Wellenlénge des einfallenden Lichtes bestimmt, da die
Phasenverschiebung der interferierenden Strahlen und die Brechungsin-
dizes von dieser abhéngen. Eine ausfiihrliche Untersuchung hierzu wurde
von Henrie et al. durchgefiihrt [93]. Wird nun Graphen als dritte Kom-
ponente hinzugefiigt, &ndern sich die Interferenzbedingungen. Es tritt
aber immer noch geniigend Reflexion auf, da Graphen eine geringe Ab-
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Abbildung 3.4:

Optische Aufnahme einer Graphen-Probe, in farbiger Orginalaufnahme
und in griinen, blauen und roten Kanal getrennt. Die Kantenldnge des
Bildes betrdgt ca. 60 pum. Im roten Kanal sind die drei Flachen fiir die

Kontrastmessung gekennzeichnet, von oben nach untern im Doppellagen-,
Trilagen- und Einzellagen-Bereich.
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sorption aufweist?. Blake et al. haben die Reflektivitit einer solchen
dreischichtigen Si-SiOs-Graphen Struktur mithilfe der Fresnel Gleichun-
gen ausfiihrlich berechnet [95]. Das Ergebnis dieser Berechnung ist, dass
der Kontrast C,,; des Graphens von der Wellenléinge des einfallenden
Lichtes und der Dicke des Siliziumdioxides abhéngt. Der Kontrast ist
hierbei als die relative Intensitét iiber die Intensitétswerte mit (1,,,) und
ohne (I,) Graphen definiert:

Copr =1~ %m
Oxiddicken von 90 und 280 nm sind optimal fiir die Sichtbarkeit unter
griinem und weifsem Licht. Aber auch fiir andere Dicken lasst sich eine
optimale Wellenldnge angeben. Fiir das hier verwendete Substrat mit
330 nm Oxid ergibt sich eine optimale Wellenldnge im roten Bereich von
650 nm. Diese Erkenntnis lasst sich nun auf zwei Arten nutzen. Zum
einen wird beim Suchen nach Graphen-Proben am optischen Mikroskop
(Leica DM L) ein schmalbandiger Rotfilter fiir das einfallenden Licht ge-
nutzt, was die Sichtbarkeit der Proben stark erhoht. Ohne diesen wéren
diinne Proben mit ein oder zwei Lagen mit dem blofen Auge kaum zu
finden. Die zweite Verbesserung betrifft die Analyse der Bilder, die am
Mikroskop mit einer Digitalkamera (Canon EOS 500D) erstellt werden.
Abbildung 3.4 zeigt ein solches Bild, einmal in Originalfarbe und dann
getrennt nach rotem, griinen und blauen Anteil. Diese Unterteilung ge-
schieht mit dem Programm ImageJ und erzeugt Bilder mit Farbwerten
von 0 bis 255 je Kanal. Es zeigt sich deutlich, dass die beste Sichtbarkeit
wie erwartet im roten Bereich liegt, wihrend im griinen und im blauen
Anteil nichts mehr zu erkennen ist. Zu sehen sind Graphenproben mit
verschiedenen Dicken, die nun {iber den optischen Kontrast genauer un-
tersucht werden kénnen. Aus dem Wert des relativen Kontrastes ldsst
sich nach Craciun et al. [96] die Lagenzahl direkt ermitteln3. Dafiir wird

2Eine Einzellage Graphen absorbiert 2.3 %, d. h. = mal die Feinstrukturkonstante,
des einfallenden Lichtes [94].

3Hier erfolgt die Auswertung in einem anderen Farbkanal als in der angegebenen
Referenz aufgrund unterschiedlicher Substratdicken.
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nur der rote Kanal verwendet, aus dem die, analog zum relativen Kon-
trast definierte, relative Rot-Verschiebung (englisch Relative Red Shift,
RRS) berechnet wird:

Farbwert(Graphen)

—1- .
RRS Farbwert(Substrat)

Diese Werte werden iiber einen ausgewéahlten Bereich gemittelt. Wich-
tig ist hierbei, dass die untersuchten Bereiche von Probe und Substrat
direkt nebeneinander liegen, da die Ausleuchtung der Probe stark vari-
ieren kann. Im gezeigten Beispiel werden drei Bereiche mit Substrat und
Graphen unterschiedlicher Dicke ausgewéahlt. Die erhaltenen RRS-Werte
sind im oberene Teil von Abb. 3.5 dargestellt.

Der Anteil um Null gehort jeweils zum Substrat ohne Graphen. Dazu ist
pro untersuchtem Bereich jeweils eine Kurve zu sehen, an die jeweils eine
Gaussverteilung angepasst werden konnte. Die RRS-Werte der Maxima
betragen 5.6, 10.3 und 13.8 %. Um diese Werte richtig einzuordnen, wer-
den Referenzwerte bendtigt. Diese hédngen von dem Zusammenspiel von
Kamera, Mikroskop und Einstellungen ab. Besonders wichtig ist auch
das genutze Bildformat. Moderne Digitalkameras verdndern die Farb-
werte zur besseren Darstellung automatisch und auch ein Speichern als
komprimiertes JPEG Format macht eine weitere Analyse der Schichtdi-
cke fehleranféllig. Es muss deshalb unbedingt darauf geachtet werden,
nur das unverdnderten RAW-Format zu verwenden, da sonst keine ge-
naue Aussage iiber die Lagenzahl getroffen werden kann.

Im unteren Teil von Abb. 3.5 ist eine Reihe von nach Groéfe geordne-
ten Werten fiir den hier verwendeten Aufbau gezeigt, die von L. Freise
im Rahmen seiner Studienarbeit [97] ermittelt wurden. Zu sehen sind
Stufen, die ein, zwei und mehr Lagen zugeordnet werden konnen?. Diese
Zuordnung wurde mit Transportmessungen an ausgewahlten Proben be-

“Die Kombination von vorgeschaltetem Rotfilter und digitaler Auswertung er-
moglicht noch einen schirfere Trennung, vor allem zur Identifikation von drei
bis fiinf Lagen [97], wurde hier aber nicht angewendet.
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3 Experimentelle Grundlagen

statigt, die eindeutige Merkmale von Einzel- bzw Doppellagen zeigten.
Die Werte der verschiedenen Bereiche aus Bild 3.4, eingezeichnet als far-
bige Linien, lassen sich dementsprechend einer Einzel-, einer Doppel- und
einer Dreifachlage zuordnen.
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Abbildung 3.5:

Kontrastauswertung der Proben in Abb. 3.4. Der obere Graph zeigt das
Histogram der RRS-Werte der eingezeichneten Flachen. Die Kreise zeigen
die Messdaten von jeweils einem Bereich mit Graphen und Substrat, die
Linien die dazugehdrigen Gauss-Fits. Die griine Kurve gehdrt zum Sub-
strat ohne Graphen, die anderen zu der Einzellage (schwarz), Doppellage
(rot) und Trilage (blau). Im unteren Teil sind verschiedene RRS-Werte fiir
ausgewahlte Proben gezeigt. Die Linien geben die Werte aus den oben ge-
zeigten Messungen an, die farbigen Balken Erfahrungswerte fiir ein, zwei
und drei Lagen.
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3.1 Probenherstellung

3.1.4 Rasterkraft-Mikroskopie

Als weiteres Geriéit zur Analyse von Nanostrukturen bietet sich das Raster-
kraft-Mikroskop mit seiner hohen Auflésung an. Hierbei wird eine kleine
Spitze iiber die Probe gefahren und durch deren Auslenkung ein Héhen-
profil erstellt. Ein solches Hohenprofil einer Einzellage ist in Abb. 3.6 zu

Hohe(nm)
-
L

0 ' 200 ' 400  x(nm)

Abbildung 3.6:

Querschnitt des Uberganges von Substrat zu Einzellage TO1 (Siehe auch
Abb. 5.8).

sehen. An dem Ubergang zwischen Graphen und Substrat wurde ent-
lang einer Schnittkante gemittelt und daraus die mittlere gemessene Ho-
he des Graphens ermittelt. Es fallt auf, dass der Wert mit ca. 1.2 nm
stark von der theoretischen Hohe von d;=3.35 A abweicht. Dieses ist be-
kannt [98, 99| und tritt auch bei Mehrlagen auf. Grund hierfiir kénnte
Wasser unter oder auf der Probe sein. Messungen eines Wasserfilms auf
Si0, ergeben 7A [100], was in der Grofenordnung der Differenz liegt. So-
mit lassen sich am Ubergang Graphen-Substrat zunichst keine genauen
Informationen iiber die Hohe der Probe erhalten. Anders sieht es bei
einem Graphen-Graphen-Ubergang aus. Abbildung 3.7 zeigt einen Teil
eines Dreilagensystems, bei dem in der Mitte ein Streifen fehlt. Der Uber-
gang von zwei zu drei Lagen zeigt nun auf beiden Seiten die fiir Bernal-
Ordnung erwarteten Abstand von d;=3.35 A. Auch eine umgeklappte
Schicht und der damit erzeugte Graphen-Graphen-Ubergang kann zur
Bestimmung der Dicke einer Einzellage genutzt werden. Hierbei ist je-
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3 Experimentelle Grundlagen

doch zu beachten, dass die, durch das Klappen entstandenen, verdrehten
Lagen eine etwas hohere Distanz aufweisen [65].

Das AFM kann auch zur Strukturierung der Proben benutzt werden.
Hierbei wird statt einer normalerweise genutzten Siliziumspitze eine dia-
mantbeschichtete Spitze genutzt, um mit erhdhter Andruckkraft Linien
in das Graphen zu ritzen. Ausserdem kann die Spitze dazu genutzt wer-
den, gezielt Teile des Graphenflakes umzuklappen. In der Dissertation
von P. Barthold [85] werden diese Strukturierungsmethoden an Mehr-
lagensystemen ausfiithrlich diskutiert. An Einzel- und Doppellagen Sys-
temen wurde die Strukturierung und auch das gezielte Umklappen von
J. Rode im Rahmen seiner Bachelorarbeit demonstriert [101]. In Zusam-
menarbeit mit J. Rode wurde die Probe SL03 hergestellt, die in defi-
nierten Bereichen mit dem AFM verédndert wurde und in Kapitel 4.4
ausfiihrlich beschrieben und charakterisiert wird.
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Abbildung 3.7:

Querschnitt des Uberganges von drei auf zwei auf drei Lagen in Bernal-

Stapelung. Oben zu sehen der gesamte Ausschnitt, unten zwei Schnitte
parallel zur x-Achse.
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3.1.5 Elektronenstrahl-Lithographie

Graphen g, EEEVVANEE N e
S R o
Cr/Au
B

g

Abbildung 3.8:

Schema zur Elektronenstrahl-Lithographie. a) Auf den Si/SiO2 Wafer mit
dem Graphen wird b) Lack (griin) aufgebracht. Durch Elektronenbeschuss
werden Teile des Lackes chemisch verdndert, die dann c) im Entwickler
herausgeldst werden. d) Chrom und Gold werden aufgedampft und die
restlichen PMMA-Flichen entfernt, sodass e) die gewiinschten Goldfla-
chen auf dem Wafer bleiben.

Sobald geeignete Proben lokalisiert und identifiziert sind, miissen sie
flir weiterfithrende Transportmessungen strukturiert und kontaktiert wer-
den. Als Methode zur Herstellung kleiner Strukturen dient hierbei die
Elektronenstrahl-Lithographie. Hierfiir werden zwei verschiedenen Po-
lymerlacke (Polymethylmethacrylat, kurz PMMA, umgangssprachlich
auch Plexiglas, 200K und 950K) auf den Wafer geschleudert (Spin coa-
ting mit 4000 Umdrehungen pro Minute). Dabei sollte moglichst mit ei-
ner kleinen Umdrehungszahl (500 Umdrehungen pro Minute) begonnen
werden, um die Graphenflocken nicht zu beschéddigen. Die ausgeheiz-
ten Lacke reagieren chemisch auf Elektronenbeschuss, sodass ein SEM
mit einer Beschleunigungsspannung von 30 kV benutzt wird, um klei-
ne Strukturen in den Lack zu schreiben. Hierfiir wird eine elektronische
Vorlage verwendet, die mit der Software Elphy der Firma Raith erstellt
und geschrieben wird. Die so belichteten Fldchen werden dann beim Ent-
wickeln mit Methylisobutylketon (MIBK) herausgelost. Dieses Verfahren
wird wihrend der Prozessierung mehrmals angewendet und ist in Abbil-
dung 3.8 beispielhaft dargestellt.
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3.1 Probenherstellung

Abbildung 3.9:

Optisches Bild der Probe SL03 mit aufgedampften Goldmarkern, der
schwarze Balken entspricht 100 pum. Die VergroBerungen rechts zeigen
Probe und Goldmarker.

Fiir die meisten Prozessschritte ist es notwendig, die genaue Position
des Graphen-Proben auf dem Wafer zu kennen. Dafiir werden die Posi-
tionen aus den optischen Aufnahmen abgeschétzt und dann in der N&-
he des Graphens Positionsmarkierungen, sogenannte Marker, platziert.
Dies geschieht durch das Erzeugen einer Maske aus PMMA mithilfe der
SEM-Lithographie, die Teile des Substrates freilegt. Darauthin wird auf
die gesamte Probe erst eine 8 nm Schicht Chrom als Haftvermittler und
dann 40 bis 60 nm Gold aufgedampft. Dieses Verfahren wird physikali-
sche Gasphasenabscheidung genannt (englisch Physical Vapour Deposi-
tion). Bei dem Lift-off-Prozess in Aceton wird der restliche Lack mit dem
aufliegenden Chrom/Gold entfernt und nur an den vorher freiliegenden
Stellen bleiben die Metalle haften.
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3 Experimentelle Grundlagen

In Abbildung 3.9 ist eine Einzellage (SL03 vor der Bearbeitung) mit
Markern zu sehen. Anhand dieser kann die Probe nun genau lokalisiert
und fiir die néchsten Belichtungsschritte im SEM ausgerichtet werden.

Vv

— —
Abbildung 3.10:

Graphen Einzellage SLO3 mit Atzmaske (links) und nach dem Atzen
(rechts). Alle definierten Flachen wurden entfernt. Die schwarzen Balken
entsprechen jeweils 10 pm.

Der néchste Prozessschritt ist das Strukturieren des Graphens, da fiir
die Charakterisierung eine gut definierte Struktur hilfreich ist. Hierfiir
wird erneut Lack aufgeschleudert und mithilfe des SEMs eine Maske de-
finiert, d. h. die zu entfernenden Teile der Probe werden freigelegt. In
Bild 3.10 links ist die belackte Graphen Probe mit den etwas dunkle-
ren freigelegten Stellen zu sehen. Die Probe wird nun in den Verascher
gelegt und mit einem reaktiven Sauerstoff-Plasma geétzt. Die Parame-
ter hingen dabei von der Probendicke ab, bei einer Einzellage reichen
120 Sekunden bei 100 Watt Leistung aus, um das freigelegte Graphen
zu entfernen. Mehrmaliges Atzen ist moglich, da aber auch der Lack
angegriffen wird, muss zwischendurch gegebenenfalls der Fortschritt mit
dem Mikroskop ermitteln werden. Bild 3.10 rechts zeigt das Ergebnis des
Atzschrittes. Teile des Flakes wurden so entfernt, dass im unteren Teil
eine Hallbar-Struktur mit klarer Geometrie entstanden ist.
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Als néchster Schritt soll die so entstandene Struktur kontaktiert wer-
den. Abermals wird eine Maske erstellt und Teile des Wafers werden
freigelegt. In Abbildung 3.11 ist eine solche Maske zu sehen. Die vorher
gedtzte Probe wird nun iiber diinne Kontakte mit den Pads, d. h. den
quadratischen Kontaktflichen verbunden. Die Vergroferung rechts zeigt
die Position des Hallbars und verdeutlicht, dass die Positionen fiir die
Kontakte gut plaziert sind. Durch das Aufdampfen von Chrom und Gold
und erneutem Lift-off werden die Kontakte dann hergestellt.

Abbildung 3.11:

Links: Bild der Probe SL03 mit Lack und den vordefinierten Kontakten, der
schwarze Balken entspricht 100 um. Die VergroRerung zeigt den inneren
Teil mit dem zu kontaktierenden Hallbars mit der Kontaktmaske und die
skizzierte Lage des Graphens. Der Balken entspricht hierbei 10 um.
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3.1.6 Bonden

wm?

Abbildung 3.12:
Chipcarrier ohne (links) und mit (rechts) eingeklebtem und gebondetem
Wafer.

Nachdem das Graphen auf dem Silizium-Wafer wie beschrieben kon-
taktiert wurde, sind die Pads mit einer Breite von 100 pum noch rela-
tiv klein und variieren in ihrer Position je nach Probe. Da das verwen-
dete Messsystem einen Probenhalter mit einer vorgegebene Geometrie
besitzt, wird der Wafer mit Leitsilber in einen Chipcarrier eingeklebt
(Abb.3.12). Dieser fiihrt Kontakte von seiner Innenseite nach aufen und
hat die richtige, normierte Groéfse zum Einbau in das Mess-System.

