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Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden organische Metalle, konkret organi-
sche Radikalkationensalze auf der Basis des Donors Bis(ethylendithiolo)tetrathio-
fulvalen (BEDT-TTF), mit Hilfe von Quantenoszillationsexperimenten, de Haas-
van Alphen- (dHvA) und Shubnikow-de Haas- (SdH) Messungen, untersucht. Die
Vertreter dieser Substanzklasse besitzen hdufig ein aufgrund ihres schichtarti-
gen kristallinen Aufbaus niederdimensionales Elektronensystem, was bedeutet,
dafl die elektronischen Eigenschaften stark von der Kristallrichtung abhéngen.
Solch eine Anisotropie l&8t sich gut in der Form der Fermifliche des Systems
erkennen und da Quantenoszillationsexperimente gekoppelt mit der sogenannten
Lifshitz-Kosevich-Theorie (LK-Theorie) eine gute Methode zur Untersuchung der
Fermiflichen eines Festkorpers darstellen, liefern diese Experimente wichtige In-
formationen zur Charakterisierung dieser Materialien.

Mit (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] wurde eine erstmals synthetisierte Substanz unter-
sucht. Richtungsabhéngige Messungen des spezifischen Widerstandes haben ge-
zeigt, dafl hier ein organisches Metall vorliegt, dessen Elektronentransport stark
anisotrop ist. Quantenoszillationsmessungen bestéitigen diese Aussage und erge-
ben einen leicht gewellten Zylinder als Fermifliche. Daraus kann man erkennen,
daf} diese Substanz ein quasi-zweidimensionales Elektronensystem besitzt. Aufler-
dem stimmen die Ergebnisse der Messungen gut mit der berechneten Fermifliche
iiberein. Ebenfalls sehr gut lassen sich die Quantenoszillationsexperimente mit
Hilfe der LK-Theorie beschreiben, was gerade bei dieser Substanzklasse nicht
selbstverstédndlich ist. BEDT-TTF-Salze mit stark zweidimensionalen Elektro-
nensystemen weichen hiufig deutlich von der LK-Theorie ab. Dies kommt einer-
seits daher, dafl diese Theorie fiir dreidimensionale Systeme aufgestellt wurde,
andererseits zeigen diese Salze verstirkt temperatur- und magnetfeldabhéingige
Phaseniiberginge, die eine Beschreibung erschweren.

Eine Substanz, deren Ergebnisse aus SdH-Messungen unter gewissen Bedingun-
gen drastisch von der LK-Theorie abweichen, ist der organische Supraleiter « -
(BEDT-TTF),I3, der ein annihernd ideales zweidimensionales Elektronensystem
besitzt. Bei einer Magnetfeldorientierung senkrecht zur hochleitfihigen Ebene des
Kristalls (© = 0°) zeigen sich bei hohen Magnetfeldern und tiefen Temperaturen
Déampfungen der Oszillationsamplituden, wie sie nach der bestehenden Theorie
nicht zu erwarten und zu verstehen sind. In dieser Arbeit konnte gezeigt werden,
daB} diese Dampfungen nur in SAH- nicht aber in dHvA-Experimenten unter den
gleichen Bedingungen auftreten. Dies wird zuriickgefiihrt auf das mogliche Auf-
treten von Lokalisierungseffekten beim Elektronentransport. Auflerdem wurde
untersucht, ob das Anlegen eines Druckes die Dampfungseffekte in den SdH-
Messungen bei © = 0° beseitigen kann. Begriindet werden diese Messungen mit
der Annahme, daf§ der d&uflere Druck die starke Zweidimensionalitdt des Systems



zerstoren kann. Ist dies der Fall und werden keine Dampfungen unter Druck
beobachtet, so konnte damit die Annahme bestétigt werden, dal diese Damp-
fungseffekte eine direkte Folge der hohen Zweidimensionalitdt sind. Die unter
Druck an x -(BEDT-TTF),l3 erhaltenen Ergebnisse lassen jedoch solch eine ein-
deutige Aussage nicht zu, so dafl weitere Untersuchungen dieser Substanz unter
Druck notwendig sind.

Mit den beiden untersuchten Substanzen liegen, was die Form der Fermifliche
betrifft, 4hnliche Materialien vor, die sich aber beziiglich ihrer Beschreibbarkeit
anhand der bestehenden LK-Theorie fiir den Fall, dafl das Magnetfeld senkrecht
zu den leitfahigen Ebenen steht, stark unterscheiden.
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Einheiten
A= Angstrém
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eV = Elektronenvolt
J = Joule

Elementarladung
Plancksches Wirkungsquantum
Boltzmann-Konstante
Masse freier Elektronen
effektive Masse
reduzierte Masse
Elektronen-g-Faktor
Zyklotronfrequenz
Wellenvektor
Fermi-Wellenvektor
Index fiir die p-te Harmonische
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Bohrsches Magneton
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magnetische Flufidichte
effektives Magnetfeld
Fermieenergie
Oszillationsfrequenz
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elektrischer Widerstand
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Temperatur
Dingle-Temperatur
Leitfahigkeit
spezifischer Widerstand

Magnetfeldorientierung beziiglich des Kristalls
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Kapitel 1

Einleitung

Nicht erst seit der Entdeckung des Quanten-Hall-Effektes sowie des fraktionierten
Quanten-Hall-Effektes und der damit verbundenen Nobelpreise stehen niederdi-
mensionale Elektronensysteme im Mittelpunkt des Interesses. Immer wieder zei-
gen solche Systeme deutliche Abweichungen vom Verhalten, wie es in herkomm-
lichen dreidimensionalen (3D) Systemen beobachtet wird und liefern somit einen
Zugang zu neuen physikalischen Phénomenen.

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Radikalkationensalze auf der Basis des
Donors Bis(ethylendithiolo)tetrathiofulvalen (abgekiirzt BEDT-TTF)(Abb.1.1)
bieten die M6glichkeit, in unterschiedlicher Weise niederdimensionale Elektronen-
systeme zu untersuchen. Diese Niederdimensionalitidt bzw. die starke Richtungs-
abhéngigkeit der elektronischen Eigenschaften wird begriindet durch den schicht-
und stapelartigen Aufbau dieser Radikalkationensalze. Innerhalb der im Kristall
ausgebildeten Stapeln und Schichten der BEDT-TTF-Molekiile kann es zu Uber-
lappungen von m-Orbitalen benachbarter Molekiile kommen. Da die BEDT-TTF-
Molekiile bei der Kristallisation formal partiell Elektronen an die Anionen abge-
ben, konnen diese fehlenden Elektronen durch Elektronen der Nachbarmolekiile

S S

S S—~c” ch,
1 c—c_ || |

\S/C\S S/C\S/CH2

H,C™

H,C

Abb. 1.1: Struktur von Bis(ethylendithiolo)tetrathiofulvalen (BEDT-TTF)
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ersetzt werden. So entsteht ein Elektronen- bzw. Lochertransport und es bilden
sich Leitungsbénder. Dieser Transportvorgang wird aber meist senkrecht zu den
BEDT-TTF-Schichten durch die benachbarten Anionenschichten erschwert.

Die Suche nach organischen Supraleitern wurde durch eine Hypothese von W.A.
Little begriindet [1], nach der in organischen Polymeren mit polarisierbaren Sei-
tenketten Supraleitung bis zu mehreren hundert Kelvin moglich sein sollte. Ein
auf dieser Hypothese beruhender Supraleiter wurde bis heute nicht gefunden
und dennoch wurde 1979 mit (TMTSF),PFg erstmals ein organischer Supra-
leiter synthetisiert, der aber nur unter einem Druck von 12 kbar bei ca 0.9 K
in die supraleitende Phase iibergeht [2]. Dieser Substanz folgten weitere Radi-
kalkationensalze, die sogenannten Bechgaard-Salze, die auf dem Donor TMTSF
basieren, aber beziiglich der eingebauten Anionen variieren. Doch erst durch die
Verwendung des von Mizuno et al. erstmals synthetisierten Donors BEDT-TTF
[3] gelang ein Fortschritt im Erreichen einer hoheren Sprungtemperatur in die
supraleitende Phase. So wird z.B. k-(BEDT-TTF),Cu[N(CN)],Cl unter einem
Druck von 0.3 bar unterhalb 12.8 K supraleitend und besitzt somit das hochste
T. dieser Substanzklasse [4]. Sowohl durch die Variation des Donors als auch der
eingebauten Anionen wurden in den letzten Jahren eine grofle Anzahl verschie-
dener Radikalkationensalze hergestellt, die zum Teil sehr unterschiedliche, von
ihrer Struktur abhéingige Eigenschaften aufweisen. Diese Materialien zeigen oft-
mals eine Vielzahl von Phaseniibergingen zwischen magnetischen, metallischen,
halbleitenden und supraleitenden Phasen, die sehr detailliert untersucht werden
konnen. Das starke Interesse an dieser Substanzklasse forderte aber nicht nur die
grofle Vielfalt verschiedener Salze, sondern es fiihrte zusétzlich zu einer erh6hten
Qualitat der meist auf elektrochemischen Weg hergestellten Kristalle. Diese er-
zielte hohe Kristallqualitdt ermdglicht eine Vielzahl von Untersuchungsmethoden
und ist daher ein wesentlicher Grund fiir das gleichbleibend starke Interesse an
diesen Materialien, obwohl kein weiterer Fortschritt in der Sprungtemperatur in
den letzten Jahren mehr erzielt werden konnte.

Quantenoszillationsexperimente wie Shubnikov-de Haas- (SdH) und de Haas-van
Alphen-(dHvA)Messungen liefern eine sehr gute Methode zur Untersuchung von
Fermiflichen. Mit Hilfe der von Lifshitz und Kosevich entwickelten gleichnamigen
Theorie (LK-Theorie) lassen sich Quantenoszillationsexperimente an konventio-
nellen Metallen gut beschreiben.

Gerade die Fermifldche ist bestimmend fiir die elektronischen Eigenschaften ei-
ner Substanz. Deshalb wurden im Rahmen dieser Arbeit Quantenoszillations-
messungen an (BEDT-TTF)4[Ni(dto),] durchgefiihrt (Kapitel 4), um hier die
Fermifliche bestimmen zu kénnen. Diese Substanz ist ein neu synthetisiertes or-
ganisches Radikalkationensalz, das von Raumtemperatur bis zu Temperaturen
von ca. 30 mK metallisches Verhalten zeigt. Dieses Material zeigt einen schicht-



artigen Aufbau, wobei sich Schichten der Donormolekiile und der Anionen ab-
wechseln. Dieser Aufbau fiihrt zu einer Anisotropie der elektrischen Leitfahig-
keit innerhalb der Donorschichten und senkrecht dazu. Auch die Quantenoszil-
lationsmessungen bestétigen diese Anisotropie im Elektronentransport und als
Fermifldche resultiert aus den Messungen ein leicht gewellter Zylinder (im Eng-
lischen als ,warping“ bezeichnet). Somit liegt hier ein quasi-zweidimensionales
elektronisches System vor. Dennoch wird sich zeigen, dafl sowohl die Ergebnisse
aus SdH- als auch dHvA-Messungen sich im allgemeinen gut mit der LK-Theorie
beschreiben lassen.

Daf} dies nicht immer der Fall ist, zeigt die zweite innerhalb dieser Arbeit unter-
suchte Substanz x-(BEDT-TTF)sl3 . Dieser organische Supraleiter wurde erst-
mals von Kajita et al. 1987 vorgestellt [5] und ist eine von mehreren auftre-
tenden stabilen Phasen von (BEDT-TTF),I3. Diese Substanz zeigt metallisches
Verhalten und wird unterhalb 4.2 K supraleitend. Im Vergleich zu (BEDT-
TTF)4[Ni(dto)s] besitzt dieses Material einen fast idealen Zylinder als Fermifléiche,
so daf hier ein stark zweidimensionales Elektronensystem vorliegt. Wie schon von
Balthes et al. gezeigt [6], bewirkt diese Zweidimensionalitét bei SAH-Messungen
unter bestimmten experimentellen Voraussetzungen (hohe Felder, tiefe Tempe-
raturen, Magnetfeld senkrecht zu den Donorschichten) einen mit bestehenden
Theorien nicht beschreibbaren Dampfungseffekt. Im Rahmen dieser Arbeit sollte
nun gekliart werden, ob analoge Dampfungseffekte auch in dHvA-Experimenten
unter den gleichen Bedingungen auftreten kénnen. In Kap.5.2 werden feld- und
temperaturabhingige SAH- und dHvA-Messungen am selben Kristall unter einem
Magnetfeld nahezu senkrecht zu den hochleitfahigen Donorschichten gegeniiber-
gestellt. In Kap.5.3 werden SdH-Messungen an x-(BEDT-TTF )l unter Druck
vorgestellt. Hier sollte untersucht werden, ob die Dédmpfungseffekte unter Druck
erhalten bleiben.
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Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die wichtigsten theoretischen Grundlagen zur Beschrei-
bung der spéter gezeigten Experimente kurz erldutert. Eine ausfiihrliche Behand-
lung der Theorie von Quantenoszillationen findet sich im Buch von D. Shoenberg
[7].

2.1 Freie Elektronen im magnetischen Feld

Eine Begriindung dafiir, dafl es bei diversen elektronischen Eigenschaften von
Kristallen durch Anderung der Magnetfeldstirke zu oszillierendem Verhalten
kommt, geht von der quantenmechanischen Beschreibung freier Elektronen in
einem homogenen Magnetfeld aus. Hierfiir gilt die Schrodingergleichung [8][9]

2
! (f‘v - 9A> V=BV, (2.1)
C

2m, \ 1

wobei A das frei eichbare Vektorpotential, ¥ die Elektronenwellenfunktion und
m, die Masse eines freien Elektrons darstellen. Betrachtet man ein angelegtes
magnetisches Feld B in z-Richtung, so erhélt man als Energieeigenwerte E,, die-
ser Schrodingergleichung

h? eB

k2 mit We =
2me Mefy

E, = (n+7)hw.+ (2.2)

Hierin ist «y ein systemspezifischer Faktor der Gréflenordnung % und w, die Zyklo-
tronfrequenz, die vom Magnetfeld B abhéngt und die effektive Elektronenmasse
m.¢s beinhaltet. Diese Losung kann man als Summe zweier Komponenten wer-
ten: zum einen die quantisierte Energie der Zyklotronbewegung in der Ebene
senkrecht zum angelegten Feld und zum anderen die Energie der ungestorten

9
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Translationsbewegung freier Elektronen in Feldrichtung (hier die z-Richtung).
Dies bedeutet aber, daf} die erlaubten Energiezustinde der Elektronen (allg. La-
dungstriger) nach dem Anlegen eines Magnetfeldes B auf konzentrischen Zy-
lindern, den sogenannten Landauzylindern, liegen, deren energetischer Abstand
AFE = hw. betragt. Fiir T=0 K sind nur Zustdnde innerhalb der Fermifléche
von Elektronen besetzt. Fiir die meisten elektronischen Eigenschaften von Me-
tallen werden gerade die Elektronen bestimmend, die sich auf den Schnittlinien
der Zylinder mit der Fermifliche befinden. Als Querschnittsfliche S, des n-ten
Landauzylinders senkrecht zum angelegten Magnetfeld erhélt man

Sp=(Mn+7) QL;B : (2.3)

Wie man an dieser Formel sehen kann, wéchst die Querschnittsfliche mit zu-
nehmenden Magnetfeld an. Tritt das n-te Landauniveau beim Feld B,, aus der
Fermifliche heraus, so kommt es zu einer Umbesetzung der Elektronen auf freie
Zusténde niedrigerer Niveaus innerhalb der Fermifliche und damit verbunden zu
einer Anderung der Anzahl N, der Elektronen an der Fermikante. Zur nichsten
Umbesetzung kommt es dann, wenn das (n-1)-te Landauniveau bei B,,_; durch
die Fermifldche tritt. Man kann nun erkennen, dafl die Absténde solcher Ereig-
nisse dquidistant in % sind und es gilt

1 1 1 2me
Al=| =—— =— . 24
[B] B, B, hSp (2.4)

Durch Fouriertransformation erhdlt man dann einen Zusammenhang zwischen
der Frequenz F der periodischen Anderung der Elektronenzahl an der Fermi-

kante und der Querschnittsfliche Sp der Fermifliche senkrecht zum angelegten
Magnetfeld [10]:

h
F = %SF [Tesla) . (2.5)

Die sich daraus ergebende Frequenz F wird in der Fachliteratur in Tesla (T) an-
gegeben, da man einen zur reziproken Magnetfeldstirke B periodischen Vorgang
betrachtet. Auflerdem entspricht dieser Wert dem Feld, bei dem nur noch ein
Landauniveau innerhalb der Fermifléche liegt, also der sogenannte Quantenlimes
erreicht ist.

Der Ausdruck (2.3) folgt auch direkt aus der Bethe-Sommerfeld-Quantisierung
fiir Kristallelektronen im statischen Magnetfeld und ist daher allgemeiner als die
Herleitung iiber freie Elektronen. Nur mufl man jetzt beachten, dafy die Quer-
schnittsflichen der Landauniveaus und der Fermienergie kompliziertere Formen
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annehmen konnen. Merkliche Anderungen der Elektronenzahl und damit verbun-
den auch der freien Energie gibt es sowohl beim Kreuzen eines Landauniveaus mit
einer minimalen als auch maximalen Fermifliche. Jede dieser Extremalflichen
liefert somit einen Beitrag zum oszillierenden Verhalten mit der durch G1.2.5 ge-
gebenen Frequenz.

Der quantenmechanische Charakter der Kristallelektronen, der zur Beobachtung
von quantenoszillatorischen Phidnomenen fiihrt, ist gegeben, wenn die Bedin-
gungen w.7 > 1 (7 bedeutet die mittlere Streuzeit der Ladungstriger) und
hw, > kgT erfiillt sind. Die erste Bedingung driickt aus, dafl es den Ladungs-
tragern moglich sein mufl; ihre Zyklotronbahnen im Mittel mindestens einmal un-
gestreut durchlaufen zu kénnen. Die zweite Bedingung gibt an, dafl die Absténde
benachbarter Landauniveaus grofler als die thermische Verschmierung der Fer-
mikante sein miissen.

2.2 Die Lifshitz-Kosevich-Theorie

Alle Eigenschaften, die nun von der Anzahl der Elektronen auf den Landauni-
veaus nahe der Fermienergie abhéngen, kénnen in einem sich stetig &ndernden
Magnetfeld Oszillationen zeigen. Im Falle der Magnetisierung M wird dieser Ef-
fekt de Haas-van Alphen-Effekt (dHvA) genannt [11]. Um nun eine Formel fiir
den ozillierenden Anteil der Magnetisierung zu bekommen, wurde von Lifshitz
und Kosevich das thermodynamische Potential 2 betrachtet (s. z.B. [12])

0= —kBTZln(l + expW—E)/ksTy (2.6)

In diesem Ausdruck enthalten ist das chemische Potential x4 und die Summation
erfolgt tiber alle moglichen Energiezustéinde E inklusive Entartung. Mit der An-
nahme einer konstanten Zahl von Elektronen, einem konstanten chemischen Po-
tential u und den Ergebnissen des letzten Abschnittes, also dem Fall freier Elek-
tronen oder parabelférmiger Béinder, erhédlt man die Lifshitz-Kosevich-Formel
(LK-Formel) fiir den oszillierenden Anteil des thermodynamischen Potentials

= (5op) | aet Ty B oo oy (=) £
2wch/ (928 /0k?)2 o p2 B 4

(2.7)

In dieser Formel wird iiber alle harmonischen Anteile p der Oszillation sum-
miert. Die voneinander unabhingigen Dampfungsfaktoren Ry (p), Rp(p) und
Rs(p) beinhalten Korrekturen der Formel, die durch Beriicksichtigung realer
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MeBbedingungen notwendig werden. Da diese Faktoren bei der experimentellen
Bestimmung verschiedener kristallspezifischer Grofien eine wichtige Rolle spielen,
werden sie in Kapitel 2.2.1 ndher betrachtet. Durch partielle Ableitung

- o0 ~ 1 /00
“ (aB>T,M und - Me=-g <89>T,M,B (28)

erhilt man schlielich den gewiinschten Ausdruck fiir den oszillierenden Anteil
der Magnetisierung M) parallel bzw. M, senkrecht zum angelegten Feld. Am
Beispiel von M) ergibt sich dann:

i RT(p)RDé(p)RS(p) sin {%p (% B 7) n z}

i B .
My <\ 5735+
” ((aQSF/aw)) P !

(2.9)

Die beiden Vorzeichen vor dem Phasenfaktor im Sinusterm gelten fiir maximale
(-) oder minimale (+) Extremalfléichen.

2.2.1 Dampfungsfaktoren
a) Bestimmung der effektiven Masse

Fiir endliche Temperaturen T>0 K besitzt die bei der Herleitung der LK-Formel
zugrundeliegende Fermiverteilungsfunktion keinen scharfen Ubergang mehr. Da-
mit wird aber auch die Grenze zwischen leeren und gefiillten Zusténden ver-
schmiert. Diese Korrektur beschreibt der Faktor
« 2
_ o' T/B mit = 2 BMe _ g teSla
sinh (apm*T'/B) eh Kelvin

Ry (2.10)

der die Oszillationsamplitude mit zunehmender Temperatur im Vergleich zum
Idealfall bei T = 0 K ddampft. In dem Ausdruck enthalten ist die reduzierte
Masse m* = mme—ﬁf, die der effektiven Elektronenmasse in Einheiten der freien
Elektronenmasse entspricht.

Betrachtet man nun die Temperaturabhéingigkeit der Oszillationsamplitude A,
der p. Harmonischen bei konstantem Feld B

T

Ap(T) = 4o sinh (apm*T/B) ’

(2.11)

so kann man hieraus die reduzierte Masse m* bestimmen. Dieser Ausdruck 148t
sich mit sinh z = 1 (exp(z) — exp(—x)) umschreiben in eine Exponentialfunktion
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und man erhélt aus (2.11) durch Logarithmieren

apm*

B

In % (1 —exp(—2apm*T/B))| = T . (2.12)

Trigt man die linke Seite von (2.12) iiber der Temperatur T auf, so ergibt sich
eine Gerade, deren Steigung proportional zu m* ist. Leider ist die zu bestim-
mende Grofle auch im logarithmischen Ausdruck enthalten. Fiir x > 2 48t sich
sinh z anndhern durch 1e® (Fehler< 2%). Daraus folgt fiir (2.11)

In

(2.13)

= T 1 — >
T B Jir B = m* | Tesla

A,  apm? _ T _ 0.14 [Kelvin]
Hier steht die zu bestimmende reduzierte Masse nur noch rechts vom Gleichheits-
zeichen, doch ist dieser Ausdruck nur in begrenzten Magnetfeldbereichen (z.B.

fir T'=0.4 Kund m* ~ 2 = B < 5.7 T) anwendbar.

b) Bestimmung der Dingletemperatur

Die Leitungselektronen besitzen durch Streuung an Verunreinigungen oder Kris-
tallfehlern eine endliche Relaxationszeit 7. Daraus resultiert eine Verbreiterung
der Landauniveaus, was nach Dingle zu einer Dampfung der Oszillationsampli-
tude fiihrt [13]. Es zeigt sich, daf die Verbreiterung der Landauniveaus gleichbe-
handelt werden kann, wie eine Verschmierung der Fermikante, falls 7 unabhéngig
von der Energie ist. Analog zum Fall endlicher Temperaturen ergibt sich fiir den
resultierenden Faktor eine dhnliche Form:

“T
fp = oxp (- 22512 ) (214)
B
Darin enthalten ist die sogenannte Dingletemperatur 7'y, die iiber
T, n [Kelvin] (2.15)
= elvin .
b 2rkpT

mit der Relaxationszeit verkniipft ist und somit auch ein Maf} fiir die Kristall-
qualitit darstellt. Da Tp als Temperaturdquivalent definiert ist, bedeutet dies,
dal die durch Rp geddmpfte Amplitude der Amplitude eines idealen Kristalls
(1 = ocosec) bei T=T entspricht.

Die Dingletemperatur 1483t sich experimentell ermitteln, indem man die Feldab-
héngigkeit der Oszillationsamplitude bei konstanter Temperatur betrachtet
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exp (—apm*Tp/B)
sinh (apm*T'/B)

A,(B) = A,TB™" (2.16)

Hierbei ist n von der jeweiligen Mefimethode abhéngig (Torque-Methode n =
-1/2). Tragt man nun In [A,B" sinh (apm*T'/B)] iiber 1/B auf, so kann man aus
der Steigung dieses sogenannten Dingle-Plots T, berechnen.

Eine weitere Moglichkeit zur experimentellen Bestimmung der Dingletemperatur
erhélt man, wenn man GI.2.16 fiir verschiedene harmonische Anteile betrachtet
(Wie die LK-Formel (2.9), so gilt auch diese Betrachtung strenggenommen nur
fir 3D Elektronensysteme). Fiir den Fall, daf} sich sinh wie in G1.2.13 als %em
schreiben 148t, ergibt sich fiir das Verhéltnis der Amplituden zweier verschiede-

ner harmonischer Anteile p und p + [:

A lm*
1 P | = T+ T ) 2.1
! |:Ap+l:| B ( * D) ( 7)

Hieraus 1488t sich Tp bestimmen, wobei man nicht vergessen sollte, daf} diese
Formel wieder nur eingeschriankt verwendet werden darf.

Eine grobe Abschétzung der Relaxationszeit 7 (gleichbedeutend mit der mittleren
stoBifreien Zeit) und der iiber G1.2.15 verkniipften Dingletemperatur T, ergibt
sich auch aus der Bedingung w.7 > 1 fiir das Auftreten von Quantenoszilla-
tionen. Diese Voraussetzung bedeutet nichts anderes, als dafl es den Elektronen
moglich sein muf}, die geschlossenen Bahnen mindestens einmal ungestreut zu
durchlaufen, damit Quantenoszillationen beobachtet werden kénnen. Mit G1.2.2
wird eine Beziehung zwischen 7 und B hergestellt, mit der man aus dem Feld,
bei dem erstmals Oszillationen auftreten, auf eine untere Grenze der Streuzeit 7
schlieflen kann.

Elektronenspin = g-Faktor

In einem Magnetfeld kommt es zu einer Aufspaltung der Landauniveaus fiir die
beiden moglichen Elektronenspinrichtungen (Zeeman Spin-Aufspaltung) mit der
Energiedifferenz

h
AE = gugB  mit  pp = —
2m,

(2.18)
Der Spin-g-Faktor betrigt fiir ein freies Elektron ca. 2.0023 und pp ist das Bohr-
sche Magneton. Diese Spinaufspaltung verursacht eine Phasendifferenz zwischen
den oszillatorischen Anteilen beider Spinorientierungen. Die Uberlagerung der
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Amplitude beider Anteile ergibt sich aus der urspriinglichen Amplitude der p-
ten Harmonischen multipliziert mit dem Faktor

R = cos (%pwgm*(@)> | (2.19)

Fiir pgm* = 2n—1, d.h. das Argument des cos ist ein ungeradzahliges Vielfaches
von 7 /2, wird G1.(2.19) und die Amplitude A,(©) null. Nimmt man an, daf} der
g-Faktor nahezu winkelunabhéngig ist, so kann man bei konstanter Temperatur
und gleichbleibendem Feld durch eine winkelabhéingige Betrachtung der Oszilla-
tionsamplitude bei bekanntem m*(©) den g-Faktor bestimmen.

