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TMTSF ....... Tetramethyl-tetraselenafulvalen
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1 Einleitung

Uber 20 Jahre nach der Entdeckung der ersten organischen Supraleiter werden die-
se Systeme noch immer intensiv untersucht. Inzwischen sind sowohl der kristallogra-
phische Aufbau der Substanzklasse als auch viele grundlegende physikalische Eigen-
schaften bekannt [1-3]. Dennoch besteht auf theoretischer wie experimenteller Seite
weiterhin vielfiltiges Interesse an diesen niederdimensionalen Metallen. So wird z. B.
die Frage nach der Natur der Supraleitung immer noch kontrovers diskutiert (eine
Ubersicht findet sich in [4,5]). Bei den quasieindimensionalen (1D) Systemen gibt es
inzwischen deutliche Hinweise auf einen unkonventionellen Mechanismus der Supralei-
tung mit Triplet-Paarung [6]. Auch in den quasizweidimensionalen (2D) organischen
Supraleitern ergeben neuere Messungen der Wiarmeleitfihigkeit und der magnetischen
Eindringtiefe Hinweise auf linienférmige Nullstellen des Ordnungsparameters [7,8]. Im
Gegensatz dazu zeigen hochpréizise Messungen der spezifischen Wiarme die Existenz
einer vollstédndigen Energieliicke ohne Nullstellen [9]. Die Moglichkeit eines unkonven-
tionellen, exzitonischen Kopplungsmechanismus war 1964 ein Anstof3 zur Suche nach
organischen Supraleitern. Nach einer Hypothese von Little [10] sollte es in Systemen
mit leicht polarisierbaren Seitenketten mit einem solchen exzitonischen Kopplungsme-
chanismus moglich sein, Supraleitung bei Raumtemperatur zu finden. Tatsdchlich hat
man bisher eine Vielzahl von organischen Supraleitern gefunden, allerdings keinen mit
dem von Little vorgeschlagenen Mechanismus.

Der erste organische Supraleiter war 1979 das 1D System (TMTSF),PFg, das bei
einem Druck von etwa 12 kbar unterhalb von 0,9 K supraleitend wird [11]. Neben den
auf TMTSF basierenden Bechgaardsalzen wurden zahlreiche andere organische Sup-
raleiter mit ein- und zweidimensionalen elektronischen Eigenschaften synthetisiert.
Die Mehrzahl der supraleitenden 2D Systeme basiert auf dem organischen Molekiil
Bis-(ethylen-dithiolo)-tetrathiafulvalen (BEDT-TTF oder kurz ET). In dieser Grup-
pe finden sich auch die organischen Systeme mit den bislang hiochsten Ubergangs-
temperaturen Ti.: k-(ET)sCu[N(CN)y|Br mit T, ~ 11,5 K bei Umgebungsdruck bzw.
k-(ET)2Cu[N(CN)y]Cl mit T, ~ 12,8 K bei 0,3 kbar [2]. Um leitfihige Systeme zu er-
halten, ist in den ET-Verbindungen der Struktur (ET),X ein Ladungstransfer von
den ET-Molekiilen zu den ladungsneutralisierenden Anionen X noétig. In vielen die-
ser Materialien polymerisieren die Anionen bei der Herstellung. Dieser Vorgang ist




2 Einleitung

von chemischer Seite schwer zu kontrollieren. Deshalb wurden verstirkt Systeme mit
diskreten, nicht polymerisierenden Anionen gesucht [12]. Solche diskreten Anionen
sind z. B. die nahezu kugelférmigen Molekiile M (CF3), (M = Cu, Ag, Au) [13] und
das eher lineare Molekiil SF5CH;CF5SO5. Mit diesem Anion erhélt man den Supra-
leiter 3"-(ET)3SF5CHyCF2S03 mit einer resistiven Ubergangstemperatur von etwa
5,2K [14], der in dieser Arbeit untersucht wird. Dies ist der erste rein organische Sup-
raleiter, der auch im Anion keine Metallatome beinhaltet.

Die 2D elektronische Struktur der ET-Verbindungen hat ihren Ursprung in der An-
ordnung der ET-Molekiile in leitfdhigen Schichten, die durch Anionenschichten ge-
trennt werden. Dieser geschichtete Aufbau fiihrt zu einer ausgeprigten Anisotropie in
den physikalischen Eigenschaften der Materialien. So ist die Leitfihigkeit zwischen den
Schichten mehrere Groflenordnungen kleiner als in den Schichten. Auch die charakte-
ristischen Parameter der Supraleitung wie kritische Felder, Koh&renzlinge und Ein-
dringtiefe sind stark anisotrop. Diese anisotrope 2D elektronische Struktur verbindet
die organischen 2D Systeme mit den Kupratsupraleitern. Somit bestehen interessante
Vergleichsmoglichkeiten zwischen den beiden Substanzklassen. Wie die Hochtempera-
tursupraleiter sind die organischen Verbindungen Supraleiter 2. Art mit sehr grofien
Ginzburg-Landau-Parametern x > 1 und damit mit starken Unterschieden zwischen
oberem kritischen Feld B, und unterem kritischen Feld B.;. Aufgrund der kleinen
Kohérenzldnge in diesen Systemen kommt supraleitenden Fluktuationen am Phasen-
iibergang eine besondere Bedeutung zu.

Wihrend die organischen Systeme bei Raumtemperatur in der Regel metallische
Leitfdhigkeit aufweisen, findet man bei tiefen Temperaturen eine Vielzahl teilweise
konkurrierender Grundzustinde, die empfindlich von der Kristallstruktur, dem ver-
wendeten Anion, dem angelegten Druck und dem Magnetfeld abhingen. Dabei findet
man sowohl metallische und supraleitende Phasen als auch verschiedene magnetische
und isolierende Phasen. Hierbei treten vor allem in 1D Systemen h&ufig LLadungs- und
Spindichtewellen auf [1]. In 2D ET-Verbindungen, die sich nahe an einem isolierenden
Grundzustand befinden, kann durch Unordnung in den Ethylenendgruppen der ET-
Molekiile oder innerhalb der Anionenschicht ein Metall-Isolator (MI)-Ubergang indu-
ziert werden [15,16], in anderen Systemen wird die Moglichkeit von Ladungsordnung in
den ET-Schichten diskutiert [17]. In den organischen Materialien besteht die Moglich-
keit, durch geringfiigige Anderungen der oben genannten Parameter einen Ubergang
zwischen zwei verschiedenen Grundzustdnden zu induzieren. Dazu kann 7. B. der Druck
auf die Probe kontinuierlich gedndert werden oder es werden Substanzklassen unter-
sucht, die sich nur geringfiigig durch leicht verdnderte Anionen unterscheiden. Die so
veranderte Kristallstruktur wird jeweils einem effektiven Druck zugeordnet und die
einzelnen Systeme in prinzipielle Druck-Temperatur-Phasendiagramme eingeordnet.
Analog existieren fiir einige Systeme auch Magnetfeld-Temperatur-Phasendiagramme
[5,18].

Fiir 5”-(ET),SF;CHyCF,SO3 ist ein solches prinzipielles Druck-Temperatur-Phasen-
diagramm noch nicht bekannt. Es besteht allerdings die Mdoglichkeit, dass sich die




Substanz nahe an einem isolierenden Grundzustand befindet. Es existieren zahlrei-
che strukturell dhnliche Materialien [16,19], die alle einen isolierenden Grundzustand
aufweisen. In Kapitel 5.2.1 wird gezeigt, dass auch in §"-(ET),SF;CH,CF,SO3 durch
Anlegen eines hydrostatischen Drucks ein Phaseniibergang in eine isolierende Phase
auftritt. Mogliche Ursachen dieses isolierenden Verhaltens werden dabei im Vergleich
zu isolierenden Phasen in strukturell dhnlichen Systemen diskutiert.

In organischen Supraleitern hingt die supraleitende Sprungtemperatur 7, sehr emp-
findlich vom angelegten Druck ab. Dies wurde bei Messungen in einer Gasdruck-
zelle bis zu einem Druck von etwa 25kbar [20] und bei Messungen der uniaxia-
len Druckabhéngigkeit der Sprungtemperatur mittels thermischer Ausdehnung [21]
auch fiir f"-(ET)SF5CHyCF2SO3 bestéitigt. Dabei ergab sich eine nahezu lineare
Druckabhéngigkeit der Sprungtemperatur 07 /0p = —1,34 K/kbar [20]. Diese Druck-
abhéngigkeit wird in Kapitel 5.2.2 auch zu hoheren Driicken und tieferen Temperaturen
untersucht. Insbesondere ist interessant, ob eine systematische Abhangigkeit der elek-
tronischen Eigenschaften von Verdnderungen der Gitterparameter besteht, die die star-
ke Druckabhéngigkeit der Sprungtemperatur erkldren kann. Ein erweitertes Verstdnd-
nis dieses Zusammenhangs ist wichtig bei der Synthetisierung neuer supraleitender
Substanzen mit méglichst hohen Sprungtemperaturen. Die Verringerung der Zustands-
dichte allein durch einen erhéhten Uberlapp der Molekiilorbitale bei steigendem Druck
kann die starke Druckabhéngigkeit von 7T, in diesen Systemen nicht erkldren [21,22].
Es gibt Hinweise, dass der Kopplung zwischen den ET-Schichten eine entscheidende
Bedeutung zukommt, da sich ein grofler Abstand zwischen den supraleitenden Ebe-
nen giinstig auf die Supraleitung auswirkt [21,23]. Weiterhin sind Anderungen sowohl
der Elektron-Elektron- als auch der Elektron-Phonon-Wechselwirkung mit steigendem
Druck bedeutsam [22]. In Kapitel 5.2.2 werden die Verdnderungen in den elektronischen
und in den supraleitenden Eigenschaften unter Druck bei 5”-(ET),SF5CHyCF5SO3 un-
tersucht und mogliche Zusammenhiinge zwischen den jeweiligen Anderungen diskutiert.
Interessant ist auch der Druckbereich, in dem die Supraleitung nahezu unterdriickt ist,
d.h. fiir 7. — 0. In der Umgebung eines solchen quantenkritischen Punktes besteht
die Moglichkeit, Abweichungen vom iiblichen Fermifliissigkeitsverhalten zu beobachten.
Ein vergleichbares Szenario existiert z. B. bei Schwerfermion-Systemen [24]. Am Ende
von Kapitel 5.2.2 wird gezeigt, dass nahe an der isolierenden Phase bei hohem Druck
signifikante Anderungen in der elektronischen Struktur auftreten, die moglicherweise
erste Anzeichen des druckinduzierten Phaseniibergangs darstellen.

Ein weiterer Parameter, der die Transporteigenschaften in 5”-(ET),SF;CHyCF5SO3
beeinflusst, ist das Magnetfeld'. In Kapitel 5.1 wird der elektronische Transport in
hohen Feldern diskutiert. In Kapitel 5.1.1 wird erldutert, dass die Temperatur- und
Feldabhéngigkeit des Widerstandes nicht mehr im Rahmen der Boltzmann-Transport-
theorie erkldrt werden kann. Wihrend (”-(ET),SF5CHyCF2SOj3 in kleinen Magnet-
feldern metallisches Verhalten zeigt, wird das System oberhalb etwa 3,5T isolierend.

'Hier und im Folgenden wird die magnetische Flussdichte B = poH Magnetfeld oder kurz Feld
genannt.




4 Einleitung

Mogliche Ursachen fiir dieses Verhalten werden in Kapitel 5.1.2 und 5.1.3 diskutiert.
In Kapitel 5.1.3 wird dazu insbesondere die Abhiingigkeit des MI-Ubergangs vom Win-
kel des angelegten Magnetfeldes beschrieben. Der Widerstandsverlauf kann in einem
groBen Winkelbereich wie bei anderen kontinuierlichen MI-Ubergingen mit einem dy-
namischen Skalenverhalten beschrieben werden [25,26]. Das ungew6hnliche Verhalten
des elektronischen Transports zwischen den supraleitenden Ebenen ist ein Hinweis,
dass in "-(ET),SF;CHyCF2SO3 der Transport in diese Richtung im Rahmen eines
komplexen inkoh&renten Transportmechanismus beschrieben werden muss. Hinweise
fiir einen solchen inkohérenten Transport finden sich auch in anderen 1D [27] und
2D [28] organischen Metallen und in Kupratsupraleitern [29]. Ein solches Szenario
fiir 2D Systeme wird in Kapitel 2.5 beschrieben [30,31] und seine Anwendbarkeit auf
p"-(ET),SF5CH,CF,SO3 in Kapitel 5.1.4 iiberpriift.

Die Transporteigenschaften von f"-(ET)ySF5;CHyCF2SO5 werden in dieser Arbeit
ausschliefilich aus Messungen des elektrischen Widerstandes bestimmt. Fiir die Mes-
sungen unter Druck wurde dazu ein *He-Kryostat mit einem supraleitenden Magneten
fiir Felder bis 15T aufgebaut. Die verwendeten Kupfer-Beryllium-Druckzellen wurden
so optimiert, dass die Druckzellen in situ um zwei Achsen gedreht werden kénnen. Mit
diesen Druckzellen wurden Messungen bis zu einem Druck von etwa 14 kbar durch-
gefithrt. Messungen bei Umgebungsdruck waren in einem resistiven Magnetsystem am
Hochfeldlabor in Grenoble bis 28 T mdoglich. Der genaue Messaufbau ist in Kapitel 3
beschrieben.

Eine Standardmethode zur Untersuchung der elektronischen Eigenschaften in Me-
tallen ist die Auswertung der auftretenden Oszillationen in der Feldabhéingigkeit des
Widerstandes. In 3”-(ET),SF5;CHyCFSOj3 erreichen diese sogenannten Shubnikov-de
Haas (SdH)-Oszillationen ungewohnlich groie Amplituden bis iiber 100%. Die Form
der Ostzillationen muss in hohen Feldern im Rahmen einer zweidimensionalen Theorie
beschrieben werden [32]. Auflerdem findet man in diesem System sowohl im Wider-
stand als auch in der Magnetisierung Oszillationen im supraleitenden Zustand [33].
Zu einer sinnvollen Auswertung der Daten bei SAH-Messungen ist insbesondere die
korrekte Ermittlung des nichtoszillierenden Anteils des Widerstandes wichtig. Um die
Bestimmung dieses Hintergrundwiderstandes weiter zu verbessern, wurde im Rahmen
dieser Arbeit an einer Probe simultan Magnetisierung und Widerstand gemessen und
die Resultate verglichen (Kapitel 5.1.1). Der so ermittelte Hintergrundwiderstand wird
dann im Zusammenhang mit dem oben erwithnten feldinduzierten MI-Ubergang be-
trachtet. Der oszillierende Anteil des Widerstandes wird im Rahmen der in Kapitel 2.3
und 2.4 beschriebenen Lifshitz-Kosevich (LK)-Theorie ausgewertet. Weitere Informa-
tionen iiber die elektronische Struktur wird aus Messungen der Winkelabhéngigkeit des
Widerstandes gewonnen. Bei diesen Messungen werden winkelabhéngige Oszillationen
im Magnetowiderstand (angular dependent magnetoresistance oscillations ~ AMRO)
beobachtet, die in Kapitel 2.2 eingefiihrt werden.




2 Theoretische Grundlagen

Der elektronische Transport von organischen Metallen im normalleitenden Zustand
kann zumeist erfolgreich im Rahmen der halbklassischen Boltzmann-Transporttheorie
beschrieben werden. Andererseits wurden in einigen niederdimensionalen organischen
Metallen [27, 28], ebenso wie in Kupratsupraleitern [29], Abweichungen von dieser
Beschreibung gefunden. Im Folgenden sollen einige Grundlagen der semiklassischen
Beschreibung zusammengefasst werden, insbesondere im Hinblick auf 2D elektroni-
sche Systeme. In Kapitel 2.5 wird ein weitergehendes Modell mit einem inkohérenten
Transportmechanismus senkrecht zu den hochleitfahigen Ebenen in diesem System vor-
gestellt.

Eine Methode, die elektronischen Eigenschaften von 2D Materialien experimentell zu
untersuchen, sind Messungen der Magnetfeld- und Winkelabhéingigkeit des elektrischen
Widerstandes. Zur Untersuchung der Topologie der Fermifliche, der effektiven Mas-
sen der Ladungstriger oder der Streuzeiten konnen Messungen des SdH-Effekts, d. h.
Messungen von Oszillationen im Widerstand in Abhéngigkeit vom Magnetfeld, durch-
gefiihrt werden. Bei Messungen der Winkelabhéngigkeit des Widerstandes in hohen
Magnetfeldern werden auch charakteristische Oszillationen im Widerstand (AMRO)
beobachtet. Diese beiden Effekte werden in Kapitel 2.2 bzw. in Kapitel 2.3 besprochen,
ausfiihrliche Darstellungen finden sich in [34, 35].

2.1 Elektronischer Transport in quasizweidimensio-
nalen Systemen

Semiklassische Boltzmann-Transporttheorie

Ein Ausgangspunkt der semiklassischen Theorie ist die Beschreibung der Elektro-
nenbewegung als kohirente Uberlagerung von Elektronen in Blochzustinden. Kohirent
bedeutet in diesem Sinne, dass die Wechselwirkung der Ladungstriger mit einem ideal
periodischen Gitter nicht zu einem Streumechanismus fiihrt, der die Phasenkohérenz
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der Ladungstriger zerstort. Wihrend die Blochzustéinde als Auswirkungen des Gitter-
potentials quantenmechanisch beschrieben werden, wird die Bewegung der Ladungs-
trager in einem dufleren Feld klassisch betrachtet. Dies fiihrt zu den semiklassischen
Bewegungsgleichungen [36]:
1 0e(k)
V=
h ok

hk = —e(E+ v x B).

(2.1)

Die spezielle Bandstruktur des Metalls geht in Form der Dispersionsrelation e(k) in die
Beschreibung ein. Die Dynamik der Ladungstriger aufgrund der Dispersionsrelation
kann in Form eines effektiven Massentensors formuliert werden:

1 d%e(k)

1 o
[M (kﬂm TR akiakj’

(2.2)

d.h. die effektive Bandmasse héngt von der Bandkriimmung ab. In einem uniformen
Magnetfeld bewegen sich die Ladungstriager auf geschlossenen Bahnen konstanter Ener-
gie senkrecht zum angelegten Magnetfeld, den Zyklotronbahnen. Die Umlauffrequenz
v. auf diesen Bahnen ist gegeben durch die Zyklotronfrequenz w. = 27v,:

eB

Mme

We = (2.3)
Dabei ist m, die effektive Zyklotronmasse. Unter Vernachlédssigung von Vielteilchen-
effekten ist dies gerade die gemittelte effektive Bandmasse my;, nach Gleichung (2.2)
entlang der Bahn mit der umschlossenen Fliche S:

n* oS

= 2.4
271 Oe (2:4)

Mmp
Vielteilchenwechselwirkungen kénnen meist in Form von Korrekturen der effektiven
Masse m. beriicksichtigt werden. Die so renormierten Ladungstriger werden als wech-
selwirkungsfreie Quasiteilchen in einer Fermifliissigkeit beschrieben. Dieses von Landau
ausgearbeitete Fermifliissigkeitsmodell gilt fiir die meisten konventionellen Metalle.

Die Boltzmanngleichung (vgl. [36]) schlieflich beriicksichtigt, dass zu einer realisti-
schen Beschreibung des elektronischen Transports Streuung einbezogen werden muss,
da reale Metalle niemals eine ideal periodische Struktur haben. Die Temperaturab-
hingigkeit der Streuzeit 7 ist verantwortlich fiir die Temperaturabhingigkeit der Leit-
fahigkeit:

g =

(2.5)

m*
Dies entspricht der bekannten Formel aus dem Drude-Modell, nur modifiziert durch die
Annahme einer effektiven Masse m* der Ladungstriger. Relevanter Streumechanismus
ist neben Streuung an Verunreinigungen hauptséchlich Elektron-Phonon-Streuung. Bei
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tiefen Temperaturen fiihrt dies zum Blochschen T°-Gesetz im Widerstand. Die Bedeu-
tung der Elektron-Elektron-Streuung, die zu einer quadratischen Widerstandsabhéin-
gigkeit bei tiefen Temperaturen fiihrt, wird in den meisten Metallen von der domi-
nierenden Elektron-Phonon-Wechselwirkung iiberdeckt. Ein quadratischer Anstieg im
Widerstand wird in der Regel nur in sehr reinen Proben bei tiefen Temperaturen oder
in Systemen mit stark erhohter effektiver Masse der Elektronen wie z. B. in Schwer-
fermionsystemen beobachtet. In vielen organischen Systemen wurde ebenfalls ein sol-
cher quadratischer Widerstandsverlauf zu tiefen Temperaturen beobachtet (vgl. Kapi-
tel 5.2.1).

Fermifliche in 2D Systemen

In vielen organischen Metallen konnen im Rahmen der oben beschriebenen semi-
klassischen Theorie erfolgreich Bandstrukuren und Fermiflichen berechnet und mit
Quantenoszillationsmessungen bestéitigt werden [3]. In idealen 2D Systemen ohne Ani-
sotropie in den leitfihigen Ebenen ist die Fermiflache ein kreisformiger Zylinder. Bei
einer nicht perfekt isotropen Leitfihigkeit spiegelt die Zylindergrundfliche die Ani-
sotropie wider. Die leitfahige Ebene sei die ab-Ebene, k. zeigt in Langsrichtung des
Fermizylinders. Falls die Molekiilorbitale der ET-Molekiile nicht nur innerhalb der Ebe-
nen iiberlappen, sondern auch ein geringer Uberlapp senkrecht zu den Ebenen iiber die
Anionorbitale existiert, ergibt sich eine Kopplung zwischen den leitfdhigen Schichten.
Dies resultiert in einer endlichen Dispersion in k.Richtung, die sich in 1. Ndherung
durch folgende Bandstruktur beschreiben l&sst:

e(k) = ¢ (kq, ky) — 2t cos(hk). (2.6)

€| ist die Dispersion innerhalb der k,k;-Ebene, der Term ¢, cos(hk) fiihrt zu einer Mo-
dulation der Fermiflache in k.-Richtung. Dabei ist ¢, das Transferintegral zwischen den
Ebenen mit dem Richtungsvektor h = (u,, up, ¢'). Hier ist ¢’ der Abstand zwischen den
Ebenen. Die daraus resultierende gewellte 2D Fermifliche ist schematisch in Abb. 2.1
dargestellt. Mit Messungen magnetischer Quantenoszillationen (vgl. Kapitel 2.3) kann
die extremale Fermiquerschnittsfliche Sg senkrecht zum angelegten Feld experimentell
bestimmt werden. Dabei ist Sp proportional zur Frequenz F' der SdH-Oszillationen
(vgl. Kapitel 2.3, Gleichung (2.12)). Sy und somit auch F héngt in 2D Systemen in
charakteristischer Weise vom Winkel © (vgl. Abb. 2.1) ab:

F(O) = F(0)/ cos(O). (2.7)

Fiir 2D Systeme mit gewellter Fermifliche erhilt man zwei leicht unterschiedliche Os-
zillationsfrequenzen, die den beiden extremalen Fermiquerschnittsflichen mit maxima-
ler (Finax) und minimaler (F,in) Fliche entsprechen. Formel (2.7) beschreibt in diesem
Fall die Winkelabhéingigkeit der mittleren Frequenz F' = (Fin+ Finax) /2. Bei geniigend
grofler Modulation in k.-Richtung beobachtet man Knoten in den SdH-Oszillationen
mit der Schwebungsfrequenz AF = (Fiyax — Finin)/2.
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4 tan ©

Abbildung 2.1: (a) Schematische Darstellung einer gewellten 2D Fermioberfliche. Die
helle Fliache markiert eine Elektronenbahn bei angelegtem Magnetfeld B. Die dunkleren
Flachen markieren die extremalen Fermiquerschnittsflichen senkrecht zu k..

(b) Winkelabhéngigkeit der Oszillationsfrequenzen F;, und Fy,., in einer Auftragung
tiber tan(©). Der Faktor cos(©) beriicksichtigt die grundsitzliche Winkelabhingigkeit
von F in 2D Systemen nach Gleichung (2.7).

2.2 Winkelabhingigkeit des Magnetowiderstandes

Aufgrund der 2D Fermifliche erwartet man bei diesen Metallen zusétzlich zu SdH-
Ostzillationen auch AMRO, d.h. Oszillationen im Magnetowiderstand abhéingig vom
Winkel ©. Dieser Effekt kann anhand der halbklassischen Bewegungsgleichungen (2.1)
verstanden werden. Aufgrund der gewellten Fermifliche dndert sich die umschlosse-
ne Fermiquerschnittsfliiche mit Anderung von k,. Dies entspricht im semiklassischen
Bild einer endlichen Dispersion in diese Richtung und damit nach (2.2) und (2.5) einer
endlichen Leitfdhigkeit. Die Differenz zwischen maximaler und minimaler Fermiquer-
schnittsfliche und damit AF &ndert sich winkelabhéngig (sieche Abb. 2.1b).

Beriicksichtigt man das prinzipielle Anwachsen von F' nach Gleichung (2.7) wird
AF fir ® = 0 maximal und durchlduft Nullstellen dquidistant in tan(©) bei den
Yamaji-Winkeln ©,. Bei diesen Winkeln verschwindet die Dispersion in k.-Richtung
und der Widerstand divergiert. Bei realen Systemen mit endlichen Streuzeiten findet
man Maxima im Magnetowiderstand bei den Yamaji-Winkeln [35]. Die genaue Lage
der einzelnen Maxima héngt von der speziellen Topologie der Fermifliche innerhalb
der k,k;,-Ebene ab. Es gilt folgende Beziehung [37]:

m(nF 3) + (K™ (e) - )
Fp™(¢) - ¢ |

Die Vorzeichen — und + entsprechen positiven bzw. negativen ©,, u ist der Anteil des
Richtungsvektors h des Transferintegrals ¢, in der Ebene u = (u,, up, 0). k5> ergibt

tan O, (p) = (2.8)
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sich aus der Breite der Projektion der Fermifliche auf die Feldrotationsebene 2k (¢)

(vgl. Abb. 2.2). k["**(¢) ist der k-Vektor, der dabei auf 2k () projiziert wird. So

konnen durch AMRO-Messungen bei verschiedenen Winkeln ¢ Informationen iiber die
Form der Fermiflache innerhalb der k, k;,-Ebene gewonnen werden.

max

oK™ '

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der extremalen Fermiquerschnittsfliche in ei-
nem 2D System in der k, k,-Ebene. Bei einer Messung wird stets nur die Projektion der
Fermifliiche auf die Feldrotationsebene bestimmt. Die Feldrotationsebene wird jeweils
von einem Vektor innerhalb der k,ky-Ebene (langer Pfeil) und von einem Normalen-
vektor senkrecht zur Zeichenebene aufgespannt.

2.3 Magnetische Quantenoszillationen

Magnetische Quantenoszillationen (MQO) basieren auf Oszillationen der freien Ener-
gie Hr in Abhéngigkeit eines von auflen angelegten Magnetfeldes B. Damit oszillieren
auch alle von der freien Energie abgeleiteten physikalischen Gréfien. Oszillationen in
der Magnetisierung M = —0Hyp /B sind als de Haas-van Alphen (dHvA)-Effekt be-
kannt, Oszillationen im Magnetowiderstand als SdH-Effekt. E. M. Lifshitz und A. M.
Kosevich entwickelten vor etwa 50 Jahren eine Theorie (LK-Theorie) zur quantitativen
Beschreibung des dHvA-Effektes [38].

Semiklassische Beschreibung

Ausgangspunkt fiir die Beschreibung von MQO sind die semiklassischen Bewegungs-
gleichungen (2.1). In einem homogenen Magnetfeld bewegen sich die Ladungstriger
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auf den in Kapitel 2.1 beschriebenen Zyklotronbahnen. Auf diese Bahnen wird nun
nachtriiglich die Bohr-Sommerfeld-Quantisierungsbedingung

}[ (k . %A) dr = 21 (n + ) (2.9)

angewandt. Dabei ist A das Vektorpotential mit B = rot A. Die Phase der Wellen-
funktion fiir einen Umlauf um eine Zyklotronbahn muss ein ganzzahliges Vielfaches
von 27 sein. Die Konstante 7, die den Absolutwert der Phase bestimmt, hingt von der
expliziten Bandstruktur ab. Fiir ein parabolisches Band ist v = 1/2. Deshalb sind die
Bahnen der Ladungstriger im k-Raum quantisiert. Aus Gleichung (2.9) ergibt sich fiir
die umschlossene Fliche S, die Onsager Quantenbedingung;:

eB
h

Die Zustidnde im reziproken Raum liegen somit alle auf sogenannten Landauniveaus
mit quantisierter Energie

Sp =21—(n+ 7). (2.10)

en(B, k,) = fwe(n + ) + e(k,). (2.11)

€(k,) ist der Beitrag zur Energie durch die Komponente &, des Wellenvektors paral-
lel zum angelegten Magnetfeld B. Diese Energieniveaus entsprechen fiir die Annahme
parabolischer Biander gerade den Energieniveaus eines quantenmechanischen harmo-
nischen Oszillators. Mit ansteigendem Magnetfeld wéchst auch die Querschnittsfliche
der Landauzylinder, die dadurch sukzessive aus der Fermifliche heraustreten. Daraus
resultieren Oszillationen der freien Energie Hg in Abhingigkeit des reziproken Mag-

netfeldes 1/B mit der Frequenz

h
F = —>5F. 2.12
2me F ( )
Zu den Oszillationen in Hr tragen nur extremale Fermiquerschnittsflichen Sy bei. Die

Beitréige der iibrigen Fermiquerschnittsflichen 16schen sich gegenseitig aus [34].
Lifshitz-Kosevich-Theorie in 3D Systemen

Eine quantitative Theorie fiir dreidimensionale (3D) Systeme unter Einbeziehung
der Auswirkung endlicher Temperaturen, von Streuung und Spin der Elektronen ist
die LK-Theorie [38]. Sie ergibt fiir den oszillierenden Anteil A der Magnetisierung
M = —0Hy /0B (hier fiir eine extremale Fermiquerschnittsfliche):

—1/2 oo F -
Z 132 Ry Rp Rs sin (27r7" (E — fy) + Z) ) (2.13)

r=1

02 Sk
k2

]T/focB\/F

Der Faktor 0%Sr/0k? beschreibt die Kriimmung der Fermifliiche in k,-Richtung. Fiir
quasizweidimensionale Systeme ist dieser Faktor in der Regel kleiner als fiir dreidi-
mensionale. Dies fiihrt zu gréfleren Oszillationsamplituden in 2D als in 3D Systemen.
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Deshalb sind 2D Systeme in der Regel gut fiir die Beobachtung von MQO geeignet.
Die in 1/B periodischen Oszillationen mit der Frequenz F' aus Gleichung (2.12) werden
in einer Sinus-Reihenentwicklung dargestellt. Dabei fallen die Amplituden der héheren
Harmonischen mit wachsendem 7 schnell gegen null ab. Das Vorzeichen des Phasen-
faktors 4 /4 ist positiv fiir minimale, negativ fiir maximale Fermiquerschnittsflichen.

Die Dampfungsfaktoren R, Rp und Rg sind Auswirkungen der endlichen Tempe-
ratur, Streuzeit und des Spins der Ladungstriger. Sie erlauben die Bestimmung der
effektiven Zyklotronmasse m. = u.m. in Einheiten der Elektronenmasse m, und des
Produktes g, wobei g der g-Faktor der Elektronen ist, sowie der Streuzeit 7.