Um die Kontakte des Chipcarriers und der Probe zu verbinden, wer-
den sogenannte Bonddrahte aus Gold gezogen. Hierbei muss vorsichtig
vorgegangen werden, da dieser Schritt sowohl das Graphen als auch das
Substrat beschédigen kann. Die Bonddréhte werden mit einer Andruck-
kraft und Ultraschall zuerst auf dem Chipcarrier und dann auf den Pads
befestigt. Bei diesem Schritt kann die Siliziumdioxid Schicht unter dem
Pad beschédigt werden und seine isolierende Eigenschaften verlieren. Da-
her wurden weitere Opferpads ohne Kontakt zur Probe aufgedampft. Auf
diese Bereiche wird nun gebondet, der Bonddraht auf das eigendliche Pad
geschoben und anschliessend dort mit einem leitenden Epoxydharz fest-
geklebt. In Abbildung 3.14 sind SEM-Aufnahmen von einem normalen
und nachtriglich festgeklebten Bonddraht zu sehen. Ein weiteres Pro-
blem beim Bonden kénnen elektrostatische Entladungen iiber die Probe
darstellen. Dieses Problem wird behoben, indem, bevor auf die Pads
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Abbildung 3.13:
Eingefarbte-SEM Aufnahmen der Bonddrahte. Links normal gebondet auf
dem Chipcarrier. Rechts festgeklebt auf einen Bondpad auf dem Wafer.
Die Balken entsprechen jeweils 50 um.

a) b)
P1 P2

Abbildung 3.14:

Vorgehen beim Bonden. a) Wafer mit Probe und verschiedenen Pads,
in gelb (P2) die mit Kontakt zur Probe, in orange (P1) die Opferpads.
b) Die Probe wird in den Chipcarrier eingeklebt. c) Sicherheitsbond Bl
zum Kurzschluss der Kontakte am Chipcarrier. d) Weiterer Bond B2 vom
Chipcarrier (dort aus Stabilitatsgriinden festgeklebt) zum Opferpad. e) B2
wird zum richtigen Pad verschoben.
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gebondet wird, jeder Kontakt des Chipcarriers per Bonddraht kurzge-
schlossen wird. Diese Drahte werden erst moglichst kurz vor der Messung
entfernt. Das Schema 3.14 zeigt die Schritte im Einzelnen.

Das Ergebniss der verschiedenen Kontaktierungsschritte ist in Abbildung
3.15 gezeigt. Auf der SEM-Aufnahme sind die zu der Probe fithrenden
diinnen Goldkontakte und die Bonds von den Pads zum Chipcarrier zu
sehen.

Abbildung 3.15:
SEM-Aufnahme einer fertig kontaktierten Probe mit Kontakten, Pads und
festgeklebten Bonds. Der Balken entspricht 200 pm.
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3.2 Grundlagen zur Messung

3.2 Grundlagen zur Messung

Um die kontaktierten Proben genau untersuchen zu kénnen, werden elek-
trische Messungen vorgenommen. Parameter, die hierbei variiert wer-
den, sind z. B. die Ladungstriagerdichte der Probe, die Temperatur und
das angelegte magnetische Feld. In dem folgenden Abschnitt werden die
Grundlagen und die technische Umsetzung dieser Messungen besprochen
und der verwendete Messaufbau vorgestellt. Am Ende dieses Unterkapi-
tels wird auf die Probenreinigung durch das Ausheizen aufserhalb und
innerhalb des Kryostaten eingegangen.

3.2.1 Messaufbau

Die Messungen wurden in einem “He Badkryostaten der Firma Oxford
Instruments (Abb. 3.2.1) durchgefiihrt. In einem Reservoir mit fliissigem
Helium (Siedepunkt 4.2 Kelvin) ist eine innere Vakuumkammer (englisch
Inner Vacuum Chamber, IVC) vorhanden, in der sich auch die zu ver-
messende Probe befindet. Der Heliumfluss von dem Reservoir in diese
Kammer kann durch ein feines Nadelventil reguliert werden. Zum einen
ldsst sich nun durch eine Pumpe in der IVC ein Unterdruck erzeugen,
wodurch die Temperatur des fliissigen Heliums weiter bis auf 1.5 Kelvin
reduziert wird. Zum anderen ermoglicht es ein fest eingebauter Heizer
die Temperatur im IVC im Bereich zwischen 5 und 300 Kelvin beliebig
einzustellen. Dies geschieht dann in einer Heliumgas Atmosphére, um die
Wirmeankopplung zur Probe zu gewéhrleisten. Die Regelung des Hei-
zers erfolgt bei héheren Temperaturen durch ein externes Steuergerit,
das ITC 503 von Oxford Instruments. Bei Temperaturen bis 100 Kelvin
wird der Heizer durch ein Keithley 2400 betrieben und die Temperatur
per Software-PID-Regelung konstant gehalten. Gemessen und geregelt
wird die Temperatur iiber einen im Kryostaten eingebauten Widerstand,
der jedoch nicht direkt an der Probe sitzt, sodass dieser Wert etwas von
der Temperatur an der Probe abweichen kann. Zusétzlich werden Tempe-
raturwiderstédnde in der Ndhe der Probe gemessen, die im Bereich tiefer
Temperaturen genaue Werte liefern.
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Im &ufleren Heliumbad befindet sich eine supraleitende Spule, mit der
Magnetfelder bis zu 15 T (mit Lamdastufe 17 T) erzeugt werden kon-
nen. Fiir die Messungen im Rahmen dieser Arbeit wurde der Bereich auf
+13 T bei Anderungsraten von maximal 1 T/min begrenzt. Die Feldli-
nien stehen senkrecht zur Probenoberflache.

IvC

Abbildung 3.16:

Verwendeter Kryostat mit eingesetzem Probenstab und einer Reihe von
Anschliissen fiir Helium und elektrische Leitungen. Rechts ist schematisch
der innere Aufbau mit der IVC mit Probenstab darstellt. Im duBeren He-
liumbad ist die Magnetspule (Kreuze) skizziert, die Probe (grau) liegt
senkrecht zu den Feldlinien (schwarze Linien). Die elektrischen Leitungen
sind in Gelb und das fliissige Helium in blau angedeutet.

Die Probe wird mithilfe eines Probenstabes in die IVC eingelassen. An
dem Stab werden die elektrischen Kontakte von der Probe nach aufien
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gefiihrt. Abbildung 3.17 zeigt den unteren Teil des Probenstabes. Der
Chipcarrier mitsamt Probe wird im unteren Ende (C) eingesetzt, mit
dem Stempel oben im Bild festgeriickt und dann um 90 Grad in die
richtige Positon gedreht. Diinne Kabelstringe mit verwobenen Leitun-
gen (englisch twisted pair) (L) fithren die Kontakte vom Chipcarrier aus
dem Kryostaten, wo sie an Schalterarrays, sogennante Switchboards, an-
geschlossen sind. Diese ermoglichen es, die Kontakte ohne das Umstecken
von Kabeln zu erden. Dieses ist beim Einbau der Probe und bei jedem
Andern der Messkonfiguration unbedingt notwendig, da sich die Proben
als sehr empfindlich gegen statische Entladungen zeigten.

R1 .

1‘«_);@

Abbildung 3.17:

Der untere Teil des Probenstabes. In den Sockel C wird der Chipcarrier
eingefiigt und mit dem Stempel oben fixiert. An dem Stempel sind Heiz-
(Re) und Temperaturwiderstand (R1) angebracht. Ein weiterer Tempera-
turwiderstand ist mit R2 gekennzeichnet. Links oben ist der schematische
Aufbau mit Probensockel und Stempel gezeigt (Zeichnung mit freundli-
cher Genehmigung von R. Hiither).

Neben den Verbindungen zur Probe existiert noch ein getrennter Kabel-
strang, an dem diverse Heiz- und Temperaturwiderstdnde angeschlossen
sind. Im Bild sind zwei auf dem Stempel und einer auf dem Kupferblock
gekennzeichnet. Wird der Probenstab mit der Probe in den Kryostaten
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eingebaut, ist zum Schutz der Probe neben der Erdung auch zu beach-
ten, dass es zu keinen zu schnellen Temperaturanderungen kommt, was
zum Zerreifen der Probe fithren kann.

3.2.2 Messgerate & Schaltung

Um die Proben zu charakterisieren, werden elektrische Transportmes-
sungen durchgefiihrt. Eine geeignete Schaltung ist in Abbildung 3.18
skizziert. Das dotierte Silizium dient hierbei als Backgate und das Silizi-
umdioxid als Dielektrikum. Wird nun mithilfe eines Keithley 2400 Sour-
cemeters eine Spannung Upg von Backgate gegen die Probe angelegt,
kommt es, wie bereits in Abschnitt 2.2 erlautert, zu einer Induzierung
von Ladungstrigern in das Graphen. Hierbei darf die Spannung nicht zu
schnell gefindert werden, um die Probe zu schiitzen. Eine weitere Sicher-
heitsmafinahme ist der Schutzwiderstand zwischen der Spannungsquelle
und Si. Der Widerstandswert liegt mit 10 M2 bei einem intakten Back-
gate einige Grofenordnungen unter dem Widerstand der isolierenden
Schicht, sodass die gesamte angelegte Spannung am Backgate abfillt.
Verliert jedoch das Dielektrikum bei einem Backgatedurchbruch seine
isolierende Eigenschaft, féllt der Grofiteil der Spannung und somit der
Leistung am Vorwiderstand ab, um die Probe zu schiitzen.

Zur Charakterisierung der Probe wird ein konstanter Strom I durch die
Probe gefithrt und es werden Spannungen aufgezeichnet. Im rechten Teil
der Skizze ist dies an einer idealisierte Probe in Hallbar-Struktur gezeigt.
Wenn méglich werden Vierpunkt-Messungen durchgefiihrt, um Anteile
von den Kontaktwiderstdnde zu vermeiden. Als Stromquelle dient hier
z. B. eine Keithley 6221 DC and AC current source die Gleich-(DC)
aber auch Wechselstrome (AC) erzeugen kann. Zum Messen der Gleich-
spannungen werden Keithley 2000 Multimeter benutzt. Bei den Wech-
selspannungen kommen Lock-in Verstiarkern der Marke EG&G Prince-
ton Applied Research zum Einsatz. Hierbei werden die analogen Mo-
delle 5209 und 5210 sowie das digitale Modell 7260 verwendet. Bei den
Wechselstromexperimenten wird ein oszillierender Stromanteil auf einen
konstanten Gleichstrom addiert. Die Frequenzen bewegen sich hierbei

72



3.2 Grundlagen zur Messung

je nach Messung zwischen 18.333 und 83.333 Hz. Im Folgenden werden
Spannungen (Widersténde), die an den Kontakten C und D bei einem
Strom durch A und B gemessen werden, als Uap_cp (Rap—cp) ange-
geben. Eine Zweipunkt-Messung wird z. B. als Rap bezeichnet. In der
Hallbar-Geometrie werden Léngs- (U,,) und Querspannungen (U, ) de-
finiert.

U

XX

Xy

+

Abbildung 3.18:

Skizze der Verschaltung einer Probe. Links ist die kontaktierte Probe
(schwarz) auf dem Substrat zu sehen. Das dotierte Silizium (dunkel grau)
dient mit dem isolierendem SiO; (hellgrau) als Backgate mit der Span-
nung Upc und der Kapazitat C. Recht ist die Verkabelung fiir Transport-
messungen gezeigt. Ein Strom wird durch die Probe getrieben, wihrend
verschiedene Langs- und Querspannungen aufgenommen werden.
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3.3 Probenreinigung
3.3.1 Ausheizen(1)

0 400 1200 9000 10200 10800

t(s)

Abbildung 3.19:
Typischer Temperaturverlauf beim Ausheizen im Einlegierofen. Die blauen
Flachen kennzeichnen die Phasen mit Gasdurchfluss.

Waéhrend der Prozessierung war die Probe vielen Substanzen, z. B. Lo-
sungsmitteln und Lacken, ausgesetzt, die zu Verunreinigungen und somit
zu einer Verdanderung der Eigenschaften fithren kénnen. Um diese Verun-
reinigungen so gut wie moglich zu entfernen, wird die Probe direkt vor
dem Einbau ins Messsystem ausgeheizt. Da dies nicht an Luft geschehen
sollte, wird hierfiir ein Einlegierofen (AZ 500 MBE Komponent GmbH)
genutzt. Die Heizkammer wird hierfiir mit Helium als Schutzgas gefiillt,
da die im sonst genutzen Formiergas enthaltenen 20 % Stickstoff zu einer
Verinderung der Probe fiihren kénnte [102]. Eine zu schnelle Anderung
der Temperatur sollte vermieden werden, da sonst an der Probe durch
unterschiedliche thermische Ausdehnungskoeffizienten von Substrat und
Kontakten mechanische Spannungen auftreten und die Proben zerreifsen
kénnen. Abbildung 3.19 zeigt den typischerweise genutzten Temperatur-
verlauf mit einer maximalen Temperatur von 230 Grad und einer Ge-
samtdauer von drei Stunden. Am Anfang und am Ende wird permanent
frisches Helium durchgepumt, im mittleren Teil Zufluss und Abfluss bei
300 mbar Kammerdruck geschlossen gehalten.
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3.3.2 Ausheizen(2)

Nach dem ersten Ausheizen sind die Proben beim Transport zum Kryo-
staten und beim Einbauen wieder mindestens einige Minuten an der
Umgebung, d. h. Gasen aus der Luft und Luftfeuchtigkeit ausgesetzt.
Dieses fiihrt wieder zu einer ungewiinschten Verdnderung der Probenei-
genschaften, die durch erneutes Ausheizen entfernt werden kénnen. Die
Auswirkungen auf die Transporteigenschaften werden im Kapitel 4.2 ge-
nauer diskutiert. Hier wird nur auf die technische Realisierung einge-
gangen. Dieses letzte Ausheizen findet direkt im Kryostaten statt. Auf
dem Stempel (Abb. 3.17) iiber der Probe ist hierzu ein Heizwiderstand
Ry angebracht, die Temperatur wird direkt am Heizer mit dem Wider-
stand R1, einem PT 1000, gemessen. Um sicherzustellen, dass nur die
Probe erhitzt wird, und keine empfindlichen Teile im Kryostaten, wird
das Heliumgas aus der IVC gepumpt umd wéhrend des Heizens auch
die Temperatur weiter oben am Stab (R2) und im Kryostaten gemessen.
Am Heizwiderstand (Ry =200 Q) wird eine Spannung von bis zu 35 V
angelegt, was einer maximalen Heizleistung von ca. 6 Watt entspricht.
Abbildung 3.20 zeigt die gemessenen Temperaturen wihrend einer Aus-
heizphase. Die am Heizwiderstand angelegte Spannung wird schrittweise
erhoht, was jeweils zu einem stufenférmigen Anstieg der Temperatur an
der Probe bei R1 fithrt. Ab Minute 80 wird die Spannung etwas her-
untergeregelt, damit die Probe nicht zu heiff wird. 130 Grad am Heizer
haben sich als ausreichend erwiesen, die Graphen-Proben zu reinigen.
Die Temperatur am grofsen Kupferblock, gemessen mit R2, steigt hin-
gegen nur langsam an, was auf eine gute Entkopplung der Probe und
Stempel vom Stab hindeutet. Nach anschliefendem Abschalten des Hei-
zers und kurzem Abkiihlen wird die Probe untersucht und je nachdem,
wie stark sie verunreinigt ist, nochmal ausgeheizt.
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Abbildung 3.20:

Temperaturverlauf beim Ausheizen im Kryostaten. In rot ist die Tempe-
raturmessung am Heizer in dern Nihe der Probe gezeigt, in schwarz die
Temperatur etwas hdher am Probenstab.
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3.4 Zusammenfassung Grundlagen

In diesem Kapitel wurden die experimentellen Methoden gezeigt, die
benétigt werden, um Graphen herzustellen und zu vermessen. Fiir die
Praparation der kleinen Strukturen wird Graphit aufgespalten und auf
ein geeignetes Substrat gebracht. Optische Mikroskopie wird verwendet,
um die diinnen Graphen-Schichten zu finden und zu identifizieren. Um
diese elektrisch vermessen zu kénnen, sind weitere Schritte zur Struktu-
rierung und Kontaktierung notwendig. Hierfiir werden die nétigen Pro-
zessschritte, die SEM-Lithographie, das Atzen und das Aufbringen von
Kontakten, vorgestellt. Beim anschliefenden Bonden wurden spezielle
Sicherheitsvorkehrungen gezeigt, die notwendig sind, um Substrat und
Probe nicht zu beschadigen.

Die Grundlagen zum Durchfithren der Messungen wurden im zweiten
Teil behandelt. Diese umfassen den Messaufbau zum Erzeugen tiefer
Temperaturen und magnetischer Felder, die verwendeten Messgeréte so-
wie deren Verschaltung. Um die Probe zu reinigen, wurden zwei Ausheiz-
schritte, (1) und (2), vorgestellt. Der erste findet aufierhalb des Messauf-
baus bei héheren Temperaturen statt. Um die beim anschliefenden Trans-
port zum Kryostaten abgelagerten Verunreinigungen zu entfernen, wird
ein zweiter Ausheizschritt nach dem Einbau durchgefiihrt.
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Kapitel 4

4 Einzellagen-Graphen

In diesem Kapitel wird auf die Transporteigenschaften von Einzellagen-
Graphen eingegangen. Im ersten Abschnitt werden Magnetotransport-
Messungen untersucht und die typischen Merkmale von EL-Graphen ge-
zeigt. Der Ladungstrigerdichte-Koeflizient fiir das verwendete Substrat
wird bestimmt und der halbzahlige Quanten-Hall-Effekt bei verschiede-
nen Temperaturen gemessen. Im zweiten Abschnitt wird erldutert, wie
Verunreinigungen die Transporteigenschaften verdndern, und wie sie ent-
fernt werden kénnen. Danach werden Aufladungseffekte im Bereich klei-
ner Ladungstrigerdichten in der Ndhe des CNPs untersucht. Im letzten
Abschnitt wird auf eine Probe eingegangen, die lokal mit dem AFM
bearbeitet wurde. Dadurch wurde ein p-n-Ubergang erzeugt, der im Ma-
gnetfeld untersucht wird.
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4.1 Transporteigenschaften

Zur Einfiithrung werden hier die charakteristischen Transportmessungen
an einer Graphen-Einzellage gezeigt. Hierfiir wird Probe SLO3 verwen-
det, die bereits im Kapitel zum Herstellungsprozess in den Abbildungen
3.9 und 3.10 zu sehen war und in Abschnitt 4.4 genauer untersucht wird!.