Betrachtet man z.B. das Verhiltnis der Oszillationsamplituden der 1. und 2. Har-
monischen, so 14t sich auch hieraus bei bekanntem m* der g-Faktor bestimmen
(fiir 3D Systeme). Aus G1.2.9 folgt

A _ g cosh(am*T/B) |cos (srm*g)

Ay exp(—am*Tp/B)

(2.20)

cos (mm*g)

Dabei ist hier zu bemerken, dafl die Losung dieser Gleichung beziiglich m*g nicht
eindeutig ist.

Aufler den oben beschriebenen Démpfungsfaktoren kann die Oszillationsampli-
tude noch durch zwei weitere Effekte modifiziert werden. Bisher wurden Elek-
tronen betrachtet, die eine bestimmte geschlossene Bahn durchlaufen, um einen
Beitrag zu den Oszillationen zu liefern. Gelingt es aber diesen Elektronen, unter
bestimmten Bedingungen eine Energieliicke zwischen zwei verschiedenen Bahnen
zu iiberwinden, so kann es zu neuen geschlossenen Bahnen mit anderen Quer-
schnittsflichen und somit anderen Frequenzen kommen, die zur Dampfung der
urspriinglichen Oszillationen fiihren. Auf diesen sogenannten magnetischen Zu-
sammenbruch (MB : magnetic breakdown) wird in Kap.2.5 niher eingegangen.

Der zweite Effekt ist die sogenannte magnetische Wechselwirkung (MI : magne-
tic interaction) oder auch Shoenberg Effekt [14]. Er kommt dadurch zustande,
daB} es durch den oszillatorischen Anteil der Magnetisierung in der Probe zu ei-
ner merklichen Anderung des effektiven Magnetfeldes kommen kann. Anstelle
B = poH muf korrekterweise B = po(M + H) verwendet werden. Hieraus folgt
eine Verschiebung der sinusférmigen Oszillationen hin zu einem S#gezahnverhal-
ten, bei dem die Amplitude fiir starke MI gegeniiber der urspriinglichen Ampli-
tude gedampft ist. Eine Abweichung vom idealen sinusférmigen Verhalten macht
sich dann durch ein verstirktes Auftreten harmonischer Anteile bemerkbar.
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2.3 DModifikationen fiir 2D Elektronensysteme

Bevor in diesem Kapitel auf die Unterschiede bei der Behandlung zweidimen-
sionaler Elektronensysteme im Vergleich zu der bisher gezeigten Theorie drei-
dimensionaler Systeme eingegangen wird, sei hier ein Uberblick iiber mogliche
Fermiflichen fiir ein-, zwei- und dreidimensionale Fille gezeigt. Auf der linken
Seite der Abb.2.1 ist die Fermifldche eines idealen eindimensionalen (1D) Sys-
tems dargestellt, in dem ausschliefllich elektronischer Transport in k,-Richtung,
also senkrecht zur eingefirbten Fermifliche mdoglich ist. Dagegen zeigt das rech-
te Teilbild eine gewdlbte Fermifliche (Warping), bei der zusétzlich ein geringer
Transport in k,-Richtung moglich ist. Man spricht hier von einem quasi-1D Sys-
tem, wie es zum Beispiel bei den Bechgaard-Salzen auftritt.

Ahnliches gilt auch fiir zweidimensionale (2D) Systeme. Im ideal 2D Fall erhzlt
man einen Zylinder als Fermifliche (Abb.2.2 links), wobei hier nur Transport in
k.- und k,-Richtung mdglich ist. Wird aber z.B. das Transferintegral entlang der
k,-Richtung nicht null, d.h. es existiert ein gewisser Transport in k,-Richtung,
so folgt auch hier ein ,Warping® des Fermizylinders, wie es in Abb.2.2 rechts
gezeigt ist. Dieses , Warping“ fiihrt aber dazu, daffl nun zwei Extremalbahnen
mit anndhernd gleichen Durchmessern zu Quantenoszillationen nach (2.9) bei-
tragen. Diese Oszillationen besitzen leicht unterschiedliche Frequenzen F+AF /2,
was bei der Uberlagerung zu einer Einschniirung der Oszillation bei bestimmten
Magnetfeldern By poen fiihrt. Aus dem Feld Bgporen kann man nach

4
4n —1

Birenoten = AF ., n=1,23. (2.21)

den Frequenzunterschied AF und damit das ,,Warping® abschétzen. Solch ein
quasi-2D Fall eines gewellten Zylinders wurde von K.Ymaji theoretisch betrach-
tet [15]. Fiir die Querschnittsfliche solch eines gewellten Fermizylinders setzt er
in erster Ndherung:

47rmefftc

h2 cos(c k) Jo(¢*kp tan(f)) . (2.22)

Spcos(0) = nk? +

Darin bedeutet .J; die Bessel-Funktion nullter Ordnung, kp ist der Fermiwel-
lenvektor, 3% gibt den Punkt an, in dem die umlaufende Fliche die k,-Achse
schneidet, . stellt das Transferintergral in c-Richtung dar und ¢* ist der Abstand
der leitfihigen Ebenen im Ortsraum. Wie Abb.2.4 zeigt, wird dieser Ausdruck
null, wenn fiir das Argument x der Bessel-Funktion gilt

v = chptan(0) = (n _ i) | (2.23)
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Daraus folgt, daf§ bei bestimmten Winkeln 6 die Extremalflichen gleich werden
und somit AF null wird. Die Winkelabhéngigkeit des Frequenzunterschiedes ist
dann gegeben durch

AF (0) = AF (0°) Jo(ckrtan(0))/cos(0), (2.24)
wobei dann
AF (0 =0°) = % (2.25)

Mit dieser Gleichung 1483t sich aus der Frequenzdifferenz das Transferintegral
senkrecht zur leitfahigen Ebene bestimmen.

Der Vollsténdigkeit halber sind in Abb.2.3 noch mégliche dreidimensionale (3D)
Fermifldchen gezeigt, wobei die Fermifldche im rechten Bild den Rand der 1.Brill-
ouin-Zone (1.BZ) beriihrt .

2.3562 5.4978 8.6394 11.7810 14.9226 18.0642 21.2058 24.3474
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2.3562 5.4978 8.6394 11.7810 14.9226 18.0642 21.2058 24.3474
X

Abb. 2.4: Bessel-Funktion nullter Ordnung

Die Antwort darauf, warum ein 2D Elektronensystem Abweichungen zur Be-
schreibung 3D Systeme zeigt, steckt in der unterschiedlichen Form der Fer-
miflache. Im Bild freier Elektronen kondensieren diese in einem &ufleren Ma-
gnetfeld auf die sogenannten Landauzylinder. Eine 3D Fermifliche, wie sie zum
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Beispiel in Abb.2.3 dargestellt ist, wird von vielen dieser Landauzylinder ge-
schnitten, so daf§ das chemische Potential p als konstant und gleich der Fermi-
energie zu setzen ist. Geht man aber nun zu einem 2D System iiber, bei dem die
Fermifliche auch ein Zylinder ist, so wird diese nicht mehr von den Landauzylin-
dern geschnitten. Das chemische Potential p ist bei konstanter Ladungstrigerzahl
an den hochsten innerhalb der Fermifliche liegende Landauzylinder gekoppelt,
bis dieser bei Erhohung des angelegten Magnetfeldes die Fermifliche kreuzt und
entvolkert wird. Dabei springt o auf den néchsten innenliegenden Landauzylin-
der iiber. Die resultierende Oszillation von s bei kontinuierlicher Anderung des
Feldes fiihrt dann zu einer Modifikation der Oszillationsform.
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Abb. 2.5: Von Vagner et al. numerisch berechnete Magnetisierung fiir ein 2D
Elektronensystem [16]

Beschreibungsansétze fiir (Quantenoszillationen in 2D Systemen wurden vor al-
lem durch Vagner et al. diskutiert [16]. Sie beriicksichtigen, daf im Gegensatz zur
Herleitung der LK-Formel im idealen 2D Elektronengas immer nur zwei Landau-
niveaus um die Fermifliche sowie die Oszillation von p betrachtet werden miissen.
Daraus resultiert, zusétzlich zu der schon vorher erkannten Umwandlung von ei-
ner sinusférmigen Oszillation bei 3D Systemen zu einem ségezahnartigen Verlauf,
fiir ein 2D Elektronengas mit scharfen Landauniveaus bei endlicher Temperatur
die in Abb.2.5 gezeigte Feldabhéingigkeit der Magnetisierung. Eine Abweichung
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zur LK-Formel wird aber abhingig von m* und T im allgemeinen erst fiir hohe
Felder (B > 107") relevant.

Eine numerische Betrachtung fiir 7' # 0 K, die aufler der Oszillation von yx noch
die Verbreiterung der Landauniveaus und das zusétzliche Auftreten von 1D Fer-
miflichen als Ladungstrigerreservoir beriicksichtigt, wurde von Harrison et al.
durchgefiihrt [17]. In diesem Modell ist die Wellenform der Oszillationen stark
von der 1D Fliche beeinfluflt und es resultiert eine deutliche Abweichung der
Temperaturabhéingigkeit der Amplituden héher Harmonischer im Vergleich zu
LK. Dies ist ein Effekt, der gerade bei BEDT-TTF-Radikalkationensalzen héufig
beobachtet wird.

Grigoriev et al. betrachteten ein quasi-2D System, bei dem das ,, Warping“ der
Fermifliche grofler als die Verbreiterung der Landauniveaus aber kleiner als de-
ren Absténde ist [18]. Daraus resultiert eine Einhiillende der Magnetisierung, die
abhéngig vom ,, Warping® und logarithmisch abhéngig von der Temperatur wird.

2.4 Der Shubnikov-de Haas-Effekt (SdH-Effekt)

Zeigen Messungen des elektrischen Widerstandes einer Substanz bei kontinuierli-
cher Anderung eines angelegten Magnetfeldes Oszillationen, so wird dieser Effekt
Shubnikov-de Haas-Effekt genannt. Auch dieser ist wie der de Haas-van Alphen-
Effekt auf Oszillationen der Zustandsdichte an der Fermigrenze zuriickzufiihren.
Der SdH-Effekt wurde erstmals im Jahre 1930, vor dem dHvA-Effekt, von Shub-
nikov und de Haas beobachtet [19]. Eine Theorie dieses Effektes wird erschwert
durch die Beriicksichtigung verschiedener Streumechanismen der Elektronen. Ers-
te theoretische Beschreibungen wurden von Lifshitz und Kosevich und von Ar-
gyres vorgeschlagen [20][21]. Aber erst der Ansatz von Adams und Holstein ver-
sucht konkret, die notwendigen Streumechanismen zu berticksichtigen [22]. Am
Beispiel der Elektron-Phonon-Streuung wird folgender Ausdruck fiir die elektri-
sche Leitfahigkeit hergeleitet:

5 N(Ep)  Ep[N(Ep)?
U:OO{1+§N0(EF)+ W No(Er) } . (2.26)

Darin stellt Ny die Zustandsdichte ohne Magnetfeld und N den oszillierenden
Anteil im Magnetfeld dar. In der G1.2.26 wird der nichtoszillierende Anteil oy
durch zwei oszillierende Anteile erweitert, die aus Streuung der Elektronen aus
dem hochsten gefiillten Landauniveau in andere Landauniveaus und der Streu-
ung von Elektronen innerhalb des hochsten besetzten Niveaus resultieren. Der
letzte Anteil wird dabei aber erst im sogenannten Quantenlimes ( hier befinden
sich nur noch wenige Landauniveaus innerhalb der Fermifléche) relevant.
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Spiter wurde dann von Pippard vereinfachend gezeigt [23], daf die Streuwahr-
scheinlichkeit der Ladungstriger und damit verbunden auch die Leitfihigkeit
proportional zur Anzahl der Zusténde, in die die Ladungtriger gestreut werden
koénnen und damit zur Zustandsdichte N, der Elektronen an der Fermifldche ist.
Daraus folgt nun fiir den oszillierenden Anteil der Leitfahigkeit &

o N
— ~ — 2.27
plal 7 (2.27)
und da ) -
~ d“o dM
~ap "~ B (2.28)

erhélt man fiir den oszillierenden Anteil der Leitfihigkeit den Ausdruck

% N (W:%) : i RT(p)RDgp)RS(p) sin {27719 (% - ’y) + ﬂ (2.29)

p=1 p

und somit einen analogen Ausdruck zum dHvA-Effekt (2.9). Auch in dieser For-
mel sind die Gréflen m*, Tp, 7 und g enthalten, so dafl sie auch aus SdH-
Experimenten bestimmt werden kénnen. Dazu sei abschliefend noch erwéihnt,
daf} in Kap.4.3.5 auf mogliche Fehler bei der Auswertung von SdH-Messungen
hingewiesen wird, welche damit verkniipft sind, daf} die gezeigte theoretische Be-
schreibung fiir 5/0¢ gilt, aber der Widerstand und somit R/Ro gemessen wird.
Fiir den Fall, dal /0 gro8 ist, treten in R/ Ry unerwartet grofle harmonische
Anteile auf. Eine korrekte Umrechnung ist nur méglich, wenn auch der Hallwi-
derstand gemessen wird.

2.5 Der Magnetische Zusammenbruch (MB)

Die erste experimentelle Entdeckung des MB von Priestley [24] und die theore-
tische Erklirung von Cohen und Falicov [25] zeigen, dal Elektronen in einem
geniigend groflen Magnetfeld von einer Bahn der Fermifliche zu einer durch eine
kleine Energieliicke E, getrennten Bahn tunneln kénnen. Daraus resultieren neue
mogliche Elektronenbahnen (Orbits) im k-Raum inklusive diverser Kombinatio-
nen verschiedener Orbits.

2.5.1 Die Wahrscheinlichkeit eines MB

Um eine Aussage iiber die Wahrscheinlichkeit des Auftretens von MB machen zu
konnen, betrachteten Stark und Falicov die Bragg-Reflexion und die Transmissi-
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onswahrscheinlichkeit von Elektronen mit dem Wellenvektor /;p an einem schwa-
chen Potential [26]. Erfahren Elektronen auf ihrer im Magnetfeld gekriimmten
Bahn keine Reflexion am Potential, so fiihrt dies zum MB. Als Wahrscheinlich-
keit P fiir dieses Ereignis ergibt sich dann der Ausdruck

P = exp (—%) , (2.30)

mit dem Schwellfeld By, oberhalb dem MB auftritt. Fiir By gilt dann

m*E?  BE?
~ ehEp  hw.Ep

By (2.31)

mit der Energieliicke E, zwischen den Bahnen, der Fermienergie Er und der
reduzierten Masse m*. Aus (2.31) ld8it sich bei bekannten By und m* die Ener-
gieliicke bestimmen.

Diese Herleitung von Falicov und Stark setzt kleine Magnetfelder voraus, die
als Storung betrachtet werden. Fiir den Grenzfall freier Elektronen im starken
Magnetfeld kommt Pippard auf dasselbe Ergebnis [27]. Eine allgemeinere Be-
trachtung zwischen diesen beiden Grenzfillen fiihrte Blount auf folgende Formel
fiir das Schwellfeld [28]

Wm*Eg

By=— 9% 2.32
°7 4sin(20)ehEp (232)

mit dem Bragg-Reflexionswinkel 6.

Eine weitere Verallgemeinerung, die keine freien Elektronen voraussetzt, wurde
von Chambers vorgeschlagen [29]. Seine Formel fiir By beinhaltet die Radien 1/a
und 1/b der Kriimmungen beider Bahnen und ihren Abstand im k-Raum k,

h k3 1/2
By = — [ . 2.33
"7 e <a+b> (2:33)

Fiir den Fall freier Elektronen, d.h. a + b ~ é und :—Ii ~ g—i, 148t sich (2.33) im
wesentlichen auf (2.31) zuriickfiihren.

2.5.2 Das Modell eines gekoppelten Netzwerks

Um nun eine Aussage iiber die Bewegung von Elektronen im Falle eines MB und
den Einflu8 auf die Lifshitz-Kosevich-Formel zu bekommen, folgt hier eine kurze
Betrachtung zu dem von Pippard zur Behandlung dieses Problems eingefiihrten
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Modell des gekoppelten Netzwerks.

Dieses Modell geht davon aus, dafl sich ein Elektron im Ortsraum auf einer
Kreisbahn in der Ebene senkrecht zu einem angelegten Magnetfeld bewegt. Auf
dieser Kreisbahn kann es an bestimmten Punkten zu Bragg-Reflexion an Gitter-
ebenen des Kristalls kommen. An diesen Punkten wird das Elektron mit einer
Wahrscheinlichkeit P seine urspriingliche Bahn beibehalten oder mit der Wahr-
scheinlichkeit Q=1-P in eine neue Bahn reflektiert [30]. Da sich das Ganze auch
auf der neuen Bahn wiederholen kann, entsteht so ein Netzwerk sich {iberlappen-
der Orbits (Beispiel Abb.2.6), an deren Schnittstellen jeweils eine Aufspaltung

:10% i § z

Abb. 2.6: Beispiel eines Netzwerks sich iiberlappender Kreisbahnen

der Elektronenwellenfunktion in einen Anteil mit der Amplitude ip, der das Ver-
bleiben auf der urspriinglichen Bahn beschreibt, und einem reflektierten Anteil
mit der Amplitude ¢ eintritt. Die Teilchenzahlerhaltung fordert dann

P+ =1 (2.34)

und fiir die Wahrscheinlichkeiten des Auftretens der jeweiligen Ereignisse gilt

P = p? Q=q . (2.35)
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Damit ergibt sich nach Falicov und Stachowiak als Resultat dieses Modells, dafl
sich der oszillierende Anteil der Magnetisierung einer Substanz als eine Summe
von Lifshitz-Kosevich Termen (s. G1.2.9) fiir alle im Netzwerk moglichen geschlos-
senen Bahnen schreiben l48t, wobei jeder Term mit einem Dampfungsfaktor R,
multipliziert werden muf} [30]. Dieser Faktor hat die Form

R, = C(ip)"q™ (2.36)

und enthélt die Anzahl n; der Punkte auf dem betrachteten Orbit, an denen MB
auftritt und die Anzahl n,, an denen Bragg-Reflexion stattfindet. C ist ein Ge-
wichtungsfaktor der beriicksichtigt, da} verschiedene Bahnen die gleiche Fliche
umschlieflen konnen, damit aber auch zu Oszillationen der gleichen Frequenz bei-
tragen (s. GL.2.5).
Als Beispiel sind in Abb.2.7 einige moglichen Orbits fiir den einfachen Fall aus
Abb.2.6 aufgefiihrt. Die beiden grundlegenden geschlossenen Bahnen werden als
a- und [-Bahn bezeichnet. Wie man hier auch erkennen kann, gibt es z.B. fiir ein
Orbit mit der eingeschlossenen Fliche S+ a zwei Moglichkeiten der Realisierung.
Fiir ein Orbit 23 gibt es aufler der zweimaligen Umrundung der S-Bahn noch
vier weitere Entstehungsmdoglichkeiten (2.7 b),c)), wobei sich die beiden Bahnen
in b) durch die Lage ihrer ,durchgetunnelten“ Energieliicke unterscheiden. Hier
sei auch erwihnt, dal der Umlaufsinn der Elektronen beibehalten werden muf3,
so daf ein Orbit mit der Fliche 8 — « in diesem Modell nicht erlaubt ist.
In Tab.2.1 sind die Parameter des Ddmpfungsfaktors R, zu den jeweiligen Orbits
aus Abb.2.7 aufgefiihrt. Zusétzlich sind noch die wichtigsten Dampfungsfaktoren
Ry berechnet. Diese Faktoren unterscheiden sich zum Teil sehr stark vonein-
ander. Werden die Bahnen komplexer, so werden auch die Ausdriicke fiir die
Dampfungsfaktoren deutlich komplizierter. Der Phasenfaktor ¢ kann zusétzlich
bewirken, dafl Beitrige bestimmter Bahnen abgezogen werden miissen und so-
mit die Amplitude der Oszillation bei bestimmten Feldern null wird. Dies ist am
Beispiel des Orbits 23 zu sehen (s. Abb.2.8), fiir das der Dampfungsfaktor R,
proportional zu p*(p? — 2¢?)? wird.
Bezieht man nun R, in die LK-Formel (G1.2.9) mit ein, so erhélt man anstelle
der G1.2.16
exp (—apm*Tp/B)
sinh (apm*T'/B)
Um nun 7p zu bestimmen, mufl man In[(A,/R,)B"sinh (apm*T/B)] iiber 1/B
auftragen. Erst bei dieser Auftragung, also nach einer Korrektur der Amplitude

mit R, sollte sich eine Gerade ergeben, deren Steigung proportional zu 1} ist.
Die im letzten Abschnitt gemachten Aussagen iiber die Gleichheit der umschlos-

Ay(B) = A)TB™"R, (2.37)
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Abb. 2.7: Beispiele moglicher Orbits fiir ein einfaches Netzwerk (Abb.2.6)[7]; bei
den Strichen findet Tunneln und bei den Punkten Bragg-Reflexion statt.
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Fliche | C 17 | IIg Rb
« 1101 2 (1 — exp (—%))
B 111410 exp (—252)

20—a | 1| 4| 2 exp (—@)—exp (_%)

B B
26
a) 11810
b) 2162
c) 21414
Tab. 2.1: Parameter des MB-Dampfungsfaktors fiir die Orbits in Abb.2.7

senen Flichen bei verschiedenen Bahnen ist nicht ganz richtig. Betrachtet man
z.B. die Bahnen fiir 23 (Fille a),b) und ¢) in Abb.2.7), so erhélt man eigentlich
aufgrund der Energieliicke zwischen &uflerer und innerer Bahn kleine Unterschie-
de in der umrundeten Fliche. Solche geringen Unterschiede liefern aber nach
G1.2.5 unterschiedliche Frequenzen, welche dann bei einer Uberlagerung zu ei-
ner Schwebung und damit zu Einschniirungen der Oszillationsamplitude fiihren
konnen.

2.5.3 Der Quanteninterferenzeffekt QI und die verbote-
nen Frequenzen

Ein eng mit dem gekoppelten Netzwerk und dem MB verkniipfter Effekt ist der
von Stark und Friedberg entdeckte und auf Transporteigenschaften beschrénkte
Quanteninterferenzeffekt (Stark Quanteninterferometer) [31]. Das Prinzip dieses
Effekts 148t sich an der schematischen Darstellung in Abb.2.9 erldutern. Betrach-
tet wird die Wahrscheinlichkeit W, daf§ ein Ladungstréger iiber die beiden MB-
Kontakte J1 und J2 von A nach B gelangt, wobei hierzu zwei alternative Bahnen
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Abb. 2.8: Theoretische Feldabhéngigkeit des Dédmpfungsfaktors R, des 23-Orbits
nach dem Modell der gekoppelten Netzwerke

(iiber C und iiber D) zur Verfiigung stehen. An den Kontakten J wird die ankom-
mende Wellenfunktion der Ladungstréiger jeweils aufgespalten in einen Anteil der
reflektierten Welle mit der Amplitude q und der Phase ¢, und einen tunnelnden
Anteil mit der Amplitude ip und der Phase ¢;. Zusétzlich erfahren die Teilwellen
eine Phasenverschiebung, so daf} sich schliellich folgender Ausdruck fiir W ergibt:

= P>+ Q*—2PQcos(y))  mit =y — ¢ = %S

(2.38)

W = ‘q2€i¢2 _ pleit ‘2

Der Interferenzterm, der die von den beiden Bahnen umschlossene Fliche S bein-
haltet, oszilliert mit dem reziproken Magnetfeld.

Am Beispiel des in Abb.2.6 gezeigten Netzwerkes lassen sich mehrere solcher
Quanteninterferenzmoglichkeiten finden, die zum Teil Flichen umschliefen, die
auch bei geschlossenen Bahnen im MB auftreten, zusétzlich aber auch Oszil-
lationsfrequenzen ermoglichen, die im halbklassischen Modell des MB verboten
waren (z.B. Fz — F).

Treten die ,verbotenen® Frequenzen Fp_,, Fj_o4, ...nicht nur in SAH sondern
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®B
C

An 2 B
D

Abb. 2.9: Schematische Darstellung des QI-Effektes

auch in dHvA-Experimenten auf, so kann der QI-Effekt nicht zur Erkldrung her-
angezogen werden. Fortin und Ziman nahmen daher zuséitzlich zum bestehenden
Modell des MB an, daf} die vorhandenen Frequenzen durch den Zwang verkniipft
sind, die Gesamtzahl der Ladungstréger in allen Bindern bei Magnetfelddnderun-
gen zu erhalten [32]. Thre numerischen Rechnungen ergeben, dafl nun zusétzlich
die vorher ,,verbotenen“ Frequenzen auftreten und dafl deren Amplituden vom
Verhéltnis der umschlossenen Flichen der beteiligten Bahnen und der Tunnel-
wahrscheinlichkeit abhéngen.

Auch Harrison et. al. haben durch numerische Simulationen gezeigt, daf§ unter
der Annahme eines zweidimensionalen Systems mit oszillierendem chemischen
Potential die Differenzfrequenzen Fp_, und Fj_9, in dHVA Experimenten auf-
treten konnen [33]. In analogen Rechnungen fiir den SdH Effekt wurde zusitzlich
der QI-Effekt miteinbezogen, der zu einem iiberhéhten Auftreten dieser Diffe-
renzfrequenzen fiihrt.



Kapitel 3

Experimentelle Grundlagen

Die Voraussetzungen fiir eine Untersuchung von Quantenoszillationen sind ho-
he Magnetfelder und tiefe Temperaturen. Damit ist gesichert, daf3 die Elektro-
nen die zur Beobachtung von Quantenoszillationen notwendigen geschlossenen
Bahnen ohne Streuung durchlaufen koénnen. Die in dieser Arbeit vorgestellten
magnetfeldabhéngigen Messungen wurden am Hochfeldmagnetlabor des CNRS
und des MPI in Grenoble durchgefiihrt. Hier standen Magnetfelder bis zu 28
Tesla zur Verfiigung. Um moglichst tiefe Temperaturen zu erreichen, wurde zum
einen ein ® He-Kryostat verwendet, mit dem Temperaturen bis zu 0.38 K erreich-
bar waren, zum anderen stand ein ®He/* He-Entmischungskryostat der Firma
Oxford zur Verfiigung. Hiermit konnten Messungen bis zu 20 mK durchgefiihrt
werden. Der Aufbau und die Wirkungsweise dieser beiden Kryosysteme soll in
den folgenden Abschnitten kurz beschrieben werden.