Thermischer Dadmpfungsfaktor Ry

Der Faktor Rt beschreibt die Verringerung der Oszillationsamplitude durch die ther-
mische Verschmierung der Fermikante:

auT/B

Ry = . 2.14
' 7nsinh(raucT/B) (2.14)

Dabei ist a = 2w%kgm,/eh =14,69T/K. Dieser Dampfungsterm beinhaltet die ge-
samte Temperaturabhingigkeit der Formel (2.13). Deshalb kann aus der Untersuchung
der Temperaturabhingigkeit der dHvA-Amplitude die effektive Zyklotronmasse m. be-
stimmt werden. Diese beriicksichtigt im Gegensatz zur reinen Bandmasse my,, die aus
der Bandstruktur folgt, sowohl die Auswirkungen von Elektron-Elektron- als auch von
Elektron-Phonon-Wechselwirkung.

Dingle-Dampfungsfaktor Rp

Eine weitere Reduktion der Amplitude erfolgt durch die Verbreiterung der Landau-
niveaus durch Streuprozesse der Leitungselektronen. Der daraus resultierende Damp-

fungsfaktor ist:
O‘/LCTD )

B

Rp = exp (—r (2.15)
Die Dingletemperatur T = h/27wkg7 ist proportional zur Streurate 1/7 in der Probe.
Die Streuvorgénge in der Probe haben eine vergleichbare Auswirkung auf die Oszilla-
tionsamplitude wie eine endliche Temperatur. In der Dingletemperatur werden sowohl
Auswirkungen der Streuung an Storstellen im Kristall als auch der Einflufl von Proben-
und Feldinhomogenititen zusammengefasst. Typische Dingletemperaturen bei organi-
schen Metallen liegen im Bereich zwischen 0,2 und 3 K [3]. Die geringen Dingletempe-
raturen sind ein Zeichen fiir die hohen Kristallqualititen in dieser Substanzklasse.

Das Produkt Ry - Rp beschreibt bei bekannter effektiver Masse die Feldabhingigkeit
der Oszillationsamplitude.




12 Theoretische Grundlagen

Spin-Splitting-Dampfungsfaktor Rg

Im Magnetfeld ergibt sich aufgrund des Elektronenspins s eine Zeeman-Aufspaltung
der Landauniveaus Ae = +¢/2 upB fiir s = £1/2. Destruktive Interferenz der beiden
dabei entstandenen Sitze von Landauzylindern verringert ebenfalls die Amplitude der
MQO. Es gilt:

Rg = cos (grguc) : (2.16)

Ist die Bedingung rgu. = 2n—1 erfiillt, sind die Energieniveaus der Ladungstréiger bei-
der Spinsorten gerade maximal unterschiedlich und es kommt zur volligen Ausloschung
der r-ten Harmonischen. In 2D Systemen zeigt die Winkelabhingigkeit der effektiven
Zyklotronmasse ein Verhalten entsprechend Gleichung (2.7) fiir die Oszillationsfrequenz
me(0) = m¢(0)/ cos O. Fiir bestimmte Winkel O,, gilt dann rgpu./ cos©,, = 2n — 1 und
der Spin-Splittung-Faktor Rg der r-ten Harmonischen verschwindet. Im Gegensatz zu
e im thermischen Dampfungsfaktor Ryt ist der Faktor gu. in diesem Dampfungsterm
nur durch Elektron-Elektron-, nicht aber durch Elektron-Phonon-Wechselwirkung re-
normiert.

Zweidimensionale Systeme

Fiir zweidimensionale Systeme muss die LK-Theorie modifiziert werden. Bei 3D
Systemen durchstoflen immer eine grofle Anzahl von Landauzylindern die Fermifléiche.
Dadurch ist gesichert, dass das chemische Potential ; bei Anderung des Magnetfel-
des konstant bleibt. Bei ideal zweidimensionalen Systemen ist diese Bedingung nicht
mehr erfiillt. Hier entleert sich das oberste gefiillte Landauniveau schlagartig, wenn es
durch die Fermifliche tritt und das chemische Potential p springt zum néchsten Lan-
dauniveau. Dies gilt unter der Annahme konstanter Teilchenzahl. Prinzipiell ist auch
der Fall konstanten chemischen Potentials denkbar, der einer Beschreibung des 2D
Elektronengases als grolkanonisches Ensemble entspricht. Das fiir diese Beschreibung
notige Teilchenreservoir konnte in realen Systemen mit zusétzlichen eindimensionalen
Béandern bereitgestellt werden.

Shoenberg [34, 39] gibt fiir diese Grenzfélle konstanter Teilchenzahl und konstan-
ten chemischen Potentials analytische Ausdriicke fiir 7= 0 an. Fiir beide Fille findet
man eher sigezahnformige Oszillationen, im Fall konstanter Teilchenzahl mit steil ab-
fallenden Flanken bei wachsendem Feld. Fiir ein konstantes chemisches Potential p
zeigt sich das entgegengesetzte Verhalten. In diesem Fall kann auch die Auswirkung
endlicher Temperaturen und verbreiterter Landauniveaus in einem analytischen Aus-
druck beschrieben werden. Harrison et al. [40] haben numerische Rechnungen fiir Sys-
teme mit ein- und zweidimensionalen Bandern durchgefiihrt. Als Parameter in diesen
Rechnungen dient das Verhiltnis der Zustandsdichte des 1D Bandes gegeniiber der Zu-
standsdichte des 2D Bandes, gemittelt iiber die Oszillationen: Dip/Dy. Das Ergebnis
bei verschwindender 1D Zustandsdichte entspricht einem Verhalten fiir konstante Teil-
chenzahl. Das Verhalten fiir grofle 1D Zustandsdichten nédhert sich asymptotisch dem
Fall konstanten chemischen Potentials in [34, 39].
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Die fiir feste Teilchenzahl erwarteten sidgezahnformigen Oszillationen wurden in
Halbleiterheterostrukturen beobachtetet [41]. f"-(ET)ySF5CHyCF4SOy lésst sich hin-
gegen in hohen Magnetfeldern als 2D Elektronengas im Grenzfall konstanten chemi-
schen Potentials beschreiben [32]. Fiir diesen Fall ergibt sich nach [34] eine modifizierte
Form der Formel (2.13):

_ o F
Mop o< —FZ?*IRTRDRS sin <27rr (B — 7)) . (2.17)
r=1

Diese Gleichung unterscheidet sich von (2.13) hauptséchlich durch eine andere Gewich-
tung der hoheren Harmonischen. Das fiihrt zu der oben beschriebenen charakteristi-
schen Sigezahnform der Oszillationen. Im Vorfaktor fehlt der Faktor |9?Sg/0k?|~1/2,
der die Modulation der Fermifliche in Magnetfeldrichtung beschreibt. Desweiteren fallt
der zusétzliche Vorfaktor B weg. Das verursacht eine verdnderte Feldabhingigkeit der
Oszillationen. Die Dampfungsfaktoren verdndern sich in einem solchen 2D Szenario
nicht.

2.4 Shubnikov-de Haas-Effekt

MQO werden auch in Transportgréfien wie Magnetowiderstand und Hallwiderstand
beobachtet. Prinzipielle Ursache dieses Effekts ist die oszillierende Zustandsdichte D
an der Fermikante. Dies beeinflusst die Streurate der Ladungstriger und damit auch
die Leitfdhigkeit 0. Die Oszillationen im Magnetowiderstand wurden erstmals 1930
von Shubnikov und de Haas beobachtet [42]. Diese sogenannten Shubnikov-de Haas-
Osrzillationen wurden analog zu den dHvA-Oszillationen von Lifshitz und Kosevich
theoretisch beschrieben [43]. Der oben angefiihrte intuitive Zusammenhang zwischen
Ostzillationen in der Leitfihigkeit und in der Zustandsdichte ermoglicht eine Verkniip-
fung zwischen SdH- und dHvA-Oszillationen [34]:

Ao D ~ 0? Hy oM
~—— ~—und D x B? =—-B*——.
0o DO e X 832 6B

(2.18)

Dabei ist oy der nichtoszillierende Anteil der Leitfahigkeit. Dy ist durch (2.18) definiert
und wird meist mit der gesamten elektronischen Zustandsdichte des Systems identifi-
ziert. Experimentell ist diese z. B. iiber Messungen der spezifischen Wiarme zugénglich.

Eine detailliertere Theorie [44] unter Beriicksichtigung von Elektron-Phonon-Streu-
ung liefert einen quadratischen Zusatzbeitrag zur oszillierenden Leitfahigkeit Ao /o o
D/Dy+3/5(D/Dy)?. Wiihrend der erste Summand mit Streuung vom obersten besetz-
ten Landauniveau in andere Niveaus identifiziert werden kann, resultiert der Zusatz-
term aus Streuungen innerhalb des obersten besetzten Niveaus. In iiblichen Metallen
mit sehr kleinen Oszillationen in der Leitfihigkeit |[Ao/oq| < 1 spielt dieser Zusatzterm
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keine Rolle und es ergibt sich der einfache Zusammenhang aus (2.18). In 2D Systemen
werden jedoch in hohen Magnetfeldern grofle Oszillationsamplituden beobachtet mit
Ao /o > 1 [3]. Deshalb kann der einfache Zusammenhang (2.18) nicht mehr bedenken-
los verwendet werden. In hohen Magnetfeldern kann in 2D Systemen in der Regel die
Annahme konstanten chemischen Potentials in der LK-Theorie nicht mehr aufrecht-
erhalten werden [40] und das chemische Potential p folgt der Energie des obersten
gefiillten Landauniveaus (vgl. Kapitel 2.3). Da dieses Niveau nicht mehr vollstindig
gefiillt ist, bedeutet das im Bild der oben beschriebenen Theorie [44], dass Streupro-
zesse innerhalb des Niveaus verstirkt Bedeutung gewinnen und die Oszillationen im
Magnetowiderstand signifikant von (2.18) abweichen. Wie in Kapitel 2.3 erldutert, muss
p"-(ET),SF5CH,CF5SOj5 richtigerweise im anderen Extremfall konstanten chemischen
Potentials und variabler Teilchenzahl beschrieben werden. In diesem Fall sind alle Lan-
dauniveaus stets vollstindig besetzt und die Streuung innerhalb der Niveaus spielt
keine wichtige Rolle mehr. Somit fillt der quadratische Zusatzterm zu (2.18) weg und
der dort beschriebene Zusammenhang kann in diesem speziellen System vermutlich
auch fiir grofle Oszillationsamplituden verwendet werden.

Bei Messungen des SdH-Effekts wird {iblicherweise nicht die Leitfihigkeit o, son-
dern der Widerstand R gemessen. Zur korrekten Bestimmung von o ist eigentlich
noch die Messung des Hallwiderstandes und dann die Inversion des Widerstandstensors
notig. Die Hallkomponente des Widerstandstensors kann in 5"-(ET)sSF5CHyCF2SO4
allerdings vernachlissigt werden, deshalb ergibt sich das SdH-Signal grundsétzlich aus
Ao/o = R,/R — 1. Hierbei ist nur der nichtoszillierende Anteil R}, des jeweiligen 2D
Bandes relevant, Zusatzbeitrige durch eindimensionale Binder sollten zur Auswertung
der Messungen extrahiert und abgezogen werden.

Obwohl SdH-Oszillationen in der Regel in feldabhéngigen Messungen beobachtet
werden, findet man bei winkelabhéngigen Messungen des Widerstandes bei konstantem
Magnetfeld und tiefen Temperaturen neben AMRO auch SdH-Oszillationen. Bei kon-
stantem Magnetfeld ist zwar die Lage der Landauniveaus ebenfalls konstant, aber die
Grofle der Fermiquerschnittsfliiche senkrecht zum angelegten Feld wichst nach Formel
(2.7) mit ansteigendem Winkel ©. So treten auch bei dieser Messmethode nacheinan-
der Landauzylinder durch die Fermifliche und die Leitfahigkeit oszilliert. Die Grofie
der SAH-Oszillationen in organischen 2D Metallen ist bei tiefen Temperaturen oft ver-
gleichbar mit den AMRO. Die Gréfle der SAH-Oszillationen nimmt mit zunehmendem
Winkel © ab, da der Verlauf der effektiven Masse der Ladungstriger analog zur Oszil-
lationsfrequenz zunimmt. Prinzipiell kann man aus diesen Messungen auch den Winkel
bestimmen, an dem gerade Rg = 0 gilt und die fundamentale Oszillationsfrequenz
verschwindet. Mit steigender Temperatur werden die SdH-Oszillationen aufgrund des
temperaturabhéingigen Dampfungsfaktors Rt (2.14) in der Regel schnell unterdriickt.
Dann werden nur noch AMRO beobachtet.
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2.5 Inkohirenter Transport zwischen den Ebenen

Die in Kapitel 2.1 kurz zusammengefasste halbklassische Theorie kann eine Vielzahl
der Eigenschaften in organischen Metallen richtig beschreiben. Weiterhin ist die semi-
klassische Theorie der Ausgangspunkt fiir die in Kapitel 2.3 eingefiihrte Theorie der
magnetischen Quantenoszillationen und auch die winkelabhingigen Oszillationen im
Magnetowiderstand werden konsistent beschrieben.

Sowohl in einigen 1D organischen Metallen [27, 45, 46] als auch in Kupratsupra-
leitern [29, 47, 48] wurden Abweichungen von der semiklassischen Beschreibung be-
obachtet, die moglicherweise auf inkohirente Bewegung der Ladungstridger in Rich-
tung geringer Leitfihigkeit zuriickzufiihren sind. Die 2D organischen Metalle stellen
ebenfalls mogliche Kandidaten fiir einen nichtkohérenten Transport senkrecht zu den
ET-Ebenen dar. So betrigt der spezifische Widerstand senkrecht zu den hochleitfihi-
gen Ebenen in diesen Systemen bei tiefen Temperaturen einige (2cm. Nach dem ein-
fachen Zusammenhang (2.5) aus der semiklassischen Theorie ergibt sich dadurch eine
Streuzeit, die einer freien Weglidnge kleiner als die Atomabstéinde entspricht. Weiterhin
kann die Temperatur- und Feldabhingigkeit des Magnetowiderstandes im 2D System
a-(ET)sKHg(SCN), nicht konsistent beschrieben werden [28].

In diesem Zusammenhang schlagen R. H. McKenzie und P. Moses fiir solche 2D Sys-
teme einen komplexen Transportmechanismus mit inkohirentem Transport zwischen
den leitfihigen Ebenen vor [30,31]. Innerhalb der Ebenen bewegen sich die Ladungs-
triager hingegen entsprechend der semiklassischen Theorie. Inkohérenter Transport wird
erwartet, wenn die Streurate 1/7 viel grofier ist als die Ubergangsrate zwischen den
Ebenen, die wiederum vom Uberlappintegral ¢, abhingt. Es gilt dann:

h/T >t (2.19)

In diesem Fall ist die Leitfihigkeit zwischen den Schichten nur von der Tunnelrate
zwischen benachbarten Schichten abhingig und die Fermifliche ist nur innerhalb der
leitfahigen Schicht wohldefiniert. Dort erhilt man eine 2D Fermifliche, die auch mit
magnetischen Quantenoszillationen untersucht werden kann. Die Streuzeit innerhalb
der Ebene ist also einerseits lang genug, dass kohirente Uberlagerung der Ladungs-
triager auf den Zyklotronorbits moglich ist. Die Streuzeit 7 ist andererseits viel kiirzer
als die Zeit h/t,, die ein Elektron zum Tunneln braucht bei einem Transferintegral
t,. Inkohérenter Transport liegt in dem Sinn vor, dass aufgrund der geringen Tun-
nelrate nach mehr als einem Tunnelvorgang keine Phasenkorrelation mehr zwischen
den Ladungstrigern besteht. Damit sind sie nicht mehr als Blochwellen beschreibbar
und es kann in k.-Richtung keine Bandstruktur wie im semiklassischen Bild ange-
geben werden. Falls beim Tunneln die Impulskomponente innerhalb der ET-Ebenen
erhalten bleibt, verlieren die Ladungstriger bei einem einzelnen Tunnelereignis ihre
Phaseninformation nicht. Dann bleiben die metallischen Figenschaften des Systems
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zumindest teilweise bestehen. Wihrend die semiklassische Beschreibung der MQO von
diesem inkohérenten Transportmechanismus unberiihrt bleibt, ist die Winkelabhéngig-
keit des Magnetowiderstandes ohne eine echt dreidimensionale Fermifliche semiklas-
sisch nicht mehr erklarbar. Moses und McKenzie konnten allerdings zeigen, dass die
beobachteten AMRO auch unter der Annahme inkohérenten Transports erwartet wer-
den. Die Winkelabhéngigkeit des Magnetowiderstandes sowohl fiir kohéirenten als auch
fiir inkohdrenten Transport kann in hohen Magnetfeldern und tiefen Temperaturen
(wer > 1) konsistent mit folgender Formel beschrieben werden:

o(0) = 0(0)Jy(kpc tan ©)°. (2.20)

Jo ist hier die Besselfunktion 0. Ordnung. Minimale Leitfahigkeit wird gerade fiir die
Nullstellen der Besselfunktion erwartet. Hieraus ergibt sich dann die bekannte Bedin-
gung fiir die Yamaji-Winkel (2.8).

Fiir das in [30, 31] vorgeschlagene Transportszenario existiert keine Moglichkeit ei-
nes direkten experimentellen Nachweises in 2D Systemen. Allerdings ist es in diesen
Systemen eindeutig moglich, den Fall kohdrenten Transports nachzuweisen:

e Im Fall einer in drei Dimensionen vollsténdig ausgebildeten 2D Fermifliche soll-
ten Knoten in den Quantenoszillationen zu sehen sein. Diese entstehen durch eine
Schwebung zwischen den Frequenzen, die minimaler bzw. maximaler Fermiquer-
schnittsfliche in der leicht gewellten 2D Fermifliche nach Abb. 2.1 entsprechen.

e Man erwartet ein scharfes Maximum im Magnetowiderstand fiir ein Magnetfeld,
dass gerade in Richtung der hochleitfihigen Ebenen angelegt ist (© = 90°).
Ursache dieses Maximums ist die Modulation der 2D Fermiflache. Nahe 90° treten
sowohl sich kreuzende Bahnen der Ladungstriiger [49] als auch kleine geschlossene
Orbits auf [50], die effektiv zu einer Lokalisierung der Ladungstriger fiihren.

3

e Fiir (© = 90°) erwartet man zu hohen Feldern einen Ubergang von einer linearen
zu einer quadratischen Feldabhingigkeit im Magnetowiderstand zwischen den
Ebenen [51].

Der Nachweis schon eines dieser drei Merkmale kann als sicherer Nachweis eines
kohdrenten Transportmechanismus gewertet werden. Wenn eine Schwebung in den
SdH-Oszillationen beobachtet wird, kann zusétzlich noch die Grofle des Transferin-
tegrals t; aus Gleichung (2.6) quantitativ bestimmt werden. Aus dem Nachweis der
anderen Punkte kann zumindest die GroBlenordnung von ¢, abgeschétzt werden. Das
Transferintegral ist ein Mafl der Modulation des Fermizylinders in k.-Richtung und
somit der Zweidimensionalitit des Systems.
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3 Experimentelles

Das Hauptinteresse in dieser Arbeit gilt dem Mechanismus des elektronischen Trans-
ports von 3"-(ET),SF5CH,CF2SO3 bei tiefen Temperaturen. Die Transporteigenschaf-
ten wurden sowohl in hohen Magnetfeldern bis 28 T als auch bei unterschiedlichem
hydrostatischen Druck bis etwa 14 kbar untersucht. Die Messungen wurden an Appa-
raturen am Physikalischen Institut der Universitit Karlsruhe und am Hochfeldlabor
des Centre National de la Recherche Scientifique (CNRS)/Max-Planck-Institut (MPT)
fiir Festkorperforschung in Grenoble durchgefiihrt. In diesem Kapitel sollen zuerst die
beiden experimentellen Aufbauten kurz beschrieben werden. Zur Widerstandsmessung
unter hydrostatischem Druck wird die Probe in eine CuBe-Druckzelle eingebaut, die
in situ um zwei Achsen gedreht werden kann. Im zweiten Teil dieses Kapitels wird die
Messanordnung zur Messung bei hohem Druck vorgestellt.

3.1 Die Kryostaten

SHe-Kryostat mit supraleitendem Magneten in Karlsruhe

Der Kryostat in Karlsruhe wurde im Rahmen dieser Arbeit fiir die Messungen un-
ter hydrostatischem Druck aufgebaut. Es handelt sich um einen ,toploading“->He-
Kryostaten fiir Messungen im Temperaturbereich zwischen 0,4 K und 300 K. Ein sup-
raleitender Magnet ermdglicht Magnetfelder bis 13T bei 4,2 K. Bei Betrieb einer A-
Stufenkiihlung sind Felder bis 15T bei 2,2 K moglich. Eine Schemazeichnung eines
vergleichbaren Kryostaten ist in [52] gezeigt. Die Bohrung des Magneten hat einen
Durchmesser von 52 mm. Zusétzlich wurde noch eine Modulationsspule in den Magne-
ten eingesetzt. Diese Spule aus 120 ym dickem Kupferdraht hat etwa 28 500 Windungen
und eine Induktivitit von etwa 14 H. Bei einer maximal moglichen Wechselspannung
von U ~ 100V kann so dem statischen Feld ein Wechselfeld bis etwa 20mT iiber-
lagert werden. Durch den Platzbedarf der Modulationsspule steht eine kalte Bohrung
des Magneten von 40 mm zur Verfiigung. Der Innendurchmesser des Probenraums, der
fiir Experimente genutzt werden kann, betrigt 30 mm.

Der Probenhalter ist so konzipiert, dass die Probe bei der Messung um zwei Ach-
sen rotiert werden kann, ohne dass die Probe ausgebaut werden muss (vgl. Abb. 3.1).
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Abbildung 3.1: (a) Foto der Drahtdurchfithrung der Druckzelle. Im oberen Bereich ist
weif} die Teflon-Scheibe zur Stabilisierung der Probe zu sehen. (b) In Aufsicht erkennt
man auf der Teflon-Scheibe die Probe mit je zwei Golddridhten an Ober- und Untersei-
te. Um die Probe herum verliduft der Zinnstreifen, der zur Druckbestimmung bei tiefen
Temperaturen verwendet wird. (¢) Unterer Teil des Probenstabes mit Rotationsmecha-
nik. Das Zahnradgetriebe ermdoglicht die Drehung um die erste Achse, im Zentrum des
Probenstabs verlauft eine Art Schraubendreher zum Einstellen der zweiten Achse.

Dazu wird die Messanordnung in einen Ring mit einem Innendurchmesser von 12 mm
eingebaut. Dieser Ring kann {iber Zahnrdder gedreht werden, die durch ein diinnes
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Rohr im Zentrum des Probenstabes mit einem Getriebe am Kopf des Kryostaten ver-
bunden sind. Dabei wird das Rohr iiber eine Quetschdichtung nach auflen gefiihrt.
Die Drehung erfolgt dort entweder iiber ein weiteres Getriebe und eine Handkurbel
oder iiber einen Schrittmotor, der durch einen Computer angesteuert werden kann.
Die Probe kann um diese Achse um 4180° gedreht werden. Die kleinste Schrittweite,
die mit dem Schrittmotor mdglich ist, betrigt etwa 0,1°. Mit der Handkurbel kann
diese Schrittweite nochmals um mehr als einen Faktor zwei verringert werden. Die
Winkelbestimmung kann direkt iiber die Drehung des Schrittmotors erfolgen. Zusétz-
lich sind an dem drehbaren Ring zwei Pickupspulen montiert, die senkrecht zueinander
stehen und unabhéngig voneinander zur Winkelbestimmung verwendet werden kénnen.
Mit jeder dieser Spulen wird ein Signal des aufmodulierten Wechselfeldes detektiert.
Fiir die Amplitude A dieses Signals gilt: A o cos ¢, wobei ¢ jeweils der Winkel zwi-
schen angelegtem Magnetfeld und der Flichennormalen der Spule ist. Im Bereich von
¢ ~ 0° ist die winkelabhéngige Anderung in cos ¢ gering und somit die Winkelauflgsung
schlechter als fiir groflere Winkel. Dieses Problem wird durch die orthogonale Anord-
nung der Spulen umgangen. Der Absolutwert des Winkels kann bei B = (0 mit einer
Genauigkeit besser als 0,1° bestimmt werden, bei B = 13 T nimmt die Unsicherheit im
Absolutwert des Winkels auf etwa 0,5° zu. Grund hierfiir ist, dass die oben beschriebene
Winkelabhéngigkeit des Spulensignals fiir 13T nicht mehr gilt. Ursache dieses Effekts
kénnte der Magnetowiderstand des Kupferdrahtes der Detektionsspule sein. Deshalb
wurde die Winkelabhéngigkeit des Induktionssignals in hohen Feldern gegen die Werte
fiir B = 0 kalibriert.

In den oben erwidhnten Ring kann ein Probentriger eingesetzt werden, der sowohl
Widerstandsmessungen als auch Magnetisierungsmessungen mit einem Drehmoment-
magnetometer ermoglicht. Alternativ kann auch eine Beryllium-Kupfer-Druckzelle mit
maximal 12 mm Auflendurchmesser eingebaut werden. Um die Probe bei der Messung
um beide Achsen drehen zu konnen, sollte der Probentriger nicht linger als 27 mm sein.
Unter Verzicht auf diese Option sind deutlich gréfiere Messaufbauten moglich. Die Zu-
leitungsdridhte von den Pickupspulen und von der Messanordnung konnen durch die
Achse des Rings gefiihrt werden.

Sowohl der Probentriger als auch die Druckzellen kénnen fiir © = 0° noch in einer
weiteren Achse gedreht werden. © bezeichnet hier und im Folgenden immer den Winkel
zwischen dem angelegten Magnetfeld und der Fldchennormalen der Pickupspule, die
entlang des Ringumfangs verldauft. Dazu kann eine Art Schraubendreher (vgl. Abb. 3.1),
der im Zentrum des Probenstabes verlduft, an Druckzelle oder Probenhalter angreifen.
So kann von auflen mit einer Handkurbel iiber ein Getriebe auch der Azimutalwinkel
@ eingestellt und sein Wert direkt an einer Skala abgelesen werden. Die Unsicherheit
im Winkel ist hier grofler, da keine direkte Winkelmessung am Probenhalter mdéglich
ist. Der Fehler ist aber sicher kleiner als 5°.

Die Proben werden idealerweise so eingebaut, dass fiir © = 0° das Magnetfeld senk-
recht auf der Probe steht. Dann wird mit der 2. Achse des Rotators gerade der Winkel
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der Rotationsachse in der k,k,-Ebene festgelegt. Der Winkel ¢ ist fiir alle Proben so
festgelegt, dass fiir ¢ = 0° das Magnetfeld bei einer Drehung um die 1. Achse, d. h. bei
einer Anderung von O, in der k,k.-Ebene rotiert wird!.

Bei Probe C2 (vgl. Tabelle 4.1) zeigte sich eine verhiltnisméBig grofle Verkippung
von etwa 16°. Dies fiihrte dazu, dass nicht mehr der gesamte Raumwinkelbereich im
Experiment zuginglich war. Wihrend es fiir alle Azimutalwinkel mdoglich war, das
Magnetfeld innerhalb der supraleitenden Ebenen anzulegen, konnte — abhéngig vom
gewihlten Azimutalwinkel die Bedingung senkrechten Magnetfeldes nicht immer
realisiert werden. Die Daten wurden so reskaliert, dass grundsitzlich fiir © = 90° das
Magnetfeld innerhalb der supraleitenden Ebenen angelegt war. Fiir ¢ = 40° steht das
Magnetfeld bei © = 0° senkrecht auf den 2D Ebenen. Wenn nicht anders vermerkt,
sind die Daten fiir diese Probe immer in diesem Azimutalwinkel aufgenommen. Die
Verkippung der Probe kann auch eine gewisse Asymmetrie in den winkelabhéingigen
Messungen erkléren.

Das oben genannte Drehmomentmagnetometer wurde so konzipiert, dass es sowohl
in dem Kryostaten in Karlsruhe als auch in Grenoble eingebaut werden kann. Die
Funktionsweise des Drehmomentmagnetometers wird im néchsten Abschnitt erlautert.

Die Modulationsspule ist so dimensioniert, dass mit einem geeigneten Pickup-Spulen-
system im Probenstab ohne grofileren Aufwand auch Messungen der AC-Suszeptibilitét
moglich sind. Ein moglicher Aufbau hierzu ist z. B. in [52] beschrieben.

He-Kryostat mit resistivem Magneten in Grenoble

Am Hochfeldlabor in Grenoble wurde insbesondere das Verhalten des Magneto-
widerstandes bei Umgebungsdruck in hohen Feldern bis 28 T untersucht. Dort steht
als Magnetsystem ein resistiver Polyhelixmagnet mit einer Leistung von 20 MW zur
Verfiigung. Das auf 30T ausgelegte System darf aus Sicherheitsgriinden nur bis 28 T
ausgenutzt werden. In die warme Bohrung des Magneten mit einem Durchmesser von
50 mm wurde ein *He-Kryostat fiir Messungen zwischen 0,37 und 4,2 K eingebaut. Der
Probenhalter kann um +160° in einer Achse gedreht werden. Die Winkeleinstellung
erfolgt hier dhnlich wie oben beschrieben, der jeweilige Wert des Winkels wird direkt
am Drehknopf am Kopf des Kryostaten abgelesen. Die Winkelauflosung war vergleich-
bar zu der in Karlsruhe. In Grenoble wurden die Proben immer so eingebaut, dass
fiir © = 0° das Magnetfeld senkrecht auf der Probe steht. Die Unsicherheit in der
Orientierung der Proben war dabei kleiner als 5°.

An einer Probe wurde simultan der elektrische Widerstand und die Magnetisierung
gemessen. Dazu wurde die kontaktierte Probe auf der Feder eines Drehmomentmagne-
tometers befestigt. Das Magnetometer besteht aus einer CuBe-Blattfeder, die zusam-
men mit einer Grundplatte aus Kupfer einen Kondensator bildet. Wird ein Drehmo-
ment auf die Feder ausgeiibt, dndert sich der Abstand und somit die Kapazitiat. Fiir

'Da die untersuchten Kristalle nicht mittels Réntgenbeugung orientiert wurden, wurde die Aus-
richtung innerhalb der k,k,-Ebene aus einem Vergleich mit Daten aus [53] bestimmt. Die hierbei
verwendeten AMRO-Messungen sind in Abb. 5.28 und im Anhang in Abb. 7.1 gezeigt.
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kleine Auslenkungen ist die Kapazitidtsidnderung direkt proportional zum Drehmoment.
Die Empfindlichkeit hingt von der gewdhlten Geometrie der Feder ab. In der Regel
wurden Federn der Dicke d = 50 um benutzt. Das Drehmomentmagnetometer misst
nur die Komponente der Magnetisierung M senkrecht zum angelegten Magnetfeld.
Fiir Systeme mit anisotroper Fermifliche besteht ein Zusammenhang zwischen senk-
rechter und paralleler Komponente (vgl. [34], S.56). Fiir 0Sg/00 # 0 ergibt sich so

bei angelegtem Magnetfeld B ein Drehmoment 7 proportional zu M:
T=———MB. (3.1)

Die Winkelabhiingigkeit der Frequenz F' der Quantenoszillationen in 2D Systemen folgt
Gleichung (2.7). Da sich aus der oben genannten Bedingung ergibt, dass fiir © = 0 das
Messsignal verschwindet, erfolgt die Messung immer mit leicht verkippter Probe. Zu
hohen Winkeln wird das Signal ebenfalls wieder kleiner, da M durch die Zunahme der
effektiven Masse stark abnimmt.