Abbildung 4.1 zeigt die Probe mit den genutzten Kontakten. Die Mes-
sungen werden mit einem Strom von 71 nA AC und 300 nA DC durch die
Kontakte A und H durchgefiihrt?, wobei im Folgenden nur die Wechsel-
spannungsanteile betrachtet werden. Dabei werden in Vierpunkt-Konfi-
guration Langsspannung an den Kontakten E und F sowie die Querspan-
nung an den Kontakten B und F aufgenommen.

Im rechten Teil von Abbildung 4.1 ist die Vierpunkt-Feldeffektmessung
mit der Spannungsmessung an den Langskontakten E und F bei T=1.5 K
und B=0 T gezeigt. Der Widerstand und die Leitfadhigkeit sind {iber der
angelegten Backgate-Spannung aufgetragen, die um die Lage des Maxi-
mums, Uy = 4.5 V, verschoben wurde. Die Leitfahigkeit zeigt vor allem
bei hohen Ladungstrigerdichten ein nichtlineares Verhalten, das auf An-
teile von SRS zuriickzufiihren ist. Durch geeignete Fits nach Formel 2.6
lasst sich dieser Anteil zu 35 Q fiir Locher und 16 ) fiir Elektronen
bestimmen. Nach Abzug dieser Werte vom Widerstand zeigt sich ein
lineares Verhalten der Leitfdhigkeit, das schematisch durch die blauen
Linien gezeigt ist. Nach dieser Korrektur ergeben sich Ladungstragerbe-
weglichkeiten von 12500 V™'em ™2 und 11500 V~'ecm ™2 fiir Locher bzw.
Elektronen.

'Die Probe zeigt einige besondere Eigenschaften, die in diesem Unterkapitel
noch nicht thematisiert werden, sondern in Anschnitt 4.4.

2Kontakt H liegt auRerhalb des optischen Bildes hinter zwei weiteren Kontakten
und wurde hier, da es sich nur um einen Kontakt zur Strom-Fithrung und nicht
zur Spannungs-Messung handelt, zur besseren Ubersicht versetzt dargestellt.
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Abbildung 4.1:

Links: Probe SL3 in der optischen Aufnahme mit den hier genutzten Kon-
takten. Der schwarze Balken entspricht 5 um. Rechts ist der elektrische
Feldeffekt gezeigt. In schwarz ist der spezifische Widerstand abgebildet,
in rot die Leitfahigkeit. Der erwartete lineare Verlauf der Leifdhigkeit ist
in blau eingezeichnet.
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4.1.1 Shubnikov-de Haas-Effekt

In diesem Unterkapitel werden Magnetotransport-Messungen des Langs-
widerstandes und die SdH-Ostzillationen gezeigt.

Oben in Abbildung 4.2 ist der Langswiderstand in Abhéngigkeit von
Magnetfeld und Backgatespannung dargestellt. Dabei wurde jeweils bei
einem festen Magnetfeld die Backgatespannung verdndert. Die Farbskala
ist so gewahlt, das die Maxima deutlich hervortreten. Die Fiillfaktoren 2,
6, 10 usw. an den Minima sind gekennzeichnet. Die Lage dieser Minima
stimmt mit einer Berrys-Phase von 7 iiberein und identifiziert die Probe
als Einzellage. Mit den schwarzen Strichen sind Schnitte bei konstantem
Magnetfeld von B = 3 T und konstanter Spannung von Ugg = 70 V
markiert. Letzterer ist unten abgebildet und zeigt die erwarteten Os-
zillationen. Uber dem inversen Magnetfeld aufgetragen lisst sich eine
konstante Periode von Br = 0.023 T~! bestimmen. Dies entspricht ei-
ner Ladungstrigerdichte von n = 4.2 - 10'® m~2, was zu der angelegten
Backgate-Spannung passt.

Abbildung 4.3 zeigt die Messung bei einem konstanten Magnetfeld (3 Tes-
la) und Variation der Backgatespannung. Die Lage der dquidistanten
Minima und Maxima wurde bestimmt und iiber einem ganzzahligen In-
dex® aufgetragen. Aus der Steigung einer linearen Niherung wird dann
der Spannungsabstand AU pro Fiillfaktor zu 1.14 V bestimmt, d. h. die
Minima liegen aufgrund der Entartung um das vierfache, 4.56 V, aus-
einander. Daraus ergibt sich dann eine Ladungstrigerdichte-Koeffizient
von a = 6.4-10"* V=! m~2. Dieser Wert wiirde einer Oxiddicke von ca.
340 nm entsprechen, was gut mit den Herstellerangaben iibereinstimmt.

3Der Abstand zwischen einem Minima und Maxima ist hierbei aufgrund der
Entartung zwei.
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Abbildung 4.2:

Oben: Langswiderstand iiber Magnetfeld und Backgatespannung. In rot
sind einige Fiillfaktoren gekennzeichnet. Die schwarzen Linien deuten
Schnitte bei konstanten Spannung bzw. bei konstantem Magnetfeld an.
Unten ist der Schnitt bei Ugg=+70 V einmal iiber dem Magnetfeld und
einmal liber dem Inversen davon aufgetragen.

83



4 Einzellagen-Graphen

84

3T
600
4001
)
m T T T T T T T
60  -40 20 0 20 40 60

20 60 100 Index

Abbildung 4.3:

Oben abgebildet sind SdH-Oszillationen im Langswiderstand bei einem
konstantem Magnetfeld von B = 3 T. Minima und Maxima sind mit dqui-
distanten grauen Linien markiert. Unten sind die Positionen der Extrema
tiber einem Index aufgetragen.
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4.1.2 Quanten-Hall-Effekt

Im Querwiderstand sind bei angelegtem Magnetfeld die erwarteten quan-
tisierten Plateaus zu sehen.
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-18 1
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Abbildung 4.4:

Oxy Uber der Backgatespannung (um Up verschoben) bei verschiedenen
Magnetfeldern (cyan 3 T, griin 7 T, rot 10 T, schwarz 13 T) multipli-
ziert mit der von Kitzing-Konstanten. Die gerade schwarze Linie zeigt den
Nulldurchgang an.

Abbildung 4.4 zeigt o, bei verschiedenen konstanten Magnetfeldern.
Durch Verédnderung der Ladungstrégerdichte iiber das Backgate kommt
es zu einer Verdnderung des Fiillfaktors und zur Ausbildung verschie-
dener Plateaus bei den Werten o,,, = £4(i — 1/2)/Ri bzw. pgy =
+ Rk /4(i — 1/2). Das Vorzeichen steht hier fiir den Bereich mit Locher
bzw. Elektronen als Majoritatsladungstriger. Die ermittelten Leitfahigkeits-
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bzw. Widerstandswerte der Plateaus ist charakteristisch fiir Graphen-
Einzellagen und bestéatigt die Messungen im Léngswiderstand und die
Einordnung iiber den optischen Kontrast. Bei kleinen Magnetfeldern (wie
auch bei hohen Temperaturen) geht der Leitwert in das lineare Verhalten
des Hall-Effektes iiber, wie sich bei 3 T schon andeutet.

4.1.2.1 Magnetotransport bei hohen Temperaturen

Der Shubnikov-de Haas- und der Quanten-Hall-Effekt kénnen aufgrund
der guten Eigenschaften von Graphen, d. h. Konservierung des zweidi-
mensionalen Verhaltens und besténdig hohen Ladungstragerbeweglich-
keiten bei héheren Temperaturen, mithilfe von grofen Magnetfeldern
auch bei Raumtemperatur beobachtet werden [81]. In der Literatur wer-
den Messungen bei 45 T und 29 T gezeigt, es wird aber auch eine Aus-
bildung dieser Effekte bei Magnetfeldern < 20 T erwédhnt. Um dieses
auch mit einem vergleichsweise moderaten Magnetfeld von B = 13 T
zu iberpriifen, wurde die Temperatur im IVC erhoht, d. h. der Zufluss
von fliissigem Helium gestoppt und, bei 300 mbar Helium Atmospére zur
Wirmeankopplung, mit dem Heizer auf 300 K geregelt?. Abbildung 4.5
zeigt die Messung bei einem Magnetfeld von B =13 T. Im Langswider-
stand sind die Minima beim Fiillfaktor v = 2 gut zu sehen. Bei den selben
Spannungen entwickeln sich die ersten Plateaus bei o, = +2/Rk. Der
Quanten-Hall-Effekt ist in Graphen also wie erwartet auch bei hoheren
Temperaturen zu beobachten.

“Da der Widerstand zur Temperaturregelung am Heizer etwas entfernt von der
Probe positioniert ist, wird die tatsdchliche Temperatur an der Probe etwas
tiefer liegen. Der Temperaturwiderstand an der Probe war nicht fiir hohe Tem-
peraturen ausgelegt und liefert daher nur ungenaue Werte, die aber auf eine
Probentemperatur von deutlich iiber 250 K schlieBen lassen.
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Abbildung 4.5:

Messung bei erhohter Temperatur und 13 Tesla Magnetfeld. In schwarz ist
der Langswiderstand abgebildet, in rot 04, . In der VergroBerung unten sind
zusatzlich eine lineare N3herung sowie die Plateauwerte o,y ¥ Rx = £2

eingezeichnet.
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4.2 Einfluss und Entfernen von Adsorbaten

Gewollte oder ungewollte Dotieratome kénnen die elektronischen Eigen-
schaften des Graphens stark beeinfussen [103], da dieses als monoato-
mare Lage nur Aufienatome, sprich Oberflache, besitzt. Diese grofse Sen-
sitivitdt wird deutlich, wenn man das Graphen z. B. zum Detektieren
einzelner Gasatome [30] und Storstellen im Substrat verwendet [86]. In
diesem Abschnitt soll untersucht werden, welchen Einfluss Adsorbate auf
den elektrischen Transport in Graphen haben.

Bei den hier verwendeten Proben kommen verschiedene Einfliisse in Fra-
ge: Der Herstellungsprozess fithrt zur Ablagerung verschiedener Stoffe,
z. B. Reste von Losungsmitteln und des zur Lithographie verwendeten
PMMA-Lackes. Bei mehreren untersuchten Proben konnten alle Verun-
reinigungen, die eine Dotierung des Graphens bewirkten, durch das im
vorherigen Kapitel beschriebene Ausheizverfahren entfernt werden, so-
dass anzunehmen ist, dass Prozessriickstdnde keine Rolle mehr spielen.
Allerdings wurde beobachtet, dass sich bereits innerhalb eines kurzen
Zeitraumes auferhalb einer Schutzatmosphére die Transporteigenschaf-
ten der Probe verdndern, d. h. weitere Stoffe aus der Umgebung auf
der vorher sauberen Probe abgelagert werden. In grofsen Konzentratio-
nen kommt hier Ny, Oy und Wasser vor, wahrend andere Gase, z. B.
NO; nur in Spuren vorhanden sind. Fiir die Dotierung in Frage kom-
men NOg und H,O, die als Akzeptor wirken [104]. Dies ist konsistent
mit der Beobachtung, dass der CNP fast immer zu positiven Backgate-
Spannungen hin verschoben wird, d. h. bei Ugg = 0 V positiv geladen ist.
Die Ladungsverschiebung wird z. B. pro Wasser Molekiil mit 0.025-e an-
gegeben. Das entspricht bei einem Ladungstriagerdichtekoeffizienten von
o = 6.5-10"* V-'m~2 einer Molekiildichte von ngao = 2.6 - 1016 m—2
pro Volt Verschiebung des Diracpunktes.
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Abbildung 4.6:

Probe SLO1 im Lichtmikroskop. Eingezeichnet ist die Lage der Probe
(schwarz gestrichelt) sowie die benutzen Kontakte (gelb). Der schwarze
Balken entspricht 10 um. Die rechte Messkurve zeigt den Langswider-
stand bei einer konstanten Ladungstriagerdichte iiber 1/B. Die blau-weile
Farbung zeigt die Periode an.

Abbildung 4.6 zeigt die kontaktierte Einzellage SLO1 sowie die benutzten
Kontakte. Genutzt wurden fiir die folgenden Messungen Kontakte A, C
und D in Zwei- und Dreipunktkonfiguration. Das rechte Bild zeigt SdH-
Ostzillationen der Probe. Aufgetragen ist hierbei der Léngswiderstand
iiber dem inversen Magnetfeld bei einer konstanten Backgate-Spannung
von Ugg = 80 V. Deutlich zu sehen sind die Minima und Maxima mit
einer Periode von Bp = 0.02 T~ !, was einer Ladungstrégerdichte von
ca. 4.8-:10' m~2 entspricht. Die Messkurve ist blau-weiss unterlegt, so-
dass bei jedem Maximum ein Farbwechsel stattfindet. Extrapoliert man
diese Folge, so ist zu erkennen, dass bei Null ein Maximum liegen wiirde,
was eine Berrysphase von 8 = 7 bedeutet und die Probe als Einzellage
verifiziert.
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Abbildung 4.7:

Im oberen Bild sind Feldeffektmessungen nach verschiedenen Ausheizpha-
sen (3,5,7,8,9) bei 150 Kelvin gezeigt. Der untere Graph zeigt die Ent-
wicklung der Verschiebung des Neutralitdtspunktes Uy und des maximalen
Widerstandes Rp,qz an diesem.
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Die Probe wurde ausgeheizt und dann vermessen, wobei keine Dotierung
mehr zu sehen war, d. h. Riickstdnde von der Prozessierung waren voll-
stidndig entfernt. Anschliefsend wurde die Probe 5 Monate der Umgebung
ausgesetzt. Nach dem Wiedereinbau in den Kryostaten ohne nochmaliges
Heizen war eine starke Verschiebung des CNPs zu erkennen. Es wurden
mehrere Heizphasen im Kryostaten nach (3.3.2) durchgefiithrt und die
Entfernung der Dotierung beobachtet. Die Zwepunkt-Feldeffektmessung
iiber A-C nach verschiedenen Ausheizphasen ist in Abbildung 4.7 dar-
gestellt. Der Widerstand der Messung ist mit bis zu 70 k2 relativ hoch,
was auf die Probengeometrie zuriickzufiihren ist. Es ist anzunehmen, das
der Steg durch Risse verschmélert wurde und somit einen hohen Geome-
triefaktor aufweist. Hinzu kommen noch die Kontaktwidersténde. Das
Maximum verschiebt sich zum Nullpunkt, was die sinkende Dotierung
zeigt. Der maximale Widerstand steigt langsam an, was auf ein homoge-
neres Dotierungsprofil der Probe hindeutet. Und schliefslich werden die
Feldeffekt-Peaks schmaler, was eine erhchte Mobilidt bedeutet.

Um diese Verdnderungen qualitédtiv zu erfassen, werden Messungen mit
und ohne Magnetfeld vor und nach dem Heizen (3.3.2) verglichen (Abb.
4.8). Hierbei handelt es sich um Messungen an derselben Probe, aber
aus einer anderen Messreihe und mit anderer Wahl der Kontakte (Strom
C-D, Spannung A-D). Die Probe war vor der ersten Messung nur kurz,
zwischen dem ersten Ausheizen und dem Einbau in den Kryostaten, der
Umgebung ausgesetzt.

In den Messungen vor und nach dem Heizen ist zu sehen, dass sich die
Kurven sowohl mit als auch ohne Magnetfeld signifikant unterschieden.
Den Grad der Einfliisse kann anhand diverser Parameter bestimmt wer-
den. Der erste ist die Dotierung, also die Verschiebung der Fermienergie
ohne angelegtem elektrischen Feld bzw. die Lage des Neutralitdtspunk-
tes bei einer bestimmten Backgatespannung Uy. Der CNP befindet sich
vor dem Heizen bei ca. 12 V| eine Gréfienordnung, die auch bei anderen
Proben beobachtet wurde, die nur einige Minuten wahrend des Trans-
fers an der Umgebungsluft waren. Nach dem Heizen liegt das Maximum
bei Ug = 0 V. Der zweite Parameter ist die Beweglichkeit respektive die
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Abbildung 4.8:

Feldeffektmessungen des elektrischen Widerstandes in Abhangigkeit der
Backgatespannung vor (rot) und nach (blau) dem Ausheizen bei 0 und
4 Tesla. Die Kurven mit Magnetfeld sind zur Ubersichtlichkeit um 1 kQ
versetzt. Bei 0 Tesla sind die im Text beschriebenen gefitteten Kurven in
schwarz eingezeichnet. Bei der Messung im Magnetfeld sind Fiillfaktoren,
soweit erkennbar, angegeben.
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Transportstreuzeiten der Ladungstriger. Diese lassen sich anhand des
Feldeffektes ohne angelegtem Magnetfeld untersuchen. Hierzu wird die
Feldeffektgleichung nach Formel 2.6 an beide Kurven angepasst. Aus den
Fitparametern ldsst sich aufgrund der nicht genau definierten Geometrie
keine Aussage iiber die absolute Beweglichkeit treffen. Da die Geometrie
jedoch gleich bleiben sollte, kann eine relative Vergroferung der Beweg-
lichkeit 1 und somit auch der Transportstreuzeit um etwa 20 % angege-
ben werden.

In den Experimenten von Schediun et al. [30] wurde gezeigt, dass NOo
keine Anderung im maximalen Widerstand und der Mobilitit, sondern
nur eine Verschiebung der Spannung induziert. Da die Probe aber eben
diese Anderung der Mobilitit zeigt, wird von Wasser als Hauptgrund
fiir die Dotierung ausgegangen. Als dritter Parameter ist die Quanten-
streuzeit zu nennen. Diese hat Einfluss auf die Amplituden der SdH-
Oszillationen, wie im unteren Bild bei B=4 T zu sehen ist. Nach dem
Ausheizen sind die Maxima deutlicher ausgeprigt, was fiir eine signifi-
kante Erhdhung von 7, spricht. Insgesamt ldsst sich festhalten, dass sich
die Probenqualitdt durch das Ausheizen betrachtlich verbessern lésst.
Dieses sollte nach dem Transfer in den Kryostaten durchgefiihrt werden.
Hierbei reicht fiir das Entfernen der Adsorbate aus der Umgebungsluft
die beim Ausheizen(2) (3.3.2) verwendete maximale Temperatur von 130
Grad aus.
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4.3 Feldabhangige Aufladung von Defekten

Wie im vorigen Abschnitt gezeigt, reagiert Einzellagen-Graphen sehr sen-
sitiv auf dufere Einflisse. Im Folgenden wird der Bereich um den CNP
mit einer geringen Ladungstrigerdichte dazu genutzt, Hysterese-Effekte
zu untersuchen.