3.1 S‘He-Kryostat

Der Vorteil des Einsatzes von *He gegeniiber seines schwereren Isotops *He zum
Erreichen tiefer Temperaturen liegt im deutlich hheren Dampfdruck bei Tem-
peraturen unter 1 K [34][35]. Aus diesem Grund lassen sich mit einem *He-
Kryostaten durch Abpumpen Temperaturen unter 1.3 K erreichen. Da das *He
aber herstellungsbedingt teurer ist, ist ein geschlossenes System (Gas-Handling-
System) notwendig, iiber welches das Einkondensieren von *He in den Kryostaten
und das Abpumpen geregelt werden kann. Der 3He-Kryostat befindet sich in Kon-
takt mit einem *He-Bad, das stiindig gepumpt wird. Somit werden zum einen der
Probenstab und die Zuleitungen vorgekiihlt und zum anderen das 3He so weit
abgekiihlt, daf} es unter dem gegebenen Druck kondensiert.

29
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3.2 ‘He/*He-Entmischungskryostat

Um zu Temperaturen unterhalb von 0.3 K zu gelangen, kann man eine besondere
Eigenschaft der Mischung aus den beiden Heliumisotopen *He und *He ausnutzen
[36]. Diese Vorgehensweise geht auf H. London zuriick und wird im folgenden Teil
kurz erldutert.

3.2.1 Grundlagen

Unterhalb T = 2.18 K wird *He suprafluid. Diese Ubergangstemperatur 148t sich,
wie man an Abb.3.1 sehen kann, weiter absenken, wenn man 3He hinzumischt
(x sei die 3He-Konzentration). Fiir Konzentrationen grofier als 67% tritt keine
suprafluide Phase mehr auf. Unterhalb von 0.87 K existiert keine stabile Pha-
se der Mischung, sie trennt sich auf in eine 3He-reiche und *He-reiche Phase,
wobei sich die dichtere *He-reiche Phase unten befindet. Die Konzentration des
jeweils anderen Isotops in den beiden Phasen héngt stark von der Temperatur ab.
Wiihrend sich fiir Temperaturen nahe 0 K eine reine *He-Phase ergibt, geht der
Anteil des 3He in der *He-reichen Phase nicht unter 6.5%. Entzieht man nun der
4He-reichen Phase *He, so mufl zur Erhaltung der Konzentration neues 3He aus
der *He-reichen Phase in die suprafluide *He-Phase , verdampfen®, dabei wird
die latente Wéarme dem Gemisch entzogen. Somit ist dieser Vorgang vergleichbar
mit dem Kiihlprozefl beim Abpumpen von fliissigem Helium. Die Kiihlleistung
ist aber weniger stark temperaturabhingig als beim Abpumpen, so daf} tiefere
Temperaturen erreicht werden konnen.

3.2.2 Aufbau

In Abb.3.2 ist der schematische Aufbau eines *He/*He-Entmischungskryostaten
dargestellt. Im sogenannten Still wird durch Heizen vor allem *He aus dem Ge-
misch verdampft und abgepumpt. Damit wird das Gleichgewicht in der Mischung
gestort. Um es wieder herzustellen, wird in der Mischkammer an der Trennfléche
zwischen den beiden Phasen *He in die suprafluide *He-Phase ,,verdampft®. Da
aber im Still und in der Mischkammer unterschiedliche Temperaturen herrschen
miissen, sollten beide thermisch gut voneinander abgekoppelt sein. Dies geschieht
durch den Wiarmetauscher. Um nun eine lange Standzeit zu gewihrleisten, wird
das in der Still verdampfte *He auf der anderen Seite wieder in die Mischkammer
einkondensiert, so dafl ein Kreislauf entsteht.
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Abb. 3.3: Methode zur Messung der Magnetisierung

3.3 Die Drehmomentmethode (Torque-Methode)

Eine Moglichkeit, um fiir dHvA-Messungen die Magnetisierung eines Kristalls
zu messen, liefert die sogenannte Torque-Methode [7]. Hierbei nutzt man aus,
daB} auf einem Kristall mit einer anisotropen Fermifliche, dessen Extremalfliche
winkelabhéingig ist, in einem &ufleren Magnetfeld ein Drehmoment D wirkt

1 dF

wobei V das Probenvolumen ist und M durch G1.2.9 gegeben ist. Um nun dieses
Drehmoment auf einen Kristall zu messen, wird die in Abb.3.3 gezeigte Anord-
nung verwendet. Die zu messende Probe wird mit Silikonfett auf eine sehr diinne
Kupfer-Beryllium Platte geklebt (25-100 pm). Diese Platte bildet mit einer Kup-
ferplatte einen Kondensator. Im duBeren Magnetfeld fithrt nun eine Anderung
der Probenmagnetisierung zu einer Auslenkung der Kupfer-Beryllium Platte und
damit zu einer Anderung des Plattenabstandes. Dies bewirkt eine Anderung der
Kapazitit, so dafl letztlich mittels Lock-In-Technik ein Spannungssignal U~C
gemessen werden kann. Die Empfindlichkeit wird durch eine kapazitive Briicke
erhoht.

An dieser Stelle sei auch eine Bemerkung iiber die Anordnung des Kristalls
beziiglich des angelegten Feldes eingefiigt. Um die Orientierung des Kristalls
zu beschreiben, wird gemafl Abb.3.3 ein Winkel © eingefiihrt, der zwischen der
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Gold; Platin Kontakte

Abb. 3.4: Standard-Vier-Kontakt-Methode zur Messung des elektrischen Wider-
standes

Senkrechten zur Kristallebene und der Feldrichtung liegt.

Wie in Kapitel 2.3 erwihnt, gilt fiir die Winkelabhéngigkeit der Frequenz F der
hier untersuchten zweidimensionalen Systeme in guter Nidherung F' o< 1/cos®©.
Daraus folgt, dafl dF/dO fir © = 0° null wird und somit diese MeBmethode
fiir diesen Winkel unempfindlich ist. Die Empfindlichkeit steigt dann aber mit
zunehmendem Winkel © an (D  sin®/cosO).

3.4 Die Messung des elektrischen Widerstandes

Zur Messung des elektrischen Widerstandes und somit auch des SAH-Effekts wird
auf die Standard-Vier-Kontakt-Methode nach Coleman et al. zuriickgegriffen [37].
Nach dieser Methode werden vier Goldkontakte auf den Kristall aufgedampft.
Daran werden dann mit gut leitfihigen Klebern ! vier Golddrihte 2 befestigt.
Diese dienen zum einen dem Anlegen eines Stromes (ca. 100pA) an die Probe und
zum anderen dem Messen der Spannung (s.Abb.3.4). Diese Kontaktanordnung
ermoglicht es, die Kontaktwiderstinde an der Probe, die meist gréfier sind als der
Probenwiderstand zu eliminieren. Die Widerstandsmessung wird mittels Lock-

17.B. Leit-C, Leitplatin (Demetron)
20~ 15 — 25um
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In-Technik als AC-Messung durchgefiihrt. Bei den meisten Messungen wurde der
Widerstand senkrecht zu der gut leitfdhigen Ebene des Kristalls gemessen, da so
das Signal-Rausch-Verhéltnis verbessert wird.

3.5 Die druckabhingigen Messungen

Um den SdH-Effekt druckabhéngig zu messen, wird der Kristall in einer Fliissig-
druckzelle nach der Standard-Vier-Kontakt-Methode kontaktiert. Durch einen
Druckiibertragungsstempel wird mittels einer Presse von auflen ein definierter
Druck (bis ca. 10 kbar ) an die Fliissigkeit in der Druckzelle angelegt, der dann
auch auf den von der Fliissigkeit vollstdndig umgebenen Kristall wirkt. Durch
Fixieren des Stempels bleibt der Druck auch nach dem Entfernen der Presse in
der Druckzelle erhalten und man kann sie zu temperaturabhéngigen Messungen
in einen Kryostaten einbauen. Zur Temperatur und Druckmessung werden in der
Druckzelle druck- und temperatursensitive Widerstdnde angebracht, deren be-
kannte Eichkurven eine Bestimmung der gewiinschten Gréflen erlauben.

Beim Anlegen eines dufleren Druckes an einen Kristall wird dieser kontraktiert.
Dabei erwartet man fiir die hier untersuchten Materialien, daf sich der Uber-
lapp der m-Orbitale und damit die Transporteigenschaften der Ladungstriger
dndern. Aus einer Kontraktion der Einheitszelle im Ortsraum folgt eine Expan-
sion der 1.BZ und es kommt zu Anderungen der Biinder, die sich als Anderungen
der Bandbreiten, Fermiflichen und Energieliicken auswirken [38]. Diese kénnen
dann mittels Quantenoszillationsmessungen beobachtet werden. Aus Betrachtun-
gen des Einflusses von hydrostatischem Druck auf das Modell freier Elektronen
bzw. dem tight-binding Modell erwartet man, dafl der Fermiwellenvektor £z mit
zunehmendem Druck anwichst und somit auch die Querschnittsflichen der Zy-
klotronbahnen zunehmen. Die Bandmasse m, sollte nicht auf Druckéinderungen
reagieren.

31kbar = 108 Pa



Kapitel 4

Das organische Metall
(BEDT-TTF)y[Ni(dto)s]

4.1 Die Struktur von (BEDT-TTF),[Ni(dto);]

Wie schon an mehreren Stellen erwihnt, sind die elektronischen Eigenschaften
von Radikalkationensalzen sehr stark strukturabhingig. Daher wird in diesem
Abschnitt zuerst kurz auf den kristallinen Aufbau dieses neuen organischen Me-
talls BEDT-TTF-Nickelbisdithiooxalat ((BEDT-TTF)4[Ni(dto)y]) eingegangen.
In Abb.4.1 ist der Aufbau des verwendeten Anions gezeigt. Das um das Ni-Atom

O O
C/S /S\C

AN

Abb. 4.1: Struktur des verwendeten Anions [Ni(dto)]*~

symmetrisch aus zwei Fiinferringen aufgebaute Anion ist planar. Aus Rontgen-
strukturanalysen ergab sich fiir die Struktur von (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] ein
triklines Kristallgitter mit den folgenden Zelldaten bei Raumtemperatur (RT)
[39]:

35
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a=8.9184 b=11.443A c=16.430A V = 1629.84°
a=09568"  [$=09239° ~=101.81°

In Abb.4.2 und Abb.4.3 ist die Einheitszelle von [(BEDT-TTF),]*"[Ni(dto)s]*~
sowohl als Projektion in die (a,c)-Ebene als auch in die (b,c)-Ebene dargestellt.
Bei diesem 4:1-Salz, welches vier vollstindig in der Einheitszelle liegende BEDT-
TTF-Molekiile sowie ein Anion enthilt, bilden sich BEDT-TTF-Stapel entlang
der a-Achse. Mehrere solcher Stapel ordnen sich entlang der b-Achse an, wobei
die Absténde der Schwefelatome von Donormolekiilen benachbarter Stapel klei-
ner als der Van-der-Waals-Abstand von Schwefel von 3.6A werden kénnen [40],
so daB es hier zu einem Uberlapp der Orbitale des Schwefels und dadurch zu
einem Elektronentransport in der (a,b)-Ebene kommen kann. Dieser Transport
wird in c-Richtung durch die [Ni(dto)s] - Anionen behindert. Bei der Kristallisa-
tion nimmt ein Anion formal ! zwei Elektronen von den vier Donormolekiilen der
Einheitszelle auf, so dafi jedes Donormolekiil im Mittel die Ladung +1/2 trigt.
Treten bei RT zum Teil noch ungeordnete Ethylen-Endgruppen innerhalb der
BEDT-TTF-Molekiile auf (jedes BEDT-TTF besitzt nur eine statistisch unge-
ordnete Endgruppe) so sind diese unterhalb von 200K vollstindig geordnet. Diese
Ordnung wirkt sich in einer Verkleinerung der Einheitszelle vor allem entlang der
a-Achse (Stapelachse) aus. Diese Reduzierung ist zu stark, so daf sie nicht allein
aus der thermischen Kontraktion resultieren kann [42]:

a = 8.758A b=11.3584 c=16.397A V = 1585.2A43

a = 95.39° g =091.71° v =102.19°

Es ist nicht das erste Mal, da} ein Charge-Transfer-Komplex mit diesen bei-
den Komponenten hergestellt und untersucht wurde. Saito et al. stellten 1995
(BEDT-TTF)y[Ni(dto)s] vor [43], also eine 2:1 Struktur mit zwei Donormolekiilen
und einem Anion pro Einheitszelle, welche halbleitende Eigenschaften unterhalb
RT aufwies. Von derselben Arbeitsgruppe wurde ebenfalls ein 4:1-Komplex her-
gestellt, der auf der zentralen Position des Anions Palladium anstelle des Nickels
sitzen hat. Diese, bei tieferen Temperaturen (7' < 150K) halbleitende Substanz
ist aber nicht isostrukturell zu der hier vorgestellten Nickelvariante.

Anhand der in Abb.4.2 und Abb.4.3 vorgestellten Kristallstruktur bei 200 K,
wurde von Koo und Whangbo die Bandstruktur fiir (BEDT-TTF),[Ni(dto),]

lformal deshalb, da hier in Wirklichkeit natiirlich kein direkter Austausch der Ladungstriiger
stattfindet. Bei der Elektrokristallisation werden die Donormolekiile partiell oxidiert und bei
der Kristallisation entsteht dann durch den Einbau der Anionen ein neutraler Kristall.



4.1. DIE STRUKTUR VON (BEDT-TTF)4[NI(DTO),] 37

Abb. 4.2: Kristallstruktur von (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] bei Blick auf die (a,c)-
Ebene (T = 200K).

Abb. 4.3: Kristallstruktur von (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] bei Blick auf die (b,c)-
Ebene (T = 200K).
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Abb. 4.4: Bandstruktur von (BEDT-TTF)4[Ni(dto)s] nach [41] bei 200 K.
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Abb. 4.5: Fermifliche von (BEDT-TTF),[Ni(dto)s], wie sie sich aus der Band-
struktur in Abb.4.4 ergibt.
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berechnet. Die Berechnung basiert auf einer erweiterten Hiickel-Methode [44],
die das Ergebnis in Abb.4.4 liefert [41]. An den Ergebnissen, die sich fiir die
beiden Temperaturen nur unwesentlich unterscheiden, kann man erkennen, daf
man bei dieser Berechnung zwei Leitungsbénder bekommt. Bei einer Betrach-
tung der Schnitte der Bénder mit der Fermienergie folgt dann die in Abb.4.5
dargestellte Fermifliche. Die Fermifldche setzt sich zusammen aus eindimensio-
nalen Anteilen entlang der I' — X Richtung, da die Wechselwirkung zwischen
den Donorstapeln stérker ist als innerhalb der Stapel, und zweidimensionalen lin-
senartigen Bahnen in den Ecken der 1.Brillouin-Zone (1.BZ). Die umschlossene
Fliche der Linsenbahn (a-Bahn genannt) entspricht ca. 13% der 1.BZ. Zwischen
den offenen und den geschlossenen Bahnen existiert eine kleine Energieliicke F,
die bei entsprechendem Schwellmagnetfeld von den Elektronen durch den MB (s.
Abb.4.8) iiberwunden werden kann (s. Kap.2.5). Dadurch wiirde sich eine zweite
geschlossene Bahn (die sogenannte ($-Bahn) bilden, die genau wie die a-Bahn
einen Beitrag zu Quantenoszillationen liefern kann. Aus der 200 K Struktur wur-
de fiir die von der o-Bahn umschlossene 2D-Fliche eine Bandmasse my ~ 0.96m,
berechnet.

Aus den Daten der Einheitszelle lassen sich auch die Daten des reziproken Raum-
es ermitteln. Fiir die Fliche der in Abb.4.5 eingezeichneten 1.BZ erhélt man eine
Fliche S; gz von 40.8 1/nm? fiir 200 K. Diese Fliche miifite aber mit abneh-
mender Temperatur noch geringfiigig gréfler werden, da sich der Kristall beim
Abkiihlen weiter kontrahiert.

4.2 Der spezifische Widerstand

Eine erste Charakterisierung dieser neu synthetisierten Substanz erfolgte durch
die temperaturabhingige Messung des spezifischen Widerstandes ohne angeleg-
tem B-Feld (s. auch [45]). Man erkennt am Beispiel des temperaturabhingigen
Verlaufs des spezifischen Widerstandes entlang der kristallinen b-Achse (Abb.
4.6), dafl sich diese Substanz iiber den gemessenen Temperaturbereich von 300
bis 1.6 K metallisch verhélt. Die stéirkere Abnahme des spezifischen Wider-
standes mit sinkender Temperatur unterhalb von 200 K kann mit der Ordnung
der Ethylen-Endgruppen bei dieser Temperatur in Zusammenhang gebracht wer-
den. Das Ordnen der Ethylen-Endgruppen ermdéglicht es, dafy die Abstidnde der
Donormolekiile verringert werden konnen, falls dies nicht durch die Anordnung
der Anionen verhindert wird. Ein kiirzerer Abstand zwischen den BEDT-TTF-
Molekiilen bedeutet aber einen gréBeren Uberlapp der Schwefelorbitale, damit
nimmt die Bandbreite und auch das Transferintegral zu, was zu einem Anstieg
der Leitfahigkeit fiihrt. Der spezifische Widerstand sinkt insgesamt von ca. 1
Qcm bei Zimmertemperatur auf ca 0.003 Qcm bei 1.5 K. Bis zu dieser Tem-
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Abb. 4.6: Spezifischer Widerstand von (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] entlang der b-
Richtung.
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Abb. 4.7: Spezifischer Widerstand entlang allen drei Kristallrichtungen in halb-
logarithmischer Darstellung.
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peratur zeigt die Substanz keine Anzeichen einer supraleitenden Phase. Auch
bei spiteren Messungen bis zu 20 mK konnte bei (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] kein
supraleitender Ubergang beobachtet werden. Ein moglicher Grund dafiir zeigt
sich in optischen Reflexionsmessungen [46]. Hier wurde eine Energieliicke (wahr-
scheinlich verursacht durch einen Mott-Hubbard Ubergang) beobachtet, welche
die Supraleitung in dieser Substanz verhindern konnte.

Ein Vergleich der Temperaturabhingigkeit des spezifischen Widerstandes entlang
aller drei Kristallrichtungen ist in Abb. 4.7 gezeigt. Fiir die a- und b-Richtung
ergibt sich ein nahezu analoger Kurvenverlauf, wie es die Kristallstruktur (Abb.
4.3) fiir diese Ebene aufgrund der kurzen Schwefel-Schwefel-Kontakte zwischen
den Donormolekiilen erwarten l&8t. In c-Richtung, also der Richtung senkrecht zu
den Anionenschichten, mifit man bei Raumtemperatur einen um den Faktor 100
groferen Widerstand (p,(RT) : pp(RT) : p.(RT) = 1.3 : 1 : 100). Dies ist auch
nicht verwunderlich, da die Anionenschichten den Elektronentransport in dieser
Richtung erschweren. Daf§ dieser Faktor aber bis zu tiefsten Temperaturen auf
den Faktor 14 abnimmt, ist eher ungewdhnlich. Unterhalb von 25 K nimmt der
Widerstand in c-Richtung deutlich steiler ab als in den beiden anderen Richtun-
gen. Dies lafit auf einen strukturellen Phaseniibergang schlieffen, der aber bisher
noch nicht anhand einer Kristallstruktur unterhalb dieser Temperatur bestitigt
werden konnte.

4.3 Quantenoszillationsmessungen

Aufgrund der Bandstrukturrechnung (s. Abb.4.4) und der in Abb.4.5 bzw.
Abb.4.8 resultierenden Fermifliche erwartet man, daff magnetfeldabhéingige Mes-
sungen der Magnetisierung (dHvA-Messungen) oder des elektrischen Widerstan-
des (SdH-Messungen) von (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] bei ausreichend reinen Kris-
tallen Oszillationen mit mindestens zwei unterschiedlichen Frequenzen zeigen
sollten. Da aber die im k-Raum gréfilere Umlaufbahn (S-Bahn) erst nach einem
sogenannten Magnetischen Zusammenbruch (MB) méglich ist, bei dem die La-
dungstriger die Energieliicke £, zwischen offener und geschlossener Trajektorie
iberwinden miissen, kann unterhalb eines von der Gréfle von E, abhéngigen
Schwellfeldes By nur die langsame a-Oszillation beobachtet werden. Betrachtet
man nun Abb.4.9 und Abb.4.10, so bestétigen sich die Vorhersagen sowohl fiir
die Feldabhéngigkeit der Magnetisierung, als auch fiir den Widerstand.

In Abb.4.9 ist das Torque-Signal (vergl. Kap.3.3), das proportional zur Magneti-
sierung ist, aufgetragen iiber einen Magnetfeldbereich von 2.5 bis 28 T. Gemessen
wurde diese Kurve bei einer Temperatur von 0.4 K und einem Winkel von 13.3°
(zur Definition des Winkels © siehe Kap.3.3). Gut zu erkennen ist hier eine Oszil-
lation mit einer kleinen Frequenz, die bei Feldern unter 12 T alleine auftritt und
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M

Abb. 4.8: Darstellung der Extremalfliichen S, (Linsenbahn) und Sz (MB-Bahn)
im k-Raum.

bis ca. 20 T dominierend bleibt. Oberhalb von 12 T tritt zusétzlich eine Oszilla-
tion mit hoherer Frequenz auf, deren Amplitude mit zunehmendem Magnetfeld
stérker ansteigt als die der langsameren Oszillation.

Die Messung des Magnetowiderstandes derselben Probe im Magnetfeldbereich
von 0-28 T bei 0.4 K und © = 0° ist in Abb.4.10 gezeigt. Hier erkennt man einen
mit dem Feld ansteigenden Untergrundwiderstand. Darauf addieren sich dann
zwei oszillierende Anteile, wobei auch hier die langsame Oszillation schon bei
niedrigeren Feldern zu beobachten ist und die schnelle Oszillation erst oberhalb
etwa 13 T sichtbar einsetzt. Auch diese Messung zeigt eine stérkere Feldabhéngig-
keit der Amplitude der schnelleren Oszillation, was geméfl der LK-Theorie durch
eine groflere effektive Masse verursacht wird. Bei 28 T betrigt der Abstand zwi-
schen Minima und Maxima der Oszillation 20% des Untergrunds. Im Insert dar-
gestellt ist eine Fast-Fourier-Transformation (FFT) dieser Messkurve. Man kann
hier die h6chste Linie bei F,,=634 T erkennen, die der langsamen Oszillation zu-
geordnet wird. Die Linie bei Fjg=4245 T gehort zur schnellen Oszillation. Zusétz-
lich treten hier aber auch zwei weitere Linien auf, die sich als Kombination der
beiden Hauptlinien Fg — Fy, bzw. Fj + F|, deuten lassen.
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Abb. 4.11: Vergleich der Form der a-Oszillation aus der feldabhéingigen Magne-
tisierung mit einer reinen Sinus-Oszillation.

Eine genauere Betrachtung einer feldabhingigen Messung der Magnetisierung (s.
Abb.4.11) im Bereich zwischen 15 und 17 T zeigt, daf} hier die a-Oszillation prak-
tisch keine Abweichung von einem sinusférmigen Verhalten aufweist. Dies wiirde
aber bedeuten, daf} es sich hier trotz der schichtartigen Kristallstruktur um ein
wenig ausgepriigtes zweidimensionales (2D) Elektronensystem handelt. Die Zwei-
dimensionalitit des Systems wird bestétigt durch das Auftreten der Differenz-
frequenz Fjz — F, (s. Abb.4.10 Insert und 4.12), die, im Fall der dHvA-Messung
ausschliefflich, aus der Oszillation des chemischen Potentials in 2D Systemen re-
sultiert [17]. Die aber nicht stark ausgepréigte Zweidimensionalitit dieses Systems
(Quasi-2D) hat zur Folge, daf im weiteren Verlauf der Arbeit die Quantenoszilla-
tionsexperimente mittels der Standard-LK-Theorie fiir 3D Systeme beschrieben
und ausgewertet werden konnen. In der Theorie fiir 3D Systeme steckt im Ge-
gensatz zum 2D Ansatz ein geringerer Beitrag der harmonischen Anteile, so dafl
die Abweichung von einer sinusformigen Oszillation sehr klein ist [47].
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4.3.1 Oszillationsfrequenz

Eine der wichtigsten Daten, die sich direkt aus den gemessenen Oszillationen
ergibt, ist die Oszillationsfrequenz F'. Aus ihr [48t sich dann gemifl G1.2.5 die
Querschnittsfliche S der zur Frequenz gehérenden Umlaufbahn (Orbit) im k-
Raum bestimmen.

Zur Bestimmung der Oszillationsfrequenzen werden die feldabhéngigen Messun-
gen zuerst in eine 1/B-Abhéngigkeit iiberfiihrt, da die Oszillationen dquidistant
in 1/B sind. Danach wird {iber den Datensatz eine Filterfunktion gelegt, die die
”Randeffekte” unterdriicken soll und schlieBlich wird eine FFT durchgefiihrt [48].
Das Ergebnis einer solchen FFT ist in Abb.4.12 gezeigt. Wie man erkennen kann,
enthilt das Diagramm deutlich mehr Linien als die beiden, die den sichtbaren
Ostzillationen zuzuordnen sind. Letztere sind hier verkniipft mit den Linien bei
649 T (a-Orbit) und 4375 T (5-Orbit). An dieser Stelle sei schon vorweggenom-
men, daf} fiir 2D bzw. quasi-2D Elektronensysteme eine Winkelabhéngigkeit der

Frequenz geméf
F(0°)
F(O)= 4.1
©)=—25 (4.1)

gilt, so daf die hier erhaltenen Frequenzwerte bei ©=8° grofler sind als die im
Insert von Abb.4.10 gezeigten Werte bei ©=0°. Gut in Abb.4.12 zu erkennen sind
auch die hoheren Harmonischen der a-Oszillation und Kombinationsfrequenzen
von F, und Fg, die durch den MB entstanden sind. Nicht durch das Modell der
gekoppelten Netzwerke beschreibbar, da in dieser halbklassischen Betrachtung
verboten, ist die Linie bei Fz_,=3726 T. Diese Frequenz ist verboten, da keine
geschlossene Bahn der entprechenden Fliche ohne eine Anderung des Umlauf-
sinns moglich ist. Harrison et. al. haben durch numerische Rechnungen gezeigt
[33], daB8 zum einen ein oszillierendes chemisches Potential, wie es hiufig in 2D-
Systemen beriicksichtigt werden muf}, zum anderen aber auch der sogenannte
Stark-Quanteninterferenzeffekt zu einem verstiarkten Auftreten dieser im Modell
verbotenen Bahn fithren. Da der Quanteninterferenzeffekt hier aber als Erklarung
nicht in Frage kommt - er darf lediglich bei Transportmessungen (SdH) nicht aber
bei dHvA-Experimenten auftreten - mufl im vorliegenden Fall das chemische Po-
tential oszillieren.