Bei Messungen mit einem Drehmomentmagnetometer kann es zu Verzerrungen der
Kurvenform aufgrund nichtlinearer Effekte des Magnetometers kommen. Nichtlineare
Effekte entstehen schon dadurch, dass die Kapazitdt der Anordnung C' o 1/d nicht
proportional zum Abstand d der Feder zur Grundplatte und damit zum Drehmoment
7 ist. Weiterhin gibt es Signalverzerrungen durch die Nichtlinearitit der Feder selbst
und durch die Winkelinderung der Probe bei einer Anderung des Drehmoments, die
sogenannte Drehmomentinstabilitit. Diese Effekte kénnen durch geeignete Wahl des
Messwinkels und der Stéirke der Blattfeder minimiert werden. Diese auf die Eigenschaf-
ten des Drehmomentmagnetometers zuriickzufithrenden nichtlinearen Effekte sind von
dem prinzipiellen Effekt zu unterscheiden, der bei Messungen des dHvA-Effekts auf-
tritt: die magnetische Wechselwirkung (Shoenberg-Effekt) [34]. Dabei wird durch die
oszillierende Magnetisierung das effektiv auf die Probe wirkende Feld moduliert. Diese
nichtlinearen Effekte werden ausfiihrlicher in [53, 54] diskutiert.

Die Widerstandsmessungen in beiden Apparaturen wurden mit AC-Messbriicken des
Typs LR 700 der Firma Linear Research Inc. (USA) durchgefiihrt. Bei einigen Messun-
gen wurden auch Lock-In-Verstirker SR830 der Firma Stanford Research eingesetzt.
Die Proben wurden grundsétzlich mit Golddrdhten und Graphitleitkleber der Firma
Gleam Corp. (Japan) kontaktiert. Die Dicke der Golddrdhte betrug, wenn nicht an-
ders beschrieben, 25 ym. Die Messungen wurden bis auf eine Ausnahme in Vierpunkt-
Kontaktgeometrie durchgefiihrt (Abb. 3.1b). Die Messung von Probe C1 wurde in
Zweipunkt-Geometrie mit 50 gm dicken Golddréhten ausgefiihrt, um stabilere Kontak-
te zu ermoglichen. Der zusétzliche Kontaktwiderstand betrédgt dabei etwa 100€2 bei
Raumtemperatur und zwischen 20 und 302 bei 4,2 K. Bei allen Messungen wurde der
Widerstand senkrecht zu den hochleitfihigen Ebenen gemessen. Um die Eigenschaften
der Blattfeder moglichst wenig zu beeinflussen, wurde die Probe bei der simultanen
Messung von Widerstand und Magnetisierung mit nur 10 gm dicken Golddrihten kon-
taktiert.
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3.2 Messungen unter hydrostatischem Druck

In diesem Abschnitt soll die Funktionsweise der Druckzelle erlautert, die Widerstands-
messung in der Druckzelle beschrieben und die Druckbestimmung vorgestellt werden.

Die Druckzelle

Abbildung 3.2 zeigt mafistabsgetreu den schematischen Aufbau der verwendeten
Druckzelle. Die Druckzelle besteht aus Kupfer-Beryllium, das durch Tempern (2 Stun-
den bei 325°C) weiter gehiirtet wurde. Eine Ubersicht iiber die verwendeten experi-
mentellen Methoden gibt [55,56]. Um die Druckzelle im gesamten Raumwinkelbereich
drehen zu konnen, mussten die Auflenmafle der Geometrie des Probenraumes ange-
passt werden. Die Grofle war somit auf eine Linge von 27 mm bei einem Durchmesser
von 12mm beschrinkt. Dennoch wurde ein maximaler Druck von annihernd 14 kbar
erreicht. Fiir die Messung von Probe C1 wurde eine etwas ldngere Druckzelle verwen-
det, die nur um etwa £30° verkippt werden konnte. Die Probe befindet sich in einer
Teflonkappe, die mit einer Fliissigkeit gefiillt ist, die fiir eine anndhernd isotrope Druck-
verteilung bei Raumtemperatur sorgt. Fiir Untersuchungen bei tiefen Temperaturen
werden als Druckmedium oft Mischungen aus n-Pentan/Isopentan im Verhéltnis 1:1
bzw. Methanol/Athanol im Verhéltnis 4:1 [55] benutzt. Die Druckverteilung in Metha-
nol/Athanol-Mischungen bleibt bei Raumtemperatur bis 100 kbar hydrostatisch [57].
Beim Abkiihlen werden die Druckmedien fest. Hierbei besteht die Gefahr, dass Druck-
gradienten und Scherkrifte im Medium auftreten. Deshalb wurde die Druckzelle stets
langsam iiber mehrere Stunden abgekiihlt, um ein gleichméfliges Durchfrieren des gan-
zen Mediums sicherzustellen. Aus demselben Grund sind Mischungen als Druckmedium
vorzuziehen, da sie beim Abkiihlen durch unterschiedliche Gefrierpunkte der Kompo-
nenten mit geringeren Druckgradienten einfrieren. Geringe Druckgradienten bei tiefen
Temperaturen konnen allerdings nicht vollig ausgeschlossen werden [58]. ITm stark ani-
sotropen System ["-(ET),SF;CHyCF,SO3 kann prinzipiell auch bei isotroper Druck-
verteilung im Medium ein effektiv anisotroper Druck auf die Probe auftreten. Grund
hierfiir sind unterschiedliche Langenausdehnungskoeffizienten [21] in die verschiedenen
Kristallrichtungen. Ahnliche Auswirkungen konnte auch eine eventuelle Magnetostrik-
tion der Probe bei angelegtem Magnetfeld verursachen. In den hier beschriebenen Mes-
sungen wurden jedoch keine Anzeichen anisotroper Druckverteilung gefunden.

Da beide oben genannten Mischungen die Graphitpaste der Kontakte anlosen, wurde
in dieser Arbeit eine Mineral6lmischung (GKZh-94) verwendet, die schon bei anderen
Messungen von organischen Metallen erfolgreich verwendet wurde [59]. Olmischungen
werden in Druckbereichen bis etwa 20 kbar ebenfalls oft verwendet, zu héherem Druck
findet ein Glasiibergang zu einem amorphen Festkorper statt und die Druckverteilung
ist nicht mehr hydrostatisch [55]. Die Kontakte waren in diesem Druckmedium ausrei-
chend stabil, trotzdem wurde nach Einbau der Probe in die Druckzelle sofort Druck
angelegt und die Probe in den vorgekiihlten Kryostaten eingebaut. So war die Probe
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Abbildung 3.2: Schemazeichnung der verwendeten Kupfer-Beryllium-Stempeldruckzelle
im Mafistab 1:0,2. Die Druckzelle ist 27mm lang bei einem Auflendurchmesser von
12mm. Die Innenbohrung hat einen Durchmesser von 3 mm.

sowohl beim ersten Einbau als auch beim Andern des Drucks nicht linger als 5 Stun-
den oberhalb von 77 K. Bei diesen Temperaturen ist das Druckmedium fest und die
Kontakte sind dauerhaft stabil. Sowohl bei 3 kbar als auch bei 12,8 kbar wurde die Pro-
be mehrfach abgekiihlt und wieder aufgewédrmt. Der Widerstandsverlauf wurde jeweils
genau reproduziert, d. h. die Probe verdndert sich im Verlauf einer Messung nicht, wird
also auch vom Druckmedium nicht angegriffen.
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Der Druck an der Probe wird eingestellt, indem bei Raumtemperatur eine hydrau-
lische Presse einen CuBe-Stempel auf die mit dem Druckmedium gefiillte Teflonkappe
driickt. Am gewiinschten Enddruck wird der Stempel mit einer Fixierschraube fest-
gehalten. Die Schraube hat im Zentrum eine Bohrung, durch die die Presse auf den
Druckstempel driickt. Der Stempel ist zur Teflonkappe hin mit einer Schneidkante ver-
sehen, die die Dichtigkeit am Rand der Innenbohrung der Druckzelle sichert.

Die Teflonkappe wird am unteren Ende von der Drahtdurchfithrung aus CuBe abge-
schlossen und mit einem Kupferring gedichtet. Die Drahtdurchfiihrung hat im Zentrum
eine Bohrung, in der 4-5 verdrillte Parchen aus 80 ym Kupferlackdraht mit Stycast 2850
FT Epoxidharzkleber der Firma Emerson & Cuming eingeklebt sind. Zur Erh6hung der
Stabilitit ist der Durchmesser des Kanals in der Mitte der Durchfiihrung um einen Fak-
tor 2 geringer. Ein Foto der Durchfiihrung mit der montierten Probe ist in Abb. 3.1 zu
sehen. Man erkennt eine zur Stabilisierung der Dréhte dienende Teflonscheibe. Dariiber
ist die Probe mit den Golddridhten ebenfalls mit Graphitpaste an die Kupferdrihte der
Durchfiihrung angeklebt. In der gewihlten Vierpunkt-Messgeometrie sind jeweils zwei
Dréahte an der Ober- und Unterseite der Probe angeklebt. Aufgrund der Anisotropie des
Widerstands in der Probe wird so gerade die Komponente des Widerstands senkrecht zu
den hochleitfdhigen Schichten gemessen. Oberhalb der Probe ist ein Zinnstreifen eben-
falls in Vierpunkt-Geometrie angelotet. Dieser Zinnstreifen dient der Druckbestimmung
bei tiefen Temperaturen. Diese soll im ndchsten Abschnitt noch etwas ausfiihrlicher er-
klart werden.

Druckbestimmung

Zur Druckeinstellung wird eine mechanische Presse verwendet. Durch Beriicksichti-
gung des Flachenverhiltnisses zwischen Druckstempel und Presse kann der angelegte
Druck abgeschiitzt werden. Durch das Abkiihlen der Anordnung und die Verfestigung
des Druckmediums verdndert sich allerdings der tatsdchliche Druck bei tiefen Tem-
peraturen. In Messungen an n-Pentan/Isopentan-Mischungen [60] und an Kerosin/Ol-
Mischungen [61] wurde eine Abnahme des Drucks um typischerweise 2-3 kbar wihrend
des Abkiihlvorgangs beobachtet. Deshalb ist die Druckbestimmung mit dieser Methode
mit, einer betrichtlichen Unsicherheit behaftet und wurde hier nicht zur endgiiltigen
Druckbestimmung verwendet.

Zur Druckbestimmung bei tiefen Temperaturen kann die Anderung der supralei-
tenden Ubergangstemperatur T, von Zinn oder Blei abhingig vom angelegten Druck
verwendet werden [55,62]. Dazu wurde ein Zinnstreifen in Vierpunkt-Geometrie kon-
taktiert und zusammen mit der Probe in die Druckzelle eingebaut. Die Druckabhéngig-
keit von T, (Sn) kann bis etwa 30 kbar mit einem Polynom 2. Grades beschrieben wer-
den [62]: AT, [mK] = —46,3 p [kbar] 4 0,0216 (p [kbar])?. Die Ubergangstemperatur von
Zinn hingt dariiberhinaus stark vom angelegten Magnetfeld ab. Da in supraleitenden
Magneten bei tiefen Temperaturen nach einmaligem Anlegen eines Feldes auch nach
Abschalten des Anregungsstromes ein Restfeld eingefroren bleibt, muss dies bei der
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Abbildung 3.3: Druckabhiingigkeit des supraleitenden Ubergangs in Zinn fiir verschiede-
ne Druckwerte. Vor jeder Druckbestimmung wurde der Magnet wie im Text beschrieben
entmagnetisiert.

Druckbestimmung beriicksichtigt werden. Die Anderung von T, durch das Restfeld be-
tragt etwa 560 mK, dies entspricht einer Druckénderung von iiber 10 kbar. Deshalb ist
es sehr wichtig, den Magneten vor jeder Druckbestimmung zu entmagnetisieren. Dazu
wurden ausgehend von einem Startfeld von B = +1T abwechselnd immer kleiner wer-
dende negative und positive Felder angefahren bis zu einem Abbruchfeld von 0,1 mT.
Die Verringerung des Zielfeldes erfolgte immer um einen Faktor 0,7. So konnte das
Restfeld deutlich verringert werden. Die Differenz in T, betrug jetzt nur noch 70 mK.
Vor allem aber zeigte sich, dass der Magnet nach der Entmagnetisierungsprozedur
eine reproduzierbare Restmagnetisierung aufwies. Somit ist zwar der Absolutwert des
Drucks noch um etwa 1,5 kbar verschoben, aber die relativen Druckénderungen kénnen
mit, einer Genauigkeit von etwa 0,2 kbar bestimmt werden. Exemplarische Messungen
des supraleitenden Ubergangs des Zinnstreifens sind in Abb. 3.3 gezeigt. Der Absolut-
wert des Drucks wird schliefilich aus der Verschiebung der Kurven gegen die Kurve bei
Umgebungsdruck bestimmt.

Die Druckabhéngigkeit von T, bei Zinn ist mit etwa 45 mK/kbar bei p = 0 rela-
tiv gering. Damit kommt auch der exakten Temperaturbestimmung eine besonders
wichtige Rolle zu. Auch hier wurden die Bedingungen bei der Messung (Heizrate,
SHe-Dampfdruck) stets moglichst exakt reproduziert. Allerdings war gegen Ende der
Messreihe der Probe C2 der Druck im Isolationsvakuum zwischen Probenraum und
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He-Bad nicht mehr gut genug, um Temperaturgradienten zwischen Probe und Thermo-
meter vollig zu vermeiden. Deshalb sind die beiden letzten Punkte mit einer deutlich
grofleren Unsicherheit behaftet als die vorhergehenden. Durch die haufigen Abkiihl-
vorginge iiber einen Zeitraum von anndhernd 10 Monaten kann auch eine geringe
Vereichung des Thermometers nicht v6llig ausgeschlossen werden. Eine Anderung der
Eichung um 1% in diesem Zeitraum wiirde zu einer Druckéinderung von annihernd
1 kbar fiithren. Abhilfe konnte bei zukiinftigen Messungen ein zweiter Zinnstreifen au-
Berhalb der Druckzelle schaffen, der parallel bei Umgebungsdruck den supraleitenden
Ubergang misst. Der aktuelle Druck kann dann aus der Differenz zwischen den beiden
Ubergangstemperaturen bestimmt werden. Da dieses Problem bei der ersten Messung
an Probe C1 nicht auftrat, wurde auch die Messung an Probe C2 nur mit einem Zinn-
streifen durchgefiihrt.

Um den Absolutwert des Druckes bei der Messung von Probe C2 verlésslich festzu-
legen, wurde zusétzlich noch die Verschiebung der supraleitenden Sprungtemperatur
der Probe beriicksichtigt. Im Bereich von p = 0 2,5kbar wurde diese Abhéngigkeit
in einer Gasdruckzelle untersucht [20]. Dort kann der Druck bei tiefen Temperatu-
ren exakt eingestellt werden. Es ergibt sich im gesamten untersuchten Druckbereich
eine nahezu lineare Druckabhingigkeit von d7/0p = —1,34 K /kbar. Dies ist im Rah-
men der Fehler in guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen an Probe C1 und mit
den Ergebnissen an Probe C2, abgesehen von den oben erwidhnten zwei Messungen
bei geringen Driicken. Im Gegensatz zu Zinn ist hier die Druckabhingigkeit von T
wesentlich gréfler und so die Unsicherheit durch die Temperaturbestimmung deutlich
geringer. Deshalb wurden die beiden fraglichen Punkte im weiteren durch die Werte
ersetzt, die aus der Messung der Ubergangstemperatur der Probe gewonnen wurden.
Da schliefilich auch die Messung bei Umgebungsdruck dieselbe Temperaturunsicherheit
aufweist, wurde der Wert von Tt (0) fiir den verwendeten Zinnstreifen ebenfalls aus ei-
nem Vergleich mit der supraleitenden Sprungtemperatur von 5”-(ET),SF;CHyCF,SO3
festgelegt. Wihrend diese Korrektur bei der ersten Messreihe unnotig war, wurde der
Wert bei der zweiten Messreihe um 36 mK (= 0,8 kbar) korrigiert. Mit den so ermittel-
ten Druckwerten ergibt sich fiir p < 2kbar auch eine systematische Druckabhéngigkeit
der Oszillationsfrequenz F' der SdH-Oszillationen, der effektiven Masse p. und des g-
Faktors (vgl. Abschnitt5.2.2). Ansonsten ergibt sich aus der notwendigen Korrektur
der Druckwerte nur eine gewisse Unsicherheit von etwa 0,5 kbar beim Absolutwert des
Druckes, wihrend die relative Druckabhéngigkeit der Messgrofien unverdndert bleibt.
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4 Das System
B"-(ET)3SF5CH5CF5SO3

Zentraler Baustein des organischen Supraleiters ”-(ET),SF;CHCF5SO3 ist das in
Abb. 4.1 dargestellte ET-Molekiil mit der Summenformel C;yHgSg. Dieses nahezu pla-
nare Molekiil lagert sich zu Stapeln aneinander, die wiederum Ebenen aus ET-Molekii-
len bilden. Innerhalb einer solchen Ebene gibt es fiir die ET-Molekiile mehrere Moglich-
keiten sich anzuordnen. Die dadurch entstehenden unterschiedlichen morphologischen
Phasen werden durch einen vorangestellten griechischen Buchstaben klassifiziert. Bei
der hier vorliegenden (”-Phase sind die Molekiile gegen die Stapelrichtung verkippt
(vgl. Abb. 4.1). Innerhalb der Stapel gibt es zwei kristallographisch unterschiedliche
ET-Plitze. Deshalb sind die Absténde zwischen den jeweiligen Molekiilen in den Sta-
peln leicht unterschiedlich, d.h. je zwei der Molekiile werden zu einem Dimer zusam-
mengefasst. Diese Dimerisierung ist hier allerdings deutlich geringer als in der f’-Phase.

) D)

Abbildung 4.1: (a) Das ET-Molekiil C;oHgSg ist Grundbaustein einer Vielzahl von
Supraleitern. (b) Kristallaufbau innerhalb der leitfdhigen Ebenen in der 5”-Phase.
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Abbildung 4.2: Gesamte Kristallstruktur von 5”-(ET),SF;CHyCF,SO3. Aufler der zent-
ralen ET-Schicht sind noch zwei Anionenschichten dargestellt. Die relevanten Bindun-
gen innerhalb der Stapel bzw. zu den Anionen sind durch Linien angedeutet.

Entscheidend fiir die Anordnung der Molekiile in 3”-(ET),SF;CH,CF,SO3 ist die Bin-
dung zwischen den Wasserstoffatomen der Athylenendgruppen der ET-Molekiile und
den Sauerstoff- bzw. Fluoratomen des Anions. In Abb. 4.2 ist die gesamte Kristall-
struktur von ["-(ET),SF5;CH,CF,SO3 dargestellt. Man erkennt die zentrale Schicht
aus ET-Molekiilen. Zusétzlich sind noch zwei der Anionenschichten gezeigt. Die H---O
sowie die H- - -F-Bindungen zwischen ET-Ebene und Anionenschicht sind in Abb. 4.1
durch Linien angedeutet. Die genauen kristallographischen Parameter wurden in [14]
bei 123 K bestimmt:

e a=9,1536(6) A; b = 11,4395(8) A; ¢ = 17,4905(12) A
o o= 94,316(1)°; B = 91,129(1)°; v = 102,764(1)°

o V =17799(2) A3; Zt =2

tZ bezeichnet hier die Zahl der Formeleinheiten pro Elementarzelle.
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Die metallische Leitfahigkeit in diesem System resultiert aus dem geringen Abstand
zwischen den Schwefelatomen, der fiir einen ausreichenden Uberlapp der Molekiilorbi-
tale sorgt. Die kiirzesten S---S-Absténde sind in Abb. 4.2 ebenfalls durch Linien mar-
kiert. Jeweils zwei E'T-Molekiile geben ein Elektron an ein SF5CH,CF;S03-Molekiil
ab. Dadurch entstehen elektronische Bénder, die nur teilweise aufgefiillt sind und so
wird metallische Leitfihigkeit innerhalb der ET-Ebenen gesichert. Der elektronische
Transport zwischen den Ebenen wird durch die schlecht leitenden Anionenschichten
begrenzt. Dies fiihrt zu einer Anisotropie im Widerstand innerhalb und zwischen den
Ebenen in der Gréfienordnung' von p, /py ~ 10°. Die Anordnung der Molekiile in der
("-Phase (vgl. Abb. 4.2) fiihrt zu einem vergleichsweise isotropen Transport innerhalb
der hochleitfahigen ab-Ebene.

Die §"-(ET)ySF5CH5CF5SOs-Einkristalle werden durch Elektrokristallisation her-
gestellt. Dies ist ein iibliches Verfahren zur Herstellung von organischen Metallen, das
in [2] detailliert beschrieben wird. Die schwarzen, metallisch glinzenden Kristalle ha-
ben typische Abmessungen von 5 x 1 x (0,5mm? und Massen bis zu einigen mg. Die
ab-Ebene ldsst sich als glatte, glinzende Fliche leicht identifizieren. Zusétzlich ist die
Ausdehnung des Kristalls in c-Richtung {iblicherweise am geringsten.

Die hier untersuchten Proben wurden von J. A. Schlueter, Argonne National Labo-
ratory, hergestellt und mir freundlicherweise zur Verfiigung gestellt. In Tabelle 4.1 sind
alle Proben und Messreihen dieser Arbeit aufgelistet.

Tabelle 4.1: Untersuchte Proben und Messreihen (Gr = Grenoble, Ka = Karlsruhe)

Probe Bezeichnung Messreihe Messgroflie Ort Bemerkungen

A JAS6130/6  SFG0499 R Gr Probe B in [53]
+0401

B JAS6152/4  SFG0200 R/t Gr simultane Messung

B1 JAS6152/4a SFG0401 R Gr  Bruchstiick aus B

C1 JAS6152/2a  SFDO0500 R Ka in Druckzelle

C2 JAS6152/2¢ SFD1200 R Ka in Druckzelle

D1 JAST7114/1b  DSF 1000 R Gr ET deuteriert

E JAST7113/3a  SF0901 R Ka  spez. Widerstand

'Die Anisotropie ist moglicherweise noch gréfer, da bei Messungen der Leitfihigkeit in den ET-
Schichten nicht ausgeschlossen werden kann, dass aufgrund von Versetzungen in der Probe ein Teil
des Strompfades senkrecht zu den Ebenen verlduft. Dies fiihrt zu einer scheinbaren Erhéhung von pj.
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Elektronische Eigenschaften

Die elektronischen Eigenschaften von "-(ET),SF;CHyCF2SO3 unter Umgebungs-
druck wurden schon in fritheren Arbeiten ausfiihrlich beschrieben [52,53,63,64]. Eine
Ubersicht iiber diese Ergebnisse findet man in [53]. Hier sollen nur kurz einige Resultate
zusammengefasst werden.

Der Widerstand senkrecht zu den hochleitfihigen Ebenen (vgl. auch Abb. 5.18) fillt
monoton von Raumtemperatur bis zum Einsetzen der Supraleitung bei etwa 5,2 K.
Bei ersten Messungen an [3"-(ET),SF;CHy;CF2SO;3 [14], bei denen die Leitfahigkeit
innerhalb der leitfihigen Ebenen gemessen wurde, wurde oberhalb von 100 K halb-
leitendes Verhalten beobachtet. Das Restwiderstandsverhéltnis Rsook/Rgx betrigt bei
den meisten Proben etwa 10? 10%. Der spezifische Widerstand bei Raumtemperatur ist
mit p3pox ~ 4k cm etwa sechs Groflenordnungen hoher als bei gewdhnlichen Metal-
len. Dies héngt einerseits damit zusammen, dass die Ladungstrigerkonzentration mit
n=1,2-10*" cm? etwa zwei Grolenordnungen kleiner ist als z. B. in Kupfer [36]. Wei-
terhin ist der Uberlapp der Wellenfunktionen senkrecht zu den Ebenen so gering, dass
die Leitfdhigkeit entlang der am schlechtesten leitenden Richtung in diesem System
auch nicht mehr im Bild einfacher Metalle verstanden werden kann (vgl. Kapitel 2.5).

Nk 5 N

Abbildung 4.3: Bandstrukturrechnungen zu f"-(ET)sSF5CHyCF2SOj3 aus [63].

Die beschriebene Anordnung der ET-Molekiile fiihrt zu einer nahezu ideal zweidi-
mensionalen elektronischen Struktur. Diese extreme Zweidimensionalitdt wurde auch
experimentell nachgewiesen durch Messungen von magnetischen Quantenoszillationen,
die entsprechend Gleichung (2.17) mit der fiir 2D Systeme modifizierten LK-Theorie
beschrieben werden kdénnen [32]. Bandstrukturrechnungen mit der extended Hiickel
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tight binding“-Methode ergeben innerhalb der 2D Ebene die in Abb. 4.3 dargestellte
Fermifldche [63]. Zusétzlich zu einer lochartigen 2D Fermifliche ergibt die Rechnung
noch zwei gewellte eindimensionale Binder. Das 2D Orbit wurde sowohl mit magneti-
schen Quantenoszillationen als auch mit AMRO-Messungen untersucht [32,63,65,66].
Die Messungen ergaben eine extremale Fermiquerschnittsfliche des Orbits von etwa
5% der 2D Brillouinzone. Dies ist nur etwa ein Drittel der Fliche des berechneten Or-
bits. Die Lage der berechneten Fermifliche im k-Raum wird durch die Messungen gut
bestitigt, die Fermifliche ist jedoch deutlich elliptischer als vorhergesagt.

Die 2D elektronische Struktur zeigt sich in einer starken Anisotropie vieler physika-
lischer Groflen. Aufler der Anisotropie der Leitfahigkeit sind auch die kritischen Felder
B¢, und By, das Irreversibilitdtsfeld By, die Kohédrenzlinge & und die magnetische
Eindringtiefe A stark richtungsabhingig. So ergibt sich z. B. bei T" = 0,45 K ein Wert
von By,!l = 9,5 T fiir Magnetfelder innerhalb der ET-Ebenen und von B~ = 0,85 T
fiir Felder senkrecht zu den Ebenen [53].

Das B-T-Phasendiagramm (Abb. 4.4) des supraleitenden Zustandes bei Umgebungs-
druck wird in [53] ausfiihrlich beschrieben. Dabei wird mit verschiedenen Messme-
thoden die Temperaturabhingigkeit der kritischen Felder der Supraleitung ermittelt.
Das untere kritische Feld ergibt sich aus Messungen der Magnetisierung mit einem

4 ' | ' T ' | ' T
p"-(ET),SF.C HFEFFSGS B Lk k -Ebene
Bee
- g -\-|_"'-_ P
3‘ b normalleitendear Bareich
e |
o 2 i 5f 1
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I . N, -2
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'-'-?-_‘ xhk
5 . b ‘!l
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0 ; ! s+ 9] Ch cﬂvxw -
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Abbildung 4.4: B-T-Phasendiagramm von [3"-(ET),SF5;CH,CF,SO3 aus [53]. Die ge-
strichelte Linie ist ein quadratischer Fit an die Werte fiir B., aus der spezifischen
Wirme. Aus den anderen Messgréflen erhélt man das Irreversibilitéitsfeld Bj,,.
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SQUID-Magnetometer [67], das obere kritische Feld B, aus Messungen der spezifi-
schen Wirme [64]. Zur genauen Ermittlung des oberen kritischen Feldes sind Wider-
standsmessungen nur eingeschrinkt geeignet. Grund hierfiir ist, dass der supraleitende
Ubergang in 2D organischen Supraleitern aufgrund der geringen Kohiirenzlingen durch
supraleitende Fluktuationen stark verbreitert ist?. Dies fiihrt im normalleitenden Be-
reich zu einer Erh6hung der Leitfahigkeit oberhalb T, ( [68], Seite 311f.). Diese fluktua-
tionsbedingte zusitzliche Leitfahigkeit ist in gewdhnlichen Metallen vernachlissigbhar,
da dort erstens die Kohérenzldngen deutlich grofier und zweitens die normalleitenden
Widerstdnde mehrere Grolenordnungen kleiner sind. Dariiberhinaus verschwindet der
Widerstand auch im supraleitenden Bereich nicht sofort, da in der Shubnikovphase
die Flussschlduche zunichst sehr leicht beweglich bleiben und die dadurch auftretende
Dissipation einen endlichen Widerstand erzeugt. Der Widerstand verschwindet somit
direkt unterhalb B, nicht sofort. Wihrend deshalb der Absolutwert von By aus Wider-
standsmessungen mit einer gewissen Unsicherheit behaftet ist, kann die Temperatur-
oder Winkelabhéngigkeit von B, bestimmt werden, indem ein charakteristischer Punkt
der Messkurve (erstes Einsetzen der Supraleitung, 50% vom normalleitenden Wert,
usw.) ausgewertet wird.

Man erhilt fiir die nach T" = 0 extrapolierten kritischen Felder fiir Magnetfelder
senkrecht zu den hochleitfihigen Schichten stark unterschiedliche Werte: B4 = 3,5(5) T
und BZ; = 2,0(5) mT. Das untere kritische Feld B, ist dabei so klein, dass es in der
Auftragung von Abb. 4.4 nicht aufgelost werden kann. Aus den kritischen Feldern leitet
sich {iber die Beziehung [68]

B Ink
BCQ - 2K2

(k>1) (4.1)

ein Wert fiir den Ginzburg-Landau-Parameter k* ~ 59 fiir Felder senkrecht zu den
supraleitenden Ebenen ab, d.h. 5”-(ET),SF;CHyCF,SO; ist ein ausgepriagter Supra-
leiter 2. Art. Daraus ergibt sich eine Kohérenzlinge innerhalb der leitfihigen Ebenen
von &l = /@, /27 B), &~ 10 nm. Bei Magnetfeldern, die innerhalb der Ebenen angelegt
werden, sind die Werte fiir die kritischen Felder experimentell nur schwer zugénglich, da
sie aufgrund der Anisotropie der Probe nochmals deutlich unterschiedlicher sein sollten.
B(U] liegt nach SQUID-Messungen in der GroBenordnung von 10 uT [69]. Fiir das obere
kritische Feld BL‘Q liegen keine Ergebnisse aus Messungen der spezifischen Warme oder
aus Magnetisierungsmessungen, wie sie z. B. in [70] beschrieben sind, vor. Insbesondere
Magnetisierungsmessungen sind in diesem Feldbereich nur schwer moglich. Simultane
Messungen der spezifischen Wirme und des Widerstandes an x-(ET),Cu[N(CN),|Br
fiir Felder innerhalb der hochleitfihigen Ebenen zeigen eine gute Ubereinstimmung von

Bl':z aus Messungen der spezifischen Wirme und Bl':z aus dem Wendepunkt im Wider-

2Deshalb ist auch der Wert von T, aus dem Einsetzen der Supraleitung im resistiven Ubergang
(5,2-5,5K) deutlich hoher als der Wert aus Messungen der spezifischen Wiarme (4,4 K).
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standsverlauf beim supraleitenden Ubergang? [72]. Mit diesem Kriterium ergibt sich ein
oberes kritisches Feld bei 0,4 K (vgl. Abb. 5.15) von 13,1 T. Mit diesem Wert* fiir BL‘Q

ergibt sich fiir die Kohirenzlinge senkrecht zu den Ebenen: £+ = <I>0/27rBl|2§H /A 2,5nm.
&+ ist also auch in diesem System im Bereich des Ebenenabstandes ¢ = 1,74 nm.