Bei Probe SL02 handelt es sich um eine Einzellage (RRS etwa 5.3 Pro-
zent) mit einem aufliegenden umgeklappten Teil (siehe Abb. 4.9). Die
Probe wurde nicht strukturiert und mit zwei Kontakten versehen, die
den umgeklappten Teil nur auf einer Seite beriihren. Es waren also nur
Zweipunkt-Messungen moglich, die mit einem DC-Strom von 100 nA
durchgefiihrt wurden. Vor und nach dem Einbau wurde die Probe aus-
geheizt, sodass der CNP bei Uy = 0 V liegt. Der Widerstand zeigt an
diesem Punkt ein scharfes Maximum (rechter Graph). Die Mobilitét ist
aufgrunde der Geometrie nur ungefihr mit 7000-10000 cm? V~=1s=! an-
zugeben.

Abbildung 4.9 unten zeigt eine Messung des Widerstandes bei konstanter
Backgatespannung Ugg = 7 V. Wegen der Zweipunkt-Messung und der
Geometrie enthélt der gemessenen Wert Anteile aus Léngs- und Quer-
spannung. Zu sehen sind SdH-Oszillationen im Bereich kleinerer Ma-
gnetfelder sowie eine Quantisierung bei einem Widerstand von ungefdhr
R = Rk /2 (in rot eingezeichnet) mit einer Differenz von 151 Q, die auf
die Kontaktwiderstidnde zuriickzufiihren ist. Dieses Plateau entspricht
dem Fiillfaktor v = 2 und ist aufgrund der geringen Ladungstriagerdich-
te von ca. 5 - 10! m~2 relativ langgezogen. Es identifiziert die Probe
als Einzellage, ein Einfluss der aufliegenden Lage ist hierbei nicht zu
erkennen.
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Abbildung 4.9:

AFM-Aufnahme der Probe SL02. Der schwarze Balken entspricht 2 um.
Das Substrat ist in braun und die Kontakte in gelb eingefarbt. Die Probe
ist dunkel dargestellt. Rechts ist eine Feldeffekt-Messung des Zweipunkt-
Widerstandes bei B =1.5 K und B =0 T gezeigt, der senkrechte schwarze
Strich markiert Ugc=7 V. Bei dieser Spannung wurde die unten darge-
stellte Messung durchgefiihrt. Aufgetragen ist hierbei der Widerstand in
Einheiten von Ry iliber dem magnetischen Feld.
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Abbildung 4.10:

Hysterese am CNP bei 0 und 2 T. Die Pfeile zeigen die Variationsrich-
tung der Backgatespannung an. Bei den roten Kurven wurde zu positiven
Spannungen hin veridndert.

Wird die Spannung am Backgate verdndert, zeigt der Widerstand am
CNP eine starke Abhéngigkeit von der Variationsrichtung. In Abbildung
4.10 sind Ausschnitte bei konstanten Magnetfeldern B=0 T und B=2 T
gezeigt. Die Messungen wurden dabei jeweils bei Ugg = £ 70 V ge-
startet. Ohne angelegtes Magnetfeld gibt es nur im Bereich zwischen
Upg = = 5 V Unterschiede. Bei angelegtem Magnetfeld gibt es zwei Ef-
fekte. Zum einen ist auch hier eine starke Anderung im Bereich kleiner
Ladungstriagerdichten zu erkennen, wobei um den CNP eine Doppelspit-
ze zu erkennen ist, zum anderen unterscheiden sich die Amplituden der
SdH-Oszillationen. Dieses Verhalten ist deutlich in der Differenz AR von
Hin- (von negativen zu positiven Spannungen) und Riickmessung zu se-
hen.

In Abbildung 4.11 ist diese Differenz fiir B =0 T und B = 6 T iiber der
Backgatespannung aufgetragen. Ohne Magnetfeld ist ein scharfes Maxi-
mum zu sehen, d. h. der Widerstand am CNP beim Hinweg ist grofer,
wahrend 10 Volt entfernt kein Unterschied mehr zu sehen ist. Dieses
spricht gegen eine komplette Verdnderung der Ladungstragerdichte, wie
z. B. durch Ladungsfallen im Substrat [86]. Im Magnetfeld ist zusétz-
lich die Verdnderung der SdH-Amplitude vorhanden, die fiir Lécher und
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Abbildung 4.11:
Differenz aus Hin- und Riickmessung bei B =0T und B = 6 T. Die roten
Linien kennzeichnen den Nulldurchgang, die blauen die Lage der Extrema.

Elektronen umgekehrte Vorzeichen hat. Startet die Messung bei negati-
ven Spannungen, sind die Amplituden fiir Lécher als Majoritatsladungs-
trager grofer und umgekehrt. Diese Amplituden héngen direkt von den
Quantenstreuzeiten ab, die somit fiir Locher im Fall einer negativen Auf-
ladung und fiir Elektronen im Falle einer positiven Aufladung grofer
sind. Auffillig ist auch die Asymmetrie der Anderung mit und ohne Ma-
gnetfeld. Die Amplitudenédnderung ist im Locherbereich ausgeprigter,
dafiir im Elektronenbereich bei héheren Spannungen zu erkennen.

Abbildung 4.12 zeigt die Feldeffektmessung fiir Hin- und Riickweg je-
weils bei verschiedenen Magnetfeldern. Im unteren Bild ist zu sehen,
dass aus der Doppelspitze wieder ein einzelnes Maximum bei B =13 T
wird. Dies zeigt, dass es sich bei mittleren Magnetfeldern nicht um eine
Aufspaltung, sondern um die Plateaus handelt, die sich bei R = Rk /2
ausbilden, und der CNP unterdriickt wird. Bei hohen Magnetfeldern be-
tragt die Differenz der maximalen Widerstdnde fiir Hin-und Riickweg
mehr als 20 k2, was der doppelten Hohe des kleineren Maximums ent-
spricht. Die kleinen Bilder zeigen die Entwicklung am CNP i{iber dem
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Abbildung 4.12:

Hin- und Riickmessung des Widerstandes bei verschiedenen magnetischen
Feldern von B =0, 4, 7, 10, 13 T (schwarz, blau, cyan, rot, griin). Die
kleinen Abbildungen zeigen den Verlauf des maximalen Widerstandes iiber
dem Magnetfeld. In schwarz sind dabei die jeweiligen exponentiellen Fits
ab 2 T eingezeichnet.
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Magnetfeld. In beiden Féllen ist ein starker Anstieg zu erkennen, der
sich, fiir Felder ab B =2 T, gut an eine Exponentialfunktion anpassen
lasst. Die Parameter im Exponenten sind bei den gezeigten Kurvem 0.39
bzw. 0.16.5

Dass es sich nicht um eine Aufspaltung handelt, wird auch in der Tem-
peraturabhéngigkeit deutlich. Abbildung 4.13 zeigt das Verhalten der
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0
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Abbildung 4.13:

Temperaturentwicklung der Hysterese. Gezeigt sind Messungen fiir Hin-
und Riickweg bei 3 T und T =5, 10, 15, 20, 28, 38, 46, 68, 82, 150, 200
und 250 K. Héhere maximale Widerstinde entsprechen héheren Tempe-
raturen.

Hysterese bei B=3 T und verschiedenen Temperaturen®. Bei hohen Tem-

5Das Verhalten l3sst sich als Kosterlitz-Thouless-Abhingigkeit deuten, wie sie in
Einzellagen-Graphen beobachtete wurde [105]. Die Formel hierfiir geht iiber ein
einfaches exponentielles Verhalten hinaus und liefert fiir die beiden Kurven (ab
2T) die kritischen magnetischen Felder B.=16.1 T und 28 T. Unter Vorgabe
eines zusatzlichen Fitparameters ergibt sich B.=15 T und 21 T. In beiden Fal-
len ist das kritische Magnetfeld im ersten Fall kleiner. Dieser Wert beschreibt
den Ubergang vom metallischen zu einem geordneten Zustand. Aufgeladene
Defekte konnten den Ubergang zu dem geordneten isolierenden System ver-
schieben und im zweiten Fall fiir den hdheren Wert sorgen.

®Die Temperaturen bis 100 Kelvin sind mit einem geeichten Widerstand in der
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peraturen sind die SdH-Maxima nicht mehr erkennbar. Die Doppelspitze
verschwindet, wahrend es im maximalen Widerstand nur kleine Ande-
rungen gibt. Der Unterschied zwischen Hin- und Riickweg bleibt also
bestehen.

Um zu verstehen, was diese Hysterese hervorruft, wurde iberpriift, wel-
che Spannung notwendig ist, um das Verhalten am CNP zu &ndern. Hier-
zu wurde wie folgt vorgegangen: Die Spannung wurde von Ugg = =70 V
bis zu einem Umkehrpunkt gefahren und von diesem zuriick. Abbildung
4.14 zeigt diese Messungen bei B=3 T ab dem Umkehrpunkt. Im obe-
ren Teil ist der komplette Weg zu positiven (negativen) Spannungen in
blau (rot) dargestelllt. Die Kurven dazwischen starten jeweils bei unter-
schiedlichen Umkehrpunkten im Bereich von 20 bis 50 V. In dem klei-
neren Ausschnitt unten links ist zu sehen, wie es, je nach Umkehrpunkt,
zu unterschiedlichem Verhaltem am CNP kommt. Die Position der SdH-
Maxima bleibt dabei im Rahmen der Auflésung von 400 mV konstant.
Der Wert des maximalen Widerstandes ist im rechten Teil iiber der Um-
kehrspannung aufgetragen. Im Bereich von Ugg = 30 V kommt es zu
einer starken Anderung. Es ist also eine gewisse Mindestspannung not-
wendig, um den Umschalt-Effekt am CNP hervorzurufen. Das Verhalten
bei umkehrter Anderungsrichtung der Spannung ist #hnlich, nur tritt das
Umschalten hier erst bei héheren Spannungen von Upg ~ —67 V auf.

Die Probe zeigt undotierten Transport ohne Hysterese im Bereich hoher
Ladungstriagerdichten. Eine Aufladung von Ladungsfallen im Substrat
oder von Verschmutzungen ist daher unwahrscheinlich, auch weil es zu
einem Umschalten des Verhaltens erst bei einer gewissen Grenzspannung
kommt. Die Anderung ohne Magnetfeld ist nur um den CNP herum zu
sehen. Hier reagiert Graphen aufgrund der geringen Ladungstrégerdich-
te besonders bei geringer Dotierung sehr sensibel auf Restladungstrager.
Es konnte sich also um das Umschalten von Storungen bei hohen elek-
trischen Feldern handeln, die je nach Zustand dafiir sorgen, dass mehr
oder weniger Restladungstriager im Bereich des CNPs zur Verfiigung ste-

N&he der Probe gemessen. Bei hdheren Temperaturen ab 150 Kelvin ist die
Messung nicht mehr genau, der Trend der Entwicklung aber erkennbar.
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Abbildung 4.14:

Oben ist das Verhalten der Hysterese bei verschiedenen Startspannungen
gezeigt. Blaue und rote Kurve zeigen die Messung iiber den gesamten
Spannungsbereich fiir Hin- und Riickweg. Die Kurven dazwischen starten
bei unterschiedlichen positiven Spannungen. Unten ist das Verhalten des
maximalen Widerstandes gezeigt.
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hen. Im Graphen bilden sich bei insgesamter Ladungsneutralitéit positive
und negative dotierte Bereiche aus, die elektron-hole puddles [66]. Diese
beeinflussen den Transport am CNP, werden bei hohen Ladungstriger-
dichten aber irrelevant. Durch eine Verdnderung dieser Inhomogenitét
kénnte der Effekt am CNP zu erkldren sein. Dies kénnte dann auch
urséchlich fiir die, im Magnetfeld beobachteten, unterschiedliche Quan-
tenstreuzeiten sein.

Die Frage bleibt, warum ein Umschalten erst bei héheren Spannungen
auftritt. Als Ursache kommt hier erst einmal die aufliegende zweite Lage
in Frage, allerdings wurde der Effekt in abgeschwéchter Form auch in
einer anderen Probe ohne eine solche zweite Lage gesehen. Moglich wa-
ren Verianderungen am Rand der Probe oder eine Anderung der Wellung
der Probe, die zu einer Anderung der Ladungsverteilung (der electron-
hole puddles) am CNP fiihrt. Infrage kommen auch die in [72] erwédhnten
OH-Gruppen oder Nat-Tonen als Ursache fiir den Effekt. Die Anderung
in 7, ist auch in Regionen sichbar, wo sich die Widerstdnde und somit
die Mobilitdten und Transportstreuzeiten fiir Hin- und Riickweg nicht
unterscheiden. Dieses entspricht einem gednderten Verhéltnis von 7,/7;
fiir Hin- und Riickweg und somit einem anderen Anteil von Kleinwinkel-
streuung durch geladene Streuzentren.
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4.4 Transport am Ubergang
unterschiedlicher Ladungstragerdichten

In diesem Unterkapitel werden Messungen an der Graphen-Monolage
SL03 behandelt, bei der mit dem AFM lokal ein dotierter Bereich erzeugt
wird. Bei der Probe handelt es sich um eine Einzellage mit einer Grofse
von ca. 35 mal 15 pym. Sie wurde mit den Standardmethoden hergestellt,
gedtzt und kontaktiert. Abbildung 4.15 zeigt die optische Aufnahme der
Probe vor der Bearbeitung und die gedtzte Probe mit den Kontakten.
Die Probe wurde vor dem Einbau in den Kryostaten mit Temperaturen
bis zu 350 Grad unter Heliumathmosphére ausgeheizt. Die Messungen
wurden mit einem konstanten Strom mit AC- und DC-Anteil von 71
bzw. 300 nA durchgefiihrt”.

Abbildung 4.15:
Probe SLO3, links unbearbeitet und rechts strukturiert, mit den einge-
zeichneten Kontakten. Die Balken entsprechen jeweils 10 pm.

"Der angegebene AC-Wert ist der Effektivwert des Wechselstromes mit einer
Amplitude von 100 nA.
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4.4.1 Bearbeitung der Probe

Bevor die Probe geitzt wurde, erfolgte die Bearbeitung mit dem AFM?.
In Abb. 4.16 c ist die Probe bereit nach dem Atzen dargestellt, um die
Bereiche der Bearbeitung deutlich zu machen.

Hierbei wurde an unterschiedlichen Stellen die diamantbeschichtete Spit-
ze des Rasterkraft-Mikroskops mit einer Aufdruckkraft von ca. 8 uN
mehrmals entlang einer Linie gefahren. Geritzt wurde mit 10 Wiederho-
lungen mit einer Rate von 1 pm/s. In dem optischen Bild 4.16 ¢ sind
die entsprechenden Bereiche eingezeichnet. Am Rand der Probe (blauer
Strich) entstand so eine etwa 6 pm lange Einkerbung, die anschliefend
in der AFM-Aufnahme sichtbar ist. In der Mitte der Probe wurde ge-
nauso mit den selben Parametern entlang der roten Striche vorgegangen.
Anschliefend war an dieser Stelle mit dem AFM jedoch keine Verédnde-
rung der Probe zu sehen. Ein Grund konnte sein, dass vom Rand die
Rissbildung leichter ist, oder dass sich in der Mitte der Probe diese wie-
der schliessen. Wie auf den néchsten Seiten beschrieben wird, kommt es
jedoch zu einer Verdnderung der elektronischen Eigenschaften des bear-
beiteten Bereiches. Dieser wird als B2 bezeichnet, wéahrend der Bereich
B1 unbearbeitet geblieben ist. Die Verdnderung in B2 konnte durch die
Bildung von Defekten und Fehlstellen im Graphengitter hervorgerufen
werden, wie sie in Abb. 4.16 b schematisch dargestellt sind.

8Die Probenherstellung und Bearbeitung mit dem AFM erfolgte in Zusammen-
arbeit mit J. Rode im Rahmen seiner Bachelorarbeit und der Tatigkeit als
studentische Hilfskraft.
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Abbildung 4.16:

Strukturierung der Probe mit dem AFM. a) Schematisch dargestelltes
Ritzen, bei dem eine AFM-Spitze mit Andruckkraft iiber das Graphen
gefahren wird. In b) ist ein defektes Graphengitter skizziert. Das optische
Bild c) zeigt die gedtzte Probe mit den beiden Bereichen Bl und B2
(Skala 10 pm). Der Pfeil markiert den umgeklappten Bereich, in Rot und
Blau sind die durchgefiihrten Schnitte markiert. Die AFM-Aufnahme in
d) zeigt den blauen Schnitt (Kantenldge der Aufnahme: 9 mal 6 pm).
Die gestrichelte Linie markiert den Ubergang vom Substrat (links) zum
Graphen.
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4.4.2 Transporteigenschaften

Abbildung 4.17 zeigt Transportmessungen bei 7' = 1.5 K iiber die ver-
schiedenen Bereiche der Probe. Gemessen wird an dem unbearbeiteten
Bereich B1 iiber die Kontakte B-F (schwarz) und am bearbeiteten Teil
B2 mit den Kontakten C-E (rot). Der obere Graph zeigt Zweipunkt-
Messungen bei Variation der Backgate-Spannung bei B=0 T. Der maxi-
male Widerstand im unbearbeiteten Bereich liegt nahe bei Ugpg =0V,
d. h. dieser Bereich ist undotiert. In der Messung am bearbeiteten Be-
reich hingegen ist hierbei eine Verschiebung des Maximums am CNP zu
ca. +5 V zu erkennen, d. h. es liegt p-Dotierung vor.