Eine weitere Moglichkeit, die Frequenz der sichtbaren Oszillationen zu bestim-
men, ist in Abb.4.13 gezeigt. Hierzu werden die Magnetfelder bestimmt, bei de-
nen die Landauniveaus aus der Fermifliche heraustreten. Aufgetragen wird dann
die Nummer n des Landauniveaus iiber dem zugehorigen, reziproken Feld, wobei
sich eine Gerade ergeben sollte, deren Steigung gleich der gesuchten Frequenz ist
(s. G1.2.4 und GI1.2.5). Durch diese Betrachtungsweise bekommt man dann auch
eine Aussage dariiber, wieviele Landauniveaus noch innerhalb der Fermifliche
liegen. Auch 148t sich mit dieser Auftragung erkennen, ob ein magnetfeldabhéngi-
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Abb. 4.12: FFT einer dHvA-Messung im Feldbereich von 14-22 Tesla bei ©=8°
und 7T'=30mK.

ger Phaseniibergang stattfindet oder nicht. Das Beispiel der a-Oszillation zeigt,
daB die aus der Steigung bestimmte Frequenz F(©=8°) sehr gut mit dem Wert
aus der FFT {ibereinstimmt. Es ist kein Phaseniibergang zu erkennen und bei
ca. 22 T befinden sich noch etwa 25 Landauniveaus innerhalb der Fermifliche.
In Abb.4.13 zusitzlich einbezogen ist eine Auftragung des n-ten Landauniveaus
iiber dem Kehrwert des magnetischen Feldes fiir die $-Oszillation, die in diesem
Fall nur in einem vergleichsweise kleinen Feldbereich ausgewertet werden konnte.
Trotzdem ist auch hier zu erkennen, daf} sich in dieser Auftragung eine Gerade
ergibt. Bei der (-Oszillation liegen bei 22 T noch ca. 200 Landauniveaus inner-
halb der Fermifliche. Bei einem Feld, das dem Wert der Oszillationsfrequenz
entspricht, liegt dann nur noch ein Landauniveau innerhalb der Fermifliche. Das
System wiirde sich dann im sogenannten Quantenlimes befinden.

Dividiert man die in Abb.4.13 gezeigten Diagramme n(1/B) durch ihre jeweilige
angepafite Gerade, so erhélt man die Darstellungen in Abb.4.14 und Abb.4.15.
Diese zeigen, dafl hier bei genauer Betrachtung doch kleine Abweichungen von
einer idealisierten Geraden auftreten. In Abb.4.14 am Beispiel der a-Oszillation
erkennt man eine Stufe bei ca. 5.65 T, die durch einen Knoten in der Oszillati-
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Abb. 4.13: Index n, des durch die Fermifliche tretenden Landauniveaus iiber dem
reziproken Magnetfeld; Insert: np, (1/B) vergrofert.

onsamplitude A, und einer damit verkniipften Phasenverschiebung ? verursacht
wird. Die Werte, die man aus der Division der Daten der 5-Oszillation durch ihre
angepafite Gerade erhilt, zeigen eine Oszillation mit der Frequenz F,. Dies ist
aber hauptséchlich ein Resultat der Bestimmung der Peakmaximas, deren Po-
sitionen durch den mit F, oszillierenden Untergrund moduliert werden.> Damit
ist gezeigt, dafl die Auswertung, die zu Abb.4.13 fiihrt, eine starke Untergrund-
abhingigkeit besitzt.

Aus den bestimmten Oszillationsfrequenzen lassen sich unter der Verwendung
von Gl.2.5 die von der zugehorigen Elektronenbahn umschlossene Fliche im k-
Raum berechnen. Fiir die beiden Grundfrequenzen F,,(© = 0°) = 634+10 T und
F3(© = 0°) = 4245 £ 50 T, wobei die Abweichungen der Frequenzen verschie-
dener Kristalle auch noch grofler werden konnen, ergeben sich dann die Flichen
S, = 6.0+ 0.1nm % und Sz = 40.5 + 0.5nm 2. Verglichen mit der Fliche der
1.BZ umschliefit die linsenférmige a-Bahn ca. 15% und die kreisférmige S-Bahn

25. Kap.4.3.6
3Diese Auswerteungenauigkeit ist so grof, daf eine Oszillation aufgrund eines oszillierenden
chemischen Potentials nicht beobachtet werden kann.
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ca. 100% der 1.BZ. Eine Fehlerquelle dieser Angaben besteht darin, dafl die
Kristalldaten bei 200 K bestimmt, die Quantenoszillationsmessungen aber bei
Temperaturen unter 4 K durchgefiihrt wurden. Man muf} beriicksichtigen, dafl
sich beim Abkiihlen das Kristallgitter zusammenzieht, sich das Gitter im rezi-
proken Raum aber dadurch ausdehnt. Damit ist die angegebene Fléche der 1.BZ
sicherlich noch grofler als die bei 200K und der Prozentanteil der umschlossenen
Elektronenbahnen wird kleiner als oben angegeben. Somit stimmen auch die aus
der Bandstrukturrechnung erhaltenen 13% fiir die Linsenbahn gut mit dem aus
der Oszillationsfrequenz ermittelten Wert iiberein.

Betrachtet man die S-Bahn als nahezu kreisformig, so kann man aus ihrer Quer-
schnittsfliiche den Radius bzw. den Fermiwellenvektor kp ~ 3.59 4+ 0.04dnm™!
abschédtzen. Unter Anwendung der Energie-Impuls-Beziehung erhilt man dann
die Fermienergie Er =~ 0.1eV. Diese Energie wird von der Bandkante aus gemes-
sen.

Ein analoges Vorgehen fiir die a-Bahn ergibt einen Fermiwellenvektor kp =
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1.39 £ 0.02nm~"! und damit folgenden Wert fiir die Fermienergie Er &~ 0.03eV.*
Bei diesen Abschéitzungen der Fermi-Energien wurde vereinfachend angenom-
men, dafl parabolische Bénder, dhnlich denen freier Elektronen modifiziert mit
einer effektiven Masse m*, vorliegen. Als effektive Masse wurde die im néchsten
Kapitel bestimmte Zyklotronmasse eingesetzt.

Nun sollen diese Ergebnisse konkret mit der berechneten Bandstruktur und Fer-
mifléiche (s. Abb.4.4 und Abb.4.5) verglichen werden. Die beiden geschlossenen
Orbits umrunden den Punkt M (a-Bahn) bzw. Y (8-Bahn). Bei der Abschétzung
der Fermienergie aus den Quantenoszillationsmessungen wird unter das jewei-
lige Orbit ein Paraboloid gemifl der vereinfachten Dispersionbeziehung E =
B2 (k% + k2)/2m* gelegt. Betrachtet man nun die Bandstruktur um die Punkte
M und Y, so erkennt man hier tatsidchlich einen parabelférmigen Verlauf, wobei
aber hier die Parabeln nach unten gedffnet sind. Sieht man das Ganze vom Stand-
punkt der Lécher aus, so kann man das Bild in Gedanken an der Fermieenergie
spiegeln und erhilt dann die Parabeln &hnlich dem Bild freier Elektronen. Die
bestimmte Fermienergie ergibt sich dann aus dem Abstand des Parabelscheitels
zu dem eingezeichneten Ferminiveau. Somit erhédlt man auch verschiedene Fer-
mienergien fiir die beiden Orbits, da das Bezugsniveau unterschiedlich ist. Aus
der Bandstruktur kann man abschétzen, dafl der Abstand (die Fermienergie) fiir
die a-Bahn ca. 1/3 so grof ist als der Abstand der -Bahn. Dieser Faktor re-
sultiert auch aus den Quantenoszillationsmessungen (s. oben). Berechnet man
die genauen Werte aus der Bandstruktur, so erhdlt man Fermienergien, die um
einen Faktor 2 bis 3 grofler sind als die aus den Quantenoszillationsmessungen.
In der Bandstrukturrechnung geht nur die reine Bandmasse ein, die keine Wech-
selwirkungen beinhaltet und, wie spéter gezeigt wird, ca. 2.3 mal kleiner ist als
die effektive Masse aus den Quantenoszillationsexperimenten. Durch zusétzliche
Wechselwirkungen werden aber die elektronischen Binder schmiler. Die effektive
Masse, die die Kriimmung der Parabel und damit auch die Hohe bestimmt, wird
grofler und die Fermienergie sinkt.

Zusétzlich sei hier noch erwihnt, dal man genaugenommen nur dann von zwei
Béndern reden kann, wenn es an keiner Stelle zu einem Kreuzen der Bénder
kommt. In diesem Fall wiirde dann nur ein Band vorliegen und die Angabe der
Energiedifferenz zwischen Bandkante und Fermienergie fiir die a-Bahn wére nicht
mehr sinnvoll.

4Da hier aber eine elliptische Umlaufbahn mit einer Fliche S, vorliegt, gibt kr einen mitt-
leren Radius an, der zwischen den beiden Halbachsen der Ellipse liegt.
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4.3.2 Temperaturabhingigkeit der Quantenoszillationen

Dieses Kapitel betrachtet nun die temperaturabhéngigen Verdnderungen der
Amplituden der verschiedenen beobachteten Oszillationen von (BEDT-TTF),
[Ni(dto)s]. Diese werden durch den Ddmpfungsfaktor Ry (s. GL.A.1) in der LK-
Formel, der aus der temperaturabhéngigen Verschmierung der Fermiverteilungs-
funktion resultiert, beschrieben. In Abb.4.16 dargestellt ist nun eine aus dHvA-
Experimenten bei ©=1° gewonnene Temperaturabhingigkeit der Oszillations-
amplitude A, der a-Bahn von 0.4 bis 1.2 K. Bestimmt wurde die Hohe der
Amplitude in einem festen Magnetfeldintervall um das Feld B.;s= 20.6 T, wobei
das effektive Feld gegeben ist durch B.;r=2B,0:Bmin/ (Bmaz+Bmin). In diesem
Ausdruck wird berticksichtigt, daf§ die Oszillationen &quidistant in 1/B sind. Man
erkennt am Beispiel der Abb.4.16 das Anwachsen der Amplitude mit abnehmen-
der Temperatur, was bedeutet, daf§ der Dampfungsfaktor Ry mit zunehmender
Schérfe der Verteilungsfunktion seinen Einflufl verliert.

Eine andere Moglichkeit der Darstellung, die zusédtzlich eine Moglichkeit zur
Uberpriifung der Giiltigkeit der LK-Theorie bietet, ist in Abb.4.17 gezeigt. Gemif
Gl.2.12 ist der die Amplitude enthaltende logarithmische Term {iber der Tem-
peratur aufgetragen, was zu einer linearen Abhéngigkeit fiithren sollte. Das Dia-
gramm zeigt auch, dafy der geforderte lineare Verlauf sehr gut gegeben ist. Aus
der Steigung der angepafiten Geraden 148t sich nun die effektive Zyklotronmasse
m.ss berechnen. Fiir die gezeigte Messung bei © = 1° (das Magnetfeld steht
anniihernd senkrecht zur leitfihigen Ebene) ergibt sich °

Mees (O = 0°) & 2.15(£0.2)m,

An dieser Stelle sei nochmals darauf hingewiesen, daf§ bei dieser Darstellung die
zu bestimmende effektive Masse schon in den logarithmischen Term mit eingeht.
Diese Vorgehensweise beinhaltet damit eine Fehlerquelle, die nur eine Genauig-
keit der Massenbestimmung von +0.2m, zulift.

Eine weitere Moglichkeit, die effektive Masse zu ermitteln, liefert G1.2.13. Um hier
aber die Fehlergrenzen moglichst gering zu halten, miifite die temperaturabhéngi-
ge Betrachtung der Oszillationsamplituden bei niedrigen Feldern (in diesem Fall
< 6 T) erfolgen. In diesem Bereich waren die Amplituden aber zu gering, um
eine verlidflliche Auswertung durchfithren zu kénnen.

Diskutiert man die Fehlergrenzen der Bestimmung der effektiven Masse, darf
nicht vergessen werden, daf3 die erhaltenen Werte bei verschiedenen Proben leicht
variieren konnen. Der hier angegebene Wert stellt somit einen Mittelwert dar,
der bei unterschiedlichen Kristallen Abweichungen bis zu 0.2 m, gezeigt hat.
Auflerdem sei an dieser Stelle eingefiigt, dafl hier zwar hiufig der verallgemei-
nerte Begriff effektive Masse verwendet wird, dieser aber vollstdndigkeitshalber

"Maefr(©) = Maerr(© = 0°)/cos(0) s. Kap.4.3.4
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Abb. 4.16: Temperaturabhingigkeit
der Oszillationsamplitude der «a-

Abb. 4.17: Logarithmische Darstel-
lung der temperaturabhéngigen Oszil-

Oszillation aus dHvA-Experimenten
bei ©=1° und 20.6 T mit angepal-
ter Kurve nach der LK-Theorie zur
Bestimmung der effektiven Masse.

lationsamplitude zur Uberpriifung der
LK-Theorie und Bestdtigung der in
Abb.4.16 bestimmten effektiven Mas-
se.

immer durch die effektive Zyklotronmasse ersetzen werden sollte, da diese Me-
thode genaugenommen die iiber die geschlossene Zyklotronbahn gemittelte effek-
tive Masse bestimmt [49]. Diese kann aufgrund von Vielteilcheneffekten deutlich
grofler als die reine Bandmasse sein. Nur fiir den Fall einer parabelférmigen Di-
spersionsrelation F (k) = h*k?/2m, ergeben sich die gleichen Werte.

Mit derselben eben beschriebenen Vorgehensweise 148t sich natiirlich auch die
effektive Masse der Elektronen auf der S-Bahn bestimmen. Im selben Magnet-
feldbereich, aber diesmal unter einem Winkel ©=13.3°, erhilt man fiir die Am-
plitude Ag das in Abb.4.18 gezeigte temperaturabhéngige Verhalten. Auch hier
nimmt erwartungsgemafl die Amplitude mit abnehmender Temperatur zu und
die logarithmische Auftragung in Abb.4.19 bestitigt dann die gute Ubereinstim-
mung mit der Theorie. Analog zur Auswertung von A, ergibt sich auch fiir Ag
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in dieser Darstellung eine Gerade, aus deren Steigung sich die effektive Masse
m/37eff(@ = 00) ~ 48(:i:03)me

bestimmen 148t ©. Fiir die Abschiitzung der Fehler bei der Bestimmung der ef-
fektiven Masse gilt ebenfalls das bereits fiir das a-Orbit Gesagte. Da die Oszilla-
tionsamplituden aber in diesem Fall noch kleiner sind als die der a-Ostzillation,
werden die Fehler eher noch etwas grofler.

Aus den hier bestimmten effektiven Massen der Grundfrequenzen erhélt man das
Verhéltnis mgerr/Maerr ~ 2.2.

Auch im Fall der p-Oszillation ist eine Bestimmung der effektiven Masse mit
Hilfe der Ndherungsformel 2.13 nicht sinnvoll, da zur Begrenzung der Fehler bei
Magnetfeldern unter 14 T gemessen werden miifite. Dort sind aber die Oszillati-
onsamplituden der [-Oszillation noch zu klein, um sie auch bei den benétigten
Temperaturen bis 1.4 K gut beobachten zu kénnen.

Wie man an den Darstellungen der FFTs in den letzten Kapiteln sehen konn-
te, tauchen hier aufler den beiden Grundfrequenzen auch zusétzliche Linien auf,
die hoheren Harmonischen oder Kombinationsfrequenzen zuzuordnen sind. Auch
diese konnen beziiglich ihrer Temperaturabhéngigkeit untersucht werden, was im
folgenden Abschnitt geschehen soll.

Zunichst soll die Temperaturabhéngigkeit der Amplitude der 2. Harmonischen
der a-Oszillation betrachtet werden. In Abb.4.20 (links) ist Ay, (7') aus dHvA-
Experimenten bei ca. © = 30° dargestellt. Analog zu den Grundoszillationen
nimmt auch hier die Amplitude mit sinkender Temperatur zu und die expe-
rimentell erhaltenen Werte lassen sich gut durch die LK-Theorie beschreiben,
so daB sich m* bestimmen 1ifit. Eine zusitzliche Bestitigung der guten Uber-
einstimmung von Theorie und Experiment erhdlt man auch hier durch die lo-
garithmische Auftragung im rechten Diagramm, die nach der LK-Theorie eine
Gerade ergibt. Man kann nun aus beiden Darstellungen eine reduzierte Mas-
se m3, (0 = 30°) = 2.65 abschitzen. Mit der in Kap.4.3.4 niher beschriebenen
1/cos© Abhingigkeit ergibt sich dann ein Wert fiir die effektive Masse der 2. Har-
monischen, der im Bereich der effektiven Masse der Grundfrequenz liegt. Die ein-
zige Realisierung des Orbits 2« ist ein zweimaliges Durchlaufen der Linsenbahn.
Da sich aber bei einem mehrmaligen Durchlaufen dieser Bahn ihre Kriimmung
nicht dndert, so ist auch dieselbe effektive Masse fiir alle Harmonischen der -
Frequenz zu erwarten (s. [7] Tab.7.1).

Unter dem Winkel ©® = 30° wurde ebenfalls die Amplitude der Kombinati-
onsfrequenz F,,3 in einem Magnetfeldintervall um 25.9 T nédher betrachtet.
Auch hier zeigt sich im rechten Teildiagramm der Abb.4.21, daf} sich das An-
wachsen der Amplitude mit abnehmender Temperatur gut durch den tempe-

Smaerr(©) =maerr(© =0°)/cos(O) s. Kap.4.3.4
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Abb. 4.18: Temperaturabhingigkeit
der Oszillationsamplitude der (-

Abb. 4.19: Logarithmische Darstel-
lung der temperaturabhingigen Os-

Oszillation bei ©=13.3° und 25.8 T
mit einer Anpassung nach der LK-
Theorie zur Bestimmung der effektiven

zillat_'ionsamplitude der [-Oszillation
zur Uberpriifung der LK-Theorie und
Bestitigung der in Abb.4.18 ermittel-

Masse (aus dHvA-Messung). ten effektiven Masse.

raturabhingigen Ausdruck der LK-Formel anpassen 1afit. Aus dieser Anpas-
sung erhélt man eine reduzierte Masse m},, 5(© = 30°) =~ 8.1. Das rechte Dia-
gramm beweist, daf3 sich auch hier bei der Auftragung des logarithmischen Aus-
drucks eine Gerade ergibt, wie es von der Theorie gefordert wird. Geht man
auch hier von einer Winkelabhéngigkeit der effektiven Masse gemifl Kap.4.3.4
aus, so resultiert hieraus m},4(© = 0°) ~ 7.0. Das bedeutet aber auch, daf}
my,5(0 = 0°) &~ my(0 = 0°) + mj3(0© = 0°) gilt, sich in diesem Fall also die
effektive Masse der Ladungstriger auf der Kombinationsbahn o+ 3 erwartungs-
gemif} als Summe der effektiven Massen des a- und [-Orbits schreiben lassen.

4.3.3 Feldabhingigkeit der Oszillationsamplituden

In diesem Kapitel der feldabhéngigen Betrachtung der dHvA- und SdH-Mes-
sungen sollen vor allem die feldabhéngigen Untersuchungen der Oszillationsam-
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Abb. 4.20: Temperaturabhingkeit der Amplitude Ay, bei © = 30° inklusive
theoretischer Anpassung nach LK.

plitude im Mittelpunkt stehen, die zur Bestimmung der Dingletemperatur T
beitragen. Man wird erkennen, dafl zur korrekten Beschreibung der Meflergeb-
nisse auch der Effekt des Magnetischen Zusammenbruchs (MB) beriicksichtigt
werden muf, so dafl auch dieser ein wichtiger Bestandteil dieses Kapitels werden
wird.

Betrachtet man am Beispiel der Abb.4.22 eine feldabhéngige Messung der Mag-
netisierung, so erkennt man deutlich eine langsame Oszillation F,,, die schon
bei niedrigen Feldern auftritt und eine schnelle Oszillation Fj, die zusétzlich
bei hoheren Feldern (bei dieser Messung ab ca. 13 T) zu beobachten ist. Um
nun die verschiedenen Grundoszillationen, harmonische Anteile und Kombina-
tionsfrequenzen, die in dem gemessenen Signal beinhaltet sind, aufzutrennen,
werden im folgenden Teil die Linienhohen der entsprechenden Linien aus der
FFT feldabhéngig untersucht. Um jedoch eine FF'T durchfiihren zu kénnen, mufl
ein Feldintervall ausgewihlt werden, in dem mehrere Oszillationen liegen, so dafl
eigentlich bei der Betrachtung der Feldabhingigkeit der Oszillationsamplitude
immer auch benachbarte Amplituden einen Beitrag liefern. Die Beitrige benach-
barter Amplituden werden aber durch eine Faltung des Signals mit einer Fens-
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Abb. 4.21: Temperaturabhéngkeit der Amplitude A,yg bei © = 30° inklusive
theoretischer Anpassung nach LK.

terfunktion weniger stark gewichtet.

In Abb.4.23 sind die Feldabhéngigkeiten sowohl der - als auch der 5-Oszillation
dargestellt. Diese Abhingigkeiten stammen aus einer dHvA-Messung bei ©=13.3°
und 0.4 K. Die Ostzillationsamplitude der $-Oszillation steigt exponentiell mit zu-
nehmenden Feld an. Dagegen wird kein exponentieller Anstieg der Amplitude,
wie sie durch die LK-Theorie vorhergesagt wird, bei der a-Oszillation beobach-
tet. Abgesehen von einer Einschniirung bei 6 T 7 wird A, ab B > 12 T zusiitzlich
geddmpft. Diese Ddmpfung resultiert aus einem MB, welcher durch einen zur LK-
Formel ergéinzenden Dampfungsfaktor R, beriicksichtigt wird. R, unterscheidet
sich fiir verschiedene Bahnen (siehe Tab.2.1), so daf} es auch zu unterschiedlichen
Dampfungen kommt. In der theoretischen Anpassung der Mefiwerte in Abb.4.23
wurden zur LK-Formel noch die Faktoren R, fiir die a- und S-Oszillation aus
Tab.2.1 beriicksichtigt, wobei sich By ~ 12 T als bester Parameter fiir das MB-
Feld erwies. Dieser Wert wird spéter durch alternative Abschétzungen (s. S.62)
bestétigt.

Mit demselben Parameter konnte auch die Feldabhingigkeit der Amplitude As,

"Die Ursachen dieser Einschniirung (Beating) werden in Kap.4.3.6 besprochen
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Abb. 4.22: dHvA-Messung an (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] bis 28 Tesla bei ©=13.3°
und 0.4 K.

gut theoretisch angepafit werden (s. Abb.4.24).

An dieser Stelle sei erwdhnt, da3 die Bestimmung von Bj mit einer groflen Un-
genauigkeit behaftet ist. Fiir die Anpassung der Theorie an die feldabhingigen
Amplituden in Abb.4.23 benétigt man die Dingletemperatur T, zu deren kor-
rekten Bestimmung mittels G1.2.37 aber der Ddmpfungsfaktor R, und damit B
eingesetzt werden muf}. Damit ergibt sich bei der Anpassung ein gewisser Spiel-
raum fiir diese beiden Parameter und als Abschitzung fiir die Fehlergrenzen des
Schwellfeldes By =12+ 3 T.

Mit Hilfe der G1.2.31 148t sich mit By =~ 12 T die Energieliicke zwischen 1D und
2D Fermifliche abschitzen zu E; ~ 1.8 - 0.2 meV.

Magnetischer Zusammenbruch (MB)

Wie erwihnt beeinflufit das Auftreten des MB das feldabhéngige Verhalten der
Ostzillationsamplitude sehr stark. Der aus dem Modell der gekoppelten Netzwerke
resultierende zusétzliche Dampfungsfaktor R, beschreibt, wie man in Abb.4.23
sehen kann, die Abweichung vom Verhalten nach LK sehr gut. Die Ddmpfungs-
faktoren selbst sind feldabhéngig und beinhalten zusétzlich das Schwellfeld By,
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Abb. 4.23: Feldabhéngigkeit der Oszillationsamplitu-
den beider Grundoszillationen bei ©=13.3° und 0.4 K
(aus dHvA-Messung) inklusive Fitkurven aus der LK-
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Abb. 4.24: Feldabhéngigkeit der Oszillationsamplitu-
de A,, inklusive Fitkurve aus der LK-Theorie unter
Beriicksichtigung zusétzlicher Dampfung durch MB.
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Abb. 4.25: Feldabhéngigkeit der Dampfungsfaktoren R;, des MB fiir die a- und
[-Oszillation.

ab dem ein Tunneln der Elektronen (allg. Ladungstréger) durch die Energieliicke
E, moglich wird. Das bedeutet aber nicht, dal Fz erst oberhalb By beobachtet
werden kann. Wie es auch die theoretische Beschreibung des MBs beinhaltet,
konnen auch schon fiir B < By Elektronen durch die Energiebarriere tunneln. In
Abb.4.25 sind die Dampfungsfaktoren R, sowohl der a- als auch der 5-Oszillation
fiir zwei verschiedene Schwellfelder aufgetragen. Dabei zeigen die beiden senk-
rechten Linien bei B = B, wie stark die Dampfung in der a-Oszillation bei
diesem Magnetfeld ist.

Um eine Vorstellung davon zu bekommen, wie stark dieser zusétzliche Damp-
fungsfaktor des Magnetischen Zusammenbruchs die Magnetfeldabhéngigkeit der
Ostzillationsamplituden beeinflufit, werden in Abb.4.26 und Abb.4.27 die experi-
mentell ermittelten feldabhéngigen Verldufe beider Grundoszillationen mit den
durch die jeweiligen MB-Faktoren korrigierten Kurven ® verglichen. Diese kor-
rigierten feldabhingigen Daten (offene Symbole) wiirden nun dem Fall entspre-
chen, daf} in beiden Oszillationen kein Magnetischer Zusammenbruch stattfindet.

8Die urspriinglich gemessenen Kurven werden durch den feldabhiingigen MB-Faktor geteilt,
so daf} die Ddmpfung quasi rausgekiirzt wird.
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Abb. 4.26: Feldabhingigkeit der dHvA-Amplitude bei ©=13.3° und 0.4 K fiir
das a-Orbit (inklusive Korrektur mit Dampfungsfaktor R,(a) aus MB).

Abb. 4.27: Feldabhingigkeit der dHvA-Amplitude bei ©=13.3° und 0.4 K fiir
das -Orbit (inklusive Korrektur mit Dédmpfungsfaktor R,(f) aus MB).
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Abb. 4.28: Dingle-Plot beider Oszillationen mit korrigierten Amplituden (A, s —
A, p/Rp).

Wie man erkennen kann, erhélt man fiir beide Oszillationen dann einen exponen-
tiellen Anstieg, wie er in der LK-Theorie enthalten ist. Das bedeutet nun, daf§
ein Magnetischer Zusammenbruch bei einer a-Bahn eine deutliche Abweichung
vom exponentiellen Verhalten verursacht, bei einer $-Bahn aber der exponenti-
elle Verlauf erhalten bleibt und nur die Steigung reduziert wird.

Um schliellich die Dingletemperatur zu bestimmen, werden nun die mit dem
Dampfungsfaktor R, s korrigierten Daten als Dingle-Plot aufgetragen und aus
deren Steigungen Tp berechnet. Fiir die korrigierte Feldabhéngigkeit der Ampli-
tude Ag erhdlt man eine Gerade, aus deren Steigung Tp 3 ~ 0.5 K folgt. Dieser
niedrige Wert entspricht einer mittleren Stofizeit 73 ~ 4 ps und zeugt von ei-
ner sehr hohen Kristallqualitit. Betrachtet man den feldabhingigen Verlauf der
Amplitude A, so wird dieser im untersuchten Feldbereich stark von den Knoten
beeinfluft. Pafit man trotzdem an die Kurve eine Gerade an (s. Abb.4.28), so
ergibt deren Steigung eine Dingletemperatur Tp, ~ 0.3 K. Wie erwihnt sollte
man hier nicht vergessen, dafl das Ergebnis durch die Knoten verfilscht werden
kann.