Aufgrund der oben erwidhnten Flussbewegung in der Shubnikovphase erhélt man aus
Messungen der AC-Suszeptibilitit auch nicht direkt das obere kritische Feld, sondern
das Feld, bei dem das Flussschlauchgitter der aufien angelegten Magnetisierungsénde-
rung nicht mehr folgt. Da die Flussschlduche in dieser Substanzklasse nur vergleichswei-
se schwach verankert sind, ergibt sich ein grofler Feldbereich, in dem das Flussschlauch-
gitter beweglich oder fliissig bleibt. Nur unterhalb einer charakteristischen Temperatur
bzw. eines charakteristischen Feldes sind die Flussschlduche unbeweglich und folgen
nicht mehr reversibel der angelegten Magnetisierungséinderung. Dieser Ubergang wird
als Irreversibilititslinie oder Schmelzlinie des Flussgitters bezeichnet. Es handelt sich
hier allerdings nicht um einen eindeutig definierten Phaseniibergang; die Bestimmung
des Wertes von B;,, hangt sowohl von der verwendeten Auswertemethode als auch vom
Auswertekriterium ab. Im Widerstand markiert die Irreversibilitidtslinie den Punkt, an
dem der Widerstand verschwindet.

3Fiir diese Magnetfeldorientierung ist der zusitzliche Widerstand durch Flussschlauchbewegung
unterhalb B¢, deutlich verringert, da die Flussschlduche aufgrund der Schichtstruktur zusétzlich fest-
gehalten werden (,intrinsic pinning“) [71]. Deshalb ist dieses Kriterium nur zur Bestimmung von By
bei © = 90° geeignet.

“Der Wert fiir B(UQ bei T = 0 sollte maximal 5-10% grofler sein.
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5 Ergebnisse und Diskussion

5.1 Magnetfeldinduzierter Metall-Isolator-
Ubergang

In diesem Kapitel soll der Widerstand von "-(ET),SF5CHCF9SO3 senkrecht zu den
hochleitfahigen Schichten in hohen Magnetfeldern untersucht werden. Wahrend in Me-
tallen der Widerstand normalerweise durch die kohirente Bewegung von Elektronen
in Blochzustéinden beschrieben werden kann, besteht in zweidimensionalen organi-
schen Metallen die prinzipielle Moglichkeit eines inkohédrenten Transportmechanismus
[30,31] (vgl. Kapitel 2.5). Im ersten Teil dieses Kapitels (5.1.1) wird gezeigt, dass die
Temperatur- und Feldabhéngigkeit des Widerstandes tatsdchlich von einem einfachen
Fermifliissigkeitsverhalten abweicht. Fiir hohe Felder und tiefe Temperaturen nimmt
der Widerstand zu tiefen Temperaturen zu, die Substanz wird isolierend. Da bei Mes-
sungen des Magnetowiderstandes von 3"-(ET),SF5CHyCF,SO3 SAH-Oszillationen mit
Osrillationsamplituden bis iiber 300 % auftreten, muss vor einer weitergehenden Analy-
se zuerst der nichtoszillierende Anteil des Widerstandes R}, aus den Messungen korrekt
extrahiert werden. Der beobachtete feldinduzierte MI-Ubergang kann mit einem dy-
namischen Skalenverhalten beschrieben werden, wie es bei Quantenphaseniibergéingen
erwartet wird (Kapitel 5.1.2). In Abschnitt 5.1.3 wird die Abhiingigkeit dieses MI-Uber-
gangs vom Winkel © sowohl bei Umgebungsdruck' als auch unter hydrostatischem
Druck bis etwa 9 kbar untersucht. Abschliefflend wird in Kapitel 5.1.4 gezeigt, dass die
Ergebnisse konsistent im Szenario inkohérenten Transports aus Kapitel 2.5 beschrieben
werden konnen.

5.1.1 Magnetotransport zwischen den Ebenen

Bei Messungen des Magnetowiderstandes von 3”-(ET)ySF5;CHyCF2,SO5; werden SdH-
Osrzillationen mit ungewohnlich grofler Amplitude beobachtet. Abbildung 5.1 zeigt sol-
che Messungen fiir Magnetfelder bis zu B = 28T bei verschiedenen Temperaturen

!Unter Umgebungsdruck bzw. p = 0 wird hier und im Folgenden stets der *He-Dampfdruck der
jeweiligen Temperatur im Probenraum verstanden.
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zwischen 0,4 und 4,2 K. Messungen des dHvA-Effekts lassen sich im Rahmen der in
Kapitel 2.3 beschriebenen modifizierten LK-Theorie fiir 2D Systeme quantitativ be-
schreiben [32]. Die Oszillationen im Magnetowiderstand sind ebenfalls stark anhar-
monisch. Im Inset von Abb. 5.1 ist Ao /o fiir T = 0,44 K aufgetragen. Die Oszilla-
tionen zeigen ein scharfes Maximum und ein verrundetes Minimum. Dies entspricht
nach Beziehung (2.18) gerade der steilen bzw. der flachen Flanke des umgekehrten
Sidgezahns im dHvA-Signal. Zur Verdeutlichung wurde das SdH-Signal nach Formel
(2.18) in ein dHvA-Signal umgerechnet (gestrichelte Linie). Hier sieht man direkt das
erwartete sdgezahnférmige dHvA-Signal, das in Magnetisierungsmessungen beobachtet
wird [32]. Die Verrundung des ségezahnformigen Signals wird durch die endliche Tem-
peratur und die endliche Streurate in der Probe hervorgerufen. Der nichtoszillierende
Anteil zum Magnetowiderstand Ry, in Abb. 5.1 wurde aus einem Polynomfit 3. Gra-
des bei einer Auftragung 1/R iiber 1/B gewonnen. Ob auf diese Weise Ry, bei dieser
Probe sinnvoll bestimmt werden kann, wird im Folgenden untersucht. In den ersten
SdH-Untersuchungen an ("-(ET),SF5CHyCF5SO3 wurde der Hintergrundwiderstand
ebenfalls aus einem Polynomfit an die Messdaten gewonnen. Dies fiihrte in hohen Fel-
dern ab 20T zu einer scheinbaren Verringerung der SdH-Amplitude [65]. Auch eine
alternative Bestimmung des Hintergrundwiderstandes aus dem Mittelwert zwischen
Maxima und Minima der Oszillationen brachte keine Verbesserung der Ergebnisse in
hohen Feldern [73].

Verbesserte Ermittlung des Hintergrundwiderstandes

Um die Feld- und Temperaturabhéngigkeit der SAH-Oszillationen richtig beschrei-
ben zu kénnen, kommt also bei der Auswertung der Messungen der Bestimmung des
Hintergrundwiderstandes Ry, eine besondere Bedeutung zu. Nur wenn der genaue Ver-
lauf des nichtoszillierenden Anteils zum Magnetowiderstand bekannt ist, kann das SdH-
Signal Ao /oq richtig ermittelt werden. Bei richtiger Wahl von R}, kann eine direkte
Proportionalitiit zwischen Ao /oq und B? 9M /0B erreicht werden, wie das Beziechung
(2.18) erwarten ldsst. Das ermdglicht dann umgekehrt auch eine Bestimmung des Hin-
tergrundwiderstandes aus einem Vergleich der Widerstands- und der Magnetisierungs-
messung an einer Probe, wenn man die Giiltigkeit von (2.18) auch fiir grofie Oszillati-
onsamplituden in Ao /oy annimmt.

Um die beiden Messgrofien an einer Probe unter identischen Bedingungen direkt
vergleichen zu kénnen, wurde in einer Messung simultan Widerstand und Magnetisie-
rung gemessen. Bei getrennten Messungen ist nicht vollig auszuschlieflen, dass sich bei
den jeweiligen Abkiihlvorgéngen die Kristallqualitdt und damit die Dingletemperatur
geringfiigig dndert. Die genaue Messanordnung ist in Kapitel 3.1 beschrieben. Abbil-
dung 5.2 zeigt die Resultate dieser Messung bei abnehmendem Feld. Fiir die Untersu-
chung der Magnetisierung mit dem Drehmomentmagnetometer darf das B-Feld nicht
direkt in Richtung einer Symmetrieachse der Fermifliche zeigen. In dieser Richtung
ist 0F /00 = 0 und damit verschwindet nach Gleichung (3.1) das resultierende Dreh-
moment. Andererseits sollte die Richtung des Magnetfeldes von dieser Symmetrieachse
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Abbildung 5.1: Magnetowiderstand von Probe A bis 28 T. Die diinne Linie ist der Hin-
tergrundwiderstand Ry, fiir 0,44 K, ermittelt aus einem Polynom 3. Grades. Im Inset ist
das resultierende SdH-Signal Ao /o fiir 0,44 K eingezeichnet. Die Daten wurden zusétz-
lich nach Formel (2.18) umgerechnet. Die gestrichelte Linie im Inset sollte proportional
zum entsprechenden dHvA-Signal in dieser Probe sein.

auch nicht zu stark abweichen, um die Amplitude der dHvA-Oszillationen nicht zu grof§
werden zu lassen. Das soll den Einfluss nichtlinearer Effekte bei der Messung mit dem
Drehmomentmagnetometer minimieren und eine daraus resultierende Verzerrung der
Kurvenform vermeiden. Der fiir diese Messung eingestellte Winkel © = 0,4° erfiillt die-
se Bedingungen, die maximale Drehmomentséinderung wihrend einer Oszillation war
kleiner 0,4 %. Dies ist weniger als der typische Linearititsbereich solcher Federn, der
nach [54] etwa 1% betrédgt. Schlieflich ist die Winkeldnderung wéhrend einer Oszil-
lation so gering, dass die Drehmomentinstabilitit ebenfalls keine Rolle spielen sollte.
Die Struktur in der Magnetisierungskurve bei kleinen Feldern (7 < 0) kommt vom
supraleitenden Ubergang und ermdaglicht eine Festlegung des Vorzeichens von M. In
Ubereinstimmung mit [32] ergibt sich fiir M eine Kurvenform, die einem umgekehrten
Sédgezahn entspricht.

Im Inset von Abb. 5.2 ist die Ableitung des dHvA-Signals multipliziert mit B? mit
dem SdH-Signal direkt verglichen. Wie in (2.18) vorausgesagt, liegen die Kurven e-
xakt aufeinander, wenn man den in Abb. 5.2 eingezeichneten Hintergrundwiderstand
annimmt. In diesem 2D System mit konstantem chemischen Potential scheint also, wie
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Abbildung 5.2: Simultane Messung von Magnetisierung und Widerstand von Probe B
bei 1" = 0,40 K bis 28 T. Die gestrichelte Linie ist der geeignete Hintergrundwiderstand
Ry, um beide Messungen konsistent zu beschreiben. Inset: SdH-Signal Ao /oy und zum
Vergleich B?dM /dB. Entsprechend (2.18) sind die Kurven bis auf einen Skalierungs-
faktor identisch.

bereits in Kapitel 2.4 vermutet, die Beziehung (2.18) auch fiir grofie Oszillationsampli-
tuden giiltig zu bleiben. Ein einfacher Polynomfit hitte kleinere Werte fiir R, ergeben
und somit zu einer zu geringen SAH-Amplitude in hohen Magnetfeldern gefiihrt. Fiir ei-
ne andere Probe mit geringerer Oszillationsamplitude sind ebenfalls Magnetisierungs-
und Widerstandsmessungen durgefiihrt worden, allerdings nicht simultan [74]. Hier
musste Ry, in der Groflenordnung der Widerstandsmaxima angenommen werden, um
die Oszillationen in Ao /oy mit der Feldabhingigkeit von B2dM/dB in Ubereinstim-
mung bringen zu kénnen. Dies ist nur deshalb mdglich, da in 5"-(ET)sSF5CHyCF2SO4
ein 1D und ein 2D Band koexistieren (vgl. Kapitel 4). Wihrend zum Gesamtwiderstand
beide Bénder beitragen, ist zur Auswertung der SAH-Oszillationen nur der Hintergrund-
widerstand R}, relevant, der auf die 2D Béander zuriickzufiihren ist. Bei Proben hoher
Qualitét, die eine geringe Streuzeit und somit grofle SAH-Oszillationen zeigen, ist auch
der Beitrag zur Leitfdhigkeit aus dem 2D Band grof}. In diesem Fall sollte ein Poly-
nomfit eine gute Ndherung an den wirklichen Wert darstellen. Nimmt die Leitfahigkeit
im 2D Band ab, kann der Beitrag des 1D Bandes den gesamten Hintergrundwiderstand
entscheidend beeinflussen. Dies erkldrt zumindest qualitativ, dass R}, bei Proben mit
groflen Oszillationsamplituden in der Regel anndhernd richtig aus einem Polynomfit ge-
wonnen werden kann. Dariiberhinaus liefert die Bestimmung von Ry, so einen indirekten
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experimentellen Nachweis des 1D Bandes.

Die Probe A, deren Messung in Abb. 5.1 dargestellt ist, zeigt sehr grofie Oszillationen
im Magnetowiderstand. Deshalb kann der Hintergrundwiderstand wie oben beschrieben
als Polynomfit an die Messdaten ermittelt werden. Wie fiir eine Probe hoher Qualitét
erwartet, folgt die Feldabhéngigkeit der SAH-Oszillationen gut dem nach Formel (2.17)
vorhergesagten Verlauf. Zu hohen Feldern verbleibt allerdings auch bei den Messungen
mit sehr groflen Oszillationsamplituden eine gewisse Unsicherheit im ermittelten Wert
von Ry,. Eine vergleichende dHvA-Messung, um diese Unsicherheit auszuschlieflen, wur-
de bei dieser Probe nicht durchgefiihrt. Die so fiir die unterschiedlichen Temperaturen
ermittelten Hintergrundwiderstéinde sind in Abb. 5.3 gezeigt. Wéahrend fiir kleine Felder
der Widerstand mit abnehmender Temperatur abnimmt, erkennt man in hohen Feldern
und tiefen Temperaturen einen Anstieg des Widerstands zu tiefen Temperaturen. Fiir
tiefe Temperaturen ist der Widerstandsanstieg im Magnetfeld nahezu exponentiell.

Abweichung von der semiklassischen Beschreibung

Nun wird untersucht, ob der Hintergrundwiderstand im Rahmen der semiklassischen
Beschreibung verstanden werden kann. Zunéchst erwartet man in diesem Modell fiir
einen Strom parallel zum angelegten Magnetfeld — wie hier vorliegend — {iberhaupt
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Abbildung 5.3: Hintergrundwiderstand von Probe A in logarithmischer Auftragung.
R, steigt fiir die Messungen bei tiefen Temperaturen nahezu exponentiell zu hohen
Feldern an. Inset: Auftragung der Daten normiert mit dem auf B = 0 extrapolierten
Wert des Hintergrundwiderstandes nach Gleichung (5.1). Die Daten bei hohen Feldern
und tiefen Temperaturen weichen von dem vorhergesagten universellen Verhalten ab.
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keinen Magnetowiderstand. Abhéingig von der genauen Topologie der Fermifliche kann
das Auftreten eines Magnetowiderstandes aber auch klassisch begriindet werden [75].
Die Temperatur- und Feldabhéngigkeit des Magnetowiderstandes unter der Annah-
me einer feldunabhéngigen Streuzeit wird dann durch das Kohlersche Gesetz [76, 77|

beschrieben:
R(B,T) B .
R(0,7) _f<R(0,T)>' (5.1)

Trigt man nun R,/R(0) iiber B/R(0) fiir die gemessenen Temperaturen auf, soll-
ten die Messkurven mit einer universellen Funktion f beschreibbar sein. Dies wird in
vielen Metallen auch beobachtet, allerdings sind Verletzungen des Kohlerschen Ge-
setzes sowohl in gewohnlichen Metallen wie Aluminium oder Indium [78] als auch in
Hochtemperatursupraleitern [47] und organischen Metallen [28] bekannt. Zur Uber-
priifung dieser Regel in "-(ET),SF;CHyCF,SO3 wurde Ry, auf B = 0 extrapoliert,
der tatsichliche Widerstand der Probe verschwindet bei B = 0 aufgrund der Supra-
leitung in der Probe. Im Inset von Abb. 5.3 sind die Daten skaliert aufgetragen. Nur
die Kurven bei den drei hoéchsten Temperaturen konnen anndhernd durch eine ge-
meinsame Funktion f beschrieben werden, die Kurven bei tiefen Temperaturen steigen
zu hohen Feldern deutlich stirker an als nach Kohlers Gesetz vorhergesagt. Es liegt
in dieser Substanz also in der Tat ein feldinduzierter MI-Ubergang vor, der im Rah-
men der Fermifliissigkeitstheorie nicht erkldrt werden kann. Mogliche Ursachen dieses
Nichtfermifliissigkeitsverhaltens sollen in den néchsten Abschnitten diskutiert werden.

5.1.2 Dynamisches Skalenverhalten

Eine Erhohung des Gesamtwiderstandes ist moglich, wenn die Fermifliche aufgrund
einer Spin- oder Ladungsdichtewelle im 1D Band rekonstruiert und nicht mehr zur
Leitfahigkeit beitrigt. Gegen einen solchen Mechanismus spricht, dass in den MQO kei-
ne Anderungen beobachtet werden, die mit einer rekonstruierten Fermifliiche verbunden
sein sollten. Eine Dichtewelle muss allerdings nicht notwendigerweise zu einer Verénde-
rung in der Frequenz der MQQO fiihren. Ein Beispiel hierfiir ist das organische Metall
a-(ET)sKHg(SCN),4, bei dem in tiefen Temperaturen ein Zusatzbeitrag zum Wider-
stand aufgrund einer Dichtewelle beobachtet wird [79,80]. In dieser Substanz koexistie-
ren wie in $"-(ET),SF5CHyCF,SO3 ein- und zweidimensionale Biander, von denen die
1D Fermifldche aufgrund einer Ladungsdichtewelle bei etwa 10 K rekonstruiert [5,81].
Die Rekonstruktion verdndert dabei die Fermifliche gerade so, dass die Fliche des 2D
Orbits und somit die Frequenz der MQO unverdndert bleibt. Die 2D Bénder sorgen
in dieser Substanz auch fiir eine metallische Leitfihigkeit zu tiefen Temperaturen. Im
Gegensatz dazu ist das isolierende Verhalten in "-(ET),SF;CHyCF,SO3 aber nicht
allein auf das 1D Band beschrinkt. Der Vergleich der Magnetisierungs- und der Wi-
derstandsmessung an einer Probe zeigt klar, dass auch der nichtoszillierende Anteil des
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Magnetowiderstandes des 2D Bandes isolierend wird. Das Auftreten einer feldinduzier-
ten Dichtewelle scheint damit zur Erklarung des Verhaltens in f”-(ET),SF5CH,CF5SO3
nicht geeignet zu sein.

Ein weiterer Erklarungsansatz beruht auf der Existenz eines periodischen Potentials
innerhalb der einzelnen Ebenen [82]. Ein senkrecht zu den Ebenen angelegtes Ma-
gnetfeld konnte dann ausgehend von dem Potential innerhalb der Schichten zu einem
periodischen Potential in Richtung des Magnetfeldes fiihren. Dadurch kime es zu einer
Lokalisierung der Elektronen unter der Voraussetzung, dass das entstandene Potential
stiarker als das ["Jberlappintegral2 t. zwischen den Ebenen und die Periode des Potentials
inkommensurabel mit dem Ebenenabstand ist. Das Verhéltnis zwischen Wellenvektor
des periodischen Potentials und dem Ebenenabstand hingt vom Winkel © des ange-
legten Magnetfeldes ab. Fiir bestimmte Winkel sollte das Verhiltnis kommensurabel
und die Lokalisierung der Ladungstriger aufgehoben sein. Dies wird im néchsten Ab-
schnitt untersucht. Ursache fiir dieses periodische Potential konnte z. B. wiederum eine
Dichtewelle sein, fiir die es aber keinerlei Hinweise aus den vorliegenden Messungen
gibt. Ob ein anderer Mechanismus in 3"-(ET),SF5CHyCF2SOj3 zu einem solchen Sze-
nario fithren konnte, ist unklar, allerdings zeigen die Messungen keine Anzeichen eines
solchen periodischen Potentials.

In [83] wird das isolierende Verhalten von "-(ET)sSF5CHoCF2SO3 in hohen Feldern
als Folge der Energieliicke fuww, = hieB/m, zwischen den Landauzylindern im Magnet-
feld erkldart. Wéahrend in 3D Systemen immer mehrere Landauzylinder die Fermifliche
schneiden, ist das Verhalten in 2D Systemen fiir hohe Magnetfelder nur von dem Lan-
dauniveau mit € & ep bestimmt [40]. In extrem zweidimensionalen Systemen wire das
System nur metallisch, wenn sich ein Landauniveau gerade an der Fermikante befindet.
Diese Bedingung ist am Minimum des Magnetowiderstandes bei den SAH-Oszillationen
erfiillt. Wenn das chemische Potential konstant ist und gerade zwischen zwei Landauni-
veaus liegt, ist nur thermisch aktivierte Leitfdhigkeit moglich mit einer Energieliicke in
der GroBenordnung des Landauniveauabstandes fiw.. Dieses Szenario ist vergleichbar
mit dem Verhalten intrinsischer Halbleiter, in denen die Leitfihigkeit von der Zahl der
thermisch angeregten Ladungstriger n abhingt:

o ocnoce Bel2knl (5.2)

Somit sollte der Widerstand an den Maxima der Quantenoszillationen isolierend sein,
an den Minima sollte sich das System wie ein gewOhnliches 2D Metall verhalten. Die
Energieliicke fiw, wird effektiv durch die Breite des Landauniveaus %/7 verringert. Die
Werte fiir die resultierende Energieliicke E, aus [83] sind in Abb. 5.4 aufgetragen. Die
gestrichelte Gerade entspricht dem Landauniveauabstand fw, (durchgezogene Gera-
de), vermindert um einen konstanten Wert AE =~ 3f/7. Insgesamt erwartet man somit

2Bei "-(ET),SF5CH,CF,S0s5 ist ¢, das Uberlappintegral t | zwischen den Ebenen. Diese Notation
wird im Folgenden beibehalten.
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Abbildung 5.4: Feldabhéngigkeit der Energieliicke F, eines aktivierten Verhaltens nach
Beziehung (5.2) am jeweiligen Maximum der Oszillationen im Widerstand. Eingezeich-
net sind die Daten aus Ref. [83] und Daten fiir Probe B1 bei verschiedenen Winkeln ©.
Die durchgezogene Gerade entspricht einer Energieliicke in der Gréfie des Abstandes der
Landauniveaus fiw.. Die gestrichelte Linie ist um einen konstanten Offset AE =~ 3h/1
verschoben. Im Inset ist fiir drei Oszillationsmaxima der Widerstand halblogarithmisch
gegen die inverse Temperatur aufgetragen. Die Geraden sind nach (5.2) an die Daten
angepasst.

abhingig vom genauen Wert der Streuzeit 7 isolierendes Verhalten oberhalb 15 20T.
In allen untersuchten Proben konnte allerdings schon fiir Felder oberhalb etwa 4T ein
Anstieg im Widerstand zu tiefen Temperaturen beobachtet werden. Dies ist in Abb. 5.4
am Beispiel von Probe B1 gezeigt. Im Inset von Abb. 5.4 ist der Widerstand fiir ver-
schiedene Oszillationsmaxima halblogarithmisch gegen die inverse Temperatur aufge-
tragen. Daraus ergeben sich nach Gleichung (5.2) Werte fiir die effektive Energieliicke
E,*. Die Feldabhingigkeit von E, weicht signifikant vom vorhergesagten Verhalten ab.
Fiir Proben mit geringerer Qualitéit, d. h. kleinerer Streuzeit 7, sollte E, verringert sein
und das isolierende Verhalten sollte erst in hoheren Feldern auftreten. Bei einer Probe
geringerer Qualitit [74] und somit auch geringerer Oszillationsamplitude findet man
allerdings ein isolierendes Verhalten im gleichen Feldbereich wie bei Probe A (Inset von

3Bei tiefsten Temperaturen und hohen Feldern wird grundsitzlich eine Sittigung des Widerstandes
beobachtet, wie spéter noch gezeigt wird.
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Abb. 5.5). Aulerdem zeigt sich hier auch ein ausgeprégtes isolierendes Verhalten in den
Minima der Quantenoszillationen. Dies deutet darauf hin, dass eher der nichtoszillie-
rende Anteil des Widerstandes Ry, als ein ,Landaugap® fiir das isolierende Verhalten
verantwortlich ist. Weiterhin sollte die Grofie der Energieliicke in diesem Ansatz ana-
log zur effektiven Masse winkelabhéngig sein, d.h. das isolierende Verhalten miisste
fiir © > 45° verschwinden. Analog zum Verhalten in Feldern kleiner 20 T ist dies je-
doch nicht der Fall, wie in Kapitel 5.1.3 gezeigt wird. Eine weitere Komplikation bei
dieser vorgeschlagenen Erklirung ist, dass die Leitfidhigkeit des 1D Bandes verschwin-
den muss, um isolierendes Verhalten zu erhalten. In [83] wird deshalb das Auftreten
einer Spindichtewelle vorgeschlagen, die mit einem Maximum im Widerstand bei etwa
50 K begriindet wird. Dieses Maximum tritt allerdings normalerweise bei Proben gu-
ter Qualitdt nicht auf und wurde insbesondere bei allen hier gezeigten Proben nicht
beobachtet.

MI-Uberginge werden auch im Zusammenhang mit Quantenphaseniibergingen in-
tensiv untersucht. Der MI-Ubergang kann dann als kontinuierlicher Phaseniibergang bei
T = 0 in Abhéngigkeit eines Kontrollparameters beschrieben werden. In vielen Syste-
men kann der Ubergang von metallischem oder supraleitendem Verhalten mit endlicher
Leitfahigkeit bei T" = 0 zu isolierendem Verhalten mit verschwindender Leitfihigkeit
an einem solchen Parameter festgemacht werden [25, 84, 85]. Bei den jeweiligen Sy-
stemen wurde als Kontrollparameter entweder die Ladungstrédgerkonzentration, Druck
oder die Unordnung im System angenommen. Ein Beispiel fiir einen solchen MI-Uber-
gang ist der Mott-Hubbard-Ubergang in mit Phosphor dotiertem Silizium. Dort wurde
abhéngig von der Phosphor- und damit der Ladungstrigerkonzentration metallisches
Verhalten oder ein Mott-Isolator gefunden [25]. Ublicherweise kann in solchen Syste-
men der Widerstand auf eine universelle Funktion des Kontrollparameters und der
Temperatur skaliert werden, und zwar sowohl auf der metallischen als auch auf der iso-
lierenden Seite des Ubergangs [26]. Ein solches Skalenverhalten mit dem Magnetfeld B
als Kontrollparameter wurde auch fiir den magnetfeldabhéingigen Supraleiter-Isolator
(SI)-Ubergang in stark ungeordneten 2D Filmen gefunden [84, 86,87]. In diesen Sys-
temen kann der Widerstand mit einer universellen Funktion f auf der supraleitenden
und der isolierenden Seite des Ubergangs beschrieben werden:

R=R.f((B - B.)/T"). (5.3)

B, ist hier das kritische Feld des Quantenphaseniibergangs bei 7" = 0. Der Widerstand
am kritischen Feld R. sollte eigentlich temperaturunabhéngig sein. Meist ist der kri-
tische Widerstand aber eine Funktion der Temperatur R, = R, (1) [87]. Der kritische
Exponent des Ubergangs x = 1/zv setzt sich zusammen aus dem kritischen Exponen-
ten v, der die Divergenz der Kohirenzlinge am Ubergang bei T = 0 beschreibt, und
dem dynamischen kritischen Exponenten z, der die Auswirkung endlicher Temperatu-
ren beriicksichtigt. In 2D Filmen wurden Werte von z = 1 und v > 1 vorhergesagt und
auch beobachtet (v ~ 1,3) [84,86]. Bei neueren Messungen an diinnen Wismutschich-
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Abbildung 5.5: Skalierte Auftragung der Daten fiir R, aus Abb. 5.3. Der Widerstand
wurde dazu auf den jeweiligen Widerstandswert R, (T) am kritischen Magnetfeld nor-
miert. Die Daten skalieren mit B, = 3,5T und k£ = 0,65 auf eine universelle Kurve.
Inset: Magnetowiderstand fiir eine Probe mit geringerer Oszillationsamplitude bei ver-
schiedenen Temperaturen bis 33 T (aus [65]).

ten ergaben sich Abweichungen von diesen Werten, die eine komplexere Beschreibung
notig machen [87].

Ein solches dynamisches Skalenverhalten mit dem Magnetfeld als Kontrollparame-
ter kann auch das Verhalten des Magnetowiderstandes in f"-(ET),SF5CH,CF5SO3 be-
schreiben. Die Daten wurden dazu auf die jeweiligen Widerstandswerte R, fiir B = B,
normiert. Abbildung 5.5 zeigt die skalierten Daten mit einem kritischen Exponenten
k = 0,65 und einem kritischen Magnetfeld B. = 3,5T*. Die skalierte Auftragung der
Daten erstreckt sich iiber einen Bereich von annihernd 2 Groflenordnungen im Hinter-
grundwiderstand und von etwa einer Groflenordnung im Magnetfeld und in der Tem-
peratur. Abweichungen vom universellen Verhalten bei tiefen Temperaturen und hohen
Magnetfeldern kénnen mit der Unsicherheit bei der Bestimmung des Hintergrundwider-
standes Ry, (B) zusammenhéngen. Die endliche Leitfihigkeit der Probe sollte in diesem
Szenario nur von thermisch aktivierten Hiipfprozessen herriithren, d. h. fiir 7" — 0 sollte
der Widerstand in hohen Feldern divergieren. Dies wird bei 5”-(ET),SF;CHyCF,SO3
allerdings nicht beobachtet, dort scheint der Widerstand zu tiefen Temperaturen zu
siattigen (vgl. auch [53]) und die skalierte Auftragung bei hohen Feldern und tiefen

4Die Daten lassen sich auch mit etwas htheren Werten von B, = 4 T und & = 0,7 sinnvoll skalieren.
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Abbildung 5.6: Skalierte Auftragung des Hintergrundwiderstandes R, der deuterierten
Probe D1 fiir Magnetfelder bis 28 T und tiefste Temperaturen bis 40 mK. Die Daten
bis einschliefflich 0,5 K kénnen mit B, = 4T und k = 0,65 auf eine universelle Kurve
skaliert werden. Bei tieferen Temperaturen steigt der Widerstand deutlich schwicher
an als nach der universellen Kurve erwartet.