Die Verdnderung in diesem Bereich konnte sich auf die Induzierung von
Gitterdefekten mit dem AFM zuriickfithren lassen. In den Experimen-
ten von Guo et al. wird die Verdnderung der Eigenschaften von Gra-
phen durch n-Dotierung mit Stickstoff Atomen diskutiert [102]. Hierbei
werden die Fehlstellen im Gitter durch Ionenbestrahlung erzeugt, die
Stickstoffatome aber nicht in diesem Schritt sondern erst durch zusétzli-
ches Ausheizen in NHj eingebracht. Ohne dieses liegen nur Gitterdefekte
vor, die in dem Experiment zu einer starken p-Dotierung fiihrten. Unter
der Annahme, dass bei der vorgestellten Bearbeitungsmethode mit dem
AFM weniger Defekte erzeugt werden als mit grofsflichiger Bestrahlung,
kénnen diese ursédchlich fiir die beobachtete Dotierung sein. Eine wei-
tere Ursache konnten Dotieratome aus der Atmosphére sein, die in das
Gitter eingebunden werden. Zufallige Kontaminationen durch Prozessie-
rungsriickstdnde sind unwahrscheinlich, da die Probe mit dem normalen
Ausheizverfahren bei hohen Temperaturen gereinigt wurde. Nach der
ersten Messphase wurde die Probe ausgebaut, wieder ausgeheizt und
nochmals vermessen. Hierbei zeigte sich ein &hnliches Verhalten mit ei-
ner p-Dotierung im bearbeiteten Teil.

Oben in der Abbildung ist die Lage der Fermienergie in den Dirac-Kegeln
gezeigt. Bei hohen Spannungen sind beide Bereiche p- bzw. n-dotiert mit
leicht abweichenden Ladungstragerdichten. Zwischen den beiden CNPs
entsteht ein Abschnitt, in dem B1 Elektronen- und B2 Lécherleitung
zeigt, es bildet sich also ein p-n-Ubergang aus.
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Abbildung 4.17:

Die Feldeffektmessung im oberen Graph zeigt den Widerstand der beiden
Bereiche, B1 in schwarz, B2 in rot. Im blauen Teil sind beide p- und im
roten n-dotiert. Dazwischen liegt ein kleiner Teil mit dem p-n-Ubergang.
Die Skizzen der Dirac-Kegel zeigen die Lage der Fermienergie in den beiden
Teilen. Die unteren Graphen zeigen den Querwiderstand bzw. das Inverse
daraus mit derselben Farbgebung bei B=2 T. Zuséatzlich ist in griin die
Kurve bei 0 T gezeigt.
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In den unteren Bildern sind Vierpunkt-Messungen des Querwiderstan-
des an den beiden Bereichen gezeigt. Hierbei wird ein Strom durch die
Kontakte A und H getrieben, und an den jeweiligen Querkontakten die
Spannung gemessen. In griin ist der Fall ohne Magnetfeld dargestellt, der
aufgrund der gut definierten Geometrie so gut wie keinen Langsanteil
aufweist. Die anderen Kurven wurden bei einem zur Probe senkrechten
Feld von B=2 T gemessen. Wie im Zweipunkt-Widerstand ist auch im
Querwiderstand eine deutliche Verschiebung der Kurven zu sehen. Der
Kehrwert, dargestellt im rechten Bild, zeigt in beiden Féllen lineares Ver-
halten. Der aus der jeweiligen Steigung berechnete Ladungstrégerdichte-
Koeffizient stimmt mit 6.54 und 6.57-10* V~'m~2 fiir Bereich B1 und
B2 gut iiberein, unterscheidet sich allerdings leicht von dem in Ab-
schnitt 4.1.1 an der selben Probe aus den SdH-Oszillationen ermittelten
(a = 6.4-10' V-Im~2). Hierbei konnte ein inhomogenes Dotierungs-
profil eine Rolle spielen. Die Nulldurchgénge liegen bei ca. Upg = 0.2 V
und 5.5 V, was gut mit den Maxima in den Zweipunkt-Messungen tiber-
einstimmt. Die Differenz von 5.3 V entspricht einer Ladungstréigerdichte
An = 3.5-10%m2,
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4.4.3 Magnetotransport-Messungen

Durch die unterschiedlichen Ladungstragerdichten kommt es im Magnet-
feld zu verschiedenen Fiillfaktoren, 1y und v, der beiden Bereiche. Ex-
perimente mit lokalen Topgates zeigen in Zweipunktmessungen je nach
Kombination der Fiillfaktoren verschiedene Plateaus, die sich, analog zu
dem Verhalten von konventionellen 2DEGs [106], mit dem Randkanalbild
verstehen lassen [15, 16, 107]. Haben die beiden Regionen B1 und B2 die
selbe Polaritédt, aber unterschiedliche Fiillfaktoren, so durchqueren die
Randzustéinde, die in beiden Bereichen vorhanden sind, den Ubergang
und tragen zur Leitfahigkeit bei. In der Region mit dem hoéheren Fiillfak-
tor zirkulieren die iiberig gebliebenen (Abb. 4.18 links). Liegt ein Uber-
gang mit unterschiedlicher Polaritit, also ein p-n-Ubergang, vor, so zir-
kulieren die Randkanile gegenldufig in den beiden Regionen (Abb. 4.18
rechts). An dem Ubergang kommt es zu einem Ausgleich der parallel lau-
fenden Kanéle. Werden nun Vierpunkt-Messungen iiber den p-n-Bereich
durchgefiihrt, ist ausschlaggebend, ob vor oder nach diesem Ausgleich
gemessen wird [108]. In der Skizze sind die zu messenden Spannungen
Uy und U, eingezeichnet, aus denen sich dann die entsprechenden Wi-
dersténde Ry o = Uy,2/1 ergeben.

Fiir den Fall gleicher Polaritdt ergibt sich:

1 1
R =0 Ry = Rg(— — —),
| el
und Falle des p-n-Ubergangs
1 1
Ri=Ri(——+—=)  R=0.
1| [vel

Die Richtung der Randkanile und somit auch die gemessenen Wider-
stdande lassen sich hierbei durch ein Umpolen des magnetischen Feldes
umkehren, was in Zweipunkt-Messungen nicht zu beobachten ist.
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Abbildung 4.18:

Randkanéle in den beiden Bereichen B1 und B2. Links ist der Fall glei-
cher Polaritit gezeigt. Recht ist das Schema im Fall des p-n-Uberganges
abgebildet. Der rote Punkt deuten die Region des Ausgleichs zwischen
den Kanélen an. Die schwarzen Bereiche markieren Source- und Drain-
Kontakt.

In Abbildung 4.19 sind Vierpunkt-Messungen bei verschiedenen Ma-
gnetfeldern dargestellt. Die Widerstdnde U; und Us wurden dabei an
gegeniiberliegenden Kontaktpaaren B-C und E-F parallel zur Strom-
richtung gemessen, und die Widerstinde R; und Rs berechnet. Ohne
Magnetfeld zeigt sich in beiden Messugen der identische Feldeffekt. Bei
den anderen beiden Messungen wurde das Magnetfeld mit + 3.5 T so
gewdhlt, dass der Abstand der Filllfaktoren Av = 4 in der Ladungs-
tragerdichte gerade der Differenz der Dotierungen der beiden Bereiche
entspricht. Dadurch werden im Bereich gleicher Dotierung gerade die
Kombinationen (v; = 2, 15 = 6) und umgekehrt erreicht. Der gemessene
Widerstand miisste dann auf der einen Seite genau (1/2-1/6)Rx=1/3Rk
entsprechen. Liegt die Backgatespannung genau in der Mitte der beiden
CNPs, bei Ugg =2.85 V, sind dann beide Bereiche im Fiillfaktor v = 2,
jedoch mit unterschiedlicher Polaritat. Hier ist ein Widerstand, jetzt auf
der anderen Seite der Probe, von (1/2+1/2)Rx=1R) zu erwarten.
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Abbildung 4.19:

R (rot) und Rs (schwarz) bei verschiedenen Magnetfeldern in Einheiten
von Ry . Die blauen Linien markieren die Werte 1 bzw. 1/3, die Griine die

Position in der Mitte der beiden CNPs.

60

113



4 Einzellagen-Graphen

In den Messungen ist genau dieses Verhalten zu beobachten. Fiir den
Fall gleicher Polaritét zeigen sich auf der einen Seite der Probe zwei
Maxima mit dem Wert Ry /3. Auf der anderen Seite ist im Bereich des
p-n-Uberganges gerade des Widerstandswert Ry zu beobachten. Wird
die Polaritéit des magnetischen Feldes gedndert, kommt es zu der erwar-
teten Vertauschung der Messkurven. Dieses Umschalten wird auch in
Abbildung 4.20 deutlich. Hier ist der Widerstand R; iiber Magnetfeld
und Backgate-Spannung aufgetragen und zeigt fiir die verschiedenen Po-
laritdten des Feldes unterschiedliches Verhalten.

R,R)

1.0

0.5

0.0

Abbildung 4.20: Messung des Langswiderstandes R;.
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Abbildung 4.21 zeigt die Feldeffektmessungen der Quer- und Langswi-
derstdnde bei einem Magnetfeld von 13 Tesla.
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Abbildung 4.21:

Magnetotransport-Messungen bei B=13 T. Oben sind die Langswider-
stinde Ry (rot) und Rz (schwarz) abgebildet, unten die Querwiderstinde
in Bereich B1 (rot) und B2 (schwarz).

Im Léngswiderstand sind die Maxima und Minima der SAH-Oszillationen
zu erkennen. Ry zeigt am CNP immer noch einen groferen Wert, der al-
lerdings unter dem bei 3.5 Tesla liegt. Die Nebenmaxima sind deutlich
kleiner als bei Rs. In der Querwiderstdnden sind quantisierten Plateaus
bei den, fiir eine Einzellage erwarteten, Werten zu erkennen, wobei die
beiden Kurven aufgrund der unterschiedlichen Dotierungen wieder in der
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Spannung verschoben sind. Wahrend fast alle Plateaus gut quantisiert
sind, kommt es im Bereich B2 bei Ugg ~ 12 V zu einer Verringerung der
Querspannung bei gleichzeitigen Fluktuationen im Langswiderstand Rs.
Dieses tritt nur bei hohen Magnetfeldern und im Fiillfaktor 2 auf und
kann auf Riickstreuung zwischen den Randkanéle zuriickzufiihren sein,
wie es auch in den Experimenten von Ozyilmaz et al. [16] bei Zweipunkt-
Messungen an p-n-Ubergéingen gezeigt wurde und auch dort nur im Fiill-
faktor 2 auftrat.
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4.5 Zusammenfassung Einzellagen

In diesem Kapitel wurden Transportmessungen an Graphen-Einzellagen
gezeigt. Typische Probenparameter wie Ladungstrigerdichte und Be-
weglichkeiten wurden bestimmt und Messungen im Magnetfeld durch-
gefiihrt. Hierbei wurde die erwartete Berrys-Phase von 7 in den SdH-
Ostzillationen ermittelt und das Auftreten des halbzahligen Quanten-
Hall-Effektes auch bei hohen Temperaturen gezeigt.

Der Einfluss auf die Transporteigenschaften von Adsorbaten an der Ober-
fliche wurde untersucht und diese mittels Heizen in Heliumatmosphére
schrittweise entfernt, wodurch im undotierten Fall eine signifikante Ver-
besserung der Transporteigenschaften beobachtete werden konnte.

Des Weiteren wurden spannungsabhéngige Aufladungen von Stérungen
untersucht, die im Bereich kleiner Ladungstrigerdichten grofen Einfluss
auf den Widerstand haben.

Im letzten Teil dieses Kapitels wurde eine Einzelage vorgestellt, die lokal
mit dem AFM verdndert wurde, sodass unterschiedlich dotierte Berei-
che vorhanden waren. Im Magnetfeld konnte beim Transport {iber den
so entstandenen p-n-Ubergang eine Abhingigkeit von der Richtung des
magnetischen Feldes gezeigt werden, die auf die Richtungsdnderung der
Randkanéle zuriickzufiihren ist.
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Kapitel 5

5 Doppellagen-Graphen

In diesem Kapitel werden Transportmessungen an unterschiedlichen Dop-
pellagen gezeigt. Zuerst wird dabei auf gekoppelte SC-Doppellagen ein-
gegangen und die Unterschiede zu Einzellagen-Graphen aufgezeigt. Den
Hauptteil dieses Kapitels bilden jedoch die Untersuchungen von verdreh-
ten Graphen-Doppellagen, deren einzelne Lagen entkoppelt sind. Bei die-
sen handelt es sich um Proben, die wahrend des Herstellungsprozesses
umgeklappt worden sind, und daher keine Bernal-Ordnung aufweisen.
Die erste dieser Proben wurde so kontaktiert, dass der Transport iiber
die Faltkante sowie im Einzelagen-Bereich gemessen werden kann. Die
Struktur der zweiten Probe erlaubt es, parallelen Transport durch die
beiden Lagen zu untersuchen. An dieser Probe werden Abschirmeffekte
diskutiert und die, fiir verdrehte Lagen erwartete, Reduktion der Fermi-
geschwindigkeit nachgewiesen.

119




5 Doppellagen-Graphen

5.1 Gekoppelte Doppellagen

In diesem Abschnitt werden die grundlegende Eigenschaften von gekop-
pelten Doppellagen-Systemen untersucht. Hierzu wurden zwei Proben
charakterisiert. Die erste, BL02, ist in Abb.5.1 dargestellt. Sie weist eine
Grofe von ca 3 mal 3 pm auf und ist nicht strukturiert. Insgesamt be-
finden sich vier Kontakte an der Probe, von denen nur zwei, A und B,
genutzt werden. Der RRS weist einen Wert von ungefihr 11 % auf, der
im Bereich des Erwarteten fiir Doppellagen liegt.
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Abbildung 5.1:

Optisches Bild der Probe BL02. Der Umriss der Probe und die beiden
genutzten Kontakte sind eingezeichnet. Der schwarze Balken entspricht
2 pum. Rechts ist der RRS fiir Substrat und Graphen abgebildet.

An der Probe wurden Zweipunkt-Messungen mit einem Strom von 200 nA
DC- und 71 nA AC-Anteil bei 1.5 Kelvin durchgefiihrt. Auf demselben
Wafer befindet sich auch die, bereits in Abschnitt (4.3) untersuchte, Ein-
zelage SLO2. Dadurch wurden die beiden Graphenflakes auf gleiche Wei-
se behandelt und ausgeheizt. Die gleichzeitig durchgefiihrten Messungen
werden hier zum Vergeich zwischen Einzel- und Doppellagen-Graphen
aufgefiihrt.

Abbildung 5.3 zeigt den Zweipunkt-Widerstand in den beiden Proben bei
Verdnderung der Backgate-Spannung ohne und mit senkrechtem magne-
tischen Feld. Im ersten Fall ist gut zu sehen, dass der Widerstand bei
der Einzellage einen deutlich steileren Verlauf zeigt, der auf eine hohe-
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Abbildung 5.2:

Feldeffekt-Messung bei " =1.5 K sowie B=0 T und 6 T. In Schwarz

ist die Messung an der Doppellage gezeigt, in Rot die Messung an der
Einzellage.
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5 Doppellagen-Graphen

re Beweglichkeit hindeutet!. Im unteren Teil sind die Messungen bei 6
Tesla gezeigt. Anhand der Lage der Minima der SdH-Oszillationen las-
sen sich die beiden Systeme eindeutig unterscheiden. Die Doppellage mit
der Berrys-Phase 8 = 27 zeigt Minima bei v = 4N, wahrend die Ein-
zellage hier genau Maxima aufweist. Abbildung 5.3 zeigt die Messungen
der Doppellage bei Magnetfeldern bis 13 T. Auch hier ist zu sehen, dass
die Minima bei anderen Fiillfaktoren als bei der Einzellage liegen (ver-
gleiche hierzu Abb. 4.2). Aus der Analyse der Periode bei konstanten
Magnetfeldern ergibt sich hier ein Ladungstrigerdichte-Koeffizient von
a=~6.7 -10" V-Im—2

0 4

8 12
B(T)

Abbildung 5.3:
Zweipunkt-Widerstand der Doppellage BL02 iiber Magnetfeld und Back-
gatespannung. In Rot sind Fiillfaktoren markiert.

!Aufgrund der Kontaktwiderstinde und der Geometrie (diese Proben wurden
nicht vorstrukturiert) kann die Mobilitdt nur ungefdhr abgeschitzt werden.
Hierbei ergibt sich ein Wert von ca 7000-10000 cm?(Vs)™* fiir die Einzellage,
und ein Wert von 2000-3000 cm?(Vs) ™" fiir die Doppellage.
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5.1 Gekoppelte Doppellagen
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Abbildung 5.4:

Feldeffektmessung bei 0.5 T und verschiedenen Temperaturen, T=5, 10,
15, 20, 28, 38, 46, 68, 82, 150, 200 und 250 K. H&here Temperaturen
entsprechen den Kurven mit kleinerem maximalen Widerstand. Im kleinen
Bild ist der normierte Widerstand am CNP der Doppellage BL02 (rot) und
der Einzellage SLO02 (schwarz) dargestellt.