Wie im Theorieteil angedeutet, 148t sich die Dingletemperatur auch aus dem
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Verhiltnis der Amplituden verschiedener harmonischer Anteile bestimmen. Im
Fall der hier untersuchten Substanz 148t sich aber die vereinfachte und genauge-
nommen nur fiir 3D elektronische Systeme giiltige Formel 2.17 nicht anwenden,
da sie nur fiir kleine Felder anwendbar ist, dort aber der Einflufl der Knoten auf
die Amplituden das Ergebnis verfilscht. Eine Berechnung von Tp aus den Am-
plitudenverhéltnissen mit Hilfe der gesamten LK-Formel wird sehr aufwendig,
da auch hier Werte weit entfernt von den Knoten gewihlt werden miissen und
zusitzlich der MB miteinbezogen werden muf.

Ein anderes Amplitudenverhéltnis, ndmlich das der beiden Grundoszillationen
A,/Ap 148t sich heranziehen, um die Wahl des Schwellfeldes By ~ 12 T zu
bestétigen . Es gilt nach der LK-Theorie:

Ag _y sh(GT) exp(=XoTp,) exp(=%) X, = am!/B
AB smh(XaT) exp(—XgTD”g) (1 — exp(_%)) i

(4.2)
Mit Werten aus dHvA-Messungen im Feldbereich von 18-25 T, also einem Be-
reich, in dem der Knoten in A, keine Rolle mehr spielen sollte, erhilt man
By ~ 12 + 2 T. Dieser Wert liegt in guter Ubereinstimmung mit dem auf S.56
abgeschétzten Wert.
Einen zusétzlichen Nachweis dafiir, dafl das Schwellfeld By &~ 12 T betrigt, liefert
die feldabhéngige Betrachtung der Amplitude A, also der 2-ten Harmonischen
der 3-Oszillation. Hierfiir wurde in Kap.2.5.2 gezeigt, dal aufgrund der Form des
MB-Vorfaktors die Amplitude bei einem von By abhéingigen Feld B verschwindet
(s. Abb.2.8), wobei B=B;/In(3/2) gilt. In Abb.4.29 ist nun eine Feldabhéngig-
keit der Amplitude Agg aus einem dHvA-Experiment und eine Anpassung nach
LK inklusive des MB-Faktors dargestellt. Fiir die Anpassung wurde By ~11.6 T
eingesetzt, was eine gute Ubereinstimmung mit dem Experiment liefert und auch
im Bereich der vorher abgeschiitzten Groflenordnung liegt.
Mit w.r > 1 ist eine Bedingung fiir die Beobachtbarkeit von Quantenoszillatio-
nen gegeben, die mit der vorhin ermittelten Stofizeit 7 verkniipft ist. Mit den
bestimmten Werten erhilt man die Abschitzung, dafl Fz ab ca. 6.8 T beobacht-
bar sein sollte, ein spiteres Auftreten also durch den MB verursacht wird.
Die a-Oszillation sollte nach der obigen Bedingung und bei der durch Tp , be-
schriebenen Kristallqualitdt ab ca. 1.9 T beobachtbar sein, was sich auch im
Experiment bestitigt.

4.3.4 Winkelabhingigkeit der Oszillationsamplitude

Dieser Abschnitt befafit sich mit winkelabhfingigen Messungen der Magnetisie-
rung (dHvA) und des Magnetowiderstandes (SAH), um zu untersuchen, ob es
sich bei der hier untersuchten Substanz um ein quasi-2D elektronisches System
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Abb. 4.29: Feldabhéngigkeit der Amplitude Aysz der 2-ten Harmonischen der j-
Ostzillation mit einer theoretischen Anpassung nach der LK-Theorie und unter
Beriicksichtigung des MB.

handelt.

Betrachtet man im einfachsten Fall einen Zylinder als Fermifliche, so ergeben
sich mogliche Bahnen der Ladungstriger auf der Fermifliche in einem dufleren
Magnetfeld aus dem Schnitt der Ebene senkrecht zum Magnetfeld mit dem Zy-
linder. Steht das Feld in Richtung der Zylinderachse, so erhélt man gerade eine
Bahn, deren Inhalt der Querschnittsfliche des Zylinders entspricht. Dreht man
nun das Magnetfeld um den Winkel O, so sehen die Elektronen einen anderen
Querschnitt der Fermifldche, der um den Faktor 1/cos(©) grofler ist (siehe Insert
Abb.4.31). Dieser Faktor gilt nicht nur fiir einen idealen, sondern auch fiir einen
leicht gewellten Zylinder. Mit einer grofleren Querschnittsfliche verbunden ist
dann nach Gl.2.5. eine hohere Oszillationsfrequenz.

Betrachtet man nun die Winkelabhéngigkeit der Oszillationsfrequenzen F, und
Fs in Abb.4.30 und Abb.4.31, so sind dort die Mepunkte durch ein 1/cos(©)-
Gesetz angepafit. Diese Anpassungen, in die fiir die Oszillationsfrequenzen bei
© = 0° die Werte Fo(© = 0°) = 634 T und Fz(© = 0°) = 4245 T eingesetzt
wurden (s. Kap.4.3.1), stimmen gut mit den MeBwerten iiberein und zeigen so-
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Abb. 4.31: Winkelabhéngigkeit der Frequenz fiir die S-Bahn.
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mit, dafl das untersuchte Material einen hichstens leicht gewellten Zylinder als
Fermifliche und damit quasi-2D Eigenschaften besitzt.

Da die effektive Zyklotronmasse proportional zur Ableitung der umrundeten
Fliche nach der Energie ist, sollte man dieselbe 1/cos(O)-Abhéngigkeit wie bei
den Oszillationsfrequenzen auch fiir die effektiven Massen erwarten. Ein Blick
auf Abb.4.32 und Abb.4.33 bestétigt, dafl sich auch die Winkelabhingigkei-
ten der effektiven Massen innerhalb der Fehlergrenzen durch dieses Gesetz be-
schreiben lassen. Fiir die Massen bei ©=0° wurden die Werte aus Kap.4.3.2
Meerf(© = 0°) & 2.15m, und mg (O = 0°) ~ 4.8m, angenommen.

Im Hinblick auf Kap.4.3.6 sei erwéihnt, dafl die beiden Grund-Oszillationen F,
und Fj genaugenommen jeweils aus zwei sich nur um einen kleinen Betrag AF
unterscheidenden Frequenzen F,., = F, + Ay, F/2 und F,.. = F, — A,F/2 bzw.
Fy. . Fg+AgF /2 und Fp._Fs— AgF/2 bestehen, die, verkniipft mit den verschie-
denen Durchmessern der Umlaufbahnen, leicht unterschiedliche effektive Massen
besitzen. Die Messungen in diesem Kapitel geben daher die Winkelabhéngigkei-
ten der mittleren Frequenzen (F + F_)/2 und effektiven Massen wieder.
Neben den bisher gezeigten winkelabhéngigen Messungen wurden innerhalb die-
ser Arbeit auch winkelabhéingige Betrachtungen der Oszillationsamplitude be-
gonnen, die nach G1.2.19 eine Bestimmung von gm* ermoglichen. Aufgrund be-
grenzter Mefizeit in Grenoble konnten jedoch nur Messungen in einem einge-
schrinkten Umfang durchgefiihrt werden, das heift, daf fiir grofle Winkel keine
ausreichende Mefipunktdichte mehr erzielt wurde. Eine Anpassung der Mef3wer-
te bzw. der Amplitudenminima gemé&fl der LK-Theorie fiir Winkel ©® < 60°
lassen aber eine Abschitzung zu, nach der gm’(© = 0°) = 4.4 £ 0.1 und
gm5(© = 0°) = 9.4 + 0.2 resultiert. Mit den Werten fiir die reduzierten Massen
beider Orbits aus den vorangegangenen Kapiteln m’ (0 = 0°) = 2.15 £ 0.2 und
m5(0 = 0°) = 4.8+ 0.3 erhéilt man fiir den g-Faktor g = 2.0£0.2, der innerhalb
der grofien Fehlergrenzen mit dem g-Faktor freier Elektronen (¢ = 2.0023) tiber-
einstimmt.

Aus Bandstrukturrechnungen erhélt man fiir das a-Orbit eine Bandmasse my, ~
0.96m,, die deutlich kleiner ist, als die in Kap.4.3.2 bestimmte Zyklotronmasse
Meff A 2.2m,. Diese Diskrepanz kann damit erklért werden, daf§ die Zyklotron-
masse gegeniiber der reinen Bandmasse durch Einflul von Elektron-Elektron-
und Elektron-Phonon-Wechselwirkung erh6ht wurde [7, 50], so daf}

Mefr =M Me = (14 Aee) (1 4 Aep)mp. (4.3)

Darin enthalten sind die Elektron-Elektron-Kopplungskonstante (A..) und die
Elektron-Phonon-Kopplungskonstante (Ac,). Geht man von der Annahme nach
[7] aus, dafl meist A\, < 0.1 gegeben ist, so erhdlt man als Abschétzung ., =
1.2 +£0.1.



4.3. QUANTENOSZILLATIONSMESSUNGEN 67

Zum Vergleich der oben erhaltenen Werte fiir den g-Faktor wurden auch Ampli-
tudenverhéltnisse der 1. und 2. Harmonischen der a-Oszillation bei verschiedenen
Magnetfeldern ausgewertet, obwohl diese Auswertung fiir quasi-2D elektronische
Systeme kritisch zu betrachten ist. Bei dieser Auswertung wurde zusétzlich zur
G1.2.20 noch beriicksichtigt, dafl im MB Gebiet beide Anteile einen unterschied-
lichen MB-Faktor besitzen. Als gemittelten Wert fiir den Quotienten der beiden
cos-Terme ergab sich 0.9, so dal man u.a. (wie schon frither erwihnt, ist die
Losung von G1.2.20 nicht eindeutig) gm* & 4.6 erhélt. Ein Ergebnis, das gut mit
den Werten aus der winkelabhéngigen Betrachtung der Oszillationsamplituden
iibereinstimmt. Aufgrund der experimentell zu ermittelnden Gréfen Tp und By,
welche in die Auswertung mit eingehen, ist diese Methode zur Bestimmung von
g fehlerbehaftet und die geringe Abweichung zu dem oben ermittelten Wert nicht
iiberraschend.

In [46] wurde der Elektronen-g-Faktor mit Hilfe der ESR bestimmt. Auch hier
wurde ein Wert g, ~ 2 bestimmt, wobei nach [7] folgende Beziehung zwischen
den g-Faktoren aus den unterschiedlichen Mefimethoden gilt:

gS

AN ED (e} )
Im Gegensatz zu g, enthilt g, keine Mehrteilcheneffekte und im allgemeinen
ist die Elektron-Elektron-Kopplungskonstante \,, # A aus Gl.4.3. Trotz der
groflen Ungenauigkeiten bei der Bestimmung der g-Faktoren 148t sich hieraus
bemerken, daf} sich die einzelnen Terme der diversen Kopplungskonstanten ge-
genseitig kompensieren, so daf8 (1+M,,)(1+ \,) ~ 1 gilt. Greift man auf die bei
der effektiven Masse getroffenen Abschétzung A, = 1.2 £ 0.1 zuriick, so erhélt
man \,, ~ —0.55 + 0.03.

4.3.5 Der Magnetowiderstand

Im Gegensatz zu dHvA-Experimenten sind Ergebnisse aus SdH-Messungen nicht
so einfach nach der LK-Theorie auszuwerten, was damit zusammenhingt, dafl
der Widerstand R gemessen wird, die LK-Theorie aber die relative Leitfahigkeit
o/oy beschreibt [50]. Die Translation zwischen beiden Gréflen ist schwierig und
mit Fehlern behaftet. Um nun eine Vorstellung von den Unterschieden beider
Groflen zu erhalten, werden in diesem Kapitel Widerstandsmessungen und in
Leitfdhigkeit umgewandelte Messungen gegeniibergestellt. Anschlielend werden
diese noch mit dHvA-Messungen verglichen.

Bevor auf Unterschiede in den Ergebnissen der Auswertung eingegangen wird,
ist in Abb.4.34 der feldabhéngige Verlauf der urspriinglichen Widerstandsmes-
sung zum einen dem beziiglich dem Untergrundwiderstand Ry normierten Wi-
derstand R/Rg-1 und zum anderen dem oszillierenden Anteil der Leitfihigkeit
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Abb. 4.34: Vergleich der Oszillationsform des gemessenen Widerstandssignals
(schwarz) und der daraus berechneten Gréflen R/Ry-1 (griin) und Ao (blau); rot
dargestellt ist eine reine Sinus-Funktion.
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Ao = (6/0p) — 1 im Feldbereich von 11-14 T gegeniibergestellt, in dem die a-
Ostzillation iiberwiegt. Sowohl die Oszillationen im Widerstand R als auch die bei
R/Ry-1 zeigen in der oberen Halbwelle schiirfere Spitzen als in der unteren. Der
Verlauf gleicht keiner Sinus-Welle, so dal man bei einer FFT ein erhéhtes Auftre-
ten harmonischer Anteile erwartet. Dies wird auch in Abb.4.35 bestétigt, in der
die FFT der Widerstandsmessung fiir den in Abb.4.34 dargestellten Feldbereich
gezeigt ist. Das gewandelte Signal Ao in Abb.4.34 zeigt hingegen einen reinen
Sinusverlauf (bekréftigt durch die zusétzlich rot eingezeichnete Sinus-Funktion),
zusitzlich bestétigt durch die zugehorige FF'T in Abb.4.36, in der nur die Grund-
frequenz F,, deutlich sichtbar wird. Diese Anderung der Kurvenform wird verur-
sacht durch die Inversion des Signals.

Um nun die Auswirkungen der beschriebenen Signalénderung auf die Feldabhén-
gigkeit der Oszillationsamplitude zu sehen, werden in Abb.4.37 und Abb.4.38 die
Feldabhéngigkeit der Oszillationen und die daraus resultierenden Dingle-Plots
sowohl direkt aus der Widerstandsmessung (Untergrundwiderstand wurde ab-
gezogen) als auch aus dem Leitfihigkeitssignal (oszillierender Anteil relativ zur
nichtoszillierenden Leitfihigkeit) aufgetragen. Man kann in Abb.4.37 erkennen,
daf3 die Amplitude der Leitfahigkeit bei niedrigen Feldern steiler ansteigt. Ab ca.
12 T wird der Anstieg aber deutlich flacher im Vergleich zum Widerstandsdia-
gramm. Dieser Unterschied wird durch die Division mit der Untergrundleitfdhig-
keit verursacht. Auf den ersten Blick scheint das daraus resultierende Amplitu-
denverhalten ungewdhnlich. Betrachtet man aber die verschiedenen Dingle-Plots
fiir die Amplitude A,, so erkennt man, dafl dieser flache Anstieg ein Zeichen
fiir eine geringe Einschniirung ist, die im Diagramm des Widerstandes nicht oh-
ne weiteres erkennbar ist. Die Steigung des Dingle-Plots aus der Leitfdhigkeit
stimmt dann, abgesehen von den Knoten, sehr gut mit der des Dingle-Plots aus
dHvA-Experimenten an derselben Probe iiberein, sogar besser als mit den Er-
gebnissen der direkten Auswertung der Widerstandsmessung.

Als néchstes folgt eine Betrachtung der temperaturabhéngigen Oszillationsam-
plituden des direkt gemessenen Widerstandes R und der daraus gewonnenen
Leitfihigkeit o bzw. der relativen Anderung der Leitfihigkeit Ao sowohl der
a- (s. Abb.4.39) als auch der p-Oszillation (Abb.4.41). Die Amplituden wur-
den auf den Wert bei 1.25 K normiert. Anschlielend wurden die Amplituden
Ay und Ag aus der R-Messung und aus Ao nach der Theorie von LK ange-
paBt. Man erkennt jeweils eine sehr gute Ubereinstimmung der MeBwerte mit
der Theorie. Dabei steigen aber bei beiden Oszillationen die Amplituden aus R
mit abnehmender Temperatur stérker an, so dafl hieraus die gréfleren reduzierten
Massen (my, ~ 2.8 & 0.1;mj ~ 5.5 + 0.2) resultieren. Die temperaturabhéngi-
gen Amplituden aus Ao ergeben mj ~ 2.2+ 0.1 und mj ~ 5.2 &+ 0.2. Diese
Werte werden bestétigt durch das Auftragen des logarithmischen Ausdrucks aus
Gl1.2.16. Vergleicht man diese Ergebnisse mit den reduzierten Massen aus dHvA-
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Abb. 4.37: Vergleich der Feldabhéngigkeit der Oszillationsamplituden des gemes-
senen Widerstandes mit dem Feldverlauf der umgerechneten relativen Oszillation
der Leitfahigkeit.
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Abb. 4.38: Dingle-Plots fiir A, aus dem Widerstandssignal und der relativen
Anderung der Leitfihigkeit verglichen mit Dingle-Plot aus der dHvA-Messung
am selben Kristall.
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Experimenten, so erkennt man eine im Rahmen ihrer Fehler gute Ubereinstim-
mung der Werte aus dHvA und Ao, aber eine zu grofle Abweichung bei den
Massen aus der Auswertung der Widerstandsmessung.

Folgendes Fazit 148t sich nun aus den Betrachtungen dieses Kapitels beziiglich
der Auswertung von SdH-Experimenten im Vergleich zu dHvA-Messungen zie-
hen. Der oszillierende Anteil des direkt gemessenen feldabhingigen Widerstan-
des zeigt scharfe Spitzen in der oberen und eine deutliche Verbreiterung in der
unteren Halbwelle. Daraus resultiert eine grofle Anzahl héherharmonischer An-
teile, wie sie durch die FF'T bestétigt wird. Die Invertierung des Signals liefert
dann eine sinusférmige Oszillation, wie sie auch bei Messungen der Magnetisie-
rung am selben Kristall im selben Feldbereich beobachtet werden kann. Diese
Anderung der Oszillationsform wirkt sich sowohl im feldabhiingigen Anstieg der
Oszillationsamplitude, als auch im temperaturabhingigen Verhalten aus. Hier
stimmen die Ergebnisse von der relativen Anderung der Leitfihigkeit besser mit
denen aus dHvA-Experimenten iiberein, als die Werte aus dem Widerstandssi-
gnal. Trotzdem bleiben diverse Probleme bei dieser Auswertung bestehen. Zum
einen sollte im Experiment eine simultane Bestimmung des transversalen und
des longitudinalen Widerstandes erfolgen, um spéter eine korrekte Tensorinver-
sion durchfiihren zu kénnen. Zum anderen muf} eine korrekte Bestimmung des
Untergrundes vorausgesetzt werden, da dieser bei Ao /oy mitbestimmend wird.
So sind Ergebnisse aus SdH-Messungen mit grofleren Fehlergrenzen zu belegen,
als die Werte, die aus dHvA-Experimenten resultieren.

4.3.6 Einschniirung des Fermizylinders: Warping

Wie schon an friiheren Stellen erwihnt, beobachtet man bei feldabhéingigen Mes-
sungen des Widerstandes oder der Magnetisierung Einschniirungen in der Oszil-
lationsamplitude. Dies ist eine typische Erscheinung bei quasi-2D elektronischen
Systemen. Im ideal-2D Fall sind die leitfdhigen Ebenen vollstindig voneinan-
der entkoppelt und die zugehorige Fermifléiche ist ein idealer (gerader) Zylinder.
In der hier vorliegenden Substanz ist aber der Elektronentransfer in c-Richtung
nicht vernachléssigbar, so daf§ hieraus ein gewellter Zylinder als Fermifléche resul-
tiert. Solch ein gewellter Zylinder besitzt zwei extremale Querschnittsflichen, die
nun beide mit leicht unterschiedlichen Frequenzen F+AF/2 zu Quantenoszilla-
tionen beitragen und AF den Grad der Wellung darstellt. Vergleichbar wie in der
Akustik oder Optik fiihrt auch hier eine Uberlagerung zweier Schwingungen mit
dhnlichen Frequenzen zu einer Schwebung, also einer wechselweisen Verstirkung
oder Ausloschung der Oszillationen. Aber wie schon die Oszillationen selbst, wer-
den auch die Knoten der einhiillenden Schwebungsfigur dquidistant in 1/B sein.
Abb.4.43 zeigt eine Messung der Magnetisierung bis ca. 6.5 T bei 8°. Deutlich
zu erkennen sind hier Einschniirungen der Amplitude der a-Oszillation bei ca.
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Abb. 4.43: oben: Feldabhéingige Magnetisierung bis 6.5 T bei ©=8° mit sichtba-
ren Einschniirungen der Amplitude A, (Knoten) bei ca. 2.5 und 5.6 T; unten:
feldabhingiger Widerstand im selben Magnetfeldbereich bei ©=0° mit Knoten
bei 3.7 und 2.1 T.
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Abb. 4.44: Theoretische Abhéngigkeit der Position der Knoten B oten von der
Frequenzdifferenz AF fiir die letzten beiden sichtbaren Knoten (a-Oszillation).

2.5 T und bei 5.6 T. Aus dem Abstand der beobachtbaren Knoten kann man die
Frequenzdifferenz AF der beiden zugrunde liegenden Oszillationen bestimmen.
Fiir die dHvA-Messung der a-Oszillation bei 8° erhélt man aus dem Knotenab-
stand eine Frequenzdifferenz von AF,(© = 8°) = 4.3 T. Gleichzeitig 148t sich aus
den reziproken Knotenabstédnden erkennen, dafl der Knoten bei 5.6 T der letz-
te beobachtbare Knoten ist. Zu niedrigen Feldern hin werden die Knoten immer
dichter, aber das Rauschen bzw. die Bedingung der Beobachtbarkeit der Quante-
noszillationen verhindert hier, daf§ weitere Knoten gemessen werden kénnen. So
kommt es oftmals vor, daf§ iiberhaupt nur ein Knoten beobachtet werden kann.
Um trotzdem auf die Frequenzdifferenz schlieflen zu kénnen, mufl man auf die li-
neare Beziehung (2.21) zuriickgreifen, die auch in Abb.4.44 fiir die beiden letzten
Einschniirungen (n=1 bzw. 2) graphisch dargestellt ist. Setzt man die beiden in
Abb.4.43 auftretenden Knoten ein, so erhélt man fiir beide eine Frequenzdifferenz
von 4.3 T, dasselbe Ergebnis, wie es auch schon aus den Abstinden der Knoten
berechnet wurde. Das Warping und somit auch die Frequenzdifferenz kénnen fiir
verschiedene Proben leicht variieren (+0.5 T).

Bei einer Uberlagerung zweier Wellen mit dhnlichen Frequenzen kommt es beim
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Abb. 4.45: Phasenverschiebung der dHvA-Oszillation F;, beim Durchgang durch
einen Knoten.

Durchgang durch einen Schwebungsknoten zu einer Phasenverschiebung um 7.
Dies ist auch in dem Fall der Quantenoszillationen bei quasi-2D Systemen gege-
ben, was in Abb.4.45 dargestellt ist. Am Beispiel einer dHvA-Messung (untere
Kurve) erkennt man die erwartete Phasenverschiebung, welche mit der dariiber
gezeichneten Simulation nach der LK-Theorie iibereinstimmt. Die Phasenver-
schiebung um 7 wird deutlich gemacht durch die zusétzlich eingezeichneten Lini-
en, deren Absténde der Oszillationsfrequenz F}, entsprechen und deren Positionen
so gewahlt wurden, daf§ sie fiir Felder oberhalb By oten = 5.6 T mit den Oszilla-
tionsmaxima zusammenfallen.

DHvA-Messungen bei verschiedenen Winkeln resultieren in einer Winkelabhéngig-
keit von AF, gemifl Abb.4.46, die gut durch GI1.2.24 angepafit werden kann. Mit
Hilfe der G1.2.21 erhélt man die in Abb.4.47 dargestellte Winkelabhéingigkeit
von Bpoten. Man erkennt, dal die Meflpunkte gut mit der theoretischen Anpas-
sung nach Gleichung 2.24 iibereinstimmen. Aus dieser Anpassung resultiert dann
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ckp ~ 4.0 £ 0.2, was mit kr ~ 1.39nm~" (s. Kap.4.3.1) einen Wert ¢ ~ 28 + 24
und damit einen Abstand im Ortsraum ergibt, der fast doppelt so lang ist wie die
c-Achsen der Einheitszelle und somit auch des Abstands der leitfihigen Ebenen,
die in dieser Formel eingehen sollte. Setzt man andererseits ¢ ~ 16.3A4, so ergibt
sich mit kp ~ 2.4540.15nm ™! ein viel zu grofler Wert fiir den Fermiwellenvektor
der a-Bahn, der sich nicht mit den Ergebnissen aus Kap.4.3.1 vereinbaren l&83t.
Diese auftretende Diskrepanz 148t vermuten, dafl die Wellung der Fermifliche
der Linsenbahn im k-Raum eine kleinere Periode (7/c) besitzt als es die Ein-
heitszelldaten bei RT schlieflen lassen. Doch ohne eine Strukturuntersuchung bei
tiefsten Temperaturen 1iBt sich nicht kliiren, ob es hier zu einer Anderung im
Kristallgitter entlang der c-Richtung gekommen ist. Zusétzliche detaillierte win-
kelabhingige Messungen der Frequenzdifferenz und winkelabhéingige Messungen
des Magnetowiderstandes (AMRO: angular dependent magnetoresistance oscil-
lations) konnten dariiber hinaus weitere wichtige Informationen liefern.