Temperaturen ist nicht mehr méglich. Abbildung 5.6 zeigt eine skalierte Auftragung des
Hintergrundwiderstandes der Probe D1 mit deuterierten ET-Molekiilen. Hier wurden
Messungen zwischen 40 mK und 1,3 K durchgefiihrt. Die Daten oberhalb etwa 0,4 K
lassen sich mit nahezu identischen Parametern (B, = 4T, k = 0,65) skalieren. Die
Daten bei tieferen Temperaturen weichen jedoch deutlich von diesem universellen Ver-
halten ab, der Widerstand steigt schwécher als erwartet. Ein vergleichbares Verhalten
wurde auch bei 2D supraleitenden Filmen beobachtet [86] und mit der Ankopplung des
Systems an ein dissipatives Bad erkldrt. Moglicherweise wird die Leitfihigkeit zu tiefen
Temperaturen durch einen zweiten Transportmechanismus bestimmt, der in héheren
Temperaturen nur einen verschwindend geringen Beitrag zu o liefert. Dabei konnte bei
["-(ET)9SF5CHyCF2SO3 den 1D Béndern eine entscheidende Bedeutung zukommen.

Der Wert von s ~ 0,65 ist vergleichbar mit Resultaten beim SI-Ubergang in 2D
ungeordneten Filmen mit x =~ 0,77. Ein direkter Vergleich zwischen ungeordneten 2D
Schichten und organischen Metallen ist jedoch nicht mdéglich. In den organischen Sys-
temen handelt es sich im Gegensatz zu den 2D ungeordneten Schichten um sehr reine
Einkristalle, withrend der Unordnung beim SI-Ubergang in 2D Filmen eine entschei-
dende Bedeutung zukommt. Dariiberhinaus handelt es sich dort um einen SI-Ubergang
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bei Transport innerhalb der Schichten und der Ubergang findet innerhalb der supra-
leitenden Phase statt, d.h. die gepaarten Elektronen werden lokalisiert [84]. Dieses
Modell sollte deshalb oberhalb von By nicht mehr anwendbar sein. In [88] wird aller-
dings ein weiterer Ubergang bei hoheren Feldern beobachtet, der moglicherweise mit
dem Aufbrechen der Cooperpaare verbunden ist und zu einem isolierenden Zustand
mit lokalisierten ungepaarten Ladungstriagern fithrt. In §"-(ET),SF5CH,CF5SO3 ist
das kritische Feld des MI-Ubergangs® mit BM!'~ 3,5~ 4T hoher als das obere kritische
Feld B, der Supraleitung. Es handelt sich somit vermutlich um einen MI- nicht um
einen SI-Ubergang, obwohl supraleitende Fluktuationen auch fiir Felder oberhalb 4 T
beobachtet werden koénnen. Der MI-Ubergang muss vermutlich auch in einer anderen
Universalititsklasse und mit anderen kritischen Exponenten beschrieben werden als in
2D Filmen. Im Feldbereich unterhalb BM! ist der Widerstand zumindest teilweise durch
Flussschlauchdynamik im supraleitenden Bereich des Supraleiters bestimmt. Somit ist
eine Skalierung der Daten fiir B < BM' nicht mehr sinnvoll.

5.1.3 Winkelabhiingigkeit des Metall-Isolator-Ubergangs

Um weitere Einsicht in die Ursache des isolierenden Verhaltens in hohen Magnetfeldern
zu erhalten, wurde die Winkelabhingigkeit des Magnetowiderstandes in hohen Feldern
sowohl bei Umgebungsdruck als auch unter hydrostatischem Druck bis etwa 10 kbar
untersucht.

Winkelabhingigkeit des MI-Ubergangs

Abbildung 5.7 zeigt die Winkelabhéngigkeit des Widerstandes bei B = 23 T fiir ver-
schiedene Temperaturen. Man erkennt neben den AMRO-Maxima bei hohen Feldern
SdH-Osrzillationen, die den AMRO-Strukturen iiberlagert sind. Wahrend die Daten fiir
T = 4,2K weitgehend oberhalb der Daten fiir 1,3 K liegen und die Probe somit me-
tallisch ist, steigt der Widerstand zu der tiefsten gemessenen Temperatur (7' = 0,4 K)
wieder an. Eine Ausnahme bilden hier die Winkel ©,,, an denen fiir den Spin-Splitting
Diampfungsterm gerade Rg = 0 gilt® (vgl. Kapitel 2.3). Dort ist die Aufspaltung der
beiden Sitze von Landauniveaus fiir die unterschiedlichen Spinsorten gerade maximal
und die 1. Harmonische in der LK-Formel (2.13) verschwindet. An diesen Winkeln ist
das isolierende Verhalten nahezu unterdriickt. Am 1. AMRO-Maximum bei © & 70° ist
die Probe fiir alle gemessenen Temperaturen isolierend. Dies ist allerdings keine Aus-
wirkung des MI-Ubergangs, sondern spiegelt nur die Tatsache wider, dass die AMRO-
Maxima fiir steigende Felder und abnehmende Temperaturen ausgepriigter werden [31].

SUm Verwechslungen mit dem kritischen Feld der Supraleitung zu vermeiden wird das kritische
Feld des feldinduzierten MI-Ubergangs auch BM! geschrieben.
6Bei Umgebungsdruck mit gue = 3,95 (vgl. Kapitel 5.2) gilt n > 3.
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Abbildung 5.7: Winkelabhingigkeit des Widerstandes von Probe B1 fiir B = 23T
und verschiedene Temperaturen. Bei etwa 70° ist das 1. AMRO-Maximum zu sehen,
fiir kleinere Winkel ausschliefllich SdH-Oszillationen. Der Bereich zwischen —75° und
—30° ist vergroflert dargestellt. Die Pfeile markieren die Winkel ©,, an denen die
fundamentale Oszillationsfrequenz verschwindet.

Die Temperaturabhingigkeit des Magnetowiderstandes wurde fiir die Probe B1 so-
wohl an einem dieser Winkel ©,, als auch zwischen diesen Winkeln untersucht. Fir
O = 0° ergibt sich das erwartete isolierende Verhalten in hohen Magnetfeldern. Die
Daten lassen sich — wie in Kapitel 5.1.2 beschrieben — mit identischen Parametern
wie fiir Probe A skalieren (Anhang: Abb. 7.3). Auch bei dieser Probe ergeben sich Ab-
weichungen vom universellen Verhalten bei tiefen Temperaturen und hohen Magnet-
feldern. Ein Polynomfit an die Daten ergab fiir die Probe B1 eine leicht abnehmende
SdH-Amplitude in héchsten Feldern > 20 T. Ein Vergleich mit Magnetisierungsdaten
an derselben Probe ergab, dass der Hintergrundwiderstand in hohen Feldern vermutlich
grofler ist als durch den Polynomfit ermittelt. Dies erklirt die im Vergleich zu Probe A
etwas stirkeren Abweichungen von einer universellen Kurve. Die Ermittlung des Hin-
tergrundwiderstandes aus einem Polynomfit sollte fiir h6here Winkel bessere Resultate
liefern, da dann die Oszillationsamplituden kleiner sind.

Abbildung 5.8 zeigt die Magnetfeldabhiingigkeit des Widerstandes fiir © = —57,9°,
Abbildung 5.9 fiir © = 38,9°. Im Inset ist der zugehorige Hintergrundwiderstand jeweils
mit den fiir © = 0° ermittelten Parametern skaliert. Die Messung fiir © = —57,9°
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Abbildung 5.8: Feldabhingigkeit des Widerstandes von Probe Bl fiir © = —57,9°
oberhalb der 2. Spinsplitting-Nullstelle. Die Struktur direkt oberhalb des supraleiten-
den Ubergangs wird im Text erliutert. Die Daten skalieren mit B, = 4 T und x = 0,65
auf eine universelle Kurve (Inset).

zeigt wie erwartet durch die erhdhte effektive Masse eine deutlich verringerte
Oszillationsamplitude. Der ermittelte Hintergrundwiderstand lédsst sich dennoch mit
denselben Parametern wie bei © = 0° skalieren. Der Mechanismus des MI-Ubergangs
scheint fiir diesen Winkel also unverindert zu sein.

Das Maximum im Magnetowiderstand” direkt oberhalb des supraleitenden Uber-
gangs wird in organischen Metallen bei Orientierung des Feldes senkrecht zu den ET-
Schichten hiufig beobachtet [89-91]. Dieses Verhalten ist in 5”-(ET),SF;CHyCF9SO3
besonders ausgeprigt [53] und tritt auch fir Winkel © # 0 auf [69]. Ursache dieses Ma-
ximums sind wahrscheinlich zusétzliche Fluktuationsbeitrige nahe am supraleitenden
Ubergang [92].

Die Messung fiir © = 38,9° &~ O3 zeigt metallisches Verhalten bis etwa 15T im
gemessenen Temperaturbereich. Erst in hochsten Feldern steigt der Widerstand zu
tiefen Temperaturen signifikant an, wobei er bei © = 38,9° weitaus schwécher ansteigt
als bei © = 0°. Eine Skalierung der Daten im Rahmen der oben beschriebenen Theorie
ist nur sehr unvollkommen moglich. Im Inset zu Abb. 5.9 sind die Daten mit den
Parametern aus den Messungen bei © = 0° und © = —57,9° skaliert. Die Daten fallen in

"Dieses Maximum ist auch in Abb. 5.1 und in Abb. 7.3 bei Feldern B < 2T zu sehen.
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Abbildung 5.9: Magnetowiderstand von Probe Bl fiir © = 38,9° sehr nahe an der
1. Spinsplitting-Nullstelle ©3. Der Anteil der Frequenz F' = 2Fj ist deutlich erhoht.
Das kritische Feld des MI-Ubergangs ist eindeutig zu héheren Feldern verschoben. Die
analog Abb. 5.8 skalierten Daten im Inset fallen in keinem Feld- und Temperaturbereich
auf eine universelle Kurve.

keinem Temperatur- und Feldbereich auf eine gemeinsame Kurve. Die beste Skalierung
erfolgt mit einem kritischen Feld von B, = 10T und x = 0,2 (Anhang: Inset von
Abb. 7.4), allerdings wird auch mit diesen Parametern keine sinnvolle Ubereinstimmung
der Daten erreicht. Dies ldsst es fraglich erscheinen, ob die obige Beschreibung des
MI-Ubergangs hier noch angewandt werden kann. Deshalb wurde fiir diesen Winkel
auch eine skalierte Auftragung geméfl des Kohlerschen Gesetzes (5.1) vorgenommen
(Anhang: Abb. 7.4). Die Ubereinstimmung der skalierten Kurven ist hier wesentlich
besser als bei ©® = 0° in Abb. 5.3. Nur bei tiefsten Temperaturen steigt der normierte
Widerstand in hohen Feldern geringfiigig stérker als vorhergesagt. Das verbliebene
schwache isolierende Verhalten konnte daraus resultieren, dass der hier eingestellte
Winkel nicht exakt der Winkel einer Spinsplitting-Nullstelle ist.

Verhalten unter hydrostatischem Druck

Winkelabhéngige Messungen des Widerstandes von ["-(ET),SF;CH,CF4SO; fiir
B = 13T wurden auch unter hydrostatischem Druck durchgefiihrt. Eine Messung bei
p ~ 4kbar bei verschiedenen Temperaturen (Abb. 5.10) zeigt ein qualitativ gleiches
Bild wie die Messung bei Umgebungsdruck (Abb. 5.7), ndmlich metallisches Verhalten
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Abbildung 5.10: Magnetowiderstand von Probe C2 in Abhéingigkeit vom Winkel © bei
einem Druck von 4 kbar. Die Pfeile markieren die Spinsplitting-Nullstellen fiir diesen
Druck, die gestrichelten Pfeile markieren diese Winkel fiir p = 0.

zwischen 4,3 K und 1,4 K und isolierendes Verhalten zu tieferen Temperaturen. Aus-
nahmen stellen hier wiederum die Winkel ©,, dar. Da der Faktor gu. mit steigendem
Druck abnimmt (vgl. Kapitel 5.2), hingt auch die Position der Spinsplitting-Nullstellen
vom angelegten Druck ab. In Abb. 5.10 sind sowohl die Werte der Winkel ©3 und 0,
fiir 4kbar (durchgezogene Pfeile) als auch fiir p = 0 (gestrichelte Pfeile) eingezeichnet.
Abbildung 5.11 zeigt die Winkelabhéngigkeit des Magnetowiderstandes bei B = 13T
und 7" = 0,45 K bei drei unterschiedlichen Werten des Druckes. Die Pfeile markieren
die Position der Winkel ©,, fiir den jeweiligen Druck. Man erkennt, dass zwischen die-
sen Winkeln der Widerstand bei tiefen Temperaturen (7" = 0,45 K) deutlich erhoht ist.
Die Probe ist also auch unter Druck zwischen den Spinsplitting-Nullstellen in hohen
Feldern isolierend.

Fiir p ~ 8,6 kbar ist der Faktor gu. gerade so grof}, dass Oy ~ 0° ist. Deshalb ist
das isolierende Verhalten in dieser Magnetfeldrichtung verschwunden. Dies spiegelt aber
nur die Tatsache wider, dass sich die Substanz an den Zustand mit maximal getrennten
Landauzylindersitzen annéhert.

Der Zustand des Systems bei einem Winkel ©,, zeichnet sich dadurch aus, dass an
der Fermikante immer nur Ladungstriger einer Spinsorte vorliegen. Streumechanis-
men, die eine Anderung des Elektronenspins erfordern, sind hier unterdriickt. Falls ein




5.1 Magnetfeldinduzierter Metall-Isolator-Ubergang 51

1500 — T T T T T T T T T 1
p"-(ET),SF.,CH,CF,SO,

" B=13T T=045K i
¢ =40°

/
// | \\l . o i //
4 l ‘"‘\.JJ/"""\/ \/\\.ﬁ_%/’\/ﬂv V\»“\_M,\»«/ ]
; !
0 . L . L . L . L L . L
-120 -90 -60 -30 0 30 60
O (deg)

Abbildung 5.11: Winkelabhéngigkeit des Widerstandes fiir Probe C2 fiir unterschiedli-
che Druckwerte. Die Pfeile zeigen die jeweiligen Werte der Winkel ©,,, die sich aufgrund
der Druckabhéngigkeit des Faktors gu. verdndern. Fiir p = 8,6 kbar ist gu. =~ 3 und
somit © = 0° nahe an der Spinsplitting-Nullstelle ©,.

solcher Mechanismus fiir den MI-Ubergang verantwortlich wire, konnte das beobach-
tete Verhalten erkldrt werden. Ob hier ein Zusammenhang mit dem in dieser Substanz
beobachteten statischen magnetischen Moment [64] besteht, ist unklar.

Das Resultat der winkelabhéingigen Untersuchungen soll nun im Rahmen der Theo-
rien des vorigen Kapitels noch kurz diskutiert werden. Nach dem Modell von Yoshio-
ka [82], das von dem Vorliegen eines periodischen Potentials in der Ebene ausgeht, sollte
das isolierende Verhalten bei bestimmten Winkeln verschwinden. Tatséchlich wird auch
eine Winkelabhingigkeit des isolierenden Verhaltens beobachtet, aber fiir alle Druck-
werte ist die Probe gerade an den Winkeln der jeweiligen Spinsplitting-Nullstellen nicht
isolierend. Eine zufillige Ubereinstimmung dieser Winkel mit den Winkeln, die sich aus
einem moglichen periodischen Potential ergeben, ist extrem unwahrscheinlich. Deshalb
kann diese Erkldrung des isolierenden Verhaltens fiir 5”-(ET)ySF5CHyCFoSO3 sicher
ausgeschlossen werden.

Der Vorschlag eines ,,Landaugaps® [83] sollte ebenfalls zu einer eindeutigen Win-
kelabhéngigkeit des Verhaltens fithren: E,(©) = heB/m, cos © — AE. Der Wert von E,
wurde fiir © = 38,9° und © = —57,9° aus der Temperaturabhingigkeit des Maximums
der SdH-Oszillationen bei etwa 25T nach Formel (5.2) bestimmt. Fiir © = —57,9°
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erwartet man effektiv ein Verschwinden der Energieliicke bei diesem Feld. Tatséchlich
sinkt E, zwar auf etwa 20% ab, das isolierende Verhalten bleibt aber deutlich erhal-
ten. Der Landauniveauabstand entspricht hier gerade dem Wert von hw, fiir © = 0°
und 12,2T. Deshalb ist der Wert fiir F, in Abb. 5.4 auch an diesem Feld eingetra-
gen (geschlossenes Dreieck). An der Spinsplitting-Nullstelle sollte in diesem Szena-
rio weiterhin ein isolierendes Verhalten an den Maxima der Oszillationen der jeweili-
gen Spinsorte auftreten. Somit erhélt man effektiv eine Verdoppelung der Frequenz,
aber keine signifikante Anderung der Energieliicke der jeweiligen Landauniveaus fiir
die beiden Spinsorten. Im Gegensatz zu SdH-Oszillationen erwartet man auch keine
Ausloschung der Osrzillationsamplitude, da nur die Maxima der Oszillationen stark
erhoht sind, wihrend die Minima praktisch unverdndert bleiben. Bei © = 38,9° soll-
te das isolierende Verhalten nahezu verschwunden sein. Aus den gemessenen Wider-
standskurven ergibt sich eine Energieliicke von nur etwa 5% des Wertes bei © = 0°
(offenes Quadrat bei 20 T). Mit zunehmendem Druck stimmt der Winkel © = 0° immer
besser mit der Spinsplitting-Nullstelle ©y iiberein (vgl. Abb. 5.11). Nun sollte an der
Spinsplitting-Nullstelle isolierendes Verhalten beobachtet werden. Die Probe bleibt je-
doch fiir © = O, stets metallisch. Im Rahmen der Theorie aus [83] konnte das Verhalten
an den Spinsplitting-Nullstellen nur erklirt werden, falls eine thermische Anregung der
Ladungstriger auf ein Landauniveau mit entgegengesetzter Spinorientierung maglich
wire. Dadurch wiirde der Landauniveauabstand fiir © = ©,, gerade halbiert. Der Wert
von F, fiir 38,9° bei 25T entspréche so einem Feld von etwa 10T anstelle von etwa
20 T bei 0°. Dieser Wert ist ebenfalls in Abb. 5.4 eingezeichnet (geschlossenes Quadrat).
Interessanterweise liegt sowohl dieser Punkt wie auch der Punkt bei —57,9° genau auf
der Kurve, die die Feldabhéngigkeit von FE, bei 0° beschreibt. Moglicherweise besteht
tatsichlich ein Zusammenhang zwischen dem Abstand der Landauniveaus und dem
isolierenden Verhalten, allerdings kann dies nicht mit dem einfachen Zusammenhang
E, = hw. — AE aus [83] erklirt werden. Auch das isolierende Verhalten fiir © = 90°
(vgl. Abb. 5.7) kann sicher nicht mehr durch ein ,Landaugap“ erklirt werden. Ins-
besondere das isolierende Verhalten in den Oszillationsminima bei Proben geringerer
Oszillationsamplitude (vgl. Kapitel 5.1.2) ldsst es eher unwahrscheinlich erscheinen,
dass das isolierende Verhalten allein mit der Energieliicke zwischen Landauzylindern
verstanden werden kann.

Die genaue Ursache des MI-Ubergangs in 3"-(ET),SF5;CH,CF,SOj5 ist insgesamt
noch unklar. Moglicherweise ist das isolierende Verhalten eine direkte Auswirkung eines
inkohérenten Transportmechanismus zwischen den ET-Ebenen. Dabei miisste sich im
Feld die Kopplung zwischen den Schichten dndern. Moglicherweise besteht hier ein
Zusammenhang mit dem beobachteten statischen magnetischen Moment [64].
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5.1.4 Inkohédrenter Transport

Das in den vorhergehenden Kapiteln beschriebene ausgeprigte Nichtfermifliissigkeits-
verhalten im Zwischenschichtwiderstand lédsst erwarten, dass der Transport zwischen
den Ebenen in p"-(ET),SF5CHyCF5SO3 wahrscheinlich im Rahmen einer inkohéren-
ten Theorie beschrieben werden muss. In diesem Abschnitt soll bestétigt werden, dass
dieses System keines der in Kapitel 2.5 angefiihrten Kriterien fiir kohirenten Transport
erfiillt. Eine Erklirung des MI-Ubergangs in hohen Magnetfeldern im Rahmen einer
kohdrenten Theorie erscheint kaum moglich.

In mehreren 2D organischen Metallen wurden Signaturen eines kohirenten Trans-
portmechanismus wie Knoten in den MQO gefunden [50,93-97]. In anderen Syste-
men, wie 7. B. k-(ET)sl3 zeigten sich im zugénglichen Feldbereich keine Knoten in
den Quantenoszillationen [33,98]. Daraus kann eine Obergrenze fiir ¢, und somit fiir
die Wellung des Fermizylinders abgeschitzt werden. Eine genaue Untersuchung des
Magnetowiderstandes um © = 90° in k-(ET),I3 zeigt allerdings ein scharfes, etwa 0,4°
breites Maximum im Magnetowiderstand exakt bei © = 90° [99]. Dieses Maximum wur-
de fiir mehrere Azimutalwinkel bestétigt [100]. Es zeigt eindeutig die Existenz einer
vollstdndig ausgebildeten 3D Fermiflache. Prinzipiell sollten bei sehr kleinen Magnet-
feldern (B < 2T) Knoten in den MQO auftreten. Die experimentelle Auflosung reicht
bislang nicht aus, um Oszillationen in so kleinen Feldern messen zu kénnen.

In B"-(ET)ySF5CHyCF5SO3 wurden sowohl in den dHvA- als auch in den SdH-
Untersuchungen bei Messungen ab einem kleinsten Feld von etwa 1,3T bis zu hichsten
Feldern keine Knoten in den MQO gefunden [33,101,102]. Auch bei den hier gezeigten
Messungen unter hydrostatischem Druck wurden im zugénglichen Feldbereich zwischen
etwa 3T und 15T keine Knoten gefunden. Fiir kleinere Felder konnten bei den Mes-
sungen unter Druck keine Quantenoszillationen aufgelést werden, was mit der etwas
hoheren Dingletemperatur bei diesen Messungen erklirt werden kann. Man kann aus
diesen Resultaten mit der LK-Formel (2.13) abschitzen, dass die maximale Differenz
zwischen maximaler und minimaler Oszillationsamplitude etwa AF = (3/4)Byin =~ 1T
ist. Aus dem Zusammenhang AF/F = 41, /e resultiert somit fiir das Transferintegral
ein maximaler Wert von t. & 15 yeV. Dabei kann die Fermienergie als ep = h*k3/2m,
angendhert werden mit dem Fermiwellenvektor kr und der iiber das Zyklotronorbit
gemittelten effektiven Masse m.. Im System ["-(ET),SF;CHyCF,SO;3 ist die Fermi-
querschnittsfliche des 2D Orbits eine stark elongierte Ellipse mit einem Verhiltnis
der Halbachsen von etwa 1:9 [65]. Der Fermiwellenvektor kp variiert somit zwischen
Emin = 0,26 -10°m " und ke = 2,4 -10°m~". Zur Abschitzung von ¢, wurde aus der
Oszillationsfrequenz von F' = 199(1) T ein mittlerer Wert fiir kp zu kp = (2¢F/h)"/? =
0,78 -10°m ! berechnet. Die effektive Masse m,. wurde aus der Temperaturabhiingig-
keit der Quantenoszillationsamplitude zu m. = 2,0(1) m, ermittelt. Der so erhaltene
Wert von t. kann nun mit der Streurate 1/7 in der Probe verglichen werden. Die Streu-
rate kann aus der gemessenen Dingletemperatur T}, = h/27kgT in der Probe berechnet
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werden. Mit einer typischen Dingletemperatur in ”-(ET),SF5;CH;CF5SO3 von 0,5 K
ergibt sich eine Streuzeit 7 = 2.4 -107'?s. Nach Formel (2.19) ist Ii/7 ~ 280 peV viel
grofier als t. = 15 peV und somit ist diese Bedingung fiir kohdrenten Transport sicher
nicht erfiillt.

Nachdem dieses Resultat die Moglichkeit unterstreicht, dass sich der Transport in
p"-(ET)9SF5CHyCF5S0O3 in das Szenario von Moses und McKenzie einfiigt, wurden
nun auch die anderen beiden Punkte untersucht. Bei fritheren winkelabhéingigen Mes-
sungen [53,63,65] konnte der Magnetowiderstand im Winkelbereich um © = 90° nicht
untersucht werden, da ("-(ET),SF;CHyCF,;SO;3 in Feldern unterhalb etwa 15T fiir
O = 90° supraleitend wird. Zur Untersuchung des 2. und 3. Kriteriums muss aber der
normalleitende Widerstand bei 90° untersucht werden. Deshalb wurden Messungen der
Winkelabhéngkeit des Magnetowiderstandes in Feldern oberhalb des oberen kritischen
Feldes Bl'Q fiir Magnetfelder parallel zu den hochleitfihigen Schichten durchgefiihrt.
Unter Umgebungsdruck ist B(|;|2 ~ 13T. Aus diesem Grund erfolgten die Messungen im
Hochfeldlabor in Grenoble bei Magnetfeldern bis 28 T. Da das kritische Feld B,y von
organischen Supraleitern extrem empfindlich auf den hydrostatischen Druck (vgl. Kapi-
tel 5.2.2) ist, kann die Supraleitung bei © = 90° durch Anlegen eines Druckes von etwa
4 kbar so stark unterdriickt werden, dass die Probe bereits in einem Magnetfeld von
13 T vollstdndig im normalleitenden Bereich ist. Abbildung 5.12 zeigt Messungen unter
Umgebungsdruck bei B = 23T und fiir p = 8,6 kbar bei B = 13T im Winkelbereich
85° < © < 105°. Es wurden jeweils Messungen bei verschiedenen Azimutalwinkeln ¢
durchgefiihrt, da die Modulation der Fermifliche und damit das Auftreten eines Maxi-
mums bei © = 90° durchaus von ¢ abhingen kann. Eine solche p-Abhéngigkeit wurde
z.B. in SrysRuQ4 beobachtet [104]. Bei keiner der Messungen wurde ein Maximum
im Magnetowiderstand bei 90° gefunden. Dabei wurde der Widerstand der Proben
wihrend der Drehung kontinuierlich verfolgt und etwa alle 0,1°-0,4° Messpunkte abge-
speichert. So konnte effektiv eine relative Winkelauflosung im Bereich von A© = 0,01°
erreicht werden.

Abbildung 5.13 zeigt fiir einen Azimutalwinkel Daten fiir verschiedene Magnetfel-
der. In kleinen Feldern wird die Probe fiir © = 90° supraleitend. Dies ermdglicht eine
zuverlissige Uberpriifung des Absolutwinkels. In hohen Feldern zwischen 15T und 28 T
ist die Probe normalleitend, zeigt aber auch in 28 T kein Maximum. Bei Messungen
bei 33T und 7' = 0,5 K wurde ebenfalls kein Maximum gefunden [99]. Abbildung 5.14
zeigt Messungen bei unterschiedlichem hydrostatischen Druck und ¢ = 40°. Fiir hohen
hydrostatischen Druck wird der Abstand zwischen den Ebenen verkleinert. Dies konn-
te zu einer Vergroflerung des Transferintegrals ¢, zwischen den ET-Schichten fiihren
und damit zu einem Ubergang von inkohirentem zu kohirentem Transport in hohem
Druck. Das Fehlen eines Maximums fiir alle Druckwerte zeigt, dass sich der Trans-
portmechanismus zwischen den Ebenen auch unter hohem Druck nicht grundlegend
dndert. Fiir diese Druckwerte wurde das Resultat ebenfalls an mehreren Azimutal-
winkeln iiberpriift. Fiir zwei Druckwerte sind Daten fiir ¢ = 130° im Anhang gezeigt

(Abb. 7.2).
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Abbildung 5.12: Winkelabhéingigkeit des Widerstandes von Probe A bei Umgebungs-
druck und 23T (oben) und von Probe C2 bei 8,6 kbar und 13 T. Fiir keinen der Azi-
mutalwinkel ¢ kann ein Maximum bei 90° beobachtet werden. Die Kurven sind zur
besseren Ubersicht gegeneinander verschoben.
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Abbildung 5.13: Widerstand fiir © nahe 90° von Probe B1 fiir verschiedene Magnetfel-
der. Bis zu hiochsten Feldern von 28T ist kein Maximum im Widerstand zu erkennen.
Fir B = 10T ist die Probe bei © = 90° supraleitend. Dies kann zur genauen Fest-
legung der Winkelskala ausgenutzt werden. Bei B = 13T sind noch Anzeichen von
Supraleitung vorhanden.

Auch aus diesen Messungen kann eine Obergrenze fiir das Transferintegral ¢, ange-
geben werden. Unter der Annahme einer zylindrischen Fermifliche konnten Hanasaki et
al. [50] einen Zusammenhang zwischen ¢, und der halben Breite des Maximums Opeai /2
angeben: Opear/o = toC'kyp/ep. ¢ ist hier der Abstand zwischen den ET-Ebenen. Mit
den oben berechneten Werten fiir k¢ und ep und einem Ebenenabstand ¢ = 1,743 nm
kann man abschitzen: ¢, < 1 peV. Dies ist nochmals deutlich kleiner als der Wert, der
aus dem Fehlen von Knoten in den MQO als Obergrenze fiir ¢, gefunden wurde.

Als abschlieflender Test auf kohérenten Transport wurde die Feldabhingigkeit des
Zwischenschichtwiderstandes fiir Felder in den supraleitenden Schichten untersucht.
Wiederum wurden Messungen in Feldern bis 28 T bei Umgebungsdruck und bis 13T
in hohem Druck bei 4,0 kbar und 5,4 kbar durchgefiihrt. Abbildung 5.15 zeigt die Re-
sultate bei p = 0. Die genaue Ausrichtung der Probe auf © = 90° war dadurch leicht
moglich, dass das obere kritische Feld fiir 90° gerade maximal wird. Wahlt man ein Feld
im Bereich des resistiven supraleitenden Ubergangs, wird der Widerstand fiir © = 90°
minimal. In Abb. 5.15 sind Messungen bei 1,3 K fiir © = 88°, 89° und 90° gezeigt. Man
erkennt das Ansteigen des kritischen Feldes fiir © — 90°. Die Daten zeigen deutlich
ein Anwachsen des Magnetowiderstandes schwicher als linear bis zu hochsten Feldern.
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Abbildung 5.14: Widerstand von Probe C2 nahe 90° fiir verschiedene Druckwerte. In
keiner der Messkurven kann bei © = 90° ein Maximum aufgelost werden. Die Kurven
sind zur besseren Ubersicht gegeneinander verschoben.