Ein weiterer Unterschied zwischen Einzel- und Doppelagen liegt in der
Temperaturabhéngigkeit am CNP. Abbildung 5.4 zeigt den Feldeffekt
gemessen an BLO02 bei verschiedenen Temperaturen. Hierbei wurde ein
kleines magnetisches Feld von 0.5 T angelegt, um einen Einfluss von
schwacher Lokalisierung auszuschliefen. Es ist hierbei eine starke Re-
duzierung des maximalen Widerstandes zu erkennen. Im Vergleich dazu
zeigt eine Einzellage nur geringe Anderungen. Dieses ist konsistent mit
den Angaben in der Literatur [109, 71|, und ldsst sich auf die unter-
schiedlichen Zustandsdichten am CNP zuriickfithren. Der Widerstand
am CNP sinkt mit einer steigenden Menge von thermisch angeregten
Ladungstriagern, die im Fall einer Doppelage bei Raumtemperatur mit
10'® m~2 eine Grokenordnung iiber der von Einzellagen liegt [71]. In
Einzellagen existieren im Bereich der globalen Ladungsneutralitdt am
CNP lokal dotierte Bereiche, die elektron-hole-puddles [66]. Durch die so
vorhandenen Restladungstrégerdichte spielen die zusétzlichen thermisch
angeregten bis 300 Kelvin keine Rolle. Anders in hochreinen Proben, bei
denen das Substrat entfernt wurde. In diesem Fall ist aufgrund der ge-
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5 Doppellagen-Graphen

ringen Restladungstragerdichte eine starke Temperaturabhéngigkeit zu
beobachten [110].
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Abbildung 5.5:

Probe BLO1 im Lichtmikroskop. Eingezeichnet sind die Strukturierung
(schwarze Linien) und die benutzten Kontakte (gelb). Der schwarze Balken
entspricht 5 um. Der Graph rechts zeigt SdH-Oszillationen im Langswi-
derstand, aufgetragen gegen das Inverse des senkrechten Magnetfeldes.
Zusatzlich sind einige Fiillfaktoren markiert.

Um die fiir eine Doppellage charakteristischen Hallplateaus zu bestim-
men, werden Vierpunkt-Messungen an einer weiteren Probe durchge-
fiihrt. Abbildung 5.5 zeigt die Doppellagen BLO1 auf Substrat C. Da
die Proben auf diesem, wie in Abschnitt 3.1.1 beschrieben, starke Hys-
terese aufweisen, konnten nur Messungen mit konstanter Backgatespan-
nung ausgewertet werden. Im optischen Bild sind auch die, nach dieser
Aufnahme durchgefithrte, Strukturierung sowie die genutzten Kontakte
eingezeichnet. Es wurden DC-Messungen mit einem Strom von 500 nA
durchgefiihrt, der durch die Kontakte A und C {iber die Probe flieftt. An
den Kontakten D und E wird der Léngswiderstand bestimmt. Die ge-
messene Spannung zwischen E und B besteht aus einem Longitudinalen-
und einem Queranteil, der dann wie folgt ermittelt werden kann: Es
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5.1 Gekoppelte Doppellagen

wird davon ausgegangen, dass aufgrund der gut definierten Geometrie
der Queranteil ohne magnetisches Feld null sein muss, sodass der gemes-
sene Wert bei 0 Tesla dem Langsanteil entspricht. Dieser wird mit dem
an den anderen Kontakten gemessenen Léangsanteil verglichen und dann
bei den folgenden Messungen anteilig subtrahiert.

Rechts in Abbildung 5.5 ist der Léngswiderstand bei einer konstan-
ten Backgate-Spannung von +80 V {iber dem Inversen des magneti-
schen Feldes gezeigt. Die Ubergiinge von weiss zu blau entsprechen der
Lage der Minima und auch dem extrapolierten Ubergang bei null. Es
zeigt sich also eine Abfolge, die konsistent mit einer erwarteten Berrys-
Phase von 27 ist. Die Periode betriigt 0.0165 T~!, was einer Ladungs-
tragerdichte von 5.86 -10'®m~2 entspricht. Das Substrat besitzt eine
Oxidschicht von 265 nm, der daraus berechnete Ladungsdichtekoeffizi-
ent hat dann einen Wert von a ~ 8.1 - 10 V~™'m~2. Die ermittelte
Ladungstragerdichte entspricht daher einer effektiven Backgatespannung
Uerr = Upg — Uy = 72 V. Die Differenz von 8 V zur angelegten Span-
nung ist auf die Hysterese oder Dotierung zuriickzufiihren.
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Abbildung 5.6:
Langs- und Querwiderstand in einer SC-Doppellage bei Upg = +80 V.
Fillfaktoren und dazugehdrige Hallplateaus sind gekennzeichnet.
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5 Doppellagen-Graphen

Abbildung 5.6 zeigt Longitudinal- und Querwiderstand bei derselben
konstanten Backgate-Spannung (4+80 V) in Abhéngigkeit von dem an-
gelegten Magnetfeld. Die ermittelten Fiillfaktoren von 20 bis 36 sind ge-
kennzeichnet. Bei diesen sind im Querwiderstand Quanten-Hall-Plateaus
zu erkennen, die gut mit den erwarteten Werten von Ry /v iibereinstim-
men. Aus dem linearen Anstieg der Hallsteigung bis 6 T ergibt sich eine
Ladungstrigerdichte von 5.7-10'6 m~2, die gut mit dem Wert aus den
SdH-Oszillationen {iibereinstimmt. Aus dem Langswiderstand bei null
Tesla R(0T) ~ 1700 © und einem Geometriefaktor von v = 2 ergibt sich
eine Beweglichkeit von p ~ 1250 cm?V—1s71,

An den beiden untersuchten Proben lassen sich die grundlegenden Trans-
porteigenschaften von Graphen-Doppellagen beobachten. Genauso wie
bei Einzellagen lassen sich Ladungstragerdichten mithife eines Gates ver-
dndern und der elektrische Feldeffekt beobachten. Dabei zeigen die Be-
weglichkeiten der Ladungstrager in SC-Doppellagen kleinere Werte als
bei EL-Graphen, was mit den Angaben in der Literatur, z. B. in [71],
iibereinstimmt. Ein weiterer Unterschied zu EL-Graphen ist die starke
Temperaturabhéngigkeit im Bereich kleiner Ladungstrigerdichten. Im
Magnetfeld lassen sich an den Doppellagen SdH-Oszillationen mit einer
Berrys-Phase von 27 und der Quanten-Hall-Effekt mit Plateaus bei den
erwarteten Werten beobachten.
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5.2 Gefaltete Einzellage

5.2 Gefaltete Einzellage

In diesem Abschnitt wird eine umgeklappte Probe untersucht, und der
Transport durch den gefalteten Bereich betrachtet.
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Abbildung 5.7:

Links: Probe TO1 im Lichtmikroskop. Der schwarze Balken entspricht
5 wm. Unten: Der RRS mit je einem Maximum fiir das Substrat und
fiir den Einzel- und Doppellagen-Bereich. Das Schema rechts zeigt die
Kontaktierung der Probe.

Bei der Probe TO1 handelt es sich um eine beim Herstellungsprozess
gefaltete Einzellage, bei der die beiden freiliegenden Enden aufserhalb
des geklappten Bereiches je zweimal kontaktiert sind (Schema 5.7). Die
Probe weist eine Lénge von ca. 18 pum auf. Der RRS zeigt ein Maxi-
mum bei 5.7% sowie eins bei 11.3%, entsprechend dem Einzel- und dem
Doppellagen-Bereich. Abbildung 5.8 zeigt die AFM-Aufnahme des ge-
klappten Mittelteils, hohere Bereiche sind heller dargestellt. Gut zu er-
kennen sind die Bereiche mit einer und zwei Lagen. Der Ubergang zwi-
schen diesen scheint auf der linken Seite schérfer zu sein, was vermuten
lasst, dass der von links kommende Teil in der Doppellage unten liegt. In
der Abbildung sind mehrere, senkrecht zur Schnittrichtung gemittelte,
Querschnitte markiert, die unten im Detail zu sehen sind. Querschnitt
a) wurde bereits im Probenherstellungskapitel gezeigt (3.6). Es ergab
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5 Doppellagen-Graphen

sich eine Stufenhohe von Substrat zu Einzellage von ca. 1.2 nm. Die
andere Seite bei Schnitt (b) ist mit 1.4 nm etwas hoher. Diese Grofen-
ordnung fiir den Substrat-Graphen-Ubergang entspricht dem Erwarte-
ten. Die Stufe von Graphen zu Graphen (c) betrigt ungefihr 5.5 A,
also etwas mehr als bei der Bernalstapelung. Dies ist auf die Verdrehung
der Lagen zuriickzufithren. Wird die Stufenhthe bei (d) gemessen, al-
so am Ubergang Substrat zur Faltkante der Doppellage, so ergeben sich
fast 2 nm. Dies ist dann die Kombination aus erhéhter Lagendistanz und
der Hohe Graphen-Substrat. Hierzu kommt moglicherweise noch ein Teil
aus der Faltung, da die beiden Lagen nicht flach aufeinander liegen, son-
dern am Rand einen gewissen Faltradius aufweisen [111]. Am Anfang
der Doppellage ist auch eine kleine Erhohung zu sehen, die genau von
diesem hervorgerufen sein kénnte.
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Abbildung 5.8:

AFM Bild des mittleren Teils der Probe TO1. Der schwarze Balken ent-
spricht 1 um. Eingezeichnet sind 4 Flidchen, an denen gemittelte Schnitte
vorgenommen wurden, darunter auch die drei unten gezeigten. Dabei han-
delt es sich um die Uberginge b) Substrat-Einzellage, c) Graphen-Graphen
sowie d) Substrat-Doppellage.
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5.2 Gefaltete Einzellage

5.2.1 Transport iiber die Faltung
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Abbildung 5.9:

Feldeffektmessungen in verschiedenen Kombinationen. Im oberen Dia-
gramm sind verschiedene Vierpunkt-Varianten (grin Rac—pp, rot
Rep—ac , schwarz Rpc—_ap) lber den Knick abgebildet. Unten wer-
den bei einem Strom durch B-D verschiedene Widerstinde ermittelt: rot
RBD—AC, griin RBD—AD. schwarz RBD—CD-

Um Transportmessungen durchzufiithren wurde die Probe nach dem ers-
ten Ausheizen in den Kryostaten eingebaut und dort wieder ausgeheizt.
Der Punkt maximalen Widerstandes im Feldeffekt liefs sich dabei, trotz
mehrmaligem Ausheizens, jedoch nicht auf null bringen. Die Messun-
gen werden mit einem AC-Anteil von 141 nA und einem DC-Anteil von
500 nA durchgefiihrt. Der Kontakt B zeigte einen hohen Widerstand und
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5 Doppellagen-Graphen

starkes Rauschen, wahrscheinlich aufgrund eines Risses im kontaktierten
Graphen. Die daraus entstehenden Eigenschaften und die Bildung eines
Quantenpunktes durch die Verengung sind im Anhang genauer gezeigt.
Dieser Kontakt wurde deswegen im Folgenden bei Spannungsmessungen
nur in Vierpunkt-Konfiguration verwendet.

In Abbildung 5.9 sind die Transportmessungen iiber verschiedene Kon-
takte der Probe gezeigt. Bei verschiedenen Varianten der Vierpunkt-
Messung {iber den Knick ist immer eine Doppelspitzenstruktur zu er-
kennen, mit einem Maximum, M1, bei ca. -20 V und einem Zweiten,
M2, bei -43 V. Der untere Teil zeigt Drei- und Vierpunkt-Messungen
im Vergleich. Dabei wird der Strom wieder iiber den Knick getrieben,
aber auch ein Spannungsabfall vor diesem gemessen. Die entsprechende
schwarze Kurve charakterisiert also den Einzellagenteil und zeigt nur das
Maximum M1 bei der kleineren Spannung.

Wird nun ein Magnetfeld von 13 T angelegt, so sind SAH-Oszillationen zu
sehen (5.10) sowie ein Anteil aus dem Querwiderstand. Es ist nur eine
Oszillation zu beobachten, die sich dem Peak bei kleineren Backgate-
Spannungen zuordnen lésst, also dem Einzellagen-Abschnitt. Abgebil-
det sind wieder verschiedene Messungen iiber den Knick. Der Abstand
der Minima betrdgt 19 V, was einem Ladungstriagerdichtekoeffizeinten
von a ~ 6.6 - 101 /m? entspricht. Dies ist der erwarteten Wert fiir eine
Einzellage, es sind keine Abschirmungseffekte des elekrischen Feldes zu
beobachten.

Um den Querwiderstand zu berechnen, werden nach van der Pauw ver-
schiedene Kombinationen gemessen und voneinander abgezogen [75]. Der
gesuchte Queranteil ergibt sich zur Hélfte der Differenz der beiden Mes-
sungen iiber Kreuz:

Do = Racpp(13T) — Rppac(13T) — Racep(0 T) + Rppac(0 T')

Diese Ergebnisse miissen jedoch mit Vorsicht betrachtet werden, da die
genutzte Methode eine homogene diinne Schicht voraussetzt, wihrend
hier ein komplexes gefaltetes System vorliegt.
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Abbildung 5.10:

Feldeffektmessung im Magnetfeld B=13 T. Oben sind Vierpunkt-
Messungen iiber den Knick dargestellt (grin Rac—pp, rot Rep—ac,
schwarz Rpc—ap). Im mittleren Teil ist die Differenz der roten und gri-
nen Kurve bei B =13 T und in selber Konfiguration auch bei 0 T ab-
gebildet (rot). Hierbei wurde der Faktor 2 aus der van der Pauw-Formel
bereits einbezogen. Das Inverse der Messung bei 13 T ist in der unteren
Abbildung dargestellt.
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5 Doppellagen-Graphen

Abbildung (5.10) (mitte) zeigt die Differenzen aus den beiden Konfi-
gurationen, einmal mit und einmal ohne Magnetfeld. In der genutzen
Konfiguration ist die Differenz der Messungen iiber Kreuz ohne Magnet-
feld fast null, sodass die Differenz bei 13 T (schwarze Kurve) ungefihr
2psy entspricht. Hier zeigen sich bei 13 Tesla QHE-Plateaus, die im In-
versen im unteren Bild deutlicher hervortreten.

Die Plateau-Werte in Rg /ps, ergeben sich fiir Locherleitung zu 2.5 und
8.5 und fiir die Elektronen zu -2.5, -7.5, -12. Da die ersten Plateaus bei
kleinen Fiillfaktoren nicht ganz ausgeprégt sind, konnte es sich hier um
die Reihenfolge 4, 8, 12 handeln, wie sie fiir gekoppelte Doppellagensyste-
me typisch ist. Ahnliche Werte konnten aber auch fiir verdrehte Systeme
mit nur leicht entkoppelten Lagen gemessen werden [51, 54].

In 5.11 ist die komplette Messung von Rgp_ 4¢ bei Variation von Ma-
gnetfeld und Backgatespannung gezeigt, um die Entwicklung der Maxi-
ma deutlich zu machen. Abgebildet sind Aufsicht und die dreidimensio-
nale Darstellung. Wahrend sich aus dem ersten Peak, M1, bei -20 V die
Oszillationen facherférmig ausbreiten, bleibt das zweite Maximum M2
konstant und verschmilzt bei hohen Magnetfeldern mit dem Queranteil
des Anderen. Im Bereich von 40 Volt sind weitere Strukturen zu erken-
nen, die sich nicht genau zuordnen lassen, und wahrscheinlich durch die
wenig definierten Geometrie der Probe zustande kommen.
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Abbildung 5.11:
Widerstandsmessung bei Variation von Backgatespannung und Magnet-

feld. Zu sehen ist der Widerstand Rgp_ ac einmal in Aufsicht und einmal
in der dreidimensionalen Darstellung.
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5 Doppellagen-Graphen

Wird die Temperatur verdndert, hat dies unterschiedliche Einfliisse auf
die beiden Maxima. In Abbildung 5.12 ist die Messung bei B=0 T und
T=1.5 und 140 K gezeigt. Wahrend das Maximum M1 bei der kleine-
ren Gatespannung nahezu unveridndert bleibt, wie es fiir eine Einzellage
erwartet wird, gibt es im Anderen eine Reduzierung des Widerstandes
um fast 20 %. Damit entspricht die Temperaturabhéngigkeit des ersten
Peaks der einer Einzellage, wahrend der Peak bei negativeren Spannun-
gen eher einer Doppellage dhnelt. Sowohl SC-[71] als auch verdrehte
Doppellagen (siehe nichster Teil) zeigen eine starke Reduzierung des
maximalen Widerstandes bei steigenden Temperaturen.
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Abbildung 5.12:
Messungen von Rgp_ac bei 1.5 (rot) und 140 K (schwarz). Die untere
Kurve zeigt die Differenz aus diesen beiden Messungen.
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Insgesamt lasst sich das Maximum M1 dem Einzellagen Bereich zuord-
nen, wihrend das Zweite seinen Ursprung in dem umgeklappten Bereich
hat. Solche Doppelspitzen sind auch in Proben mit Topgates und somit
lokal verédnderter Ladungstriagerdichte zu beobachten. Daher kénnen hier
entweder die Lagen an sich oder auch zwischen den Lagen festgesetzte
Dotieratome ausschlaggebend sein. Dies wiirde dann lokal fiir eine Ver-
schiebung der Fermienergie und die beobachtete Struktur sorgen. Der
letzte Ansatz wird dadurch unterstiitzt, dass nach spéterem, noch lén-
gerem, Ausheizen die Gesamtverschiebung der beiden Peaks verkleinert
werden konnte (M1 bei -10 V, M2 bei -20 V), die beiden Peaks aber
noch klar erkennbar waren. Was bei den Messungen nicht zu beobachten
ist, sind die theoretisch vorhergesagten starken Osrzillationen [111] beim
Transport {iber die Faltung oder Effekte vom Tunneln zwischen den La-
gen.