Mit Hilfe der theoretischen Anpassung an die Werte in Abb.4.47 148t sich dann
auch die Position des Knotens (n=1) bei ©=0° bestimmen, bei dem keine dHvA-
Messungen mittels der Torque-Methode mdoglich sind, und man erhélt

Binoten(© = 0°) ~ 6.05T

und eine damit verkniipfte Frequenzdifferenz AF,(© = 0°) ~ 4.5 T.
Aus dieser maximalen Frequenzdifferenz AF(© = 0°) &~ 4.5 T 148t sich mit

AF(0°) = 4F e (4.5)
Er

(aus Gl.(2.25)), wobei hier Fyy = F,, gesetzt wird, das Verhéltnis t./Er ~ 1/560
ermitteln.
Vergleicht man die oben gezeigte Messung der Magnetisierung mit Messungen des
feldabhéngigen Widerstandes an derselben Probe bei ©=0°, so erhilt man iiber-
raschenderweise keinen Knoten im Bereich von 6 T, sondern einen bei ca. 3.7 T
(s.Abb.4.43). Weitere Messungen zeigen den niichsten Knoten bei ca. 2.1 T, so
dafl man zwar aus den SAH-Messungen ebenfalls AF, ~ 4.5 T erhélt, ein Zusam-
menhang zwischen By oen und AF aber im Unterschied zu dHvA-Messungen
(vergl. G1.2.21) nun gegeben ist durch:

4
in+1

Bienoten = . n=0,1,2,3.. (4.6)

G1.2.21 resultiert aus einer Superposition zweier sinusféormigen Oszillationen

F+ &L
Ay ~ A sin <27r7“ < B z _ 0.5) F %) , (4.7)
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die mit
sin(F1 + d)l) =+ sin(F2 + d)z) =

Dsin (ErtFrtortin) coq (B-Frtor—tn) (4.8)
einen Ausdruck ergibt, dessen erster Term eine Oszillation mit einer mittleren
Frequenz und der zweite die Einhiillende mit den Positionen der Knoten be-
schreibt. Die Nullstellen des zweiten Terms fiihren dann auf G1.2.21. Wie man
erkennt, hingt der cos-Term von der Phasendifferenz der Einzelwellen ab, so
da man aufgrund der Unterschiede der Knotenpositionen zwischen GI1.2.21 und
GIL.A.6 auf eine Phasenverschiebung der zugrundeliegenden Oszillationen schlie-
Ben kann, wie sie nicht durch die LK-Theorie beschrieben werden kann. Es ist
zu beriticksichtigen, dafl die LK-Formel eigentlich fiir die Magnetisierung herge-
leitet wurde. Beschreibungsansétze des SdH-Effektes haben aber im Gegensatz
dazu immer mit Einfliissen zusétzlicher Streumechanismen zu tun. Adams und
Holstein haben gezeigt [22], daB8 es bei der Behandlung unterschiedlicher Streu-
mechanismen zu einer Verschiebung der Phase kommen kann. Versucht man aber,
die von ihnen angefiihrten Prozesse auf die hier gezeigten Messungen anzuwen-
den, so resultiert aus der Theorie keine Phasenverschiebung in der gemessenen
Groflenordnung.

Bei Brnoten = 3.7 T und AF =~ 4.5 T miifite in SdH-Experimenten eine wei-
tere Einschniirung der Amplitude A, im Bereich um 20 T zu beobachten sein.
Tatséchlich lassen die feldabhingige Auftragung der relativen Leitfihigkeit in
Abb.4.37 und der zugehorige Dingle-Plot in Abb.4.38 eine sehr schwache Ein-
schniirung erkennen. Eine vollstindige Einschniirung war aber auch schon bei
Brxnoten = 3.7 T und den Knoten in dHvA-Experimenten nicht vorhanden. Grund
dafiir ist ein geringer Unterschied in den effektiven Massen my, ,, die eine unter-
schiedliche Amplitude der iiberlagernden Wellen aus den beiden Extremalflichen
bewirken und somit auch eine vollstéindige Ausldschung durch destruktive Uber-
lagerung verhindern. Doch trotz dieses Effekts miifite die Einschniirung bei ca.
20 T stdrker sein. Um den Dingle-Plot beschreiben zu kénnen, benoétigt man
eine feldabhéngige Differenz der Oszillationsamplituden beider sich iiberlagern-
den Wellen. Wenn man annimmt, daf§ aufgrund der Wellung des a-Zylinders die
maximale Querschnittsfliche einen anderen Abstand und somit eine andere Ener-
gieliicke £, zur 1D Fliche besitzt als die minimale, so ergeben sich fiir den Faktor
Ryrp unterschiedliche Schwellfelder und damit die benétigten unterschiedlichen
feldabhingigen Vorfaktoren beider Amplituden.

Die Beobachtung von Einschniirungen in der «-Oszillation 148t erwarten, dafl
auch im feldabhéngigen Verlauf der Amplitude Ag Knoten auftreten. Tatséchlich
deuten sich solche in verschiedenen Dingle-Plots sowohl aus dHvA- als auch SdH-
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Experimenten an. Da aber die Amplituden Ag in dem Feldbereich bis 28 T noch
sehr klein sind, ist eine konkrete Aussage bisher nicht moglich. Aus den Messun-
gen laBt sich aber AF (O = 0°) ~ 31 T vermuten, was einem AF/Fz ~ 0.7%
entspricht. Mit diesem Wert 148t sich ein Verhéltnis ¢./Epr ~ 1/550 abschétzen,
ein sehr dhnlicher Wert, wie er aus der Frequenzdifferenz der a-Oszillation folgt.
Desweiteren deutet sich an, dafl es wieder zu einer Verschiebung der Knotenpo-
sitionen bei den beiden unterschiedlichen Memethoden (dHvA/SdH) kommyt.
Ein Auftreten von feldabhingigen Knoten in der Oszillationsamplitude lief} sich
auch durch einen verzwillingten Kristall erkléren. Solch ein Kristall besteht aus
zwei zusammengewachsenen Einkristallen, die um einen festen Winkel gegenein-
ander verkippt sind. Damit tragen beide Kristalle mit unterschiedlichen Frequen-
zen F7 und F), zu den Quantenoszillationen bei. Um diesen Effekt von einem War-
ping unterscheiden zu konnen, betrachten wir auch hier die Winkelabhéngigkeit
der Frequenzdifferenz AF beider zum Zwilling gehérender Anteile. Jeder Teilkris-
tall zeigt dabei ein typisches Fy/cos(©) Verhalten, so daf sich fiir AF = F} — F
ergibt:

—45in(0) sin(A0/2)
* c0s(20) + cos(A0)
(4.9)
Der Winkel © ist hier der gemittelte Wert aus den jeweiligen Orientierungen
beider Teilkristalle gegeniiber dem angelegten Magnetfeld. Af bezeichnet den
auf die Drehebene projizierten Winkel zwischen beiden Teilkristallen. Abb.4.48
zeigt nun ein Diagramm der aus Gl.4.9 resultierenden Winkelabhéngigkeit und
man erkennt, daf§i AF', im Gegensatz zu einem Warping, mit zunehmendem Win-
kel ansteigt. Damit 148t sich aus der winkelabhéingigen Betrachtung der Knoten
erkennen, ob ein verzwillingter Kristall vorliegt oder nicht. Nicht eindeutig er-
kennen &8t sich der Unterschied zwischen einem Zwilling und einem Einkristall
mit gewarpter Fermifliche aus dem Vergleich der Frequenzdifferenzen AF, und
AFp der beiden Orbits. Bei einem Zwilling gilt hier

AF(0) = ‘Fo (COS(@ _1 AO/2)  cos(© i A9/2)>‘ -

AF,  AF;
Fo(00)  F(0°)

(4.10)

was dann auch bei Einkristallen auftreten wiirde, deren relative Wellungen der
Fermiflichen gleich grofl sind. Die in dieser Arbeit gemessenen Kristalle deu-
ten zwar an, dafl beide Fermiflichen ca. 0.7 % gewarpt sind, aber gemifl der
Winkelabhéngigkeit von AF, (vergl. Abb.4.48 mit Abb.4.46) liegen hier keine

verzwillingten Kristalle vor.
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Abb. 4.48: Theoretische Winkelabhéngigkeit der Frequenzdifferenz AF' bei ver-
zwillingten Kristallen.

4.4 Zusammenfassung

Die vorangegangenen Kapitel haben gezeigt, dafl sich vor allem dHvA-Experi-
mente an dem neuen organischen Metall (BEDT-TTF),[Ni(dto)s] gut mit den
bisher bekannten Theorien, der LK-Theorie und dem Modell der gekoppelten
Netzwerke, beschreiben lassen. Die Anpassung dieser Theorien an die Messun-
gen liefern eine Reihe von charakterisierenden Gréflen, welche zum Teil in Tab.4.1
aufgelistet sind. Beim Anpassen der feldabhingigen Messungen sollte man be-
achten, dafl mit dem Warping der Fermifliche nicht nur eine Frequenzdifferenz
verbunden ist. Zusdtzlich kénnen Unterschiede der effektiven Massen beider Ex-
tremalbahnen berticksichtigt werden. Auflerdem scheinen beide Extremalbahnen
unterschiedliche Energieliicken zur benachbarten eindimensionalen Fermifliche
zu besitzen, so dal noch verschiedene Schwellfelder in die Anpassung eingehen.
Damit wird aber die Anzahl der Parameter zu grof}, um hier weitere detaillierte
Aussagen treffen zu konnen.

Abweichungen zur klassischen Theorie der gekoppelten Netzwerke treten in den
FFTs der feldabhéngigen SAH- und dHvA-Messungen auf, in denen Linien fiir die
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Orbit | F [Tesla] m* Tp[Kelvin] | T [ps] EpleV] AF [Tesla]

o | 634+10 | 22402 03+£02 | 6.7 |0.033(0.096 %) | 4.5 (0.7%)

B | 4245+50 | 4.84+0.3 | 0.5+0.2 4 0.1 (0.36 %) | 31 (0.7%)

Tab. 4.1: Ergebnisiibersicht der aus Quantenoszillationsmessungen an (BEDT-
TTF)4[Ni(dto)s] erhaltenen Grofien fiir die beiden fundamentalen Bahnen (die
mit * gekennzeichneten Werte berechnen sich aus der reinen Bandmasse (s.
Kap.4.3.1)).

verbotene Frequenz Fj_, zu beobachten sind. Das Auftreten dieser Frequenz in
den dHvA-Experimenten zeigt, dafl der QI-Effekt nicht allein als Erklédrung dafiir
herangezogen werden kann. Numerische Rechnungen von Fortin und Ziman bzw.
Harrison, die die Oszillation des chemischen Potentials beriicksichtigen, zeigen
aber, daf} diese klassisch verbotene Frequenz unter bestimmten Voraussetzungen
durchaus in beiden Mefimethoden auftreten kann.

Ein Effekt, der aber nicht mit den bestehenden Theorien vereinbart werden kann,
ist das Auftreten der Schwebungsknoten in dHvA- und SdH-Experimenten bei
verschiedenen Magnetfeldern [51]. Stimmt hier die Beschreibung der feldabhéngi-
gen Magnetisierung noch recht gut mit der LK-Theorie iiberein, so miifite im
SdH-Signal eine Phasenverschiebung der Oszillation von +7/2 (—n/2) fiir den
Anteil der maximalen (minimalen) Querschnittsfliche auftreten, um GL.A.6 zu
erhalten. Bemerkenswert hierbei ist die Tatsache, daff die Phasenverschiebung
fiir ein Maximum ein anderes Vorzeichen besitzen muf als die fiir ein Minimum,
da sonst die relative Phasenlage und damit auch Bk, unverdndert bleiben
wiirde.

Ein Grund, der fiir die Abweichung des SdH-Signals von der LK-Theorie an-
gefiihrt werden kann, ist die ungeniigende Beriicksichtigung von Streumechanis-
men, die aber bei Transportphiinomenen nicht vernachléssigt werden diirfen. In
der Theorie von Adams und Holstein wird am Beispiel von Inter- und Intra-
Landauniveau-Streuung gezeigt, dafi es zu einer Phasenverschiebung von 7/4
zwischen den beiden verschiedenen Streumechanismen kommen kann [22]. Um
nun zu einer Verschiebung der Knoten zu kommen, mufl im Maximum der Quer-
schnittsfliche ein anderer Streumechanismus vorherrschen als im Minimum. Soll-
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te dies der Fall sein, reicht aber die resultierende Phasenverschiebung noch nicht
aus, um die beobachteten Differenzen zu erklidren. Eventuell miissen an dieser
Stelle noch weitere Streumechanismen beriicksichtigt werden.

Die Vorzeichen des Phasenfaktors im Sinus-Term der LK-Formel resultiert aus
einer Taylor-Reihenentwicklung der Fermifliche mit einer Beriicksichtigung der
Terme bis zur zweiten Ordnung [52]. Wenn sich also die Vorzeichen des Phasen-
faktors &ndern, so miifite sich geometrisch gesehen im Maximum bzw. Minimum
der Fermifliche auch das Vorzeichen der Kriimmung umdrehen. So eine Ande-
rung der Kriimmung kann man sich aber nur beim Ubergang von Elektronen zu
Locherbahnen vorstellen, was aber gleichzeitig bedeuten miifite, daf}, im Gegen-
satz zu dHvA-Experimenten, SAH-Messungen zwischen Locher und Elektronen-
transport unterscheiden kénnen.

Desweiteren ergeben sich aus der Anpassung an die Winkelabhingigkeit der Fre-
quenzdifferenz AF,, der Linsenbahn in Abb.4.46 nach Gl.2.24 Werte fiir ck, die
nicht mit den Kristalldaten {ibereinstimmen.

Detaillierte winkelabhéingige Messungen der Knoten in SdH- und dHvA-Experi-
menten an (BEDT-TTF),[Ni(dto),] und anderen Radikalkationensalzen miissen
in Zukunft weitere Informationen liefern, um eine Aussage iiber die Herkunft der
beobachteten Diskrepanzen machen zu kénnen. Da winkelabhéngige Messungen
des Magnetowiderstandes Oszillationen zeigen (AMRO), denen dasselbe theore-
tische Modell zugrunde gelegt wird wie der Winkelabhéngigkeit der Frequenz-
differenz AF aus dem Warping, kénnen auch Messungen der AMROs weitere
Aufschliisse beziiglich der Anwendbarkeit der Theorie geben.



84  KAPITEL 4. DAS ORGANISCHE METALL (BEDT-TTF),[NI(DTO)s]



Kapitel 5

Der organische Supraleiter
k-(BEDT-TTF)sl;5

Dieses Kapitel gliedert sich in drei Teile. Der erste Teil diskutiert bekannte FEigen-
schaften des organischen Supraleiters k-(BEDT-TTF),l5. Dabei wird zuerst der
strukturelle Aufbau dieses Materials und die Temperaturabhingigkeit des spe-
zifischen Widerstandes gezeigt. Danach werden Ergebnisse aus SdH-Messungen
vorgestellt (zum Teil aus [53]), die bei tiefen Temperaturen und hohen Magnet-
feldern drastische Abweichungen von der LK-Theorie fiir Magnetfelder senk-
recht zur hochleitfihigen Ebene des Materials (© = 0°) zeigen. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit sollte nun geklirt werden, ob analoge Abweichungen
auch in dHvA-Messungen unter denselben Bedingungen auftreten. Aus diesem
Grund folgt im zweiten Teil dieses Kapitels ein direkter Vergleich von dHvA- und
SdH-Experimenten am selben Kristall unter der gleichen Orientierung der hoch-
leitfahigen Ebene des Kristalls zum angelegten Magnetfeld. Das Auftreten dieser
Abweichungen wurde in [53] mit einer stark ausgeprigten Zweidimensionalitét
des Elektronensystems in Zusammenhang gebracht. Im dritten Teil wird deshalb
untersucht, inwieweit durch das Anlegen eines dufleren Druckes die Zweidimen-
sionalitdt und damit auch die Abweichungen zur LK-Theorie erhalten bleiben.

85
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5.1 Struktur und elektronische Eigenschaften von
k-(BEDT-TTF)I;

5.1.1 Struktur und spezifischer Widerstand von x-(BEDT-
TTF)-I;

Strukturuntersuchungen an x-(BEDT-TTF),l3 bei RT ergeben ein monoklines
Kristallgitter (Raumgruppe P2;/c¢) mit folgenden Gitterdaten [54]:

a=16.4294 b=285044 ¢=12876A4 V =1706.043

a =90.0° B = 108.5° v =90.0°

In Abb.5.1 ist die Einheitszelle dargestellt. Auch hier bilden sich Schichten von
BEDT-TTF-Molekiilen (in der ab-Ebene), die entlang der a-Achse durch Anio-
nenschichten getrennt werden. Abb.5.2 macht aber deutlich, dal die BEDT-TTF-
Molekiile nicht in Stapeln angeordnet sind, sondern die fiir k-Strukturen typische
Anordnung von gegeneinander um ca. 90° verdrehten Dimeren zeigt. Zusétzlich
gestrichelt eingezeichnet sind S-S-Kontakte, die kleiner als der Van-der Waals-
Abstand von ca. 3.6 A sind, so daB es hier zu einem Uberlapp der 7-Orbitale
kommen kann. Dieses Netzwerk von kurzen Kontakten deutet an, dafl es zu ei-
nem Ladungstransport innerhalb der (b,c)-Ebene kommen kann.

Bestétigt wird diese Annahme durch Messungen des elektrischen Widerstandes,
der in Abb.5.3 in logarithmischer Auftragung gezeigt ist. Man erkennt in diesem
Diagramm ein Abnehmen des Widerstandes mit sinkender Temperatur. Dabei
mifit man einen geringeren elektrischen Widerstand in der (b,c)-Ebene, wobei es
sich gezeigt hat, daf} innerhalb dieser Ebene der Widerstand nahezu isotrop ist.
Senkrecht zur (b,c)-Ebene erhilt man einen um den Faktor 1000 hoheren Wider-
stand. In dieser Richtung (entlang der a-Achse) wird der Ladungstransport deut-
lich durch die Anionenschichten gestort. Demzufolge zeigt sich im elektrischen
Widerstand, daf} hier ein beziiglich seines Elektronentransports stark zweidimen-
sionales System vorliegt.

Im Insert der Abb.5.3 ist der supraleitende Ubergang gezeigt, der unabhiingig
von der gemessenen Richtung bei ca. 4 K einsetzt. Alle im weiteren Verlauf ge-
zeigten Messungen sind aber in der metallischen Phase durchgefiihrt worden, da
das kritische Magnetfeld, bei dem der Ubergang von der supraleitenden in die
normalleitende Phase stattfindet, bei B senkrecht zur (b,c)-Ebene fiir diese Sub-
stanz mit B., ~ 0.2 T bei 0.4 K sehr gering ist.

Aus der Struktur und den Bandstrukturrechnungen ergibt sich fiir dieses Materi-
al eine Darstellung der Fermifldche, wie sie in Abb.5.4 gezeigt ist [5, 55]. Analog
zum (BEDT-TTF)4[Ni(dto)s] treten hier linsenférmige geschlossene und gewell-
te offene Bahnen auf, die durch eine Energieliicke voneinander getrennt sind.
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TTF)1,.

BEDT-

Abb. 5.1: Darstellung der Einheitszelle von x-(

Abb. 5.2: Darstellung der Struktur ohne Anionenschichten; gestrichelt eingezeich-

net sind S-S-Kontakte < 3.6A.
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Abb. 5.3: Spezifischer Widerstand von x-(BEDT-TTF),l3 in und senkrecht zur
hochleitfihigen (b,c)-Ebene; Insert: supraleitender Ubergang.
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Abb. 5.4: Darstellung der 1.BZ bei 10 K im k-Raum mit den extremalen Quer-
schnittsflichen Sy und S [5, 55].
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Als moégliche MB-Bahn aus den offenen und geschlossenen Anteilen ergibt sich
hier aber eine Kreisbahn anstatt einer Ellipse. Die zu den geschlossenen Bahnen
korrespondierenden Flichen betragen 14% bzw. 100% der 1.BZ.

5.1.2 Quantenoszillationsexperimente an
k-(BEDT-TTF),1;

In diesem Kapitel werden vor allem Ergebnisse aus SdH und dHvA-Experimenten
an k-(BEDT-TTF),l; diskutiert, die im Rahmen einer fritheren Doktorarbeit
entstanden sind [53]. Die darin gezeigten Ergebnisse und aufkommenden Fragen
lieferten die Motivation zu weiteren Messungen, die innerhalb der vorliegenden
Arbeit durchgefiihrt wurden.

Betrachtet man den magnetfeldabhéingigen Widerstand in Abb.5.5 von 4 bis 26 T
bei 0.4 K und © = 0.07°, so erkennt man eine vorherrschende schnelle Oszillati-
on F3, deren Amplitude zu hoheren Feldern hin zunimmt. Eine zweite, langsame
Ostzillation Fy 148t sich indirekt als Amplituden-Modulation der schnellen Oszilla-
tion oder im Niedrigfeldbereich direkt (siehe Insert von Abb.5.5) ausmachen. Als
Resultat der FFT erhélt man fiir diese beiden Grundfrequenzen F, ~ 570+10 T
und F3 = 3860£30 T . Die angegebenen Fehlerwerte beinhalten die Abweichun-
gen, wie sie bei den verschiedenen Proben, die gemessen wurden, aufgetreten sind.
Aus dem Vergleich dieser Frequenzen bzw. den damit iiber G1.2.5 verkniipften
Querschnittsfliichen im k-Raum Sy = 5.4 + 0.1nm~2 und S3 = 37.0 £ 0.3nm 2
(s. Abb.5.4) ergibt sich dann, da8 F5 der Linsenbahn und Fj der kreisformigen
MB-Bahn zuzuordnen sind. Die experimentell ermittelten und berechneten Wer-
te fiir die Querschnittsflichen stimmen gut iiberein.

Wie in [53] bereits gezeigt wurde, lassen sich feld- und temperaturabhingige
Anderungen der Oszillationsamplituden bei © > 5° gut mit der LK-Formel be-
schreiben. Eine Ausnahme bildet die Situation, bei der das angelegte Magnetfeld
genau senkrecht zu der hochleitfihigen (b,c)-Ebene des Kristalls orientiert ist
(© = 0°). In diesem Fall treten fiir 77 < 1 K und B > 12 T in SdH-Messungen
Dampfungseffekte der Oszillationsamplitude auf, die nicht mit der LK-Theorie
und dem Modell der gekoppelten Netzwerke vereinbar sind. Ein Beispiel dieses
Dampfungseffektes ist in Abb.5.6 dargestellt, wo die Abnahme der Amplitude
sowohl fiir F3 (links) als auch fiir F;, (rechts) bei abnehmender Temperatur zu
beobachten ist. In Abb.5.7 sind fiir einen anderen Kristall die Amplituden Ag,
von Fj logarithmisch iiber der Temperatur bei verschiedenen Magnetfeldern dar-
gestellt. In dieser Darstellung sollte sich bei Giiltigkeit der LK-Theorie eine Ge-

'Hier wird zwecks der besseren Vergleichbarkeit die in [56] eingefiihrte und in [53] weiter-
gefithrte Notation tibernommen, bei der die beiden Grundfrequenzen mit F» bzw. F3 anstelle
der sonst iiblichen F,, und Fj bezeichnet werden.
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Abb. 5.6: Temperaturabhingigkeit der SdH-Oszillationsamplituden von k-
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(BEDT-TTF),l; bei © = 0° [53).
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Abb. 5.7: Temperaturabhingigkeit der SdH-Oszillationsamplituden von k-
(BEDT-TTF)5I3 bei © = 0° und verschiedenen Magnetfelder [53].



92 KAPITEL 5. DER ORGANISCHE SUPRALEITER k-(BEDT-TTF),1;

N
o
L

meﬁyFs(G)) =3.90 m, / cos ©

m
e
i o o9
(&) o (&)
1 1 [

@&
o
1

o dHvA

w
(6]
1

Effektive Masse m e [
> H
o (4]
FITE N TE AT IS AT ATE AT A A

L ® SdH B=18T
Py A SdH B=225T

w
o
saa

. . — .
30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60
Winkel © [ grad ]

Abb. 5.8: Winkelabhéngigkeit der effektiven Masse m,fy m [53].
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[53].
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rade ergeben. Die Abweichung der Melwerte von einer Geraden fiir Felder grofier
12 T zeigt, daf} hier die LK-Theorie nicht mehr giiltig ist und daf die Dampfun-
gen mit hoheren Feldern stirker werden. Versucht man trotz der Dampfungen
eine effektive Masse zu bestimmen, so erweckt das Resultat den Anschein, dafl
m* bei © & 0° mit steigender Magnetfeldstirke abnimmt (s. Abb.5.9). Daf}
m* aber in Wirklichkeit konstant bleibt, ist aus anderen Messungen bekannt
[53]. Abb.5.8 verdeutlicht zusétzlich, dafl dieser Effekt wirklich nur auf einen en-
gen Winkelbereich um © = 0° beschrinkt ist. Bei grofleren Winkeln kann dann
wieder die LK-Formel zur Beschreibung der Mefergebnisse herangezogen wer-
den. Um auszuschlieflen, daf} die gezeigten Dampfungseffekte durch Einfliisse von
héher Harmonischen der Grundfrequenzen verursacht werden, sind in Abb.5.10
und Abb.5.11 jeweils eine Integration iiber die gesamte FFT gezeigt. Wiahrend
Abb.5.10 selbst eine feldabhéingige Dampfung bei der Integration iiber das ge-
samte FFT-Spektrum zeigt, bestitigt Abb.5.11 nochmals, daf dieser Effekt nur
auf einen engen Winkelbereich um © = 0° beschrénkt ist. Es stellte sich heraus,
daB die beobachteten, starken Dampfungseffekte und deren Beschréinkung auf die
Feldorientierung © = 0° nicht durch konventionelle Dédmpfungseffekte wie MB,
MI, Spinaufspaltung oder die Oszillation des chemischen Potentials o erklart
werden konnen. Aus diesem Grund wurde vorgeschlagen, die speziell bei © = 0°
zum Tragen kommende starke Zweidimensionalitdt des Elektronensystems als
mogliche Ursache fiir die Ddmpfungen in Betracht zu ziehen. In einem solchen
zweidimensionalen System kann es zu Lokalisierungseffekten der Ladungstréiger
kommen, wie sie auch beim fraktionierten Quanten-Hall-Effekt diskutiert wer-
den [57]. Im Gegensatz zu den dort untersuchten echten 2D Systemen haben die
Ladungstriger in den hier betrachteten Materialien die Mdoglichkeit, bei einer
Magnetfeldorientierung © # 0° auf ihrer Zyklotronbahn aufgrund des endlichen
Transferintegrals in a-Richtung mehrere leitfihige Ebenen zu kreuzen und da-
mit die zweidimensionale Ebene zu verlassen. In einem engen Winkelbereich um
© = 0° liegen sie aber ausschliefilich in der zweidimensionalen Ebene. Dadurch
unterstiitzt diese Feldorientierung bei dieser Substanz die Zweidimensionalitit
und ihre Folgen.