Fir T'= 42K ist B(UQ deutlich reduziert. Auch bei dieser Temperatur ist das Anwach-

sen des Magnetowiderstandes oberhalb B(UQ vergleichbar mit den Daten bei 1,3 K. Zu

kleinen Feldern sieht man noch einen stiarkeren Abfall des Widerstandes, der mit dem
Einsetzen von Supraleitung erklirt werden kann. Fiir 7" = 0,4 K ist das obere kriti-
sche Feld nochmals deutlich erhoht®. Im Inset zu Abb. 5.15 sind die Daten in einer
doppellogarithmischen Skala aufgetragen. Fiir hohe Felder ergibt sich ndherungsweise
R « B%%. Die Ergebnisse einer vergleichbaren Messung fiir zwei verschiedene Druck-
werte sind im Inset von Abb. 5.16 dargestellt. Auch hier ist der Widerstandsverlauf im
gesamten Feldbereich nicht quadratisch. In [31] wird abgeschétzt, ab welchem Feld bei
koharentem Transport Abweichungen vom linearen Verhalten im Magnetowiderstand
zu erwarten sind. Die Bedingung hierfiir ist:

wer > — (fp> (5.4)

k}:‘ c tc

Damit diese Bedingung bis 28 T nicht erfiillt ist, muss mit den oben ermittelten Para-
metern das Transferintegral . < 180 peV sein. Dieser Grenzwert von ¢, liegt oberhalb
der beiden anderen ermittelten Werte, d. h. ein Abweichen vom linearen Verhalten in

8 Aus dieser Messung wurde der Wert fiir B(Uz = 13,1 T in Kapitel 4 ermittelt.
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Abbildung 5.15: Magnetfeldabhingigkeit des Widerstandes von Probe B1 fiir Winkel
nahe 90°. Das Irreversibilitdtsfeld hingt in diesem Winkelbereich sehr empfindlich vom
Winkel ab (vgl. (5.6)). Fiir 7" = 0,4 K ergibt sich ein oberes kritisches Feld von etwa 13T
am Wendepunkt des resistiven supraleitenden Ubergangs. Inset: Doppellogarithmische
Auftragung der Daten. Der Widerstand steigt etwas schwicher als linear an.

diesem Feldbereich war nicht zu erwarten. Um die Grenze fiir ¢, in den oben erreichten
Bereich von 1 eV zu verschieben, wiaren Messungen bis etwa 400 T erforderlich. Bei in-
kohiirentem Transport wird ein Ubergang zu einem quadratischen Widerstandsverlauf
sogar erst oberhalb etwa 2000 T erwartet [31]. Im Bereich linearen Magnetowiderstan-
des bei © = 90° sollte nach [31] der Widerstand in hohen Feldern und geniigend tiefen
Temperaturen nicht mehr von der Streuzeit 7 und somit auch nicht mehr von der Tem-
peratur abhéngen. Dies wurde 7. B. in (TMTSF),ClOy fiir Temperaturen unterhalb 8 K
beobachtet [31]. Abbildung 5.16 zeigt dieses Verhalten fiir p = 5,4 kbar. Wihrend der
Widerstand fiir B = 0 deutlich zu tiefen Temperaturen abnimmt, bleibt der Wider-
stand bei B = 13 T unterhalb von 10 K nahezu konstant. Der leichte Anstieg unterhalb
1K ist moglicherweise eine Auswirkung des feldinduzierten MI-Ubergangs bei tiefen
Temperaturen.

Alle Untersuchungen ergaben iibereinstimmend keinerlei Hinweise auf einen kohéren-
ten Transportmechanismus zwischen den ET-Ebenen im untersuchten Feld und Druck-
bereich. Dies deutet fiir 5”-(ET),SF;CHyCF2SO;5 auf die Existenz von nur schwach
gekoppelten 2D Schichten mit einem Nichtfermifliissigkeitsverhalten im Transport zwi-
schen diesen Schichten hin. Dies wire in Ubereinstimmung mit dem in den vorhergehen-
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Abbildung 5.16: Temperaturabhingigkeit des Widerstandes von Probe C2 bei © = 90°
und p = 5,4 kbar fiir B = 0und B = 13T. Fiir hohe Felder ist der Widerstand unterhalb
von 10 K nahezu konstant. Unterhalb von etwa 1 K zeigt sich das isolierende Verhalten
des Widerstandes in hohen Feldern. Inset: Magnetfeldabhéingigkeit des Widerstandes
bei © = 90° fiir verschiedene Druckwerte. Auch unter hydrostatischem Druck steigt
der Magnetowiderstand im gesamten Feldbereich schwécher als linear.

den Kapiteln beschriebenen isolierenden Verhalten in hohen Magnetfeldern, das eben-
falls im Rahmen der konventionellen halbklassischen Boltzmann-Transporttheorie nicht
erklarbar ist. Weiteren Aufschluss iiber die Ursache des beschriebenen isolierenden Ver-
haltens kénnte die Untersuchung des Magnetowiderstandes innerhalb der hochleitfédhi-
gen Ebenen in hohen Magnetfeldern geben. Falls dieser feldabhiingige MI-Ubergang in
Zusammenhang mit dem inkohérenten Transportmechanismus zwischen den Schichten
steht, sollte das isolierende Verhalten bei Transport innerhalb der Ebenen nicht auftre-
ten?. Frithere Messungen von 3"-(ET),SF5CHyCF5SO3 in dieser Kontaktgeometrie bis
9T [53] ergaben ein isolierendes Verhalten auch in dieser Kontaktgeometrie. Allerdings
sollten diese Resultate vorsichtig interpretiert werden, da kaum ausgeschlossen werden
kann, dass ein Teil des Strompfades in der Probe, z. B. aufgrund von Versetzungen,
senkrecht zu den ET-Schichten verlduft. Durch die stark anisotrope Leitfahigkeit in
der Probe (vgl. Kapitel 4) konnen diese kleinen Bereiche des Strompfades insgesamt
das Verhalten des Gesamtwiderstandes dominieren.

9Tm Gegensatz dazu sollte z. B. im Szenario eines ,, Landaugaps“ [83] das isolierende Verhalten nicht
von der Stromrichtung abhéingen.




60 Ergebnisse und Diskussion

5.2 Transporteigenschaften unter hydrostatischem
Druck

Der grofite Teil der niederdimensionalen organischen Systeme reagiert extrem empfind-
lich auf geringe strukturelle Anderungen. So erhiilt man eine Vielzahl von verschiedenen
Grundzustinden, abhéngig von Kontrollparametern wie Magnetfeld oder Druck [5,18].
Der Druck kann dabei entweder extern angelegt oder intern durch Verdnderung der Kri-
stallstruktur hervorgerufen werden, indem z. B. die Grofle der ladungsneutralisierenden
Anionen variiert wird. So erhélt man systematische Phasendiagramme fiir die einzelnen
Substanzklassen, die iiblicherweise in Abh#ngigkeit vom Druck p aufgetragen werden.
Die einzelnen Substanzen werden innerhalb des Phasendiagramms einem bestimmten
Druckwert zugeordnet. Ein solches generisches Druck-Temperatur-Phasendiagramm
existiert z. B. fiir das 1D System (TM), X [105]. Hier steht TM fiir die Molekiile TMTSF
oder TMTTF. Eindimensionale Systeme sind bei tiefen Temperaturen prinzipiell insta-
bil gegen die Ausbildung einer Gitterstorung mit dem doppelten Fermiwellenvektor 2kp
[1]. Dieser sogenannte Peierlsiibergang resultiert in einem isolierenden Grundzustand in
Form einer Ladungs- oder Spindichtewelle. Ein entsprechendes Verhalten ist grundsitz-
lich auch fiir das 1D Band in 8"-(ET),SF5CHyCF2SO3 moglich (vgl. Kapitel 5.1.2).
Daneben werden auch magnetische Phasen oder andere isolierende Phasen beobachtet.
In Abb. 5.17 ist das Phasendiagramm fiir die 2D Systeme x-(ET), X gezeigt. Abhéngig
vom Anion X é&ndert sich der ,chemische* Druck und man erhélt bei Umgebungs-
druck den antiferromagnetischen Isolator x-(ET)yCu[N(CN),|Cl [106] und einige Sup-
raleiter mit Ubergangstemperaturen bis T, = 11,5K bei s-(ET),Cu[N(CN),]|Br [2].
Die Substanzen k-(ET)yCu[N(CN)]Cl und k-(ET)yCu[N(CN)y|Br befinden sich in
unmittelbarer Nachbarschaft eines druckinduzierten SI-Ubergangs. So wird einerseits
der antiferromagnetische Isolator k-(ET)yCu[N(CN)y]Cl durch Anlegen eines gerin-
gen Druckes von 0,3 kbar supraleitend mit einer Sprungtemperatur von 7. = 12,8 K.
k-(ET)2Cu[N(CN)y|Br hingegen zeigt kein vollstdndig diamagnetisches Verhalten mehr,
wenn die Wasserstoffatome im ET-Molekiil durch Deuterium ersetzt werden. An der
Grenze zwischen isolierender und supraleitender Phase scheint der jeweils verwirk-
lichte Grundzustand empfindlich von der Unordnung in der Probe abzuhingen. Des-
halb variiert der supraleitende Volumenanteil der deuterierten Probe mit der gewé&hl-
ten Abkiihlgeschwindigkeit der Probe [107]. Sowohl in 1D als auch in 2D Systemen
wird die Supraleitung durch angelegten Druck rasch unterdriickt. Die Anderung der
Sprungtemperatur mit angelegtem Druck erreicht Werte bis zu 9T, /0p ~ —3 K /kbar in
k-(ET)Cu(NCS), [103] und in k-(ET)oCu[N(CN),]C1 [69]. Dies ist zwei Grofienordnun-
gen mehr als in gew6hnlichen Supraleitern wie z. B. Blei mit 07, /0p ~ —36 mK /kbar
[108].

B"-(ET),SF5CH,CF5SO3 kann bislang keinem prinzipiellen Phasendiagramm zuge-
ordnet werden. Es wurden eine Vielzahl &hnlicher Substanzen synthetisiert (vgl. Ta-
belle 5.1), von denen allerdings entgegen erster Erwartungen [12] keine supraleitend
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Abbildung 5.17: Prinzipielles Druck-Temperatur-Phasendiagramm fiir x-(ET),X. Hier
steht X fiir das ladungsneutralisierende Anion. Fiir drei dieser Systeme ist die Lage im
Phasendiagramm bei Umgebungsdruck durch Pfeile markiert.

wird. Durch Anlegen eines hydrostatischen Drucks kann das bislang bekannte Druck-
Temperatur-Phasendiagramm bis etwa 2,5 kbar von "-(ET),SF5CHyCF2SO;3 [20] zu
hoherem Druck erweitert werden. Einerseits besteht in dieser Substanz analog zu den
oben beschriebenen Systemen die Moglichkeit, dass die supraleitende Sprungtempe-
ratur bei steigendem Druck weiter linear abnimmt und durch Anlegen eines méfligen
Drucks p & 4 kbar vollstindig auf 7, = 0 unterdriickt wird. In der Umgebung eines sol-
chen quantenkritischen Punkts konnen eventuell Abweichungen vom Fermifliissigkeits-
verhalten beobachtet werden. Fiir Schwerfermion-Systeme existieren dhnliche Szenarien
mit einem quantenkritischen Punkt, an dem Nichtfermifliissigkeitsverhalten beobachtet
wird [24]. Andererseits kann durch eine druckinduzierte Anderung in der Kristallstruk-
tur auch ein Ubergang in eine isolierende Phase hervorgerufen werden.

In den folgenden Abschnitten werden Messungen des Zwischenschichtwiderstandes
von "-(ET)sSF5CHyCF2SO3 bei hydrostatischem Druck bis etwa 14 kbar gezeigt. Da-
bei wird zuerst das Verhalten in hohem Druck oberhalb etwa 9kbar diskutiert, bei
dem die Probe einen MI-Ubergang bei etwa 150K zeigt. Dieser Ubergang von einer
supraleitenden Phase bei geringem Druck zu einer isolierenden Phase oberhalb 9 kbar
zeigt deutliche Signaturen eines Phaseniibergangs 1. Ordnung. Es sollen im nichsten
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Abschnitt sowohl mdégliche Ursachen dieses Phaseniibergangs diskutiert als auch die
Leitfahigkeit in der isolierenden Phase untersucht werden. Im zweiten Abschnitt dieses
Kapitels liegt der Schwerpunkt der Diskussion auf den Verdnderungen der elektro-
nischen Eigenschaften bei geringem Druck. Insbesondere soll der Bereich untersucht
werden, in dem die Supraleitung nahezu unterdriickt ist.

5.2.1 Druckinduzierter Metall-Isolator-Ubergang

Temperaturabhéingigkeit des Widerstands bei verschiedenen Driicken

Abbildung 5.18 zeigt Messungen des spezifischen Widerstandes von Raumtempera-
tur bis zu etwa 0,4 K'°. Der Absolutbetrag des spezifischen Widerstandes hat eine Unsi-
cherheit von etwa 30 %, da der Geometriefaktor fiir die Proben durch die unregelmafi-
ge Form der Kristalle nicht genauer bestimmt werden kann. Der Wert des spezifischen
Widerstandes bei Raumtemperatur und Umgebungsdruck von p(300K) ~ 4kQcm
liegt 1-2 Groflenordnungen oberhalb der Werte, die fiir andere 2D organische Metalle
in Richtung senkrecht zu den ET-Schichten ermittelt wurden [1]. Anlegen eines hy-
drostatischen Drucks verbessert die Leitfihigkeit der Kristalle. Im einfachsten Bild
wird durch Anlegen von Druck der Abstand zwischen den Molekiilen geringer und der
Uberlapp der Molekiilwellenfunktionen wird gréfier. Damit werden die Binder breiter,
die effektive Bandmasse sinkt und somit nimmt nach Formel (2.5) der Widerstand
ab. Erstaunlich ist die starke Verringerung des Widerstandes bei Anlegen eines gerin-
gen Drucks p ~ 0,5 kbar, die bei beiden untersuchten Proben beobachtet wurde (vgl.
Anhang Abb. 7.5).

Die untersuchten Kristalle waren auch unter Druck von Raumtemperatur bis zu
tiefen Temperaturen durchgehend metallisch, es wurde kein Maximum im Widerstand
wie in [83,109] beobachtet. Dies und die geringen Dingletemperaturen T}, ~ 1K (vgl.
Kapitel 5.2.2) sind ein Hinweis auf die hohe Qualitéit der untersuchten Proben. Die Tem-
peraturabhingigkeit des Widerstandes ist unterhalb 20 K nidherungsweise quadratisch
(vgl. Anhang Abb. 7.7). Diese Temperaturabhingigkeit wird fiir Elektron-Elektron-
Streuung als relevanter Streumechanismus erwartet. Da der Einfluss von Elektron-
Elektron-Wechselwirkung bei Temperaturen von 7' = 20 K normalerweise gering sein
sollte, kann dieses Verhalten als Hinweis auf die Bedeutung der Korrelationen zwischen
den Elektronen in dieser Substanz angesehen werden. Dieselbe quadratische Tempera-
turabhéngigkeit wurde auch bei zweidimensionalen Elektronensystemen in organischen
Feldeffekttransistoren beobachtet [110]. Dieses Verhalten wird in diesen Systemen er-
kldrt aus Streuprozessen zwischen den Ladungstrigern in einem 2D elektronischen Sy-
stem und den 3D Phononen des ausgedehnten Kristalls. Moglicherweise fithrt in den
2D organischen Metallen ein entspechender Mechanismus zu der R?-Abhingigkeit bis
zu Temperaturen von etwa 20 K.

10Alle Messkurven, die in diesem Kapitel gezeigt werden, sind an Probe C2 aufgenommen. Ver-
gleichbare Daten fiir Probe C1 sind teilweise im Anhang gezeigt.
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Abbildung 5.18: Spezifischer Widerstand der Probe C2 von 250 K bis 5 K. Da die Proben
stets in einen kalten Kryostaten eingebaut wurden, konnten erst unterhalb von 240 K
sinnvolle Messwerte aufgenommen werden.

In Abb. 5.19 sind zusétzlich noch einige Messungen bei hohem Druck p > 9kbar
eingezeichnet. Die Substanz ist bei hohem Druck nur noch bei hohen Temperaturen
oberhalb etwa 150 K metallisch, wihrend der Widerstand zu tiefen Temperaturen stark
ansteigt. Die Probe ist somit druckinduziert von einer supraleitenden Phase in eine
isolierende Phase iibergegangen. Dieser MI-Ubergang wurde in beiden untersuchten
Proben im gleichen Druckbereich beobachtet. Der Ubergang war dabei reversibel und
konnte sowohl bei ansteigendem als auch bei abfallendem Druck beobachtet werden.
Der kritische Druck p, des Ubergangs hingt jedoch von der Richtung ab, in der der
Phaseniibergang durchlaufen wird.

In Abb. 5.20 ist der Widerstand bei 77 K iiber dem zugehorigen Druck aufgetra-
gen. In dieser Auftragung ist der metallische klar von dem isolierenden Druckbereich
zu trennen. Bei Raumtemperatur deutet sich der isolierende Grundzustand nur durch
einen geringfiigig hoheren Widerstand an (vgl. Abb. 5.19). Im Bereich zwischen 9 und
12 kbar ist sowohl metallisches als auch isolierendes Verhalten moglich. Die Messpunk-
te sind entsprechend der zeitlichen Abfolge der Messungen durchnummeriert. Daran
wird deutlich, dass der beobachtete MI-Ubergang eine Hysterese im angelegten Druck
aufweist, d. h. der kritische Druck ist deutlich h6her bei ansteigendem Druck als bei fal-
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Abbildung 5.19: Hier sind zusétzlich zu den Daten von Abb. 5.18 Messungen bei hohem
Druck in einer logarithmischen Widerstandsskala gezeigt. Im Bereich zwischen 9 und
12 kbar ist sowohl isolierendes als auch metallisches Verhalten mdoglich. Die Messung
bei 11,7kbar mit metallischem Widerstandsverlauf wurde nach einer Druckerhhung
durchgefiihrt. Die Zahlen in den Klammern entsprechen der zeitlichen Abfolge der
einzelnen Messungen und ermoglichen eine Zuordnung der Kurven zu den Messpunkten

in Abb. 5.20.

lendem. Allerdings ist das systematische Erhchen des Druckes experimentell schwierig.
Um die Fixierschraube (vgl. Kapitel 3.2, Abb. 3.2) drehen zu konnen, ist es unver-
meidlich, dass der mit der hydraulischen Presse angelegte Druck etwas hoher ist als
der schlieBlich resultierende Druck nach dem Ausbau aus der Presse. Dies ist vermutlich
die Ursache, warum sich die Probe bei der Messung 19 schon in der isolierenden Phase
befindet. Der Druck wurde vor der nichsten Messung nochmals verringert, um sicher
wieder im metallischen Bereich zu sein und erst dann vorsichtig auf 10 kbar erhéht. Bei
dieser Messung (20) war die Probe metallisch bis zu tiefsten Temperaturen.

Dieses hysteretische Verhalten ist typisch fiir einen Phaseniibergang 1. Ordnung,
der moglicherweise durch eine strukturelle Anderung in der Probe verursacht wird. Es
sind mehrere Substanzen bekannt, die strukturell von g"-(ET),SF;CHyCF,SO3 nur
geringfiigig abweichen [19,111], die jedoch alle bei p = 0 einen halbleitenden bzw. iso-
lierenden Grundzustand haben. Im Vergleich mit diesen sollen nun méogliche Ursachen
fiir den Phaseniibergang fiir 5"-(ET),SF5CHyCF5SO3 diskutiert werden.
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Abbildung 5.20: Druckabhéngigkeit des Widerstandes bei 77 K und 295 K. Die Zahlen
an den Messpunkten bezeichnen die Abfolge der Einzelmessungen. Im Bereich zwi-
schen 9 und 12 kbar ist die Probe metallisch bei steigendem Druck und isolierend bei
fallendem. Die eingezeichneten Linien dienen der optischen Fiihrung.

Ursache des Phaseniibergangs bei hohem Druck

Die ET-Systeme der "”-Phase sind in der Regel 2D Metalle. Als Anionen kennt
man neben AuBr,,TAuBr~ [112] mehrere komplexere grofere Anionen [14,113] wie
auch SF;CH,CF,SO3~ [14]. Einige dieser Metalle werden supraleitend. Abgesehen von
["-(ET)9SF5CHyCF9SO3 gibt es z. B. das System ("-(ET),(H30) M (Cy04)3 - C¢H;CN
(M = Fe, Cr) mit T, = TK (M = Fe) bzw. 6 K (M = Cr) [113]. Im Gegensatz dazu
haben die f’-Salze eine 1D elektronische Struktur. Sie sind oft magnetische Halbleiter
mit einem antiferromagnetischen Grundzustand unterhalb etwa 20-30 K [114]. Dies hat

seine Ursache in der Packungsstruktur dieser Phase mit der stirkeren Dimerisierung
innerhalb der Stapel der ET-Molekiile.

Innerhalb der S-ET-Systeme soll ”-(ET),SF5CHyCF2SO3 mit den Materialien ver-
glichen werden, die sich chemisch am wenigsten unterscheiden. Dazu kann beim Anion
SF;CHyCF9SO3 (vgl. Abb. 5.21) der zentrale Bereich modifiziert werden. Einerseits
kann eine der inneren Kohlenstoffgruppen wegfallen, andererseits konnen die daran ge-
bundenen F- und H-Atome verschieden permutiert werden. Die Bindung zwischen ET-

Molekiilen und Anionen in 3"-(ET),SF5CHyCF,SO; erfolgt iiber Wasserstoffbriicken
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Abbildung 5.21: Das zentrale Anion SF;CH,CF,SO5 und die Athylenendgruppen der
benachbarten ET-Molekiile. Die Linien deuten die relevanten Wasserstoffbriickenbin-
dungen zwischen Anion und ET-Schicht an.

zwischen den Athylenendgruppen der ET-Molekiile und den #ufieren Sauerstoff- und
Fluoratomen der Anionen. Dagegen existiert kein molekularer Kontakt zwischen den
zentralen F-Atomen des Anions und der ET-Schicht. Aus diesem Grund sollten die oben
genannten Anderungen nur geringe Auswirkungen auf die elektronischen Eigenschaf-
ten haben. Tatsdchlich ergeben sich aber eine Vielzahl von unterschiedlichen Grund-
zustdnden, obwohl sich Kristallstruktur und Bandstrukturrechnungen in den meisten
Substanzen kaum unterscheiden [19]. In Tabelle 5.1 sind einige dieser Systeme vom
Typ B-(ET),SF5RSO; aufgefiihrt, die sich nur in der Struktur des zentralen Teils R
des Anions unterscheiden. Diese geringen Modifikationen haben entscheidende Auswir-
kungen auf die Bindung der Anionen an die ET-Schichten und fiihren schliellich zu
physikalisch vo6llig verschiedenen Grundzusténden.

Tabelle 5.1: Systeme der Art f-(ET),SF; RSO3

R krist. Phase Grundzustand 7, (K) Ref.
CH,CF, p" supraleitend 5 [14]
CHFCF, p" isolierend 175 [16]
CHF o metallisch - [19]
CH, p" halbleitend - [19]
CF, s Spin-Peierls* 45 [19]

funterhalb von 6 K wird die Substanz halbleitend
Ibisher liegen nur Indizien fiir einen Spin-Peierls-Zustand aus optischen Messungen vor [115]

Wenn eines der zentralen H-Atome des Anions durch F ersetzt wird, ergibt sich
ein MI-Ubergang bei etwa 175K [16,116]. Dieses Verhalten stimmt mit dem oben be-
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schriebenen Verhalten in 8"-(ET),SF;CH,CF,50;3 unter Druck nahezu iiberein. Dort
beobachtet man eine etwas niedrigere Ubergangstemperatur von 150 K. Die Ursache des
MI-Ubergangs in der chemisch modifizierten Substanz ist vermutlich eine zusétzliche
Unordnung in der Anionenschicht, wihrend in f”-(ET)sSF5CHyCF2SO3 die Anionen-
schicht wohlgeordnet ist. Ursache dieser Unordnung ist das chirale Kohlenstoffatom
im Anion, das durch das Ersetzen eines Wasserstoffatoms mit Fluor entstanden ist.
Dadurch gibt es zwei unterschiedliche Anordnungen fiir das Anion. In diesem modifi-
zierten Anion konnen dariiberhinaus auch die zentralen F-Atome eine Bindung mit den
ET-Molekiilen in vergleichbarer Stédrke eingehen. Diese beiden Verdnderungen fithren
zu einer Unordnung in der Anionenschicht, die beim Abkiihlen eingefroren wird. Die
Bandstrukturrechnungen [116] ergeben bei Raumtemperatur kaum Unterschiede zwi-
schen §"-(ET)sSF5CH;CF5SO3 und f"-(ET),SF5CHFCF5SO3. Betrachtet man jedoch
die Wechselwirkungsenergie zwischen benachbarten ET-Molekiilen [117], die bei Raum-
temperatur fiir beide Systeme vergleichbar ist, ergibt sich fiir 123 K ein signifikanter
Unterschied. Im isolierenden System ist die Wechselwirkungsenergie zwischen Dime-
ren innerhalb der Stapel nahezu verschwunden, wihrend sie zwischen den Stapeln
noch vergleichbar zu §"-(ET),SF5sCH,CF5SO3 ist. Es handelt sich somit eher um ein
1D System und um einen MI-Ubergang in einem 1D System. Dies ist konsistent mit
Ergebnissen aus einer Messung der optischen Leitfihigkeit und der Infrarotreflekti-
vitdt [116]. Weiterhin wurde in dieser Untersuchung eine nahezu identische effektive
Bandmasse wie im Supraleiter gefunden. Dies ist ein Anzeichen dafiir, dass dieser iso-
lierende Grundzustand tatséchlich eine Auswirkung der zusitzlichen Unordnung im
System ist und nicht mit Korrelationen im Elektronensystem zusammenhingt. Durch
das Anlegen von Druck kénnten auch in g"-(ET),SF5;CHyCF,SO3 die Abstéinde von
ET-Molekiil und Anionen so verdndert werden, dass die Bindung zwischen zentralen
Fluoratomen und Athylenendgruppen eine stirkere Rolle spielen. Ob dadurch eben-
falls eine zusitzliche Unordnung im System entstehen kann, ist allerdings fraglich,
da in B"-(ET),SF5CH,CF5SO3 kein chirales Kohlenstoffatom vorhanden ist, das beim
Abkiihlen in unterschiedlichen Positionen lokalisiert werden kann.

Die Substanz "-(ET),SF;CHFSOj3; hat ebenfalls ein chirales Kohlenstoffatom und
Wasserstoffbriicken zwischen Athylenendgruppen und zentralem Fluor, zeigt aber bei
tiefen Temperaturen keine Unordnung in den Anionenschichten. Da die Bandstruktur
auflerdem nahezu identisch mit der des Supraleiters ist, sind die physikalischen Eigen-
schaften bei dieser Verbindung ndher an denen des Supraleiters als bei allen anderen
Substanzen aus Tabelle 5.1 [19,116]. Dies zeigt sich auch bei Messungen der Tempera-
turabhingigkeit des Widerstandes. Die Substanz zeigt bei Messungen der Leitfahigkeit
innerhalb der Ebene bei etwa 100 K ein Maximum im Widerstand [19], das bei ent-
sprechenden Messungen in 3”-(ET),SF;CH,CF,SO3 ebenfalls beobachtet wurde!! [14].
Die Substanz bleibt metallisch bis etwa 6 K und zeigt dann halbleitendes Verhalten.

"Tn einigen Messungen wurde ein solches Maximum auch bei Transport senkrecht zu den Ebenen
gefunden [83,109]. Bei allen hier untersuchten Proben wurde metallisches Verhalten im gesamten
Temperaturbereich beobachtet.
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Im Inset von Abb. 5.22 ist der Widerstand senkrecht zu den ET-Ebenen dieser Sub-
stanz zusammen mit Daten einer supraleitenden Probe (Probe E) gezeigt. Hier wird in
["-(ET)9SF5CHEFSO; ebenso wie in 5”-(ET),SF5CHyCF9SO3 kein Maximum im Wi-
derstand beobachtet. Der qualitative Kurvenverlauf unterscheidet sich nur unterhalb
etwa 8 K. Dort wird die eine Probe supraleitend, wiahrend die andere in ein halbleitendes
Verhalten iibergeht. Die Ursache fiir diesen Ubergang ist nicht geklirt. Messungen der
magnetischen Suszeptibilitit zeigen eine nahezu konstante magnetische Suszeptibilitét
zwischen 100 K und 20K, wie das fiir metallische Systeme erwartet wird [19]. Unter-
halb von 12K steigt die Suszeptibilitit wieder leicht an. Dies ist ein Anzeichen einer
Lokalisierung der Ladungstriger, die zu einem paramagnetischen Grundzustand fiihrt.
Ursache dieser Lokalisierung konnte eine verstirkte Dimerisierung in den ET-Stapeln
durch die Verringerung des Einheitszellenvolumens sein [19]. Eine Verringerung des Ein-
heitszellenvolumens verbunden mit einer verstirkten Dimerisierung der ET-Molekiile
ist auch durch Erhohung des hydrostatischen Drucks moglich. Weitere Einsicht in den
Mechanismus beim druckinduzierten MI-Ubergang in 3"-(ET)ySF;CHyCF3S03 kinn-
ten in diesem Zusammenhang Messungen der Suszeptibilitit unter Druck liefern.

In Abb. 5.22 sind Widerstandsdaten aus Messungen im isolierenden Bereich aus
Abb. 5.19 in einer Arrhenius-Auftragung gezeigt. Man erkennt zwei charakteristische
Bereiche. Bei tiefen Temperaturen unterhalb 30 K kann das Verhalten mit einer halb-
leitenden Energieliicke von etwa 17meV beschrieben werden. Bei hoheren Tempera-
turen zwischen 70 und 120 K kann der Widerstandsverlauf wiederum mit einem akti-
vierten Verhalten mit einer grofleren Energieliicke £, =~ 47meV beschrieben werden.
Alternativ kann das Verhalten in diesem Bereich auch mit einem Zusatzbeitrag zum
Widerstand erklédrt werden, moglicherweise durch eine Dichtewelle im 1D Band. Inte-
ressanterweise kann das halbleitende Verhalten unterhalb 8 K in 8”-(ET),SF;CHFSOs3
mit einer vergleichbaren Energieliicke E, ~ 16 meV beschrieben werden, wie sie fiir
p"-(ET),SF5CH,CF5SO3 bei tiefen Temperaturen gefunden wird.

Die beiden Systeme [3"-(ET),SF5CH,SO3 und f'-(ET),SF;CF9SO3 sind im gesam-
ten untersuchten Temperaturbereich halbleitend mit Energieliicken von 56 meV bzw.
110meV [19]. In der zweiten Substanz fithrt vermutlich das Fehlen von Wasserstoff-
briickenbindungen zwischen den Anionen zur Ausbildung einer anderen kristallographi-
schen Phase. Diese [3'-Phase zeigt, wie oben schon angedeutet, oft halbleitendes Ver-
halten und eine eher 1D elektronische Struktur. Messungen der magnetischen Suszepti-
bilitat [19] sowie von optischen Eigenschaften und der Infrarotreflektivitit [115] liefern
Hinweise auf einen Spin-Peierls-Ubergang bei etwa 45 K. In 8"-(ET),SF;CH,SO3 kann
wie in 8"-(ET),SF5CHyCF5SO3 Unordnung als Ursache des halbleitenden Verhaltens
ausgeschlossen werden. Hier wird allerdings eine deutlich unterschiedliche Ladungs-
verteilung auf die beiden ET-Molekiile A und B eines Dimers beobachtet'?. Deshalb
unterscheiden sich die Energien des obersten besetzten Molekiilorbitals (HOMO) fiir

12 Aus Kristallstrukturbestimmungen und Ramanspektroskopie-Messungen ergibt sich iibereinstim-
mend eine Ladungsverteilung zwischen den ET-Molekiilen von +0,4 zu +0,6 [19].
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Abbildung 5.22: Messungen der Temperaturabhingigkeit des Widerstandes im isolie-
renden Druckbereich aus Abb. 5.19 in einer Auftragung In(R) iiber 1/7. Wihrend
die Probe oberhalb 150 K metallisch ist, finden sich unterhalb dieser Temperatur zwei
halbleitende Bereiche mit unterschiedlicher Steigung in dieser Auftragung. Inset: Tem-
peraturabhingigkeit des Widerstandes von "-(ET),SF;CHyCF5SO3 (Probe E) und
p"-(ET),SF5CHFSO;3 [119].

die unterschiedlichen Molekiilpositionen betrédchtlich und innerhalb eines ET-Stapels
wird die Wechselwirkung zwischen den Dimeren deutlich verringert [19]. Die dadurch
entstehende Ladungstrigerlokalisierung konnte das halbleitende Verhalten erklaren. Al-
lerdings liegt in §"-(ET),SF5CH,SO3 die Ladungstrennung schon bei Raumtemperatur
vor und tritt nicht erst beim Abkiihlen unter eine charakteristische Temperatur auf.