Die Transportmessugen zeigen zum einen SdH-Oszillationen ohne Ab-
schirmeffekte, zum Anderen Plateaus im Querwiderstand die eher zu
einer Doppellage passen als zu EL-Graphen. Zusétzlich zeigt der zweite
Peak, M2, eine Temperaturabhéngigkeit, wie sie auch her fiir Doppel-
lagen zu erwarten ist. Moglich wére also eine Kopplung der beiden La-
gen im Uberlapp Bereich, wobei auch die noch bestehende Verbindung
an der Faltkannte eine Rolle spielen kénnte. Eine klare Trennung von
Transporteigenschafetn der beiden gestapelten Lagen ist hier nicht mog-
lich. Dieses gelingt besser im néchsten Kapitel am Beispiel von parallel
kontaktierten Lagen.
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5.3 Entkoppelte Einzellagen

In diesem Abschnitt wird der parallele Transport durch zwei entkoppelte
Einzellagen untersucht. Der Aufbau der Probe T02 ist in Abbildung 5.13
skizziert. Zwei Einzellagen (untere Lage 1 in Blau, obere Lage 2 in Rot)
werden hierbei gemeinsam kontaktiert und vermessen.

Lage 2

Lage 1

Abbildung 5.13:
Schematische Darstellung der Doppellagenprobe. Zwei verdrehte Einzella-
gen bilden eine Hallbarstruktur und sind gemeinsam kontaktiert.

Bei dieser Probe handelt es sich um eine Graphen-Doppellage, die kei-
ne Bernalstapelung aufweist. Am linken oberen Rand der Probe (Abb.
(5.14)) ist ein dunkler Bereich zu sehen, der auf eine Faltung hindeutet.
Die Probe wurde mit der Standardmethode zu einem Hallbar struktu-
riert. Hierbei wurden dreimal jeweils 120 Sekunden mit 100 Watt geétzt,
die Umklappkante wurde hierbei durchtrennt. Von den aufgebrachten
Kontakten wurden nur drei Stiick genutzt, die hier mit A, B, und C
bezeichnet sind. Fiir den Steg zwischen A und B bzw. C ldsst sich ein
Geometriefaktor von v = 4.1 angeben. Aufnahmen mit dem Rasterkraft-
mikroskop am gedtzten Rand zeigen eine doppelstufige Struktur (Abb.
5.14 rechts). Die erste Stufe ist hierbei der Ubergang vom Siliziumdi-
oxid zur unteren Lage 1 mit einer Héhe von ca. 11 A. Die zweite Stufe
zwischen Lage 1 und Lage 2 entspricht ca. 6 A. Dieser, in Bezug auf SC-
Bilayer, erhohte Lagen-Abstand deutet auf die Verdrehung der Lagen
und aufgrund des hohen Wertes auch auf einen kleinen Rotationswinkel
hin (siehe Abschnitt 2.1.4).
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Abbildung 5.14:

Probe T02. Links sind optische Bilder vor und nach dem Strukturieren zu
sehen. Der schwarze Balken entspricht 5 um.Die verwendeten Kontakte A,
B und C sind eingezeichnet. Rechts sind Rasterkraftaufnahmen vom Pro-
benrand gezeigt. Im oberen Bild ist die Aufnahme des farblich kodierten
Héhenprofils zu sehen. Unten ist der gemittelte Querschnitt abgebildet.
Die roten Dreiecke markieren hierbei jeweils die Stufen Substrat-Lagel
bzw. Lagel-Lage2.



5.3 Entkoppelte Einzellagen

5.3.1 Paralleler Transport
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Abbildung 5.15:

Transportmessung bei T=1.5 K und B=0 T. In Schwarz ist der spezifische
Widerstand aufgetragen, in Rot die linearisierte Leitfahigkeit nach Abzug
des Kontaktwiderstandes.

Erste Charakterisierungsmessungen werden bei 1.5 Kelvin ohne ange-
legtes Magnetfeld mit einem DC-Strom von 500 nA durchgefiihrt. Der
Langswiderstand Ryp_ 4 weist bei Variation der Backgate-Spannung
den typischen Feldeffekt mit einem Maximum bei Uy = 11.5 V auf. Diese
Verschiebung ist auf Dotierungen mit Wasser an der Oberflache zuriick-
zufiihren, da die Probe nur einmal vor dem Einbau ausgeheizt wurde und
beim Transport zum Kryostaten wieder kurz der Umgebung ausgesetzt
war.

Abbildung 5.15 zeigt den, mit dem Geometriefaktor berechneten, spe-
zifischen Widerstand. Da es sich um eine Dreipunkt-Messung handelt,
enthilt die gezeigte Widerstandskurve noch Anteile aus dem Kontakt
A. Durch Linearisierung des Leitwertes bei hohen Ladungstriagerdich-
ten kann der Kontaktwiderstand zu Rc = 350 2 sowie die linearisierte
Leitfahigkeit ¢* bestimmt werden. Durch diese Methode werden auch
mogliche konstante Widerstandsanteile aufgrund von SRS entfernt.

Der maximale Widerstand nach der Subtraktion betrigt R4, &~ 3300 €2,
was ungefihr der Hailfte des fiir Einzellagen berichteten Wertes & =
6453 € entspricht [17]. Dies ist ein erster Hinweis auf ein System mit
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zwei parallel leitenden Graphenschichten, da sich in diesem Fall die Leit-
fahigkeiten addieren bzw. der Widerstand halbieren sollte.
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Abbildung 5.16:

Zweipunkt-Messung an den Kontakten A und C bei einer Temperatur von
1.5 Kelvin und einer Backgatespannung von +70 V. Der Widerstand ist
in Abhangigkeit des inversen Magnetfeldes aufgetragen. Der rechte Graph
zeigt einen vergroRerten Ausschnitt bei groRen Magnetfeldern im Bereich
der Oszillation mit kleiner Periode. Die Abfolge der Maxima fiir beide
Oszillationen ist farblich unterlegt und die entsprechenden Fiillfaktoren
sind jeweils angeben.

Um das System genauer zu untersuchen, wurde die Probe unter Ein-
fluss eines senkrechten magnetischen Feldes vermessen. Im Langswider-
stand werden hierbei SAH-Oszillationen beobachtet, die sich signifikant
von denen in Einzellagen oder SC-Doppellagen gemessenen unterschei-
den. Der Widerstand R ¢ bei einer konstanten Backgatespannung von
Upg = +70 V ist in Abbildung 5.16 iiber dem inversen Magnetfeld
aufgetragen. Es lassen sich dabei zwei Oszillationen mit den konstanten
Perioden Bp; = 0.026 T~! und Bpy = 0.3 T~! identifizieren. Die ent-
sprechenden Fiillfaktoren sind fiir beide Fille angegeben. Anhand der
farbigen Késten ldsst sich ein Maximum bei 0 extrapolieren, d. h. beide
Ostzillationen besitzen eine Berrys Phase von 8 = 7. Dies ist charakteris-
tisch fiir Einzellagen-Graphen und lasst darauf schlieffen, dass paralleler
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Transport durch zwei Einzellagen stattfindet. In der Messung sind bereits
die Unterschiede im Ladungstransport in den beiden Lagen erkennbar,
die im nédchsten Unterabschnitt 5.3.2 genauer untersucht werden. Zum
FEinen deutet der unterschiedliche Abstand der Maxima auf verschiedene
Ladungstriagerdichten in den beiden Lagen hin. Zum Anderen unterschei-
den sind die Magnetfelder, ab denen die Oszillationen sichbar werden,
was auf hohere Quantenstreuzeiten in der oberen Lage zuriickzufiihren
ist.
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5.3.2 Abschirmeffekte

In diesem Unterabschnitt werden die Unterschiede in den Transportei-
genschaften der beiden Lagen erldutert. Bei der Messung des Langswi-
derstandes in Abbildung 5.16 waren bereits die verschiedenen Anteile der
Lagen aufgrund der verschiedenen Perioden Bp der SdH-Oszillationen
unterscheidbar, was direkt auf unterschiedliche Ladungstréagerdichten in
den beiden Lagen zuriickzufiihren ist. Dies ldsst sich durch eine Ab-
schirmung des durch die Backgatespannung erzeugten elektrischen Fel-
des erkldren (siche Abschnitt 2.2.1.1). Diese Abschirmung fiithrt dazu,
dass wesentlich weniger Ladungstriger in die obere als die untere La-
ge induziert werden. Die Ladungstrigerdichten n; und ny wurden nach
Gleichung 2.9 fiir beide Lagen und bei verschiedene Backgatespannun-
gen bestimmt. Das Verhéltnis der Ladungstrigerdichten im Bereich der
negativen Gatespannungen, d. h. der Lochleitung, betrdgt zwischen 7
und 8, wiahrend dieser Unterschied im Bereich der Elektronenleitung um
den Faktor 2-5 grofer ist. In Abbildung 5.17 sind die berechneten Werte
sowie die theoretische Kurve gezeigt. Fiir die Kurve wurden als Para-
meter hierbei 6n = 2 - 10'>m~2 und ein Abstand der Lagen von 1.5 nm
gewéahlt. Fir die Abweichung zur Messung kénnen eine Reihe von Griin-
den ausschlaggebend sein, z. B. inhomogene oder zuséatzliche Dotierung
unter oder zwischen den Lagen oder auch eine Wellung der Probe.

Ein weiterer Unterschied der elektronischen Eigenschaften der Lagen
lasst sich anhand der Beweglichkeiten der Ladungstréger zeigen. Um
diese Werte p; und po fiir die beiden Lagen zu bestimmen, wird fiir den
Bereich grofterer Ladungstrigerdichten ein einfaches Modell von zwei
parallelen Leitern angewendet [26]. Die Leitfihigkeit eines solchen Sys-
tems ergibt dabei zu:

o(Upa)" = 01(Upa)* + 02(Upg)”"
=e- (ul . nl(UB(;) + o - ng(UB(;)). (51)
07 2, 1,2 und ny o sind hierbei die Leitfédhigkeiten, die Beweglichkeiten

bzw. die Ladungstrigerdichten der unteren(1) und oberen(2) Lage. Es
werden jeweils die linearisierten Leitfahigkeiten genutzt.
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Abbildung 5.17:

Der obere Teil zeigt die Bestimmung von B bei zwei verschiedenen Back-
gatespannungen, -70 V und -40 V. Hierbei wurde die Messung einmal iiber
Fiillfaktoren der oberen Lage (rot unterlegt) und in VergroRerung iiber die
der untere Lage (blau unterlegt) aufgetragen. Die farbigen Flichen zeigen
dabei jeweils die Periodizitdt an. Unten sind die aus diesen Abstdnden
berechneten Ladungstrégerdichten (n1 untere und no obere Lage) auf-
getragen. Die Kasten markieren die Werte aus den oberen Beispielen, in
schwarz ist zusatzlich die theoretische Kurve nach Formel 2.5 gezeigt.
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Abbildung 5.18:
Parameter k und ¢ fiir Elektronen- und Lochleitung. Die Nihrungen sind

als Geraden gezeigt.

Zur weiteren Berechnung wird der Parameter ((V) und das Verhéltnis
der Ladungstrigerdichten, k, eingefiihrt.

¢((Ug) = a(Upqg)"/(en2(Upq))
k(Upa) = nm(Upa)/n2(Usc)-

Diese beiden Groéfsen konnen anhand der bereits gezeigten Leitfahigkeit
und der berechneten Ladungstrigerdichten bestimmt werden. Setzt man
diese in Gleichung 5.1 ein, so gelangt man zu der linearen Gleichung, in
der nur noch die Beweglichkeiten der Ladungstrager in den beiden Lagen
unbekannt sind:

C(Usg) = p1 - k(Upg) + po- (5.2)
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Die berechneten Werte fiir x und ¢ sind in den Abbildungen 5.18 fiir
den Locher-(Ugg = —60 V bis —17 V) und Elektronenbereich (Upg =
39 V bis 60 V) aufgetragen und zeigen den erwarteten linearen Verlauf.
Die Fitparameter einer Geraden durch diese Punkten, Steigung und y-
Abschnitt, sind die gesuchten und in folgender Tabelle 5.1 aufgelisteten
Beweglichkeiten.

i1 (em?/Vs) [ palem?/Vs)
Locher 2600 9500
Elektronen 3800 12300

Tabelle 5.1:
Beweglichkeiten von Léchern und Elektronen in den beiden Lagen.

Zum einen ist hierbei eine Asymmetrie zwischen Lochern und Elektro-
nen vorhanden, die auf die Dotierung zuriickzufiihren sein kann. Zum
anderen weisen die Beweglichkeiten in der oberen Lage deutlich hohere
Werte als in der unteren auf. Dies hdngt damit zusammen, dass die obe-
re Lage sich nicht direkt auf dem Substrat befindet. Dieses beeinflusst
die Beweglichkeit der Ladungstriager durch Ladungsfallen, Oberflachen-
Phononen oder die Begiinstigung von Wellung [110]. Dieses kann vermie-
den werden, indem das Siliziumdioxid entfernt [112] oder Graphen auf
Bornitrid aufgebracht wird [113]. Ahnlich wie letzteres wirkt hier die un-
tere Graphenschicht als Pseudosubstrat fiir die obere Lage und schirmt
Substrateffekte aus dem Dioxid ab.

Als weiterer Hinweis auf diese Abschirmung des Substrates werden die
Quanten- und Transportstreuzeiten 7, und 7; untersucht. Letztere er-
geben sich direkt aus den Beweglichkeiten der Ladungstriager nach 7 =
mep/e. Die Quantenstreuzeiten werden, iiber den Dinglefaktor nach For-
mel 2.10, aus den im néchsten Unterkapitel vorgestellten temperaturab-
hangigen Messungen gewonnen. Die Ergebnisse dieser Berechnungen sind
bereits hier in Graph 5.19 dargestellt.
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Abbildung 5.19:
Transport- (Linien) und Quantenstreuzeiten (Symbole) fiir die beiden La-
gen (untere blau, obere rot) iiber der Wurzel aus der Ladungstrigerdichte.

Die erh6hten Transportstreuzeiten in der oberen Lage im Vergleich zur
unteren folgen direkt aus den hoheren Mobilitdten. Die Quantenstreu-
zeiten zeigen fiir die untere Lage mit der Ladungstrigerdichte steigende
Werte zwischen 20 und 70 fs. Die Werte fiir die obere Lage lassen sich
aufgrund der verschiedenen Ladungstrigerdichten nicht direkt verglei-
chen, zeigen aber bereits bei kleinen Ladungstrigerdichten grofere Wer-
te als die kleinsten der unteren Lage. Es lassen sich also auch erhdhte
Quantenstreuzeiten in der oberen Lage annehmen, was wiederum auf die
Abschirmung von Einfliissen von dem Substrat zuriickzufiihren ist.
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5.3.3 Temperaturabhingige Messungen
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Abbildung 5.20:

Links: Langswiderstand bei Upe = +60 V Backgatespannung und ver-
schiedenen Temperaturen (schwarz 1.5, rot 10, griin 15, blau 25 und tiirkis
35 Kelvin). Eine Messung bei 50 Kelvin wurde jeweils abgezogen. A; und
Ay markieren die Maxima, an denen im rechten Bild beispielhaft die Tem-
peraturverlaufe gezeigt sind. Hierbei ist die, bei 1.5 K auf 1 normierte,
Amplitude iiber dem Quotienten aus Temperatur und Magnetfeld auf-
getragen. Die schwarzen Punkte sind die ermittelten Werte, die grauen
Linien die passenden Fits des Temperatur-Amplituden-Faktors.

Um weitere Informationen iiber die Probe zu erhalten, wurden tempera-
turabhingige Messungen durchgefiihrt. In Abbildung 5.20 sind tempe-
raturabhéngige SAH-Oszillationen bei Ugg = +60 V dargestellt. Da nur
die Amplitude benétigt wird, wurde ein Hintergrund bei 50 Kelvin abge-
zogen. An je einem Maxima (fiir die untere Lage A; bei1/B = 1/8.14 T,
fiir die obere Lage Ay bei 1/B = 1/2.44 T) ist im rechten Bild der Ver-
lauf der Amplitude iiber der Temperatur gezeigt. Die Verringerung der
Amplitude ist hierbei durch den Temperatur-Amplituden-Faktor Ry ge-
geben (Formel 2.11). Einziger variabler Parameter ist die Zyklotronfre-
quenz w,, aus der sich direkt die Zyklotronmasse m. = eB/w,. berechnen
lasst. Diese ist in Graphen proportional zu der Wurzel aus der Ladungs-
tragerdichte.
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Das Ergebnis der Auswertung der Temperaturabhéngigkeit der Ampli-
tuden ist in Abbildung 5.21 gezeigt. Fiir die Analyse der oberen Lage
standen aufgrund der geringen Ladungstrigerdichte nur wenige Extrema
zur Verfligung. Weiterhin waren hierbei aufgrund der héheren Streuzei-
ten in der als Hintergrund abgezogenen Messung bei 50 K noch Anteile
der Oszillationsamplitude vorhanden. Daher wird im Folgenden nur die
untere Lage (blaue Datenpunkte) diskutiert. Als gestrichelte Linie sind
zum Vergleich die fiir eine Einzellage erwarteten, signifikant kleineren
Werte eingezeichnet.

n (10cm’)

Abbildung 5.21:

Ermittelte Zyklotronmassen aufgetragen in Prozent der Elektronenmasse
m. gegen die Ladungstragerdichte n. Die roten Punkte gehdren zu der
oberen, die blauen zu der unteren Lage. Die gestrichelte Line zeigt die fiir
eine Einzellage erwarteten Werte. Die gepunkteten bzw. durchgezogenen
Linien zeigen die symmetrisch bzw. asymmetrisch angepassten Kurven.