Eine weitere Besonderheit, die bei Untersuchungen von x-(BEDT-TTF),l; auf-
getreten ist, stellt die erstmals an einer k-Phase beobachtete sehr kleine Oszillati-
onsfrequenz Fy = 13.2 T dar [58]. Die in SdH-Messungen direkt beobachtete Os-
zillation ist in Abb.5.12 als durchgezogene Linie dargestellt, wobei hier zusétzlich
noch das Spin-Splitting durch die Zeeman-Aufspaltung zu erkennen ist 2. Beson-
ders interessant an dieser Frequenz ist nun die Tatsache, dafl hier in einem ex-
perimentell gut erreichbaren Magnetfeldbereich nur noch wenige Landauniveaus

2Es existiert auch eine Frequenz Fy ~ 100 T, die als Quanteninterferenz interpretiert wird
[59], auf die aber im Rahmen dieser Arbeit nicht niher eingegangen wird.
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Abb. 5.10: Temperaturabhéngigkeit der Fliche unter der FFT bei © = 0° und
verschiedenen Magnetfeldern [53].
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Abb. 5.11: Temperaturabhéngigkeit der Fliche unter der FFT bei 19 T und
verschiedenen Magnetfeldorientierungen © [53].
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Abb. 5.12: links: Dingle-Plot der Amplituden Ay, und Ap, aus SdH-Messungen
an k-(BEDT-TTF)sl5 bei © = 0° und T = 0.4 K; rechts: Beobachtung einer sehr
kleinen Frequenz Fy ~ 13.2 T.

innerhalb der Fermifldche liegen und sich somit das Elektronen-System im soge-
nannten Quantenlimes befindet. Auflerdem konnte gezeigt werden, daf diese neue
Frequenz starke Einfliisse auf die beiden Amplituden der Grundfrequenzen Ap,
und Ap, ausiibt. Bei den Feldern, bei denen ein Minimum von Fj auftritt, kann
man z.B. kleine Minima im Dingleplot von F3 (s. Abb.5.12 lila Kreise) beobach-
ten. Zusitzlich treten noch starke Ddmpfungen der Amplitude bei ca. 0.09 T,
0.17 T~! und 0.43 T~! auf. Dieser Dingleplot aus [58] wurde im Rahmen der
vorliegenden Arbeit zu niedrigen Feldern hin erweitert (schwarze Punkte). Auch
in diesem erginzenden Dingleplot treten starken Dampfungen der Amplitude bei
ca. 0.17 T~ und 0.43 T~! und zusitzlich noch bei 0.69 T~* auf (dies entspricht
den Magnetfeldern 6.0 T und 2.3 T bzw. 1.4 T), wobei diese 3 Amplitudenmi-
nimas #quidistant in 1/B sind (A1/B =~ 0.265 T-! = (A1/B)~! ~ 3.78 T).
Dies wiirde auf den ersten Blick bedeuten, dal nach unserem heutigen Verstéind-
nis eigentlich noch ein weiteres Orbit mit der Frequenz von 3.78 T (bzw. 1.89 T,
wenn man Spin-Splitting beriicksichtigt) existieren miifite, welches aber bisher in
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Quantenoszillationsexperimenten noch nicht direkt beobachtet wurde. Allerdings
sieht man auch, dafl die ebenfalls beobachteten Minima im Dingleplot fiir Ap,
nicht denselben Abstand besitzen wie bei Ap, und auflerdem bei anderen Ma-
gnetfeldern auftreten. Dies und die Tatsache, daf§ der Dingleplot fiir Ap, in [58]
keine so deutlichen Minima aufweist, zeigt, daf§ die vorliegende Situation noch
viel komplizierter ist. Zur vollstdndigen Kldrung sind hierzu offensichtlich noch
weitere Untersuchungen notig. Die ergidnzenden Messungen zur Amplitude von
F5 zeigen zu niedrigen Feldern hin, dafl auflerhalb der Minima der feldabh&ngi-
ge Verlauf der Amplitude gut durch LK inklusive der MB-Theorie (in Abb.5.12
gestrichelt eingezeichnet) wiedergegeben ist, bei hoheren Feldern aber eine grofle
Abweichung von der Theorie auftritt.

5.2 Quantenoszillationsexperimente bei © = 0.07°

Im vorherigen Kapitel wurde gezeigt, dal bei SAH-Experimenten an x-(BEDT-
TTF),l5 bei einem angelegten Magnetfeld senkrecht zur hochleitfihigen Ebene
(© = 0°) Dampfungen auftreten, die nicht durch LK beschrieben werden koénnen.
Aus diesem Grund wurden im Rahmen dieser Arbeit sowohl SdH- als auch
dHvA-Messungen bei 0.07° durchgefiihrt, welche die Frage klédren sollten, ob die
Dampfungen bei beiden Mefimethoden auftreten oder nur auf SdH-Experimente
(Transport) beschriankt sind. Der Winkel © = 0.07° wurde deshalb gewé&hlt, da
dort die Dampfungen in SdH-Messungen noch auftreten sollten und die Emp-
findlichkeit der Torque-Methode zur Beobachtung des dHvA-Effektes schon aus-
reichend grof} ist.

In Abb.5.13 sind nun die feldabhéingigen Messungen des Widerstandes (oben) und
der Magnetisierung (unten) von 10 bis 26 T gegeniibergestellt. Fiir Magnetfelder
kleiner als 10 T sind aufgrund der geringen Empfindlichkeit der Torque-Methode
bei © ~ 0° keine Oszillationen zu beobachten, wihrend die SAH-Messung an die-
ser Probe Oszillationen ab 4 T zeigt. Auf den ersten Blick 148t sich im dargestell-
ten Feldbereich feststellen, dafl im SdH-Signal die Frequenz F, als Amplituden-
Modulation der schnellen Frequenz Fy auftritt (bei 22 T betrégt die Amplituden-
Modulation durch F;, ca. 10 % der Amplitude Ap,), im dHvA-Signal aber kein
Hinweis auf die langsame Frequenz zu erkennen ist. Auflerdem ist im oberen Dia-
gramm deutlich eine Zeeman Spin-Aufspaltung zu sehen, die im dHvA-Signal nur
sehr schwach bei hohen Feldern angedeutet ist. Im Insert von Abb.5.13 ist zu er-
kennen, dafl sowohl die SAH- als auch die dHvA-Ostzillationen deutlich von einer
Sinusform abweichen und eher séigezahnartig erscheinen. Eine sigezahnartige Os-
zillation ist typisch fiir ein zweidimensionales Elektronensystem. Ebenso typisch
fiir ein zweidimensionales System ist das winkelunabhéngige Auftreten zusitzli-
cher Amplituden genau in der Mitte zweier urspriinglicher Oszillationsmaxima,
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Abb. 5.13: Vergleich einer SAH- und dHvA-Messung an derselben Probe bei © =
0.07° und T = 04 K.
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Abb. 5.14: Vergleich der FFTs der SdH- (blau) und dHvA-Messung (schwarz
gefiillte Linien) aus Abb.5.13 im Feldbereich von 16-20 T (© = 0.07°).

die von der Zeeman Spin-Aufspaltung und einem oszillierenden chemischen Po-
tential herriihren [60].

Eine detailliertere Aussage iiber die harmonischen Anteile der Oszillation und
damit auch der Kurvenform kann man treffen, wenn man die Feldabhingigkeit
der FF'T-Amplituden miteinander vergleicht. Zuerst aber ist in Abb.5.14 das Er-
gebnis einer FFT im Magnetfeldbereich von 16 - 20 T sowohl aus dem dHvA als
auch dem SdH-Signal bei jeweils 0.4 K dargestellt. Dabei wurde die Skalierung so
gewihlt, dafl der Peak fiir Fj fiir beide Messungen die selbe Hohe besitzt. Wegen
der iibersichtlicheren Darstellung wurde die Fléche unter dem dHvA-Diagramm
schwarz eingefiirbt. Betrachtet man nun die Abb.5.14, so erkennt man, daf die
Linie der Frequenz F, im Spektrum der dHvA-Messung fehlt, was nach der Be-
trachtung von Abb.5.13 auch zu erwarten war. Auflerdem sind die harmonischen
Anteile im dHvA-Signal deutlich kleiner als die im SdH-Signal. Das Auftreten
der harmonischen Anteile ist durch die Abweichung der Oszillationsform von ei-
ner reinen Sinusform begriindet. Eine sigezahnartige Oszillation kann mittels
einer Uberlagerung der Grundoszillation mit mehreren héherharmonischen An-
teilen beschrieben werden. Dafl aber im SdH-Spektrum besonders die geradzahlig
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hoherharmonischen Anteile verstirkt vorhanden sind, wird durch das zuséitzliche
Auftreten der Spinaufspaltung verursacht [60]. Bei keinem der beiden Mefver-
fahren treten unter diesen Bedingungen Kombinationsfrequenzen von F; und Fj
auf.

Betrachtet man nun die feldabhiingigen Anderungen der Amplituden in Abb.5.15,
die aus der SAH-Messung resultieren, so erkennt man dort, dafl die Amplitude
der Oszillation Fj oberhalb etwa 16 T annihernd konstant bleibt, eher sogar
leicht abnimmt, was aber bei dieser Frequenz nicht von einem Einflul des MB
herriihren kann. Wie im Kap.2.5.2 erwdhnt, bewirkt der MB-Faktor bei die-
ser Frequenz keine Anderung des exponentiellen Verhaltens, sondern beeinfluit
lediglich den Grad des Anstiegs. Oberhalb von 21 T dominiert dann die Ampli-
tude der zweiten Harmonischen. Zusétzlich gezeigt ist die Summe der harmoni-
schen Anteile der schnellen Oszillation F3, die im gesamten Feldbereich stetig, fiir
B > 14 T jedoch deutlich schwicher ansteigt. Bei der Amplitude Ap, im Insert
der Abb.5.15 fillt auf, dal hier ein Minimum bei ca. 12.5 T auftritt, ein weite-
res Minimum wie z.B. in Abb.5.12 bei ca. 6 T aber fehlt. Abb.5.16 zeigt dann
einen Vergleich zwischen den Ergebnissen aus den SdH- und dHvA-Messungen
bei 0.07°. Die Feldabhéngigkeit der Amplitude A, aus dHvA-Messungen verhélt
sich dabei geméafl der LK-Beschreibung und steigt somit innerhalb des betrach-
teten Feldbereiches exponentiell an. Im Vergleich dazu weicht Ay, aus den SdH-
Experimenten fiir Magnetfelder oberhalb von 11 T stark ab. Selbst die Summe
aller harmonischen Anteile der schnellen Oszillation steigt weniger steil an, als
es die Amplitude Ap, aus dHvA zeigt.

Ubereinstimmungen und Abweichungen zur Theorie werden dann besonders deut-
lich, wenn man sich den Dingle-Plot (s. Abb.5.17) anschaut. Hier erkennt man,
daf3 der Dingle-Plot von der schnellen Oszillation Fj aus SdH-Messungen zwar
unterhalb von 10 T (1/B > 0.1 T~!) der theoretisch erwarteten Geraden folgt,
dann aber deutlich abweicht. Oberhalb dieser Magnetfeldstéirke konnte die Am-
plitude der dHvA-Messung ausgewertet werden, die annihernd der theoretischen
Geraden folgt und somit den Niederfeldbereich der SdH-Messung erginzt. Aus
der Steigung der angepafiten Geraden 148t sich nun T ~ 0.4 K bestimmen. Kei-
ne Gerade l&8t sich aber am Dingle-Plot der Amplitude Ap, anpassen, obwohl
hier eine Korrektur mittels MB-Faktor erfolgte. Hier dominiert das Amplituden-
minimum, welches schon im Insert der Abb.5.15 bei 12.5 T zu erkennen war.
Vergleicht man dieses Diagramm mit dem Dingle-Plot einer anderen Probe bei
© = 0° (SdH) in Abb.5.12, so erkennt man einerseits, dafl dort die Abweichung
der Amplitude Ap, von der LK-Theorie schon bei niedrigeren Feldern (ca. 5 T)
einsetzt. Andererseits wird dort fiir F5 noch ein Amplitudenminimum bei ca. 6 T
beobachtet. Dieses Minimum erscheint im hier gezeigten Diagramm aber nicht.
Abweichungen zwischen den Ergebnissen der SAH- und dHvA-Messungen treten
aber auch in temperaturabhingigen Betrachtungen auf. Dies wird in Abb.5.18
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Abb. 5.15: Feldabhéngigkeit der Amplituden verschie-
dener Frequenzen aus SdH-Messung bei © = 0.07°.
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Abb. 5.16: Vergleich der Feldabhéngigkeit der Amplitu-
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5.2. QUANTENOSZILLATIONSEXPERIMENTE BEI © = 0.07°
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deutlich, in der die Amplitude Ap, aus beiden Mefimethoden temperaturabhéngig
(logarithmischer Ausdruck nach GI1.2.12) aufgetragen ist. Hier erfiillen nur die
Werte der dHvA-Messung die theoretische Vorhersage nach LK und man kann
hieraus eine effektive Masse mesf(F3) &~ 3.7m, ermitteln. Dieser Wert stimmt
gut mit den effektiven Massen aus [56], [53] und [61] {iberein. Die SAH-Messung
weicht aber génzlich von der LK-Theorie ab, so daf} hier kein vergleichbarer Wert
fir mesy bestimmt werden kann. Diese ungewthnliche Abnahme der Amplitu-
de mit abnehmender Temperatur zeigt sich selbst wenn man die Summe der
Amplituden aller harmonischen Anteile iiber der Temperatur auftrigt, was qua-
litativ zeigt, dal dieser beobachtete Amplitudenverlust von Ap, nicht zugunsten
einer Umverteilung auf hohere Harmonische geschieht. Auf der anderen Seite
sollte man festhalten, dafl sich die geradzahligen Harmonischen sowohl in den
feld- als auch den temperaturabhingigen Betrachtungen eher gemifl der LK-
Beschreibung verhalten. Somit scheint dieser Dadmpfungseffekt vor allem in der
Grundfrequenz und deren ungeraden Vielfachen aufzutreten. Dabei darf aber
nicht auBer acht gelassen werden, daf die Uberhéhung der geradzahligen har-
monischen Anteile aufgrund der Oszillation des chemischen Potentials mogliche
Dampfungseffekte dieser Anteile gerade kompensiert.

Als kurzes Fazit dieses Kapitels 148t sich festhalten, dafl die gezeigten Damp-
fungseffekte ausschliefflich auf SAH-Experimente und damit den Elektronentrans-
port beschriankt sind. Die Ergebnisse aus dHvA-Experimenten lassen sich hinge-
gen selbst bei sehr kleinen Winkeln gut durch die LK-Theorie beschreiben.
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Abb. 5.19: Druckabhingige Anderungen der Oszillationsfrequenzen F; (a), F5(H),
(F3 — F3)(V) und (F5 — 2F,)(A) (b) von k-(BEDT-TTF),l; aus [61].

5.3 SdH-Experimente bei © = 0° unter hydro-
statischem Druck

Das folgende Kapitel beinhaltet magnetfeld- und temperaturabhéngige Messun-
gen des SdH-Effektes an x-(BEDT-TTF)sl3 bei verschiedenen angelegten hy-
drostatischen Driicken. Ausfiihrliche druckabhéngige Untersuchungen von SdH-
Oszillationen an dieser Substanz bei 1.5 K bis zu einem maximalen Magnetfeld
von ca. 12 T wurden von P. Helm [61][62] durchgefiihrt. Da in der vorliegenden
Arbeit aber untersucht werden sollte, inwiefern sich Druck auf die in Kap.5.1.2
gezeigten Dampfungseffekte in SdH-Experimenten bei © = 0° auswirkt, stehen
hier besonders Messungen oberhalb von 12 T und Temperaturen kleiner als 1 K
im Mittelpunkt. Vorab sollen aber die schon bekannten Ergebnisse aus [61] zu-
sammengefaft werden.

Ein von auflen angelegter Druck wird die Einheitszelle des Kristalls komprimie-
ren. Damit kommt es gleichzeitig zu einer Aufweitung des reziproken Gitters und
als Folge davon vergroflert sich die 1.BZ. Da F3 mit einer umschlossenen Fléiche
Sy verkniipft ist, die 100% der 1.BZ entspricht, gibt eine druckabhingige Ande-
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rung der Frequenz Fj fiir den Fall, dafl der Kristall keiner druckinduzierten Pha-
senumwandlung unterliegt, die Kompressibilitdt der hochleitfihigen Ebene von
k-(BEDT-TTF),I3 wieder. Die Druckabhéingigkeit von Fj ist im rechten Teildia-
gramm der Abb.5.19 dargestellt. Man erkennt ein anndhernd lineares Anwachsen
der Frequenz mit steigendem Druck, wobei die Steigung dF/dp ~ 20T /kbar
betrigt. Auch die Frequenz F, steigt mit zunehmendem Druck linear an (s.
Abb.5.19 (a) ). Doch hier éndert sich die Frequenz relativ zum Betrag bei Nor-
maldruck mit dF/dp ~ 8T /kbar stirker als bei F3 3. Damit wiichst die zugehorige
Flache S5 im k-Raum mit steigendem Druck schneller, als die Fliache S5 und die
damit verbundene (b*¢*)-Ebene der 1.BZ.

5.3.1 Feldabhingigkeit der SAH-Oszillationen

In Abb.5.20 ist fiir zwei verschiedene Driicke, p = 2 kbar und p = 9 kbar, die
Feldabhingigkeit der SAH-Oszillation dargestellt. Beide Diagramme zeigen meh-
rere Oszillationen mit verschiedenen Frequenzen. Im oberen Teilbild (p = 2 kbar)
treten eine langsame (Fy) und eine schnelle Oszillation (F3) auf, deren Amplitu-
den mit steigendem Magnetfeld grofler werden. Im unteren Teilbild kann man im
Niederfeldbereich (B < 14 T) ebenfalls Oszillationen mit einer langsamen und ei-
ner schnellen Frequenz erkennen, wobei auch hier die Amplitude von F3, wie auch
schon bei p = 2 kbar, mit Fy moduliert wird. Oberhalb von 14 T verschwindet
aber die obere Halbwelle von Fy nahezu, bis sich ab ca. 17 T Schwebungskno-
ten und -bduche ausbilden. Die Frequenz der Schwebung ist genauso grof} wie
die langsame Frequenz F3. Dies la8t schon darauf schlieflen, daf§ die Schwebung
durch eine Uberlagerung der Frequenz F3 mit den Kombinationsfrequenzen Fj.»
zustande kommt.

Abb.5.21 zeigt einen Vergleich der Feldabhéngigkeit des SdH-Signals in einem
Magnetfeldbereich von 20 bis 23 T bei unterschiedlichen Driicken. Auch hier
wird deutlich, daf} ein angelegter Druck einen groflen Einflufl auf das Auftreten
der verschiedenen Frequenzen besitzt. In beiden Messungen unter Atmosphéren-
druck (vor und nach den Druckexperimenten) erkennt man deutlich die schnelle
Ostzillation F3 und eine Amplituden-Modulation durch F. Die beiden Signale vor
und nach den Druckexperimenten sind nahezu identisch, so dafl man davon ausge-
hen kann, dal durch das Anlegen von Druck keine irreversiblen Phaseniibergéinge
induziert wurden. Desweiteren ist in beiden Signalen ein Spin-Splitting zu be-
obachten, wobei die zusétzlichen Maxima genau in der Mitte zwischen den ur-
spriinglichen Maxima liegen. Diese wird in [60] durch die Oszillation des chemi-
schen Potentials in zweidimensionalen Systemen erklidrt. Bei p = 9 kbar sieht

3 F» wichst bis 10 kbar um ca. 15 % an, wihrend Fj im selben Druckbereich nur um ca. 5%
grofler wird.
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Abb. 5.20: Feldabhéingige Messungen der SdH-Oszillationen an k-(BEDT-
TTF),13 bei verschiedenen Driicken (© = 0°,7 = 0.4K).
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man in diesem Feldbereich die schnelle Oszillation, die nun Knoten mit einem
Abstand 1/Fy zeigt. Die Kurve bei p = 2 kbar zeigt wie schon die Messungen
unter Atmosphérendruck das Auftreten der Frequenz F3, deren Amplitude mit
der Frequenz F, moduliert wird. Hier ist aber kein Spin-Splitting zu beobachten,
was nach [60] bedeuten konnte, dafl bei diesem Druck das chemische Potential
1 nicht mehr oszilliert und somit auch kein stark zweidimensionales Elektronen-
system mehr vorliegt.

Detailliertere Aussagen iiber die Zusammensetzung der einzelnen SAdH-Signale in
Abb.5.21 kann man treffen, wenn man die Resultate der FFTs in Abb.5.22 be-
trachtet. Um eine bessere Vergleichsmoglichkeit zu bieten, wurden die einzelnen
Peaks bei jedem Druck auf die Hohe des Peaks bei F3 normiert. Fiir die Messun-
gen unter Atmosphirendruck erkennt man die Linien beider Grundfrequenzen,
wobei Fy nur noch schwach auftritt (Amplitudenverhéltnis Ap, /A, ~ 0.08).
Deutlich stérker erscheinen die Linien der harmonischen Anteile in diesem Ma-
gnetfeldbereich, wobei die Linie von 2F3 besonders hoch ist. Die harmonischen
Anteile resultieren aus der Abweichung des SdH-Signals von einer reinen Sinus-
Form, wobei die zusétzliche Uberhohung von 2F; durch das zusitzliche Auftreten
des Spin-Splittings verursacht wird.

Die FFT fiir p = 2 kbar zeigt ein etwas grofieres Verhiltnis A, /Ap, ~ 0.16. Die
harmonischen Anteile des Signals sind hier aber deutlich kleiner. Grund dafiir ist
ein deutlich sinusférmigeres Signal, was sich auch im Vergleich mit Abb.5.21c¢)
bestétigt. Hier ist kein Hinweis auf ein Spin-Splitting zu erkennen.

Fir p = 9 kbar erhélt man mit Ap, /Ap, ~ 0.25 das grofite Verhéltnis aus den
Amplituden der beiden Grundfrequenzen. Zusétzlich tauchen bei diesem Druck
in der FF'T noch begleitende Linien zu den Frequenzen F)3; auf, die einen Ab-
stand +F5 haben. Diese Kombinationsfrequenzen Fsi, verursachen mit F3 die
in Abb.5.21b) gezeigte Schwebungsfigur. Die Linien der Kombinationsfrequenzen
sind deutlich héher als Fy,was dazu fiihrt, da§ die Schwebungsfigur unverzerrt
erscheint.

Als néchstes werden in Abb.5.23 die Feldabhéingigkeiten der Amplituden ver-
schiedener Frequenzen bei p &~ 2 kbar fiir einen Feldbereich von ca. 11 bis 24
T betrachtet. Die Amplituden Ap, und Ap, steigen mit zunehmendem Feld
an, wahrend Ayp, ein Minimum bei ca. 15 T aufweist. Im unten dargestellten
Dingle-Plot (Abb.5.24) erkennt man dann, daf} sich fiir beide Grundfrequenzen
annidhernd Geraden ergeben, woraus sich ableiten 148t, dafl unter diesem Druck
und in diesem magnetischen Feldbereich die experimentellen Ergebnisse gut mit
der Standard-LK-Theorie beschrieben werden kénnen.

Diese Aussage stimmt dann nicht mehr, wenn man den Druck auf ca. 9 kbar
erhoht. Fiir diesen Druck sind in Abb.5.25 wieder die Amplituden Ag,, Ag,,
Asp, inklusive den Amplituden der Kombinationsfrequenzen Ap,p, und Ap,_p,
feldabhingig aufgetragen. Im linken Teilbild kann man erkennen, dafl die Ampli-
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Abb. 5.23: Feldabhéngigkeit der Amplituden Ap,, Ap, und As.p, (2. Harm. von
F3) bei ca. 2 kbar (T = 0.4 K; © = 0°) fiir den Feldbereich von 14-24 T.
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Messung aus Abb.5.23.
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Messung aus 5.25.
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tuden der Grundfrequenz Ap, und die der beiden Kombinationsfrequenzen mit
zunehmenden Feld erwartungsgemif ansteigen, A, aber bei hohen Feldern eine
starke Dampfung aufweist. Im rechten Teilbild ist zu erkennen, dafl Ayp, wie
schon bei 2 kbar ein Minimum zeigt, hier aber erst bei ca.17 T. Betrachtet man
die Feldabhéngigkeit von Ap,, so beobachtet man zwischen 12 und 16 T ein un-
gewohnliches Plateau, wihrend auflerhalb dieses Feldbereiches die Amplitude mit
zunehmenden Feld ansteigt. In der Auftragung von Ap, und Ap, als Dingle-Plot
(Abb.5.26) werden die Abweichungen von der LK-Theorie dann noch deutlicher.
Fiir beide Grundfrequenzen ergeben sich keine Geraden mehr, wie es eigentlich
von der Theorie gefordert wird. Fiir die Frequenz F, ergibt sich, wie schon in
Abb.5.25 zu erkennen ist, ein Plateau zwischen 12 und 16 T. Der Dingle-Plot
von Fj zeigt sogar ein Minimum bei ca. 11 T (0.09 T~') und ein Maximum bei
ca. 16 T (0.06 T~!) . Hier steigt die Kurve in dem Bereich mit zunehmenden
Feld an, in dem der Dingle-Plot von F5 keine Anderung zeigt.

Kommt man nochmals auf die Feldabhéngigkeit von Ayp, zuriick, so ist es moglich,
die Minima bei ca. 15 T ( p =~ 2 kbar) und 17 T ( p = 9 kbar) durch den Vorfaktor
des MB zu beschreiben. Dies wiirde aber dann bedeuten, dafl das Schwellfeld By
und damit die Energieliicke zwischen der Kreis- und der Linsenbahn mit zuneh-
mendem Druck grofier geworden ist, wobei sich fiir diesen Fall fiir das Feld des
Magnetischen Durchbruchs die Werte Bg(2kbar)a 6.1 T und By(9kbar)~ 6.9 T
bestimmen liefen.

5.3.2 Temperaturabhingigkeit der SdH-Oszillationen bei
verschiedenen Driicken

Nachdem im vorherigen Kapitel gezeigt wurde, dafl bei feldabhingigen Unter-
suchungen der Amplituden unter einem Druck von 9 kbar Abweichungen zur
Standard-LK-Theorie auftreten, wird in diesem Kapitel von Interesse sein, ob
sich auch Abweichungen in der Temperaturabhingigkeit ergeben.

Doch zuerst werden wiederum Messungen bei 2 kbar betrachtet (Abb.5.27). Da-
bei enthélt jedes der beiden Teilbilder eine temperaturabhéngige Betrachtung der
Amplitude Ap, (links) und Ap, (rechts) bei zwei verschiedenen Magnetfeldern,
wobei eine logarithmische Auftragung gewihlt wurde. Gemafl G1.2.12 ergibt sich
aus dieser Art der Auftragung eine Gerade, was fiir beide Frequenzen in Abb.5.27
auch tatséchlich der Fall ist. Aus den Steigungen der Geraden lassen sich dann
die reduzierten Massen m* bestimmen und man erhdlt mp = 1.4 4+ 0.2 und
my, = 2.7+ 0.1. Diese reduzierten Massen sind kleiner als jene unter Normal-
druck, ein Ergebnis, das auch mit den Aussagen aus [61] {ibereinstimmt. Damit
kommt man wiederum zu der Schluflfolgerung, dafl die temperaturabhéngigen
Messungen unter einem Druck von ca. 2 kbar im betrachteten Feldbereich bis
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Abb. 5.27: Temperaturabhingigkeit der Amplituden Ap, (links) und Ap, (rechts)
in logarithmischer Auftragung bei ca. 2 kbar (© = 0°).

ca. 24 T bei Temperaturen von 0.4 - 1.4 K gut durch die Standard-LK-Theorie
beschrieben werden koénnen.