Die Moglichkeit von Ladungsordnung in ET-Systemen der a- und f#-Phase wird
in [17] theoretisch untersucht. Dort wird in Abhéngigkeit der Dimerisierung der ET-
Molekiile und der Wechselwirkung zwischen den Molekiilen eine paramagnetische me-
tallische Phase, ein antiferromagnetischer Isolator oder eine Phase mit Ladungsord-
nung vorhergesagt. Es ergibt sich konsistent mit dem hier beschriebenen [3"”-System
p"-(ET)9SF5CH3SO3 bei abnehmender Wechselwirkung zwischen den Dimeren eine
ladungsgeordnete isolierende Phase. In den Systemen der #-Phase nimmt mit steigen-
dem Druck das Uberlappintegral zwischen den Stapeln ab, da sich die Orientierung der
Molekiile zueinander verindert. Somit wird mit steigendem Druck ein MI-Ubergang
induziert [118]. Ein vergleichbarer Mechanismus kénnte nach [17] auch fiir "-(ET),X-
Systeme relevant sein.
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Zur Aufkldrung, welcher Mechanismus in ”-(ET),SF;CHyCF2SO3 in hohem Druck
tatsdchlich zur Ausbildung eines isolierenden Grundzustandes beitréigt, sind Neutro-
nenstreumessungen unter Druck geplant. Dort soll gekldrt werden, ob die Kristallstruk-
tur unter Druck veréndert wird und sich eine Unordnung in den Anionenschichten
oder eine Anderung der Dimerisierung der ET-Molekiile ergibt. Eine Schwierigkeit bei
Neutronenstreuung in dieser Substanz ist der grofle inkohirente Streuquerschnitt von
Wasserstoff. Idealerweise sollten deshalb in den untersuchten Proben sowohl bei den
ET-Molekiilen als auch bei den Anionen die Wasserstoffatome durch Deuterium ersetzt

sein. Bei den bislang untersuchten deuterierten Proben (vgl. Kapitel 4) war jeweils nur
das ET-Molekiil deuteriert.

5.2.2 Anderung der elektronischen Eigenschaften

In diesem Abschnitt soll untersucht werden, inwiefern sich die in Kapitel 4 beschriebe-
nen elektronischen Eigenschaften nach Anlegen eines hydrostatischen Drucks dndern.
Aus Widerstandsmessungen kann hierbei die kritische Temperatur T;. abgeschitzt und
das Irreversibilititsfeld bestimmt werden. Weiterhin wird die Frage untersucht, ob in
der metallischen Phase schon Anzeichen des MI-Ubergangs unter Druck zu erkennen
sind und ob sich Korrelationen zwischen dem feldinduzierten und dem druckinduzierten
MI-Ubergang zeigen.

Anderung der supraleitenden Parameter

Die Sprungtemperatur von organischen Supraleitern hingt empfindlich vom ange-
legten Druck ab. Fiir 8”-(ET),SF5CH,CF,SO3 wurde in einer Gasdruckzelle im Tem-
peraturbereich oberhalb 1,8 K und bei Driicken bis 2,5 kbar eine lineare Abnahme des
kritischen Feldes mit dem Druck mit einer Steigung AT, /Ap = —1,34 K/kbar beobach-
tet [20]. Abbildung 5.23 zeigt die Temperaturabhéngigkeit des Widerstandes fiir B = 0
unterhalb 10K fiir einige Druckwerte. Wie erwartet nimmt die Ubergangstemperatur
mit, steigendem Druck ab. In Abb. 5.24 ist T, in Abhéingigkeit vom Druck aufgetra-
gen. Als Kriterium fiir 7. wurde hier das Absinken des Widerstandes auf 50% vom
jeweiligen normalleitenden Restwiderstand angenommen, da dieses Kriterium fiir alle
Druckwerte vergleichbar angewandt werden konnte. Fiir Druckwerte bis 2,5 kbar nimmt
die Ubergangstemperatur wie in [20] beschrieben ab. Aus Messungen der thermischen
Ausdehnung wurde die uniaxiale Druckabhéngigkeit von §"-(ET),SF5;CH,CF2SO3 be-
stimmt [21]. Dabei zeigt sich wie schon in x-(ET),Cu(NCS), eine starke Anderung von
T. bei Druck senkrecht zu den Ebenen (—5,9 K/kbar). Der aus den uniaxialen Druck-
koeffizienten berechnete Volumenwert —1,61 K/kbar ist etwas hoher als der in [20]
gemessene Wert. In einer einfachen qualitativen Betrachtung erwartet man mit stei-
gendem Druck eine Erhohung des Uberlapps der Molekiilorbitale. Damit verbunden
ist eine Vergroflerung der Bandbreite und eine Verringerung der Zustandsdichte an der
Fermikante N (Eg). Dies fiihrt nach der bekannten BCS-Beziehung 7T, oc e~ !/VoN (Fr)
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Abbildung 5.23: Widerstand von Probe C2 im Temperaturbereich zwischen 0,4 und
10 K. Der supraleitende Ubergang bei etwa 5K bei Umgebungsdruck wird mit steigen-
dem Druck schnell zu tiefen Temperaturen verschoben. Inset: Magnetowiderstand bei
T = 0,44 K fiir dieselben Druckwerte. Fiir p = 0 wurde eine Messung an Probe Bl
eingezeichnet (graue Linie).

zu einer Abnahme der Sprungtemperatur. Allein dadurch kann allerdings die starke
Druckabhéngigkeit von T, nicht erkliart werden [21,22]. Dies wird im Abschnitt , Effek-
tive Massen und g-Faktor“ ausfiihrlicher diskutiert.

Fiir hoheren Druck ist die Abnahme von T, mit steigendem Druck geringer. So findet
sich bis zu einem Druck von 11,5 kbar zu tiefen Temperaturen ein Abfall im Widerstand,
der mit einsetzender Supraleitung oder zumindest mit supraleitenden Fluktuationen
verbunden ist. Die Substanz zeigt somit bis zu dem in Kapitel 5.2.1 beschriebenen
Phaseniibergang in eine isolierende Phase durchgingig Anzeichen von Supraleitung.
Damit stellt sich die Frage, ob mit Verschwinden der Supraleitung auch die metallische
Leitfahigkeit der Probe verschwindet, ob also ein direkter Supraleiter-Isolator-Uber-
gang vorliegt.

Abbildung 5.23 zeigt zusétzlich noch den Magnetowiderstand bis 2T fiir verschiede-
ne Druckwerte bei T' = 0,44 K. Mit steigendem Druck p werden das obere kritische Feld
und das Irreversibilititsfeld schnell kleiner. Eine quantitative Auswertung des oberen
kritischen Feldes aus Widerstandsdaten ist schwierig (vgl. Kapitel 4). Um eine qualita-
tive Aussage iiber die Verdnderung von By unter Druck machen zu kénnen, wurde das
erste FKinsetzen der Supraleitung in Abb. 5.23 abgelesen. Das Irreversibilitéitsfeld B;,,




72 Ergebnisse und Diskussion

6 T T T 1 T 1 T
-1.34 K/kbar 2-® o ©=0
5 —~~~
£ |
m” ¢
4 T
< . - ©
I—Q 0 , <> | /\} | , ‘
0 2 4
o1 o e p (kbar) -
1k 0® [3"-(ET)2SFSCHZCFZSO3 _
I o i
o °
O L | L | ‘ ‘ ‘ ‘
0 4 8 12
p (kbar)

Abbildung 5.24: Druckabhingigkeit der supraleitenden Ubergangstemperatur 7, fiir
Probe C1 (offene Symbole) und C2 (geschlossene Symbole). Die Kreise entsprechen
jeweils der Temperatur, bei der der Widerstand auf die Hélfte des normalleitenden
Werts abgesunken ist. Die Dreiecke sollen andeuten, dass bis zum Phaseniibergang in
die isolierende Phase Anzeichen von Supraleitung vorhanden sind. Inset: Kritische Fel-
der fiir Probe C2 bei T' = 0,44 K. Das obere kritische Feld (geschlossene Symbole) und
das Irreversibilititsfeld (offene Symbole) wurden dabei wie im Text erldutert ermittelt.

kann aus dem Verschwinden des Widerstandes abgeschiitzt werden (vgl. Kapitel 4).
Die resultierenden Werte sind im Inset von Abb. 5.24 eingetragen. Das Irreversibi-
litdtsfeld bei T = 0,44 K wird mit steigendem Druck deutlich stirker unterdriickt als
die Sprungtemperatur T,. Die kritischen Felder und die Ubergangstemperaturen fiir
die verschiedenen Driicke kénnen also nicht einfach mit einem konstanten Faktor ska-
liert werden. Die Druckabhingigkeiten der kritischen Felder lassen sich eher mit einer
Verschiebung der Temperaturachse unter Druck beschreiben (vgl. Abb. 4.4). Der Uber-
gang zwischen reversibler und irreversibler Phase hingt anscheinend nur vom Abstand
zur Sprungtemperatur ab. Die starke Druckabhéngigkeit von B, ist iiberraschend, da
somit auch die Energie, mit der die Flussschlduche verankert sind, empfindlich vom
Druck beeinflusst wird. Die genauen Mechanismen der Flussschlauchverankerung in
organischen Supraleitern sind noch nicht gekldrt, es existieren verschiedene Modelle
zur Beschreibung der Irreversibilitéitslinie in diesen Materialien'?. Die Flussschlauch-

13Tn [67] wird anhand mehrerer Modelle die Temperaturabhingigkeit des Irreversibilitiitsfeldes fiir
B"-(ET),SF5CH,CF,SO;3 diskutiert.
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bewegung kann dabei ebenso wie in Kupratsupraleitern oft mit einer thermischen Ak-
tivierung von Flussschlduchen iiber eine Energiebarriere Uy beschrieben werden [120].
Die Anregungsenergie U, ist in diesem Modell proportional zur Kondensationsener-
gie eines fiir das jeweilige System charakteristischen Volumens. Die Wirksamkeit der
Haftzentren héngt also mit der Energiedifferenz F,, — F; zwischen normalleitender und
supraleitender Phase zusammen. Die Kondensationsenergie bei B = 0 wiederum defi-
niert das thermodynamische kritische Feld By, [68]:

(Fy — Fy)|g—o = H2, /8. (5.5)

Durch diese Beziehung ist die Wirksamkeit der Haftzentren und somit das Irrever-
sibilitdtsfeld mit dem kritischen Feld B, verbunden. Dieser Zusammenhang erklart
zumindest teilweise die Druckabhéngigkeit von B;,.,.

Auch bei den Messungen unter hydrostatischem Druck zeigt sich eine starke Aniso-
tropie der kritischen Felder. Bei Umgebungsdruck konnte die Winkelabhingigkeit des
Irreversibilititsfeldes gemifl einer Relation von Tinkham fiir das kritische Feld B.(©)
von 2D diinnen Filmen beschrieben werden [53, 68]:

(5.6)

- B.(©) cos@‘ <BC(@) sin@)2

B} Bl

Im Inset von Abb. 5.25 ist der Magnetowiderstand bei T' = 0,45K und p = 4 kbar
fiir verschiedene Winkel aufgetragen. Das kritische Feld nahe 90° ist deutlich erhoht.
Eine Auswertung der Winkelabhingigkeit des Irreversibilitiatsfeldes ist fiir p = 4 kbar
nicht mdéglich, da der Widerstand bei diesem Druck nicht mehr vollstédndig verschwin-
det. Deshalb wurde die Winkelabhingigkeit des oberen kritischen Feldes untersucht.
Das erste Einsetzen der Supraleitung konnte fiir groflere Winkel © nicht vergleichbar
bestimmt werden. Deshalb wurde ein anderer charakteristischer Punkt des Ubergangs
ausgewdahlt, der fiir alle Winkel vergleichbar gewonnen werden konnte. Als geeignet er-
wies sich hier der Schnittpunkt zwischen einer linearen Extrapolation des Widerstandes
im Ubergangsbereich und des Hintergrundwiderstandes oberhalb des Ubergangs. Diese
beiden Geraden sind in Abb. 5.25 fiir © = 93,6° eingezeichnet. Die so gewonnenen Wer-
te sind in Abb. 5.25 aufgetragen. Die durchgezogene Linie ist ein Fit nach Gleichung
(5.6) an die Daten. Es ergibt sich eine Anisotropie BL'Q/BCL2 ~ 40. Dieser Wert kann
mit dem Wert bei Umgebungsdruck verglichen werden. Dort ergibt sich bei identischer
Auswertung: BL‘Q/BCL2 ~ 12. Obwohl die Absolutwerte bei dieser Auswertung mit einer
gewissen Unsicherheit behaftet sind, kann die Winkelabhéngigkeit der kritischen Felder
unter Druck immer noch im Modell von Tinkham fiir 2D Filme beschrieben werden.
Dabei hat die Anisotropie des Systems unter Druck deutlich zugenommen.

Topologie der Fermifliche

Die Topologie der Fermifliche bei Umgebungsdruck, wie sie in Kapitel 4 beschrie-
ben wurde, wurde aus Quantenoszillations- und AMRO-Messungen ermittelt [53, 65].




74 Ergebnisse und Diskussion

300 T ] T ] T ] T I T B T I T I 3
A p*-(ET),SF,CH,CF,SO, e T=045K
200} e
g |
o B /’/"" O (deg
100" S
B —— 89.9
; ---- 936
1 l 1 l 1 l 1
0 1 2 3
I B (T)
C 1 Q O lO O
-30 0 30 60 90 120

O (deq)

Abbildung 5.25: Winkelabhéngigkeit des oberen kritischen Feldes B, fiir p = 4 kbar.
Die Werte wurden, wie im Inset gezeigt, aus dem Schnittpunkt der linearen Extra-
polation des Widerstandes beim supraleitenden Ubergang und dem normalleitenden
Bereich des Magnetowiderstandes ermittelt. Die jeweiligen Geraden sind fiir die Daten
bei © = 93,6° diinn eingezeichnet.

Im Weiteren soll mit diesen Methoden untersucht werden, ob sich die elektronische
Struktur unter Druck dndert.

Abbildung 5.26 zeigt Magnetowiderstandsmessungen bei p = 8,6 kbar fiir verschie-
dene Winkel ©. Die Frequenz der Oszillationen wurde iiber dem Winkel © aufgetra-
gen. Fiir 2D Systeme erwartet man fiir die Winkelabhéngigkeit der Frequenz F(©) =
Fy/ cos(©). Die Daten in Abb. 5.26 werden durch diese Abhéngigkeit hervorragend
beschrieben. Es ergibt sich eine fundamentale Oszillationsfrequenz Fi(p = 8,6 kbar) =
232(1) T im Vergleich zu F = 199(1) T bei Umgebungsdruck. Die Winkelabhéngigkeit
der Osrzillationsfrequenz wurde fiir alle eingestellten Druckwerte iiberpriift und ergab
keinerlei Abweichungen vom oben gezeigten 1/cos(©)-Verhalten im gesamten Druckbe-
reich, in dem metallische Leitfahigkeit bei tiefen Temperaturen beobachtet wurde. In
Abb. 5.27 ist die Abhéngigkeit von 1/F; vom angelegten Druck dargestellt. Der Wert
1/ Fy beschreibt im realen Raum die Fliche, die der extremalen Fermiquerschnittsfliche
entspricht. Die beobachtete Erhohung der Frequenz und damit der Fermiquerschnitts-
fliche stimmt qualitativ mit einer druckinduzierten Verkleinerung der Elementarzelle
im realen Raum iiberein. Wenn man einen fiir organische Supraleiter typischen Wert der
Kompressibilitit von kr = (122 kbar) ! (fiir k-(ET),Cu(NCS); [121]) annimmt, ergibt
sich dadurch direkt die relative Anderung des Elementarzellenvolumens im rezipro-
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Abbildung 5.26: Winkelabhéngigkeit der Oszillationsfrequenz F'. Die durchgezogene
Linie entspricht einer Abhéngigkeit oc 1/ cos(©). Inset: Magnetowiderstand von Probe
C2 fiir verschiedene Winkel O.

ken Raum. Unter der Annahme isotroper und druckunabhingiger Kompressibilititen
in der Probe erhélt man fiir die relative Flachendnderung der Querschnittsfliche der
Brillouinzone Sgy bezogen auf den Wert S5, bei p = 0:

S]:;Z = S%Ze%”p. (57)

Die daraus resultierende Erhohung der Frequenz ist in Abb. 5.27 als durchgezogene
Linie eingezeichnet. Man erkennt, dass die Kompression der Einheitszelle bei weitem
nicht ausreicht, um die Frequenzzunahme quantitativ zu erkldren. Nun ist die Annah-
me isotroper Kompressibilitit fiir ein derart anisotropes System sicher eine zu starke
Vereinfachung. Messungen der Gitterkonstanten in §-(ET)sI3 unter Druck ergeben bis
zu einem Faktor zwei unterschiedliche Kompressibilititen [122] entlang verschiedener
Kristallachsen. Die Richtung senkrecht zu den Ebenen ist dabei die Richtung der ge-
ringsten Kompressibilitéit, die Volumenkompressibilitit fiir 5-(ET)yI3 ergibt sich zu
kr = (98kbar)~'. Eine solche Anisotropie fiihrt zu einer stéirkeren Zunahme der Fre-
quenz mit steigendem Druck, im Idealfall um 50%. Dies reicht immer noch nicht aus,
die Diskrepanz zu den gemessenen Werten zu erkldren. Um die beobachtete Frequenz-
zunahme von 15% in 6kbar erkliren zu konnen, miissten unphysikalisch hohe Ani-
sotropien angenommen werden oder eine nochmals deutlich héhere Kompressibilitit
K.




76 Ergebnisse und Diskussion

SA4r——T—T L e
- B(E )SFCHCFSO % ]
5.2 —+r -15
I 1® ]
‘\
5 2/3kp — —H4
= Spz < © ar Jd p = -1.34 K/kbar
— B T \ T
s <
u°4.81g 1 ¢ 3=,
S o ~
o L 4 \ ]
2 L \
4.6 + 4 2
Ce
L 4 1 |
n
44 o g e o —1
n mE
I 0g"m | 1 o® . 1
1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 1 l 1 l 1 l 1 l l 1
4'20 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8..10 ¢0
p (kbar) p (kbar)

Abbildung 5.27: Druckabhéngigkeit der inversen Oszillationsfrequenz 1/F und der sup-
raleitenden Sprungtemperatur 7.. Offene Symbole sind aus Messungen an Probe C1,
geschlossene Symbole von Probe C2. Die durchgezogene Linie beschreibt die Anderung
der Brillouinzone unter der Annahme isotroper Kompressibilitit in der Probe.

Eine vergleichbar hohe Frequenzinderung wurde auch in x-(ET),Cu(NCS), fiir den
a-Orbit gefunden, der einer Fliche von etwa 15% der Brillouinzone entspricht [22]. In
k-(ET)oCu(NCS)y wird im Gegensatz zu ["-(ET),SF;CH,CF,SO;3 in hohen Feldern
aufgrund von magnetischem Durchbruch noch eine zweite Frequenz beobachtet, deren
Fliache aufgrund der Bandfiillung genau der Fliache der Brillouinzone entspricht. Die
Frequenzénderung dieses Orbits mit ansteigendem Druck ist deutlich geringer und spie-
gelt gerade die Kompressibilitdt der Substanz wider, ohne eine extreme Anisotropie in
der Probe voraussetzen zu miissen [22]. Dieses Resultat ldsst vermuten, dass die starke
Frequenzénderung in ["-(ET)sSF5CHyCF2SO3 nicht allein mit der Kompressibilitét
des Systems erklirt werden kann, sondern die Bandstruktur scheint sich zusétzlich zu
verdndern.

Auffallend in Abb. 5.27 ist, dass die Frequenz oberhalb von etwa 5kbar nahe-
7zu druckunabhéingig wird und zu hohen Driicken sogar wieder abnimmt. Dies ist
moglicherweise ein Anzeichen dafiir, dass die Kompressibilitdt der Probe in diesem
Druckbereich stark abnimmt. Genau in diesem Druckbereich &ndert sich auch die
Druckabhingigkeit der supraleitenden Sprungtemperatur signifikant. Die Daten aus
Abb. 5.24 sind in Abb. 5.27 zum Vergleich nochmals eingetragen. Falls die Abnahme
von T. mit einer Anderung der Gitterparameter verbunden ist, wire die Anderung
in 91,./0p konsistent mit der Anderung in der Kompressibilitit. Die Abnahme der
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Abbildung 5.28: Winkelabhéngigkeit des Widerstands von Probe C2 fiir 8,6 kbar bei
verschiedenen Azimutalwinkeln ¢. Die Kurven sind zur besseren Ubersichtlichkeit ge-
geneinander verschoben. SdH-Oszillationen sind nur fiir 40° und 66° im Bereich um
© = 40° zu erkennen.

Frequenz oberhalb 8 kbar weist aber auf eine signifikante Anderung der elektronischen
Struktur in diesem Druckbereich hin. Dies wird im letzten Abschnitt dieses Kapitels
ausfiihrlicher diskutiert.

Im gesamten Druckbereich bis 11,5 kbar werden keine Knoten in den SdH-Oszilla-
tionen beobachtet. Wie schon in Kapitel 5.1.4 beschrieben, kann bei Messungen der
Winkelabhéngigkeit des Magnetowiderstandes um © = 90° bei B = 13T kein Maxi-
mum beobachtet werden. Die Substanz ist auch unter Druck extrem zweidimensional
mit moglicherweise inkohérentem Transport zwischen den Ebenen. Die stirkere Aniso-
tropie in By fiir p = 4 kbar weist eher auf eine verstiarkte Zweidimensionalitét hin.

Die Anisotropie der Fermifliche innerhalb der k, k;,-Ebene scheint sich unter Druck
prinzipiell nicht zu #ndern. Abbildung 5.28 zeigt AMRO-Messungen fiir verschiede-
ne Azimutalwinkel ¢ bei 8,6 kbar. Die stark unterschiedlichen Positionen der AMRO-
Maxima spiegeln die starke Anisotropie der Probe in der k,ky-Ebene wieder [65]. Die
resultierenden Werte fiir £5°* bei p = 8,6 kbar unterscheiden sich nur geringfiigig von
den Werten bei p = 0. Die Druckunabhingigkeit der Form der Fermifliche zeigt auch
ein Vergleich der AMRO-Messungen eines Azimutalwinkels ¢ bei verschiedenem Druck
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(vgl. Abb. 5.11). Die Position der AMRO-Maxima und damit der maximale Fermiwel-
lenvektor k5** dndern sich mit steigendem Druck kaum. Dieses Verhalten wurde auch
noch fiir andere Azimutalwinkel iiberpriift (Abb. 7.2). Fiir alle Messungen ergab sich
cine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen bei Umgebungsdruck aus [53, 65].

Effektive Massen und g-Faktor

Aus der Temperaturabhéingigkeit der SAH-Amplitude kann die effektive Zyklotron-
masse m. gemittelt {iber ein Zyklotronorbit bestimmt werden. Diese Masse ist ge-
geniiber der Bandmasse my, aus Bandstrukturrechnungen erhéht. Bei Umgebungsdruck
ergibt sich fiir die berechnete Bandmasse py, = my,/m, = 1,07, fiir die effektive Zyklo-
tronmasse p. = 2,0(1) [63]. Die effektive Zyklotronmasse ist im Gegensatz zur Band-
masse durch Elektron-Phonon- und mdéglicherweise zusétzlich auch durch Elektron-
Elektron-Wechselwirkung renormiert. Nach [34] gilt

He = ,Ub(1 + )‘ep)(l + )‘ee) (5-8)

mit den jeweiligen Kopplungskonstanten \. Als weitere Information erhilt man aus
der Winkelabhingigkeit der SdH-Oszillationen den Faktor gpu.. Aus Messungen dieses
Faktors an Probe B1 ergibt sich ein Wert von gu. = 3,95(2) bei Umgebungsdruck'®.
Daraus kann ein g-Faktor von g = 1,98 berechnet werden. Dieser Wert entspricht etwa
dem Wert des nicht renormierten g-Faktors, der aus ESR-Messungen zu ggsg = 2,01
ermittelt wird [14]. Fiir die Renormierung des g-Faktors gilt:

JESR
T4+ Aep) (T4 A,)°

g = (5.9)
(

Die hier relevante Elektron-Elektron-Kopplungskonstante AL, ist nicht gleich der Kopp-

lungskonstante zur Renormierung der effektiven Zyklotronmasse. Die Kopplungskon-

stante der Elektron-Phonon-Wechselwirkung ist fiir beide Félle identisch. Damit sollte

der Faktor gu. nur durch den Einfluss der Elektron-Elektron-Wechselwirkung renor-

miert werden:
1+ )\ee

T+ X,
Wenn nur die Elektron-Phonon-Wechselwirkung relevant wére, sollte sich der Wert von
glic nicht vom unrenormierten Wert ggsg i, unterscheiden. Eine genaue Auswertung der
quantitativen Verteilung der Kopplungsstirken ist mit dem obigen Formelsatz nicht
moglich, hierfiir miisste mindestens einer der Parameter durch eine unabhéngige Mes-
sung ermittelt werden. Aus Messungen der spezifischen Wirme [64] erhélt man einen
Kopplungsparameter A & 1,1 nach einem Modell fiir Supraleiter mit starker Kopplung.
Aus Gleichung (5.8) wird ein Wert von (1 + Aep)(1 + Aee) & 1,8 ermittelt. Der Wert
aus der spezifischen Warme beschreibt die zur Supraleitung relevante Wechselwirkung.

GHc = gESRHDb (5.10)

'Frithere Messungen mit etwas geringerer Winkelauflssung ergaben einen Wert von gu. = 3,90(5)
[63,66].
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Abbildung 5.29: Temperaturabhéingigkeit der Oszillationsamplitude bei einem mittle-
ren Feld von 11,1 T, normiert auf den Wert bei T" = 0. Fiir p = 10kbar ergibt ein
Fit an die Daten im gesamten Temperaturbereich eine unbefriedigende Beschreibung
der Daten. Die gestrichelte Linie wurde mit einem Wert von p. = 1,23 an die Daten
angepasst. Dieser Wert ergibt sich fiir ein kleineres mittleres Feld B = 7,84 T (Inset).

Da der genaue Mechanismus der Supraleitung in organischen Supraleitern und der Ur-
sprung der attraktiven Wechselwirkung nicht klar sind [5], liefert A keinen Hinweis zur
quantitativen Bestimmung der Kopplungsstéirken A, und Aee. Auflerdem wird bei der
Bestimmung von A aus Messungen der spezifischen Wirme iiber alle Bander gemit-
telt, wihrend aus SdH-Messungen nur die gemittelte effektive Masse des 2D Orbits
bestimmt wird.

Durch Anlegen von Druck veréindern sich die Werte von effektiver Masse und g-
Faktor. Abbildung 5.29 zeigt die Temperaturabhéingigkeit der Amplitude der SdH-
Oszillationen bei verschiedenen Druckwerten'. Die daraus resultierenden Werte fiir i,
sind in Abb. 5.30 gezeigt. Die effektive Masse wurde jeweils bei verschiedenen Winkeln
O bestimmt. Die Winkelabhéngigkeit folgt wie erwartet derselben Relation wie die Fre-
quenz der Quantenoszillationen: m.(0) = m.(0)/ cos(0). Die Bestimmung des Faktors
gt ist aus Abb. 5.31 ersichtlich. Hier ist die Winkelabhéngigkeit der Oszillationsam-
plitude fiir p = 3kbar und p = 6,5 kbar gezeigt. Zunéichst wird aus den Nullstellen der

15Die Abnahme der Oszillationsamplitude mit steigender Temperatur ist auch in Abb. 7.8 zu sehen.
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Abbildung 5.30: Druckabhéingigkeit der effektiven Masse (offene Symbole) und von g,
(geschlossene Symbole) fiir die Probe D1 (Diamant) und D2 (Kreis). Inset: Druck-
abhéngigkeit des g-Faktors von Probe C2. Fiir alle Daten sind typische Fehlerbal-
ken eingezeichnet. Die Fehlerbalken fiir gu. liegen — abgesehen von den Punkten bei
hochsten Driicken — innerhalb der Ausdehnung der Punkte.