Die Zyklotronmasse héngt nach Formel 2.12 nur von Konstanten, der be-
kannten Ladungstrigerdichte und der Fermigeschwindigkeit, ab, die als
einziger verdnderbarer Parameter bleibt. Bei einer Einzellage ist diese
vp = 1.05 - 10° m/s, weist aber bei verdrehten Lagen kleinere Wer-
te auf. Durch Anpassung der wurzelférmigen Abhéngigkeit der Zyklo-
tronmassen zur Ladungstragerdichte erhilt man bei Annahme einer fiir
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Elektronen und Locher gleichen Fermigeschwindigkeit einen Wert von
Op = 0.71-10% m/s. Dieser Fall ist als gestrichelten Linie gezeigt. Bessere
Ubereinstimmung ergibt sich bei getrennter Betrachtung der Ladungs-
tragerarten. Dadurch ergeben sich aus den als durchgezogenen Linie ge-
zeigten Fits 9 = 0.66 und o = 0.81 - 106 m/s fiir Elektronen bzw.
Locher. Die hier gezeigte Reduzierung der Fermigeschwindigkeit in ver-
drehten Einzellagen wurde theoretisch vorhergesagt [63]. Experimentell
wurde dieses auch an epitaktischem Graphen [114] und an geklappten
Lagen mithilfe von Ramanspektroskopie nachgewiesen [115]. Aufgrund
der Grofe der Reduzierung ist bei der vorgestellten Probe von einem
kleinen a auszugehen, was mit der Hohenmessung konsistent ist. Die
asymmetrische Reduzierung verhélt sich d&hnlich wie auch in CVD ge-
wachsenen Proben [52].

Wahrend im Bereich der hohen Ladungstrigerdichten eine Temperatu-
rabhéngigkeit nur unter dem Einfluss des Magnetfeldes zu sehen ist,
dndert sich um Upg = Uy der maximale Widerstand auch im Fall von
B=0 T. Abbildung 5.22 zeigt die Verdnderung des spezifischen Wider-
standes in Bezug auf die Messung bei 1.5 Kelvin. Mit steigender Tempe-
ratur kommt es zu einer Abnahme des Widerstandes, die sich, mit einer
Steigung von —11.15 /K im Fall von R4, im Bereich zwischen 1.5
und 50 Kelvin annéhrend linear verhélt. Da dieser Effekt auch bei B>0 T
bestehen bleibt, ldsst sich schwache Lokalisierung als Ursache ausschlie-
Ren. Wie in Abschnitt 5.1 und in Abb. 5.4 gezeigt, tritt bei konventio-
nellen Einzellagen auf Substrat kaum eine Temperaturahéngigkeit in der
Nahe des CNP auf. Dies ist auf die, im Vergleich zu den zusétzlich ther-
misch angeregten Ladungstragern, hohe Restladungstragerdichte durch
electron-hole-puddles zuriickzufiihren. Die obere der beiden Lagen dieser
Probe ist durch die Untere vor Substrateinfliissen geschiitzt und weist
langere Streuzeiten auf, was auf eine hohere Qualitdt bzw. geringere
Inhomogenitét hindeutet. Durch die daher geringe Restladungstrager-
dichte ist die besonders sensitiv auf zusétzliche Ladungstriger, sodass
diese Lage fiir die beobachtete Temperaturabhéngigkeit ausschlaggebend
sein konnte. Dafiir spricht auch die stark ausgeprigte Asymmetrie der
Temperaturddmpfung, da sich auch die Ladungstragerdichte in der obe-
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Abbildung 5.22:

Feldeffektmessung bei B=0 T fiir verschiedene Temperaturen (10 K rot,
15 K griin, 25 K blau, 35 K schwarz, 50 K tiirkis). Aufgetragen ist die Diffe-

renz zu der Messung bei 1.5 Kelvin. Der kleine Graph zeigt die Temperatu-
rabhangigkeit des maximalen spezifischen Widerstandes bei Ugg = 11.5V

ren Lage asymmetrisch zur Backgatespannung verhilt (Abb. 5.17). Die
Anzahl thermisch induzierten Ladungstriager verhélt sich in Einzellagen
nach Morozov et al. [71] wie folgt: An o T2v,?. Dabei ist sie auch ab-
héngig von der Fermigeschwindigkeit. Da diese in den verdrehten Lagen
verringert ist, erhoht sich auch die Zahl der zusédtzlichen Ladungstréger
und somit der Einfuss der Temperatur auf den maximalen Widerstand.
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5.4 Zusammenfassung Doppellagen

In diesem Kapitel wurden Messungen an Graphen-Doppellagen gezeigt.
Zuerst wurden gekoppelten Doppellagen untersucht und mit einer Ein-
zellage verglichen. DL-Graphen zeigt hierbei deutlich geringere Ladungs-
tragerbewegichkeiten. Bei Messugen im Magnetfeld konnte eine Berrys-
Phase von 27 beobachtet werden und im Querwiderstand die erwarteten
Quanten-Hall-Plateaus.

Im zweiten Teil wurden zwei Doppellagensystemen mit verdrehten La-
gen untersucht. Die erste Probe besteht aus einer gefalteten Einzellage
mit seperat kontaktierten Lagen. Transportmessungen iiber den gefalte-
ten Teil zeigen zwei Maxima, die sich dem Doppellagen-Teil und dem
Einzellagen-Teil zuordnen lassen.

Die zweite Probe besteht aus zwei gemeinsam kontaktierten Lagen, die
sich zunéchst einmal durch ein einfaches Modell zweier entkoppelter La-
gen beschreiben lassen. Hierbei treten zwei Abschirmeffekte auf. Zum
Einen wird das elektrische Feld einer angelegten Backgatespannung ab-
geschirmt, sodass eine Asymmetrie in den Ladungstrégerdichten auftritt.
Zum Anderen schirmt die untere Lage die obere gegen Effekte des Sub-
strates ab, was in hoheren Mobilitdten und Streuzeiten resultiert. Dass
die Lagen, abgesehen von den Abschirmeffekten, nicht vollig unabhén-
gig sind, wird durch die, fiir verdrehte Lagen erwartete, Reduzierung
der Fermigeschwindigkeit deutlich, die in den Experimente beobachtet
werden konnte.
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Kapitel 6

Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedenen Einzel- und Doppellagen-
Graphen-Systeme hergestellt und anhand ihrer elektronischen Eigen-
schaften charakterisiert.

Diese zweidimensionalen Kristalle mit Ausdehnungen von bis zu 35 um
in der Ebene wurden mittels mikromechanischem Aufspalten aus natiir-
lichem Graphit hergestellt und auf Silizium-Wafern platziert. Uber diese
konnte auch, mit einer Schicht isolierenden Siliziumdioxids, durch An-
legen einer Gatespannung die elektrischen Eigenschaften des Graphens
verdndert werden. Dabei war es moglich, die Ladungstragerdichte iiber
einen weiten Bereich zu variieren und die Art der Majoritatsladungstra-
ger (Locher oder Elektronen) einzustellen.

FEine erste Charakterisierung der Proben erfolgte jedoch nicht elektrisch,
sondern mit dem Lichtmikroskop. Aufgrund von Interferenzeffekten ist
es trotz der geringen Dicke des Graphens von nur einer bzw. zwei Atom-
lagen moglich, dieses zu lokalisieren und die Lagenzahl abzuschétzen.
Als weiteres Werkzeug wird das Rasterkraftmikroskop zur Héhenbestim-
mung verwendet. Fiir den Ubergang vom Substrat zum Graphen wurden
dabei erhohte und variierende Werte ermittelt. Wird eine monoatomare
Stufe am Ubergang von Graphen auf Graphen vermessen, so ist die Hohe
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von der Orientierung der Lagen zueinander abhéngig. Hierbei ergibt sich
fiir Bernalstapelung der aus Graphit bekannte Lagenabstand von 3.35 A.
Sind die Lagen jedoch in Bezug auf diese Ordnung verdreht, wird eine
erhohte Distanz gemessen.

Zur Vorbereitung fiir die Transportmessungen wurden mehrstufige Pro-
zesse mittels Elektronenstrahl-Lithographie durchgefiihrt. So konnten
gezielt Bereiche auf der vorher belackten Probe freigelegt werden, die
dann mit Sauerstoffplasma geétzt wurden. Mit derselben Methode wur-
den Bereiche definiert, auf die zur Kontaktierung Chrom und Gold aufge-
dampft wurden. Die weitere Kontaktierung erfolgte mittels diinnen Gold-
dréhten, wobei diverse Vorsichtsmafinahmen getroffen werden mussten,
um Probe und Substrat hierbei nicht zu beschédigen. Um Riickstéin-
de von Lackresten und Losungsmitteln aus diesen Préparationsschritten
sowie andere Adsorbate zu entfernen, wurden zwei Ausheizschritte vor-
gestellt. Der Erste erfolgte bei hohen Temperaturen von bis zu 350 Grad
vor dem Einbau der Probe und ein weiterer Ausheizprozess im Kryo-
staten, um auch Kontaminationen zu entfernen, die kurz vor dem Ein-
bau aus der Umgebung auf die Probe gelangen. In diesem Kryostaten
wurden die Proben anschliefsend auch bei tiefen Temperaturen von bis
unter 1.5 Kelvin und Magnetfeldern bis zu 13 Tesla charakterisiert.

Die erste Hilfte der experimentellen Untersuchungen umfasste den elek-
trischen Transport in monoatomaren Schichten, Graphen-Einzellagen.
Hierbei wurden zuerst grundlegende Messungen wie die Ladungstriager-
induktion iiber den elektrischen Feldeffekt gezeigt. Unter Einfluss ei-
nes Magnetfeldes wurde der halbzahlige Quanten-Hall-Effekt sowie der
Shubnikov-de Haas-Effekt beobachtet, aus dem sich die fiir Einzella-
gen charakteristische Berrys-Phase von 7 bestimmen lasst. Des Weiteren
wurden externe Einfliisse auf den Transport in EL-Graphen untersucht.

Hierbei wurden zuerst Adsorbate an der Oberfliche von Graphen be-
trachtet, die sowohl eine Dotierung des Systems bewirkten, als auch eine
Verdnderung der elektronischen Eigenschaften. Durch gezieltes Aushei-
zen konnten diese schrittweise entfernt werden. Dieses Reinigen war not-
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wendig, um qualitativ hochwertig Proben zu erhalten und andere Effekte
genauer studieren zu kdnnen.

Eine so ausgeheizte Probe wurde genutzt, um im Bereich kleiner La-
dungstragerdichten am CNP spannungsabhéngige Umladungsgseffekte
zu untersuchen. Hierbei zeigte sich, je nach Anderungsrichtung der Back-
gatespannung, eine signifikante Anderung im maximalen Widerstand.
Dieses deutet auf eine Anderung der Restladungstrigerdichte am CNP
hin und trat erst ab einer bestimmten Mindestspannung auf.

Die dritte betrachtete Verdnderung von Graphen war nicht durch die
Umgebung bedingt, sondern wurde mit der Bearbeitung mit dem AFM
induziert, wobei eine lokal dotierte Zone entstand. Im Magnetfeld konnte,
aufgrund des so entstandenen p-n-Uberganges, ein besonderes Verhalten
des Transports beobachtet werden. Dieses wurde mit der Polaritéit des
senkrechten Magnetfeldes gerade umschaltet und konnte dann an der ge-
geniiberliegenden Seite der Probe beobachtet werden. Dieser Effekt ldsst
sich mit entgegengesetzt laufenden Randkanélen erkléren.

Aber nicht nur Einzellagen, sondern auch Doppellagen-Graphen wur-
de untersucht. Um deren Eigenschaften zu untersuchen, wurden zuerst
konventionelle, gekoppelte Doppellagen vermessen und mit Einzellagen-
Graphen verglichen. Dabei konnten SdH-Oszillationen und der Quanten-
Hall-Effekt mit dem fiir Doppellagen speziellen Eigenschaften beobach-
tet werden, die bereits gut bekannt sind. Interessanter sind neuartige
Doppellagen-Systeme aus verdrehten und somit entkoppelten Einzella-
gen. Von diesen wurden zwei verschiedene hergestellt und untersucht.

Die erste verdrehte Doppellage besteht aus einer gefalteten Einzellage,
bei der die beiden Lagen getrennte kontaktiert wurden. Dadurch war es
moglich Anteile aus dem Doppel-und Einzellagenbereichen zuzuordnen.

Eine weitere Probe mit entkoppelten Lagen wurde im parallelen Trans-

port untersucht, d. h. die beiden entkoppelten Lagen gemeinsam kon-
taktiert. Im Magnetfeld konnten hierbei zwei iiberlagerte Shubnikov-de
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6 Zusammenfassung

Haas-Oszillationen beobachtet werden, die dem Transport in jeweis ei-
ner Lagen zugeordnet wurden. Die Transport in den beiden Lagen zeig-
te unterschiedliche Eigenschaften. Durch die Abschirmung des elektri-
schen Feldes des Backgates werden in die obere Lagen sehr viel weni-
ger Ladungstriager induziert als in die untere. Andererseits wird diese
stdrker durch Storstellen im Substrat beeinflusst, sodass die ermittel-
ten Ladungstriger-Beweglichkeiten und Streuzeiten in der oberen Lage
deutlich grofer sind. Eine charakteristische Eigenschaft von verdrehten
Lagen ist die Reduzierung der Fermigeschwindigkeit. Diese konnte an
dieser Probe iiber die Bestimmung der Zyklotronmasse anhand von tem-
peraturabhéngigen Messungen nachgewiesen werden.

Insgesamt wurde gezeigt, dass verschiedene Stérungen, z. B. Adsorbate,
Umladungseffekte und induzierte Fehlstellen, Einfluss auf den elektroni-
schen Transport in Graphen-Einzelagen haben. Diese grofse Sensibilitét
kann auch dazu genutzt werden, mit Graphensensoren eben diese dufseren
Einfliisse genau zu studieren. Des Weiteren ergibt sich durch die leichte
Zugénglichkeit der Probe an der Oberflache des Substrates die Moglich-
keit, die Eigenschaften des Graphens, wie hier mit dem AFM, gezielt
zu verdndern. Aufer den Einzellagen und den gekoppelten Doppellagen
wurden Proben vorgestellt, die aus zwei entkoppelten Einzellagen beste-
hen. Diese bilden ein System aus zwei, nur wenige Angstréom voneinander
entfernten, zweidimensionalen Systemen. Solche Doppellagen kénnten z.
B. zu dem theoretisch vorhergesagten [116] Elektron-Loch-Kondensat
und somit superfluiden Systemen fiihren. In jedem Fall bietet dieses Sys-
tem noch viele Moglichkeiten fiir experimentelle Untersuchungen z. B.
von den Wechselwirkungen zwischen Ladungstragern in den beiden La-
gen. Denkbar wéren hier Coulomb-Drag-Experimente wie von Kim et al.
[70], jedoch ohne die trennenden Oxidschicht und somit mit kleinerem
Lagenabstand. Auch der Transport von Ladungstrigern zwischen den
Lagen bietet einen Ansatzpunkt fiir weiterfiithrenden Messungen. Dar-
iiber hinaus kénnten auch Nanopartikel zwischen solche Lagen gebracht
werden. Dabei wiirden die zwei Lagen als transparente Elektroden die-
nen, aber gleichzeitig auch als Sensor fiir Einfliisse aus diesen Partikeln.
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7 Anhang

Ubersicht Proben und Substrate

Hier sind die vermessenen Proben und genutzten Subtrate aufgelistet.

Probe | Substrat Typ Kapitel
SLO1 A Einzellage 4.2
SL02 A Einzellage 4.3
SL03 A Einzellage, p-n 4.1,4.4
BLO1 C Doppellage 5.1
BL02 A Doppellage 5.1
TO1 A Gefaltete Einzellage 5.2
TO02 A Gefaltete Einzellage 5.3
Substrat | Dioxiddicke | Dotierung Si Anmerkung
A 330 nm n meist verwendet
B 285 nm n schwache Backgateisolation
C 265 nm P Hysterese
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Coulomb-Blockade-Messungen

In Probe T01 hatte ein Kontakt (B) einen hohen Widerstand. Die Strom-
Spannungs-Kennlinien iiber diesen Bereich weisen ein nichtlineares Ver-
halten auf, das mit der Backgatespannung variiert. Abbildung 7.2 zeigt
I-U Kennlinien bei unterschiedlichen Backgatespannungen. Ist die an den
Kontakten angelegte Spannung Ugp zwischen Zuleitung (Source, S) und
Ableitung (Drain, D) klein, zeigt sich isolierendes Verhalten, der Strom-
fluss ist fast null. Die gemessenen Kurven kénnen durch einen Einengung
des Graphens an einer Stelle zu einem diinnen Streifen, einem Nanorib-
bon, erklart werden. Dieses kann z. B. durch einen Riss geschehen sein,
und erklart den hohen Widerstand. In solchen Nanoribbons kommt es
durch die Variation der Breite an bestimmten Stellen zu Bandliicken und
somit zu der Formation von Quantenpunkten. Im Transport kann dann
Coulomb-Blockade beobachtet werden [117, 118].

Abbildung 7.1: Schema eines Graphen-Quantenpunktes.

Die hier vorgestellt Probe zeigt genau dieses Verhalten. In Abb. 7.3 ist
der S-D-Strom in Abhéngigkeit von der Gatespannung und der S-D-
Spannung gezeigt. Es bildet sich das typischen Rautenmuster aus. Hier-
bei ist nur eines zu erkennen und nicht die Uberlagerung der Beitrige
von mehreren Quantenpunkten. Aus der Grofe dieser Rauten lassen sich
die charakteristischen Parameter bestimmen [119]. Die Ladeenergie ist
hierbei F;, = eAUgp = 87.5 meV. Daraus folgt die Gesamtkapazitét
des Systems Csx, = e¢2/E;, = 1.8 - 10718 F. Die Kapaziiit zum Backgate
betriigt: Cq = ¢/AUpg = ¢/65 V~ 2.5-1072! F.
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7 Anhang
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Abbildung 7.2:
I-U Kennlinien fiir verschiedene Backgatespannungen. Die Messungen
wurden bei B=0 T und T'=1.5 K durchgefiihrt.
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Abbildung 7.3: Coulomb-Diamanten im Nanoribbon
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