Ein génzlich anderes Verhalten beobachtet man aber fiir den Fall, daf§ an dem
Kristall ein Druck von 9 kbar angelegt wird. Dies wird in Abb.5.28 und Abb.5.29
deutlich. Abb.5.28 zeigt die Temperaturabhéngigkeit der Amplitude A, (rechts
die logarithmische Auftragung) bei verschiedenen Magnetfeldern. Diese Diagram-
me zeigen zum Teil Ahnlichkeiten mit dem Temperaturverlauf der Amplitude
ohne Druck bei ©® = 0° (s. Abb.5.7). Auch hier weichen die Mefergebnisse fiir
héhere Magnetfelder immer mehr vom erwarteten Temperaturverlauf nach der
LK-Theorie ab. Dabei tritt die Abweichung bei steigenden Feldern schon bei
hoheren Temperaturen auf, so dafl man vermuten kann, dafl auch bei 11 T eine
Abweichung auftritt, die aber unterhalb 0.4 K zu beobachten wére. In Abb.5.29
ist zu erkennen, dafl bei der Temperaturabhingigkeit der Amplitude Ap, sogar
ein Minimum auftritt, welches sich feldabhéngig verschiebt. Je héher das Ma-
gnetfeld, desto hoher ist die Temperatur, bei der das Minimum zu beobachten
ist. Wie die Abb.5.30 zeigt, kann man einen linearen Zusammenhang zwischen
T,in und B vermuten, wobei hieriiber durch die geringe Anzahl an Mefipunkten
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Abb. 5.28: Temperaturabhéngigkeit der Amplitude Ap, fiir verschiedene Magnet-
felder bei 9 kbar (© = 0°); rechts: logarithmische Auftragung.
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Abb. 5.30: Zusammenhang zwischen dem angelegten Magnetfeld und der Tem-
peratur T,,;,, bei der das Amplitudenminimum in Apg, auftritt (p = 9 kbar;
© =0°).

keine sichere Aussage gemacht werden kann.

Ein Vergleich der feld- und temperaturabhéngigen Messungen der Amplitude Ap,
148t die Annahme zu, daf} sich das Plateau in Abb.5.25 temperaturabhéngig (fiir
tiefere Temperaturen zu niedrigeren Feldern) verschiebt. Die Verschiebung dieser
Amplitudenddmpfung verursacht dann auch die Minima in Abb.5.29, da sich bei
der entsprechenden Temperatur diese Amplitudenddmpfung in das fiir die Tem-
peraturabhéngigkeit betrachtete Feldintervall hinein schiebt. Damit kommt als
Ursache fiir diese Dampfung nur ein Effekt in Frage, der sowohl feld- als auch
temperaturabhingig ist. Wenn dies fiir die Amplitude Ap, gilt, dann sollten auch
die Ddmpfungen in Ap, demselben Effekt zugrundeliegen.

5.4 Diskussion

Wie aus vorangegangenen Messungen (in erster Linie aus [53]) zu erkennen
ist, zeigt die xk-Phase des Radikalkationensalzes BEDT-TTF,I3 fiir Magnetfel-
der B > 12 T und Temperaturen 7' < 1.0K bei einer nahezu senkrechten
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Orientierung des Feldes zur hochleitfihigen (b,c)-Ebene Démpfungen der SdH-
Oszillationsamplitude, die nicht mittels der Standard LK-Theorie beschrieben
werden kénnen. Messungen an dieser Substanz im Rahmen der vorliegenden Ar-
beit sollten einerseits zeigen, ob diese Effekte wirklich nur in SdH- und nicht auch
in dHvA-Experimenten unter denselben dufleren Bedingungen auftreten. Ande-
rerseits sollte der Frage nachgegangen werden, ob sich die gezeigten Ddmpfungen
nicht durch das Anlegen eines dufleren Druckes beseitigen lassen. In [53] wird die
Vermutung diskutiert, dafl das Auftreten dieser Abweichung von der Theorie
mit der nahezu idealen Zweidimensionalitit dieser Substanz verkniipft ist. Diese
Zweidimensionalitdt wird gerade durch die Magnetfeldorientierung senkrecht zur
hochleitfihigen Ebene (© = 0°) noch unterstiitzt, da fiir diesen Fall die Zyklo-
tronbahnen der Elektronen vollstdndig innerhalb einer leitfidhigen Ebene liegen
und nicht mehrere solche Ebenen kreuzen. Bei 2D-Systemen konnen aber zusétz-
liche Effekte wie Lokalisierungen der Ladungstriger auftreten, die als Ursache
der beschriebenen Dampfungseffekten angesehen werden kénnten. Durch Anle-
gen eines dufleren Druckes sollte diese Zweidimensionalitéit aufgehoben werden,
da isotroper Druck ein grofleres Transferintegral in a-Richtung und damit einen
erhohten Elektronentransfer senkrecht zur leitfihigen Ebene bewirkt. Eine sol-
che Verschiebung der Zweidimensionalitdt hin zu einem eher dreidimensionalen
Elektronensystem wiirde dann die Dampfungseffekte aufheben, so dal die Mes-
sungen an dieser Substanz sich geméfl der LK-Theorie verhalten sollten.

Die durchgefiihrten SdH-Messungen bei © = 0.07° zeigen Ergebnisse, welche
die in [53] gefundenen Dampfungseffekte bei tiefen Temperaturen und hohen
Magnetfeldern bestiatigen. DHvA-Experimente unter demselben Winkel an der-
selben Probe zeigen trotz der geringen Empfindlichkeit der verwendeten Torque-
Methode bei diesem Winkel deutliche Oszillationen, deren temperatur- und feld-
abhéngige Verhalten keinerlei Anomalitéiten aufweisen und sich somit gut mittels
der Standard LK-Theorie beschreiben lassen. Damit kann man davon ausgehen,
dal die Dampfungseffekte zwar in SdH- nicht aber in dHvA-Experimenten zu
beobachten sind und somit eher als Transportphdnomen anzusehen sind. Dies
konnte auch ein Indiz dafiir sein, dafl Lokalisierungseffekte der Ladungstriger
fiir die Ddmpfungen verantwortlich sind.

Ein auf die Probe wirkender duflerer Druck beeinflufit den Aufbau des Kris-
talls und damit verbunden auch seine Fermifliche. Wie gesehen, nehmen die
Querschnittsflichen der beiden geschlossenen Bahnen im k-Raum mit steigen-
dem Druck zu, was mit einer Verringerung der Einheitszelle im Ortsraum in
Einklang steht. Da aber die Querschnittsfliche Sp, im k-Raum schneller grofier
wird als Sp,, stellt sich die Frage, ob sich die Energieliicke zwischen den beiden
Bahnen ebenfalls verdndert. Einen Hinweis darauf kénnten die Minima in der
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Feldabhingigkeit von Asp, geben (Abb.5.23 und Abb.5.25), falls diese Minima
wirklich durch MB und nicht durch einen anderen Effekt verursacht werden. Aus
der Theorie des MB resultiert (s. Kap.2.5.2), daf§ die Oszillationsamplitude der
2. Harmonischen von F3 Ayp, (B) bei einem von By abhéngigen Magnetfeld ver-
schwinden sollte. Dieses Feld ist umso hoher, je grofler By ist. Vergleicht man
nun die beiden Feldabhingigkeiten von A,p, bei den beiden unterschiedlichen
Driicken, so tritt ein Minimum fiir p = 2 kbar bei einem Feld von ca. 15 T,
fiir p = 9 kbar bei einem Feld von ca. 17 T auf. Dies wiirde nach der Theo-
rie bedeuten, dafl das Schwellfeld und somit die Energieliicke bei zunehmenden
Druck grofler werden wiirde. Diese Aussage steht im Widerspruch zur Beobach-
tung, daf} die Fldche der Linsenbahn Sp, relativ zur Fliche der 1.BZ gesehen
bei hoheren Driicken mehr Raum einnimmt, so dafl man dabei auch von einer
Verringerung der Energieliicke ausgehen kann. Von Caulfield et. al. wurde solch
eine Abnahme von By mit steigendem Druck am strukturverwandten x-(BEDT-
TTF)yCu(NCS), gemessen [63]. Hingegen konnte das Verhéltnis der Amplituden
Ap, und Ap, in Abb.5.22 fiir eine Vergroferung der Energieliicke bei steigenden
Driicken sprechen. Der MB bewirkt, daf die Amplitude Ap, auf Kosten von Ap,
anwachst. Je kleiner also By ist, desto stérker wird die Differenz der beiden Am-
plituden bei hoheren Feldern sein. Nun ist die Differenz zwischen den beiden
Amplituden Ap, und Apg, (s. Abb.5.22) unter einem Druck von 9 kbar deutlich
kleiner als bei 2 kbar. Dies wiirde also auch fiir ein Anwachsen des Schwellfel-
des mit steigendem Druck sprechen, falls nicht gleichzeitig eine Umverteilung auf
weitere Bahnen erfolgt. Im Diagramm bei 9 kbar erkennt man aber deutliche Li-
nien der Kombinationsfrequenzen Ap,.p,, die auf ein Auftreten des QI-Effektes
hindeuten, iiber dessen Druckabhéngigkeit genauso wenig Angaben gemacht wer-
den konnen, wie iiber die Einfliisse der Kombinationsfrequenzen auf Ap,.

Wie man an den SdH-Messungen in Kap.5.3 sehen konnte, geniigt das Anlegen
eines Druckes p = 2 kbar, um die Dampfungseffekte, wie sie unter Atmosphéren-
druck bei hohen Feldern und tiefen Temperaturen aufgetreten sind, zu beseitigen.
Die schwachen harmonischen Anteile des Signals zusammen mit dem Fehlen der
Spin-Aufspaltung kénnte ein Indiz dafiir sein, dafl durch Druck der Ladungstrans-
fer senkrecht zu den leitfdhigen Ebenen erh6ht und somit die Zweidimensionalitét
gestort wird. Die Erh6hung des Transfers in a-Richtung kann aber nur so grof§
sein, dafl keine Knoten in den Amplituden Ap, und Ap, im Bereich von 12 bis
26 T auftreten.

SdH-Messungen bei p = 9 kbar zeigen sowohl in Ap, als auch Ap, Dédmpfungset-
fekte, die nicht mit der LK-Theorie und dem Modell der gekoppelten Netzwerke
vereinbar sind. Doch im Gegensatz zu den Messungen unter Atmosphérendruck
treten hier die Kombinationsfrequenzen Ap,p, sehr stark auf. Dies konnte ein
Indiz dafiir sein, daf3 hier der QI-Effekt eine sehr grofie Rolle spielt und diese
Déampfungen verursacht.



Anhang A

Abstract

A.1 (BEDT-TTF),[Ni(dto)]

The first charge-transfer complex based on the electron donor bis(ethylenedi-
thio)tetrathiafulvalene (BEDT-TTF) and the acceptor Nickelbis(dithiooxalate)
(Ni(dto)s) has been synthesized in a 2:1 stoichiometry by Saito et al. in 1995 [43].
This 2:1 complex shows semiconducting behaviour. In this work the new 4:1 com-
plex (BEDT-TTF)4[Ni(dto)y] [40] is presented which shows metallic behaviour
between room temperature (RT) and 20mK, where the resistivity ratio of all mea-
sured samples is p3oox : prsx ~ 400. The crystal structure consists of BEDT-TTF
stacks along the a-axis, where the ethylene groups are highly ordered below 200K
(see Fig. A.2a),b)). The orientation of successive stacks along the b-direction re-
sults in an electronic transport by S-S contacts of neighbouring BEDT-TTF
molecules and forms the conducting (a,b)-planes. The BEDT-TTF layers in the
(a,b)-plane are separated along the c-direction by sheets of the [Ni(dto)s]?~. This
crystal structure leads to a nearly isotrope resistivity within the (a,b)-plane at
RT and a higher resistivity along ¢ with a ratio p, : pp : p. &= 1.3 : 1 : 100, where
the ratio p,(T")/pp(T’) varies from 0.8 to 1.3 with an obvious transition at 70 K
(see Fig. A.1).

Band structure calculations performed by extended Hiickel tight-binding method
[44] show two conduction bands (see Fig. A.2¢)). The resulting Fermi surface (FS)
is plotted in Fig. A.2d). It consists of a 2D hole pocket, which covers about 14%
of the first Brillouin zone (FBZ) as well as 1D open trajectories. The FS is si-
milar to that of a-(BEDT-TTF),KHg(SCN), [64] and to the typical FS of the
k-phases of BEDT-TTF-salts [65, 66].

DHvA measurements up to 28T show quantum oscillations (QOs) with different
frequencies (see Fig. A.3). The fast Fourier transformaion of the signal reveals
two fundamental frequencies Fo= 640+10 T and Fz= 4250+50T (see insert of

117
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Abb. A.1: Temperature dependence of the resistivity along the three crystal axes
and the resistivity ratio p,/pp-

Fig. A.3). F, is connected with an extremal area in k-space of S, ~ 6.0 nm 2

representing 15% of the FBZ. This experimental value is in good agreement with
the above mentioned result of the band structure calculations. Below 12T exclu-
sively F,, is observed. Above 12T Fj arises, enclosing an area of Sg = 40.5 nm™2,
which represents 100% of the FBZ. The presence of Fy as well as combination
frequencies between I, and Fz are caused by the so-called magnetic breakdown
(MB) between the open and closed trajectories of the F'S [25]. In order to con-
sider the influence of the MB we use besides the Lifshitz-Kosevich (LK) theory
[7] the so-called coupled network model (CNM) [67] for the description of the
experimental results.

Fitting the temperature dependence of the oscillation amplitudes A(T) to the
temperature dependent factor of the LK formula

“T/B 92
arm”T/ with o= 2"kBme 1460

"~ sinh (arm*T/B) eh Kelvin

R (A.1)

the effective cyclotron mass m.fy = m*m, of the carriers can be determined. Here
m* is the reduced mass and r is the index of the r* harmonic. In Fig. A.4 A(T)
for F,, (left) and Fj (right) are plotted. The observed A(T) can be well fitted to
the standard LK theory and m (© = 0°)~ 2.2(% 0.3)m, is determined for the -
orbit and for the S-orbit, m}(0°) =~ 4.8(% 0.3)m, can be estimated. The effective
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Abb. A.2: top a),b): Crystal structure of (BEDT-TTF)y[Ni(dto)s](a
8.9184,b = 11.4434,¢ = 16.4304,V = 1629.84% o = 95.68°, 3 = 92.39°,

101.81°); bottom: calculated band structure (¢)) and Fermi surface (d)) of
(BEDT-TTF)4[Ni(dto)s].
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the signal.
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Abb. A.5: Angular dependence of the oscillation frequencies (left) and the effec-
tive masses (right) for both orbits; insert: angular dependence of AF,, (solid line:
theoretical prediction [15])

masses for both orbits are constant in the whole investigated magnetic field range
up to 28 T. The angular dependence of m* is plotted in Fig. A.5 (right). Both
m}, and mj; follow a 1/cos(©) law (plotted as lines), which is a typical behaviour
of a two-dimensional (2D) or quasi-2D (Q2D) electronic system. Consistently,
the frequencies F, and Fg show the same 1/cos(O) behaviour (see left side of
Fig. A.5).

From the field dependence of the QO amplitudes (Fig. A.3) the so-called Dingle
temperature T and the electronic scattering time 7 can be estimated using the
Dingle reduction factor Rp

(A.2)

*T
Ry = exp <_w>

B
of the LK theory [7]. In the presence of MB an additional damping factor

no B,
Ryg ~ (ip)™ (\/ 1- p2> with — p=exp (—ﬁ) (A.3)

has to be introduced according to the CNM [67]. It considers the number n; of
transmissions through the energy gap €, as well as the number n, of Bragg reflec-
tions at €, during one closed carrier orbit in k-space. By represents the MB field.
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With By &~ 12 (£3)T and Tp ~ 0.5 (£ 0.2)K, which corresponds to a scattering
time 7 = h/2wkpTp ~ 4 ps, the experimental data are well fitted to Eqs. (A.2)
and (A.3). The relatively low T, compared to other organic metals indicates a
very high crystal quality (see,e.g.,[50]).

The energy gap £, between the open and the closed trajectories of the F'S can
be estimated from By [28]. With By ~ 12 T we obtain £, ~ 1.8 (+0.2) meV.
DHvVA measurements at © ~ 13° (see Figs. A.3 and A.6 top) show beating nodes
in the envelope of F, at 2.45 T and 5.65 T connected with a phase shift of the
QOs. This is an indication for the presence of a so-called warping (i.e., a cor-
rugation) of the Fermi cylinder. A slightly warped Fermi cylinder provides two
extremal cross sections which contribute to QOs with nearly the same frequen-
cies F and F+AF. From the distance between two nodes in 1/B the warping of
the Fermi cylinder can be estimated. With the two observed nodes we obtain a
warping of AF,/F, ~ 0.7%.

The position of B,,,4 is determined by the superposition of two sine-like oscilla-
tions given by LK theory

F+ 2L
Ay ~ AY sin <27r7“ < B 2 0.5) ¥ %) : (A4)

where A, (A_) is the oscillating amplitude originating from the maximum (mi-
nimum) cross section of the F'S. The superposition results in the expression

4
Bpoge = ——AF | =1,2,3... . A.
d dn — 1 n 3 ( 5)

The prefactor on the right side of Eq. (A.5) is given by the phase difference of the
two oscillations. Therefore the phase factors in Eq. (A.4) strongly influence B, ,ge.
Eq. (A.5) allows to estimate the warping even if only one single node is observed.
With Byoge= 2.45 T or 5.65 T (see Fig. A.6 top), AF(© = 13°) ~ 4.3£0.2 T is
obtained, which corresponds to a warping of the FS AF,/F,(© = 0°) ~ 0.7%.
This is the same result as estimated by the distance of the observed nodes (see
above), so that the results from dHvA measurements are in line with Eq. (A.5).
AF decreases with increasing © (see insert Fig. A.5) like it is predicted by Yamayji
for a slightly warped Fermi cylinder [15]. This observed angular dependence of
AF cannot be explained by a mosaic sample. From AF(© = 0°)= 4.5 T the
transfer integral along the ¢ direction ¢, ~ 0.06 meV can be estimated [50].

SdH measurements on the same samples show beating nodes at about 3.7 T and
2.1 T (obseved in not presented Dingle-Plots as well as in a higher resolution
of Fig. A.6) with the same distance between the nodes in 1/B as in dHVA (see
Fig. A.6 bottom). But in contrast to the dHvA signal the nodes observed in SAH
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Abb. A.6: dHvA (top) and SdH (bottom) oscillations from the same sample at
T=30mK with observable beating nodes (arrows).
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occur at different field values. Here B,,,q.(SAH) fulfills the relation
4 AF
dn +1
which means that, compared to the dHvA signal, in the SdH signal a phase shift
of +m/2 for a maximum and —7/2 for a minimum occurs. This shift with a
different sign for maxima and minima cannot be explained by the LK theory
using Eq. (A.4) since the absolute phases of A, and A_ are fixed by fermio-
logical arguments. Another theory of the SAH effect developed by Adams and
Holstein [22], including a detailed treatment of electron scattering, shows, that
in transport phenomena different phase factors in the QO signal result from va-
rious scattering mechanisms. Taking into account inter and intra Landau level
scattering [22], only a maximum phase shift of 7/4 of AF can be obtained, which
is insufficient to explain the experimentally observed shift of 7/2 in the SdH si-
gnal. Therefore further theoretical investigations on the differences between the
dHvA and SdH signals (due to additional transport phenomena in the SAH ex-
periments) are necessary, in order to explain our experimental results. Especially
the possibility has to be considered that the warping of the FS connected with
different values for ¢, may introduce an additional phase shift.

A similar difference between beating node positions in dHvA and SdH signals has
been recently observed in x-(BEDT-TTF),Cu[N(CN),]Br [68], where in dHvA
experiments a node appears at 23.5 T, while no beating in SdH measurements
in the field range between 16 and 28 T is observed.

Except for the different positions of the beating nodes, the dHvA and SdH ex-
periments on (BEDT-TTF),[Ni(dto),] follow standard LK theory. Therefore this
Q2D system is contrary to the extreme 2D system r-(BEDT-TTF),I3 which
shows strong deviations from the LK theory (see [6, 58] and Refs. therein).
First SAH and dHvA experiments on the new organic metal (BEDT-TTF),[Ni-
(dto)s] show QOs above about 2 T. This as well as the estimated Tp ~ 0.5 K
indicate a high crystal quality. The presence of beating nodes points out that
the F'S is slightly warped by about 0.7% and the investigated material represents
a Q2D electronic system. Field and temperature dependent dHvA experiments
are well described by standard LK theory considering the MB by the CNM. A
discrepancy in the position of B,,,4. observed in SAH and dHvA experiments on
the same sample at the same angle can neither be explained by the theories of
Lifshitz and Kosevich nor by Adams and Holstein.

node —

. n=0,1,23.. (A.6)

A.2 KJ—(BEDT—TTF)QIg

The second charge-transfer salt which is presented in this work is also based
on the donor molecule BEDT-TTF. Different from (BEDT-TTF),[Ni(dto)s], k-
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(BEDT-TTF),I;3 is a 2:1 salt which is crystallized in the so called x-phase. The
k-phase structure does not consist of BEDT-TTF stacks like in S-type struc-
tures. In k-phases the BEDT-TTF molecules arrange in (b,c)-plane as face to
face dimers. Neighboring dimers are oriented nearly perpendicular to each other.
This structure also leads to an isotrope resistivity in the (b,c)-plane. This iso-
trope resistivity is disturbed along a-direction. Along this direction the layers of
BEDT-TTF are seperated by sheets of I, which cause a decrease of the resisti-
vity.

k-(BEDT-TTF),I3 shows a transition in superconducting phase at T, ~ 4K. In
quantum oscillation experiments basically two fundamental oscillations can be
observed, a slow oscillation with the frequency F; ~ 570 +£ 10 T and a faster
oscillation with F3 = 3860 £+ 30 T.

SdH experiments from E.Balthes on x-(BEDT-TTF),l3 show anomalous dam-
ping effects of the quantum oscillation amplitudes only for magnetic fiels orien-
tation perpendicular to the conducting (b,c)-plane, magnetic fields B > 12T and
temperatures T < 1K [6, 58]. Based on this experiments dHvA experiments and
SdH experiments under pressure have been carried out. The dHvA experiments
should show if also damping effects can be observed under the above mentioned
conditions. The damping effects in SAH experiments are explained by a strong 2-
dimensionality of this material which can be seen in the resistivity. Measurements
of the SAH effect under pressure should varify if the strong 2-dimensionality can
be disturbed by pressure and if therefore the damping effects vanish.

A.2.1 Comparision between dHvA and SdH experiments
on x-(BEDT-TTF).l;

SAH experiments on the x phase of (BEDT-TTF)sI3 have shown, that under cer-
tain conditions - high magnetic fields (B > 12T), low temperatures (T < 1.0K)
and a orientation of the high conducting plane of k-(BEDT-TTF),I; ((b,c)-plane)
perpendicular to the magnetic field - a damping of the oscillation amplitudes can
be observed, which can neither be explained by standard Lifshitz-Kosevich-theory
nor by the coupled network model.

In the present work, SdH and dHvA experiments have ben carried out at the
same samples and the same sample orientation ©® = 0.07°. For this orientation,
the magnetic field nearly perpendicular to the (b,c)-plane, the SAH experiments
show also the above mentioned damping effects. And for this sample orientation
dHvA oscillation can be observed with the used torque method. The measu-
rements show that different to the results from SdH experiments no damping
effects appear in dHvA oscillations. The comparison of the temperature depen-
dend oscillation amplitudes of both kind of experiments are shown in fig.A.7.
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Abb. A.7: Temperature dependance of the oscillation amplitudes from dHvA
(top) and SAH (bottom) oscillations for sample orientation © = 0.07°.

The amplitudes of SAH oscillations are damped for lower temperature and the
dHvA oscillations show a temperature dependend behaviour corresponding to
the Lifshitz-Kosevich- theory. Also in field dependend measurements, the dHvA
oscillations behave like the Lifshitz-Kosevich-theory. This differences in the re-
sults of dHvVA and SdH experiments can be a hint, that the damping effects are
caused by electron localisation effects !, which have no influence in magnetisation
but a strong correlation to electron transport.

A.2.2 Pressure dependent SAdH experiments

The christal lattice of BEDT-TTF salts often changes under the influence of
pressure. Therefore changes in the overlap of neighboring orbitals combined with

Lsee explenation for damping effect in [58]
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a modification of the transfer intergrals as well as pressure induced phase tran-
sitions can be observed. Very often the transfer integrals increase with increa-
sing pressure. For k-(BEDT-TTF),I3 an increasing of the transfer integral per-
pendicular to the highly conducting plane would lead to a disturbtion of the
strong 2-dimensionality. If the observed damping effects really results from the
2-dimensionality, it is expected that the damping of the oscillation amplitudes
should be not observable in SAH experiments under pressure. The now presented
SdH experiments have been carried out in a fluid pressure cell with a sample
orientation of © = 0°, that means that the high conducting (b,c)-plane is per-
pendicular to the magnetic field. The samples have been examined under ambient
pressure, 2kbar and 9kbar. In fig.A.8 the field dependence of the resistivity of x-
(BEDT-TTF),I;3 for 2kbar and 9kbar is shown. This diagrams show a obviously
different behaviour for different pressure. For 2kbar a fast oscillation F3 can be
observed, where the oscillation amplitudes are modulated by a slow oscillation
F5. For 9kbar also a fast oscillation Fj appears and in addition beats and nodes
of the amplitudes with distances related to the known slow oscillation F5. The
same behaviour is also shown in fig.A.9, which shows the field range from 20
to 24 Tesla for the three different pressure values. The oscillations for ambient
pressure show to different frequencies F» and F3 and a spin splitting. For 2kbar
only the the slow and fast oscillations can be observed. The measurement under
9kbar shows beats and nodes in the fast oscillation amplitudes. The reasons for
the differences in the observed oscillation amplitudes can be better understood
by more detailed temperature and field dependent investigations.

First the results from SAH experiments under 2kbar will be discussed. In fig.A.10
the temperature dependence of the amplitudes of the slow (F5) and fast oscilla-
tion F3) is shown in a logarithm expression. As result in both cases a straight
line can be observed which is also expected from Lifshitz Kosevich theory. No
damping of the amplitudes occurs. The absence of the dampings can be caused
by a pressure induced disturbance of the strong two-dimensionality, which is used
as explanation for the damping effects under ambient pressure. Hints for such a
disturbance can be given by the observation of the sinus like oscillation shape
and the missing of the spin-splitting.

The field and temperature dependance of the oscillation amplitudes for 9 kbar is
completely different from the behaviour for ambient pressure and 2 kbar. Fig.A.11
shows for example the temperature dependence of the fast oscillation F3. Only
for magntic fields lower than 13 T the measured values can be adapted by the
Lifshitz-Kosevich-formular. For higher magnetic fields a damping of the oscillati-
on amplitudes occurs. The oscillations of the frequency F5,, which are not shown
here (see chapter 5.3.2), possess temperature dependent minima in the tempera-
ture dependance of the oscillation amplitudes which are also different from the
observed damping effects for ambient pressure. These results show that the os-
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cillations for 9 kbar cannot be described by the Lfshitz-Kosevich-formular and
the coupled network model. The strong presence of the combination frequencies
F;5_5 and F3.5 can be a hint for the occurance of the so called Stark quantum in-
terference effect (QI-effect). The Ql-effect also can be the reason for the unusual
field and temperature dependance of the oscillation amplitudes of F, and Fj in
SdH experiments for 9 kbar.
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Abb. A.10: Temperature dependance of the oscillation amplitude from Fy (left)
and F3 (right) at 2kbar and © = 0° (note the logarithm expression).
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