Amplitude der fundamentalen Frequenz der genaue Wert von gy, ermittelt. Mit diesem
Wert wird dann die durchgezogene Linie nach Formel (2.13) an die Daten angepasst. Die
so ermittelte Dingletemperatur ist in sehr guter Ubereinstimmung mit den Werten aus
der Feldabhéngigkeit der FF'T-Amplitude (Abb. 5.32). Die Nullstellen der Amplitude
entsprechen gerade dem Fall destruktiver Interferenz der Oszillationen der Ladungs-
trager unterschiedlicher Spinorientierung. Die nach Gleichung (2.16) ermittelten Werte
fiir gu. sind ebenfalls in Abb. 5.30 eingezeichnet. Im Inset sind zusétzlich die daraus
resultierenden Werte des g-Faktors eingezeichnet. Die effektive Masse nimmt im Rah-
men der Fehlerbalken linear mit steigendem Druck ab. Bei 10 kbar ergibt sich ein Wert
von pe. = 1,23, der nur noch geringfiigig oberhalb des Wertes der berechneten Band-
masse jp = 1,07 bei Umgebungsdruck liegt. Berechnungen der Bandmasse unter Druck
liegen bislang nicht vor. Durch den stiirkeren Uberlapp der Wellenfunktionen erwartet
man eine Verbreiterung der elektronischen Binder und damit eine Verringerung der
Bandmasse. Die Anderung der Bandstruktur und damit der Bandmasse unter Druck
ist allerdings vermutlich nicht grof3, da sich die extremale Fermiquerschnittsfliche auch
nur um maximal 15% #ndert. In Messungen der spezifischen Wirme fiir verschiedene
organische Supraleiter [9,64,123-125] findet man einen ndherungsweise linearen Zu-
sammenhang zwischen A und 7, mit einer Steigung AT,/A)N ~ 5K. Weiterhin kann
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Abbildung 5.31: Winkelabhéngigkeit der Oszillationsamplitude bei p = 3kbar und
bei p = 6,5kbar. Die Daten bei 6,5kbar sind um 2,5 nach oben verschoben. Aus
den Nullstellen der Amplitude ergibt sich nach (2.16) der Faktor gju.. Die Linien sind
entsprechend (2.13) an die Daten angepasst.

aus den Daten eine zur Supraleitung minimal notwendige Kopplungskonstante von et-
wa A = 0,2 abgeschétzt werden. In hohem Druck erhélt man unter der vereinfachenden
Annahme einer druckunabhéngigen Bandmasse einen Wert fiir (14 Aep)(1+Aee) = 1,15.
Diese deutlich verringerte Kopplung erreicht unter Umstédnden den zur Supraleitung
notwendigen minimalen Wert nicht mehr. Eine quantitative Auswertung mit der fiir
stark koppelnde Systeme modifizierten McMillan-Formel [126]

1,04(1 + A)
A — (1 + 0,62))

T. =1,130p exp (— (5.11)
ist schwierig, da die genaue Bestimmung der Kopplungskonstante A aus der effektiven
Zyklotronmasse nicht moglich ist'®. Dazu miisste die Verinderung der Bandmasse mit
steigendem Druck und der genaue Anteil der einzelnen Kopplungskonstanten in (5.8) an
der Kopplungskonstante der Supraleitung A bekannt sein. Mit der stark vereinfachen-
den Annahme vernachlissigbarer Elektron-Elektron-Wechselwirkung und konstanter
Bandmasse kann der gemessene Zusammenhang zwischen m, und 7T, mit (5.11) nicht
beschrieben werden. In [22] wird ein vergleichbares Verhalten fiir x-(ET),Cu(NCS), be-
schrieben. Der Zusammenhang zwischen 7, und der effektiven Masse wird dort in der

16Fiir die effektive Coulomb-Abstoung p* wird iiblicherweise ein Wert von u* ~ 0,1 angenommen.
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Abbildung 5.32: SAH-Oszillationen in Probe C2 fiir © &~ 0° bei 0,44 K. Mit steigendem
Druck nimmt die Amplitude der SAH-Oszillationen ab. Die Probe fiir p = 8,6 kbar ist fiir
0° schon nahe an einer Spinsplitting-Nullstelle. Im Inset ist die feldabhingige Anderung
der Oszillationsamplitude in einer Dingleauftragung dargestellt. Die Dingletemperatur
ergibt sich direkt aus der Steigung der Kurven.

einfacheren Formel fiir schwache Kopplung richtig beschrieben, wihrend die Beschrei-
bung mit Gleichung (5.11) ebenfalls nicht méglich ist. Die Anwendbarkeit der Formel
fiir schwache Kopplung erscheint fraglich, da Messungen der spezifischen Warme auch
fiir k-(ET)3Cu(NCS)y nur unter der Annahme starker Kopplung richtig beschrieben
werden [18]. Die Abweichungen von der Theorie fiir stark koppelnde Systeme diirf-
ten auch bei k-(ET)yCu(NCS)sy eher mit der oben beschriebenen Unsicherheit in der
Bestimmung von A aus der effektiven Zyklotronmasse zusammenhéngen.

Die Amplitude der SAH-Oszillationen nimmt mit wachsendem Druck ab (Abb. 5.32).
Diese Abnahme ist jedoch nicht mit einer Erhohung der Dingletemperatur in der Pro-
be verbunden, d.h. die Streuzeit in der Probe bleibt weitgehend unverdndert. Die
Abnahme der Amplitude fiir © = 0° resultiert vor allem aus der Verdnderung des
Spinsplitting-Démpfungsfaktors Rg zu héherem Druck. Im Inset von Abb. 5.32 ist die
Amplitude der fundamentalen Fourierkomponente von Ao /o gemittelt iiber jeweils
drei Osrzillationen aufgetragen. Appr ist so normiert, dass die Steigung der Geraden
der Dingletemperatur entspricht. Die Steigung und damit die Dingletemperatur &ndern
sich unter Druck nur wenig. Die Dingletemperaturen variieren zwischen 0,9(1) K und
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1,3(1) K. Dies zeigt, dass die Probe keine starken inneren Spannungen durch Druckin-
homogenititen aufweist. Solche rdumlich langsam variierenden Probeninhomogenitéten
sollten die Zyklotronorbits an verschiedenen Stellen der Probe relativ zueinander aufler
Phase laufen lassen und so die Oszillationsamplitude reduzieren. Die Normierung der
Daten erfolgte hier anhand der dreidimensionalen Beschreibung nach Formel (2.13).
Eine Auftragung nach der 2D Theorie entsprechend Gleichung (2.17) brachte im be-
trachteten Feldbereich keine bessere Beschreibung der Daten. Die Dingletemperaturen
aus der 2D Beschreibung liegen grundsétzlich etwa 0,2 K hoher als bei der konventio-
nellen 3D LK-Theorie.

Zweidimensionale Quantenoszillationen

Eine direkte Beschreibung von Ac/o mit der 2D LK-Formel (2.17) ist deutlich
schwieriger als bei Magnetisierungsmessungen [32], da bei Widerstandsmessungen die
korrekte Bestimmung des Hintergrundwiderstandes unbedingte Vorraussetzung ist (vgl.
Kapitel 5.1.1). Eine exakte Bestimmung des Hintergrundwiderstandes erfordert eine si-
multane Messung von Widerstand und Magnetisierung. Dies war bei den Messungen
unter Druck nicht moglich. Ein Hinweis auf einen Ubergang zwischen 3D Verhalten in
kleinen Feldern zu einem 2D Verhalten in hohen Feldern und tiefen Temperaturen zeigt
sich bei der Temperaturabhingigkeit der SAH-Amplitude. Bei Umgebungsdruck beob-
achtet man eine scheinbare Verringerung der effektiven Masse zu hohen Feldern [32].
Insbesondere die FFT-Amplituden bei tiefsten Temperaturen folgen nicht mehr der vor-
hergesagten Temperaturabhingigkeit. In [32] wird dies als Anzeichen eines Ubergangs
von einer dreidimensionalen zu einer zweidimensionalen Beschreibung des Systems ge-
wertet. Hinweise fiir einen solchen Ubergang finden sich bei Umgebungsdruck erst in
hohen Feldern ab etwa 20T. Bei den Messungen unter Druck konnen die effektiven
Massen der geringen Driicke im gesamten Feldbereich bis 13T konsistent beschrieben
werden. Bei hohem Druck (p = 10 kbar) erkennt man zu tiefen Temperaturen Abwei-
chungen von der Fitkurve. Im Inset zu Abb. 5.29 wird die effektive Masse fiir diesen
Druck bei kleineren Feldern ermittelt. Hier ergibt sich ein etwas hoherer Wert der effek-
tiven Masse und die Oszillationsamplituden werden im ganzen Temperaturbereich gut
von der Fitkurve beschrieben. Die Daten in hohen Feldern werden mit diesem Wert der
effektiven Masse ebenfalls gut beschrieben, wenn man die FFT-Amplituden unterhalb
von 1K nicht beriicksichtigt (gestrichelte Linie in Abb. 5.29). Somit scheint mit stei-
gendem Druck der Ubergang von einer dreidimensionalen zu einer zweidimensionalen
Beschreibung der MQO zu kleineren Feldern verschoben zu sein. Dies ist neben der
stdarkeren Anisotropie des kritischen Feldes ein weiterer Hinweis auf ein Ansteigen der
Zweidimensionalitdt unter Druck.

Verhalten nahe am Metall-Isolator-Ubergang

Obwohl der druckinduzierte Metall-Isolator-Ubergang mit hoher Wahrscheinlichkeit
durch eine strukturelle Umordnung verursacht ist, bleibt offen, inwieweit diese Umord-
nung durch Verdnderungen der elektronischen Struktur begiinstigt oder sogar induziert
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Abbildung 5.33: Temperaturabhéingigkeit der FF'T-Amplitude der 2. Harmonischen bei
10 kbar. Die Daten kénnen mit der effektiven Masse p. = 1,23 nur unterhalb von 1K
richtig beschrieben werden (gestrichelte Kurve). Zu hohen Temperaturen lassen sich
die Daten unter der Annahme zusitzlicher Ladungstriger mit einer geringen Masse
pe ~ 0,15 erkliren (durchgezogene Linie). Im Inset ist die Winkelabhéngigkeit der
Oszillationsamplitude bei 4,2 K gezeigt. Die eingezeichneten Linien werden im Text
erldutert.

ist. Deshalb ist die Frage von Interesse, ob sich der Phaseniibergang auf der metalli-
schen Seite schon abzeichnet.

In diesem Zusammenhang sind zwei Effekte interessant. Erstens dndert sich die Fre-
quenz der SdH-Oszillationen nahe am MI-Ubergang nicht mehr signifikant, bzw. nimmt
sogar wieder ab (vgl. Abb. 5.27). Das Kristallgitter kann moglicherweise bei diesem
Druck in der vorliegenden kristallographischen Phase nicht mehr stirker komprimiert
werden und wechselt in eine andere Kristallstruktur. Diese Erkldrung weist eher auf
einen rein strukturellen Ubergang hin. Allerdings ist die Abnahme der Frequenz nahe
am druckinduzierten MI-Ubergang nicht mit strukturellen Anderungen zu verstehen.

Nahe am MI-Ubergang zeigt sich noch ein weiteres Anzeichen einer deutlich verin-
derten elektronische Struktur. In der Temperaturabhingigkeit der SdAH-Amplitude (vgl.
Abb. 5.33) zeigen sich in der 2. Harmonischen, die der doppelten Frequenz der Fun-
damentalen entspricht, auch zu hoheren Temperaturen Abweichungen zum vorherge-
sagten Verhalten. Die Oszillationsamplitude verschwindet zu hohen Temperaturen viel
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Abbildung 5.34: Fourierspektrum des Magnetowiderstandes von Probe C2 bei 10 kbar
und 9 K. Man erkennt ein scharfes Maximum bei 460 T = 2F}. Inset: Magnetowider-
stand bei verschiedenen Temperaturen zwischen 0,5 K und 9K. Die Kurven sind zur
Erhchung der Ubersichtlichkeit gegeneinander verschoben.

langsamer, als es bei der entsprechenden effektiven Zyklotronmasse erwartet wird. Ab-
bildung 5.33 zeigt die Amplitude der Fourierkomponente der Frequenz Fy, = 2Fj. Ge-
strichelt eingezeichnet ist die vorhergesagte Temperaturabhéngigkeit entsprechend der
effektiven Masse pu. = 1,23 der fundamentalen Frequenz. Die Amplitude oberhalb von
etwa 2K ist deutlich erh6ht. Im Inset von Abb. 5.34 sind Messungen des Magneto-
widerstandes fiir Temperaturen zwischen 0,5 und 9 K eingezeichnet. Fiir diesen Druck
befindet sich eine Spinsplitting-Nullstelle nahe bei © = 0°. Man erkennt mit ansteigen-
der Temperatur deutlich das Verschwinden der 1. Harmonischen, die bei diesem Winkel
nur einen geringen Anteil am Gesamtsignal aufweist. Die 2. Harmonische nimmt bei
tiefen Temperaturen zunichst stark ab, bleibt dann aber zu héheren Temperaturen
erhalten und ist erst oberhalb 9 K nicht mehr auflosbar. Die Temperaturabhéingigkeit
der FFT-Amplitude kann gut (durchgezogene Linie in Abb. 5.33) durch die Annah-
me von zwei Oszillationen gleicher Frequenz, aber unterschiedlicher effektiver Masse
beschrieben werden. Dabei stimmt die hohere effektive Masse p. = 1,17 gut mit dem
erwarteten Wert tiberein. Zusétzlich ergibt sich eine sehr kleine Masse von ! & 0,15. Es
stellt sich die Frage, ob es sich hier um ein neues Orbit mit zufillig der zweifachen Fre-
quenz handelt oder ob die Oszillationen der 2. Harmonischen aus einem anderen Grund
nicht verschwinden. Einerseits wire es sehr erstaunlich, sollte durch eine Rekonstruk-
tion der Fermifliche das vorhandene Orbit ungeéndert bleiben und ein neues Orbit
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mit exakt der doppelten Fliche entstehen. Andererseits ist unverstindlich, warum sich
eine Anderung der Temperaturabhingigkeit der SAH-Amplitude innerhalb eines Orbits
nicht auch bei der fundamentalen Frequenz zeigt.

Um diese Frage zu kldren, wurde die Winkelabhéngigkeit der Oszillationen bei 4,2 K
untersucht. Sind fiir die Oszillationen bei hohen Temperaturen ebenfalls die Ladungs-
triager des bekannten 2D Orbits verantwortlich, sollten die Oszillationen auch bei hohen
Temperaturen bei den Winkeln verschwinden, die fiir die 2. Harmonische nach (2.16)
erwartet werden. Im Inset von Abb. 5.33 ist die FFT-Amplitude fiir F' = 2F; bei
T = 4,2 K winkelabhéingig aufgetragen. Die gestrichelte Linie ergibt sich mit dem fiir
die 1. Harmonische ermittelten Parameter gu, = 3,01. Diese Kurve weicht von den
gemessenen Amplituden bei hohen Temperaturen signifikant ab. Nimmt man nun al-
ternativ ein Orbit mit leichten Ladungstrigern und der Fliche A = 24, an, ergibt sich
unter Annahme eines Wertes von gu. = 2u.. die durchgezogene Linie in Abb. 5.33. Da
die gemessenen Amplituden mit dieser Abhéingigkeit gut beschrieben werden, besteht
in der Tat die Moglichkeit einer rekonstruierten Fermiflache, bei der die urspriinglichen
Quantenoszillationen nahezu unberiihrt bleiben.

Ein dhnliches Verhalten wurde auch in a-(ET),MHg(SCN), (M = K, Rb, Tl) be-
obachtet [5] und dort mit einer Rekonstruktion der 1D Fermifldche erkldrt (vgl. Ka-
pitel 5.1.2). Dies sollte allerdings mit einer Erhohung des Magnetowiderstandes ver-
bunden sein, was in f"-(ET),SF5;CH,CF5SO3 nahe am MI—Ubergang nicht beobachtet
wird. Dennoch besteht die Mdoglichkeit einer Ladungs- oder Spindichtewelle im 1D
Orbit von "-(ET),SF5CH,CF,SO3 nahe am MI-Ubergang. Das dadurch entstandene
periodische Potential im System konnte wiederum einen méglichen strukturell indu-
zierten MI-Ubergang treiben. Auch in x-(ET),Cu[N(CN),]Br gibt es Anzeichen einer
Rekonstruktion der Fermifldche unter hydrostatischem Druck [59]. Dabei findet man
zusitzlich Oszillationen mit einer Frequenz, die etwa einem Viertel der berechneten
Fermiquerschnittsfliche entsprechen. Die effektiven Massen der neuen Orbits &ndern
sich jedoch nicht so dramatisch wie in "-(ET)sSF5CHyCF9SO3. Weiterhin erwartet
man fiir groBere Orbits eher eine vergrofierte effektive Masse, wogegen die Masse des
zusitzlichen Orbits nur 10% des Wertes des bislang bekannten Orbits erreicht. Dies
spricht gegen eine Rekonstruktion der Fermifliiche durch eine vergleichbare Uberstruk-
tur.

In k-(ET)2Cu(NCS)s wurden bei einem Druck von 8,5 kbar [127] ganz dhnliche Os-
zillationen mit geringer effektiver Masse p. =~ 0,3 gefunden, die nicht der fundamentalen
Frequenz entsprechen. In k-(ET),Cu(NCS), wird dies als Quanteninterferenz zwischen
dem «-Orbit und dem [-Orbit, das aufgrund magnetischen Durchbruchs entsteht, er-
klart. Deshalb kénnen Oszillationen der klassisch verbotenen Frequenz Fjs — 2F, be-
obachtet werden. In g"-(ET),SF5;CH;CF2SO5; wurde bislang bis zu hichsten Feldern
von 60T [102] kein magnetischer Durchbruch beobachtet, der ein vergleichbares Quan-
teninterferenzphinomen ermoglichen konnte. Ein dhnliches Verhalten ist jedoch auch
zwischen benachbarten 1D Bindern moglich. Im 1D-System (TMTSF),ClO4 wird ein
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solcher Stark-(Quanteninterferenz)-Effekt im metallischen Bereich fiir Felder unterhalb
des Ubergangs in eine Phase mit einer feldinduzierten Spindichtewelle gefunden. An den
Punkten auf der 1D Fermifldche, an denen der Abstand zum benachbarten 1D Orbit am
geringsten ist, besteht eine endliche Ubergangswahrscheinlichkeit der Ladungstriger
zwischen den Béndern. Somit gibt es zwischen zwei solchen Punkten zwei alternati-
ve Bahnen fiir die Ladungstréiger. Die Phasendifferenz zwischen den unterschiedlichen
Wegen im reziproken Raum hingt im Magnetfeld mit der umschlossenen Fliche S
zusammen und ergibt mit steigendem Feld ebenfalls Oszillationen, die dquidistant im
Feld sind und eine Frequenz S aufweisen. Die Winkelabhingigkeit der Oszillationsfre-
quenz unterscheidet sich bei diesem Effekt nicht von der Frequenzabhéngigkeit (2.7)
der MQO. Maoglicherweise wird mit steigendem Druck der energetische Abstand zwi-
schen den 1D Béndern in ”-(ET),SF;CHyCF9SO3 (vgl. Abb. 4.3) verringert und die
beobachteten Oszillationen resultieren aus dem Beitrag der 1D Bénder zur Gesamt-
leitfahigkeit. Bei einem solchen Mechanismus kann die Temperaturabhéngigkeit der
Amplitude nicht mehr durch den Faktor Rt aus der LK-Theorie beschrieben werden.
Weiterhin sollten diese Oszillationen nur im Widerstand zu beobachten sein. Deshalb ist
es wichtig, in Zukunft auch dHvA-Messungen in hohem Druck durchfithren zu kénnen.

SchlieBlich bleibt noch die Frage offen, ob der feldinduzierte MI-Ubergang auch
Auswirkungen auf die jeweils giinstigste Kristallstruktur unter Druck hat und ob an-
dererseits der isolierende Zustand in hohen Feldern durch die Verdnderungen der elek-
tronischen Eigenschaften unter Druck beeinflusst wird. Hier sind weitergehende Unter-
suchungen des Magnetowiderstandes unter Druck in einem grofleren Feldbereich notig.
Insbesondere ist interessant, wie sich das kritische Feld des feldinduzierten Ubergangs
unter Druck veréndert.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass mit steigendem Druck die supra-
leitende Sprungtemperatur unterdriickt wird. Dies ist qualitativ in Ubereinstimmung
mit einer abnehmenden Zustandsdichte an der Fermikante N (Er) im Zusammenhang
mit einer Abnahme der Kopplungsstéirke A, die sich in der starken Abnahme der ef-
fektiven Masse zeigt. Hierzu ist der Einfluss von sowohl Elektron-Elektron- als auch
von Elektron-Phonon-Wechselwirkung bedeutsam, die starke Druckabhingigkeit von
T. kann sicher nicht allein durch die Anderung der Bandstruktur unter Druck ver-
standen werden. Eine quantitative Auswertung ist sowohl mit der Annahme schwacher
Kopplung als auch mit der McMillan-Formel (5.11) fiir stark koppelnde Systeme nicht
moglich. Grund hierfiir ist, dass die zur Beschreibung notwendigen Kopplungskonstan-
ten Aep und Aee durch die Werte von effektiver Masse und g-Faktor nicht ausreichend
bestimmt sind. Nahe am druckinduzierten MI-Ubergang werden zusitzliche Oszilla-
tionen beobachtet, die entweder mit einer Rekonstruktion der Fermifliche und einem
neuen Orbit mit sehr kleiner effektiver Masse erklart werden konnen oder mdglicher-
weise durch einen Quanteninterferenzeffekt der eindimensionalen Binder im reziproken
Raum verursacht werden.
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6 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde die elektrische Leitfihigkeit in hohen Magnetfeldern und unter
hydrostatischem Druck untersucht. Es ergab sich das in Abb. 6.1 gezeigte Temperatur-
Druck- und Temperatur-Magnetfeld-Phasendiagramm. In Abb. 6.1 sind die wichtigsten
Resultate zusammengefasst. Der supraleitende Grundzustand grenzt fiir steigenden
Druck und fiir steigendes Feld jeweils direkt an eine isolierende Phase, d. h. wenn sich
die Probe nicht in einem isolierenden Bereich des Phasendiagramms befindet, ist sie
stets supraleitend oder es sind zumindest Anzeichen von supraleitenden Fluktuationen
vorhanden. Die Nihe zu einem isolierenden Grundzustand bei 5"-(ET),SF5CHyCF2SO;
zeigt sich auch darin, dass bislang keine weiteren Supraleiter mit vergleichbarer Struk-
tur und dhnlichen Anionen gefunden wurden.

Betrachtet man das Temperatur-Druck-Phasendiagramm bei B = 0 in Abb. 6.1,
findet man Supraleitung mit einer resistiven Sprungtemperatur 7, = 5,2 K bei p = 0.
Mit steigendem Druck nimmt T, zunéchst nahezu linear mit 97, /dp ~ —1,3 K/kbar ab
(offene Kreise in Abb. 6.1). Fiir p > 3 kbar wird die Druckabhéngigkeit der Sprungtem-
peratur geringer. Auch die effektive Masse der Ladungstriger, die durch Vielteilchen-
wechselwirkung renormiert wird, nimmt mit steigendem Druck ab. Die experimentell
nachgewiesene Verringerung der Kopplungsstérke ist vermutlich fiir die Abnahme der
Sprungtemperatur verantwortlich. Die Frequenz der SAdH-Oszillationen F' nimmt mit
steigendem Druck zu, allerdings kann die Zunahme nicht allein mit der Kompression
des Gitters erklirt werden. Zu hohem Druck (p > 9kbar) fillt F' wieder ab. Dies weist
auf eine komplexe Anderung der elektronischen Struktur hin. Aufierdem treten in die-
sem Druckbereich zuséitzliche Oszillationen der Frequenz 2 Fy mit ungewohnlich kleiner
effektiver Masse m. =~ 0,15 m, auf. Moglicherweise handelt es sich hierbei nicht um SdH-
Osrzillationen, sondern um einen Quanteninterferenzeffekt, der nur in der elektrischen
Leitfahigkeit auftritt. Weiteren Aufschluss kénnen hier Magnetisierungsmessungen un-
ter Druck liefern.

Fiir hohen Druck p > 12kbar findet ein Phaseniibergang zu einer Phase mit iso-
lierendem Grundzustand statt. Hierbei handelt es sich sehr wahrscheinlich um einen
Phaseniibergang 1. Ordnung. In einem Bereich zwischen 9 und 12kbar (in Abb. 6.1
schraffiert) findet man sowohl metallisches Verhalten, wenn der Druck erhoht wird,
als auch isolierendes Verhalten bei abnehmendem Druck. Im Bereich des isolierenden
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Abbildung 6.1: Phasendiagramm von ("-(ET),SF5CH,CF5SO3 abhéngig von Magnet-
feld und hydrostatischem Druck. Der supraleitende Zustand (S) wird vom oberen kri-
tischen Feld der Supraleitung B.; und von der supraleitenden Sprungtemperatur 7,
begrenzt (offene Symbole). In ausreichend hohen Temperaturen zeigt das System stets
metallische Leitfihigkeit (M). In Magnetfeldern oberhalb BM' ~ 35T steigt der Wi-
derstand unterhalb einer bestimmten Temperatur (geschlossene Quadrate) zu tiefen
Temperaturen an. In hohem Druck oberhalb 9 kbar findet man isolierendes Verhalten
unterhalb 150K (geschlossene Kreise). Der schraffierte Bereich markiert den Hystere-
sebereich dieses Ubergangs. Die Fragezeichen an der gestrichelten Linie deuten an, dass
der genaue Verlauf des feldinduzierten MI-Ubergangs unter Druck noch unklar ist.

Grundzustandes in hohem Druck ist das System oberhalb von 150 K weiterhin me-
tallisch (geschlossene Kreise in Abb. 6.1). Ursache des Phaseniibergangs konnte eine
strukturelle Anderung im System sein. Der isolierende Grundzustand kann mdaglicher-
weise mit einer verstirkten Dimerisierung der E'T-Molekiile und einer damit verbunde-
nen Ladungstrigerlokalisierung oder mit einer Ladungsordnung innerhalb der Stapel
der ET-Molekiile zusammenhéngen. Um weitere Einsicht in die genauen Ursachen des
isolierenden Verhaltens zu gewinnen, sind Magnetisierungs- und Neutronenstreumes-
sungen unter Druck geplant.
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In Abb. 6.1 findet man im Temperatur-Feld-Phasendiagramm bei p = 0 zusétzlich
zu den Daten aus dem Phasendiagramm in Kapitel 4 (Abb. 4.4) bei ausreichend tiefen
Temperaturen isolierendes Verhalten (1) fiir hohere Felder als BM ~ 3,5T (geschlosse-
ne Quadrate in Abb. 6.1). Dieser MI-Ubergang kann wie andere kontinuierliche Quan-
tenphaseniibergéinge mit einem dynamischen Skalenverhalten beschrieben werden. Als
geeignete Parameter der Skalierung ergeben sich ein kritisches Feld BM ~ 3,5 T und
ein kritischer Exponent k & 0,65. Die Ursache des isolierenden Verhaltens ist noch nicht
geklart. Auffillig ist dabei, dass es an den Spinsplitting-Nullstellen verschwindet. Der
elektronische Transport senkrecht zu den leitfdhigen Schichten bei tiefen Temperaturen
muss vermutlich mit einem inkoh&renten Transportmechanismus beschrieben werden,
wie er von R.H. McKenzie und P. Moses fiir 2D organische Supraleiter vorgeschlagen
wird [30]. Aus den Messungen kann als Obergrenze fiir das Transferintegral senkrecht
zu den ET-Schichten ¢, <1 pueV abgeschétzt werden.

Der feldinduzierte MI-Ubergang wird auch unter hydrostatischem Druck beobachtet.
Der untersuchte Feldbereich reicht allerdings fiir eine quantitative Auswertung des
kritischen Feldes BM! des MI-Ubergangs nicht aus. Hierzu sind weitere Messungen unter
Druck zu hohen Magnetfeldern notwendig. Insbesondere ist interessant, ob und wie
sich BM' mit steigendem Druck veréindert. Dabei konnte der isolierende Grundzustand
weiterhin direkt benachbart zum supraleitenden Grundzustand sein, dann miisste B!
wie das obere kritische Feld der Supraleitung B (offene Dreiecke) mit steigendem
Druck abnehmen. Falls BM!' hingegen konstant bleibt oder ansteigt und somit eine
rein metallische Phase zwischen supraleitendem und isolierendem Grundzustand exis-
tiert, sollte der Widerstand auch in der metallischen Region auf eine universelle Kurve
skalierbar sein. Weiterhin ist interessant, wie sich der feldinduzierte MI-Ubergang zu
hohen Driicken p > 9kbar nahe am druckinduzierten MI-Ubergang entwickelt.

Besonders reizvoll am System ["-(ET),SF5CHyCF,SO3 ist das reiche Phasendia-
gramm, in dem verschiedene Phasen durch geringe Verdnderungen in Druck, Magnet-
feldstérke und -richtung untersucht werden kénnen. Dies bietet, auch wenn bislang bei
weitem noch nicht alle Mechanismen verstanden sind, eine grofle Chance, mehr iiber
die grundlegenden Transportmechanismen in organischen Supraleitern zu lernen und
systematische Zusammenhinge zwischen Kristallstruktur, elektronischen Eigenschaf-
ten und Natur der Supraleitung in diesen Systemen zu finden.
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Abbildung 7.1: Winkelabhéingigkeit des Widerstandes von Probe A bei B = 23T fiir
verschiedene Azimutalwinkel . Die Daten sind zur besseren Ubersicht gegeneinander
verschoben. Die ersten AMRO-Maxima sind etwa bei © = 30°, 40° und 70° fiir ¢ =

160°, 100° und 40°.
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Abbildung 7.2: Winkelabhéngigkeit des Magnetowiderstandes von Probe C2 bei 13T
fiir ¢ = 130° bei p = 4,0kbar und p = 6,5 kbar. Die Lage der AMRO-Maxima dndert
sich durch die Anderung des Druckes auch fiir diesen Azimutalwinkel nur geringfiigig.
Die geringen Unterschiede in den resultierenden Werten fiir £5** bei diesen Messungen
sind moglicherweise auf die Ungenauigkeit bei der Einstellung des Azimutalwinkels

zuriickzufiithren.
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Abbildung 7.3: Magnetfeldabhéngigkeit des Widerstandes von Probe B1 bei © = 0,4°
fiir verschiedene Temperaturen. Im Inset ist der Hintergrundwiderstand skaliert mit
einem kritischen Feld BM' = 35T und einem kritischen Exponenten x = 0,65 aufge-
tragen. Die Abweichung von einer universellen Funktion bei hohen Feldern und tiefsten
Temperaturen ist etwas grofler als bei Probe A. Ursache ist wahrscheinlich, dass die
Bestimmung von R}, durch einen Polynomfit bei Probe A bessere Resultate liefert.
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Abbildung 7.4: Normierte Auftragung von R}, bei © = 38,9° nach dem Kohlerschen
Gesetz. Die Daten werden viel besser als bei © = 0° (Abb. 5.3) durch eine gemeinsame
Funktion beschrieben. Inset: Skalierte Auftragung derselben Daten mit BM' = 10T
und x = 0,2. Auch fiir diese Parameter ist keine sinnvolle Skalierung mdoglich.




Anhang 95

T I . I I
B'-(ET),SF.CH,CF,SO, |
p (kbar) |
— 0.0
----14
""" 2.3 7
——— 47
== 6.1
1 T e i
/,< :__:,_..; e E T
o I : ' . | . | .
0 50 100 150 L 1

Abbildung 7.5: Temperaturabhéingigkeit des Widerstandes von Probe C1 fiir einige
Druckwerte. Im Inset ist der Temperaturbereich zwischen 0 und 7K gezeigt. Die sup-
raleitende Sprungtemperatur nimmt mit steigendem Druck schnell ab. Da diese Pro-
be in einer Zweipunktanordnung gemessen wurde, verschwindet der Widerstand nicht
vollstdndig. Das halbleitende Verhalten zu tiefsten Temperaturen wird durch den Gra-
phitleitkleber der Kontakte hervorgerufen.
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Abbildung 7.6: Halblogarithmische Auftragung der Daten aus Abb. 7.5. Zusitzlich
sind zwei Kurven mit isolierendem Widerstandsverlauf bei hohem Druck eingezeichnet.
Die Probe C1 bleibt bei dieser Messreihe mit abnehmendem Druck sogar bis 7,4 kbar
isolierend.
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Abbildung 7.7: Temperaturabhéingigkeit des Widerstandes von Probe C2 iiber dem
Quadrat der Temperatur aufgetragen fiir verschiedene Druckwerte. Bis etwa 20 K gilt

annihernd R oc T? (diinne Linien).
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Abbildung 7.8: Feldabhingigkeit des Widerstandes von Probe C1 zwischen 8 und 15T
fiir verschiedene Temperaturen. Auch hier ist, abgesehen von den SdH-Oszillationen
deutlich das isolierende Verhalten sowohl in den Maxima als auch in den Minima der
Oszillationen zu erkennen. Im Inset sind die resultierenden Werte fiir Ao /o zwischen
11 und 15T aufgetragen. Mit steigender Temperatur nimmt die Oszillationsamplitude
entsprechend dem temperaturabhingigen Dampfungsfaktor R ab.
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