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Kapitel 1

Einfiihrung

Magnetooptisch aktive Materialien zeichnen sich durch die Eigenschaft aus,
dass sie die Polarisationsebene von Licht drehen. Die Drehung der Polari-
sationsebene kann dabei bei der Reflexion des Lichts (Kerr Effekt) oder bei
der Transmission durch das magnetooptisch aktive Material (Faraday Effekt)
stattfinden.

Ein hohes Anwendungspotenzial fiir magnetooptisch aktive Kristalle lasst
sich z.B. in der optischen Kommunikation tiber Glasfaserkabel finden [1].
In solchen kommt es u.a. an Spleisstellen zwischen Kabel und Verstéarker
zu unerwiinschten Reflexionen des iibertragenen Signals. Abhilfe bietet hier
ein optischer Isolator, basierend auf dem Faraday Effekt. Ein solcher besteht
dabei aus einem magnetooptisch aktiven Material zwischen zwei Polarisa-
toren (vgl. Abb. 1.1). Zunéchst wird dabei das Licht im ersten Polarisator
polarisiert. Bei der Transmission durch den magnetooptisch aktiven Kris-
tall erfolgt eine Drehung der Polarisationsrichtung um +45°. Der an den
Kristall anschliefende zweite Polarisator ist gegeniiber dem ersten um +45°
verdreht. Das Licht kann diesen also in gewiinschter Transmissionsrichtung
ungehindert passieren. Ein zuriick reflektierter Strahl trifft jedoch zunéchst
auf Polarisator 2 und wird beim Durchlaufen des magnetooptisch aktiven
Materials trotz inverser Ausbreitungsrichtung in dieselbe Richtung um +45°
gedreht. Die Polarisationsrichtung des Lichts ist somit senkrecht zur Stellung
des Polarisators 1. Folglich wird es an diesem ausgeloscht.

Solch makroskopisch optische Bauelemente versucht man wie in der Mikro-
elektronik auf einem einzigen Chip zu integrieren (integrierte Optik). Hier
werden, z.B. zur Informationsiibertragung iiber Wellenleiter, Halbleiterlaser
als Lichtquelle genutzt, die vor reflektiertem Licht geschiitzt werden miis-
sen, da sie ansonsten instabil werden. Dazu sind optische Isolatoren in Form

19



20 KAPITEL 1. EINFUHRUNG

Polarisator 2
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magneto-optisch
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Polarisator 1
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Abbildung 1.1: Prinzipskizze eines optischen Isolators.

von Filmen aus magnetooptisch aktivem Material erforderlich, welche mittels
Diinnschichttechnik z.B. auf Si oder Si0O, aufgebracht werden miissen. Dies
ist der Grundgedanke des ersten Teils der vorliegenden Arbeit.

Im Folgenden wird das Wachstum von magnetooptisch aktiven Granatfilmen
behandelt. Da diese den Faraday Effekt zeigen, soll zunéchst darauf detailliert
eingegangen werden. Im zweiten Kapitel werden dann die strukturellen, ma-
gnetischen und optischen Eigenschaften von magnetooptisch aktiven Granat-
materialien vorgestellt und auf mogliche Depositionsmethoden eingegangen.
Das Wachstum der hier untersuchten ferrimagnetischen Granate wird in Ka-
pitel 3 diskutiert. Letztlich folgt in Kapitel 4 noch eine Zusammenfassung
der Ergebnisse.
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1.1 Der Faraday Effekt

Vor {iber 150 Jahren entdeckte Faraday, dass es bei der Transmission von
linear polarisiertem Licht durch Quarzglas in einem extern angelegten Ma-
gnetfeld zu einer Drehung der Polarisationsebene kommt [2]. Im folgenden
soll dieser nach Faraday bezeichnete Effekt sowohl phdnomenologisch, als
auch mikroskopisch beschreiben werden [3-7].

1.1.1 Phinomenologische Beschreibung

Breitet sich linear polarisiertes Licht in einem magnetooptisch aktiven Ma-
terial parallel zu einer gegebenen Magnetisierung M aus, so zeigt sich eine
Faraday Drehung der Polarisationsebene des transmittierten Lichts um den
Winkel ©. Die Drehrichtung héngt dabei lediglich von der Richtung der Ma-
gnetisierung und nicht von der Ausbreitungsrichtung der Welle ab. Es gilt:

O(w) = V(w)Bd, (1.1)

wobei d die Dicke der Probe, B die Flussdichte und V' (w) eine vom Material
und von der Frequenz des Lichts abhéngige Konstante, die sog. Verdetkon-
stante, ist.

Diesen sogenannten Faraday Effekt nutzt man in unterschiedlichsten Bautei-
len, wie optischen Isolatoren oder Sensoren zur optischen Beobachtung von
Magnetfeldverteilungen. Dabei wird aus Anwendersicht eine moglichst ho-
he Faraday Drehung bzw. eine moglichst hohe Verdetkonstante angestrebt.
Sie betragt z.B. fiir S105 3.25 x 10*7Hm.mT1. Im Vergleich dazu liegt sie bei
den hier untersuchten Granatstrukturen um ca. fiinf Gréenordnungen héher.

Allgemeiner Formalismus

Wie kann die beobachtete Faraday Drehung beschrieben werden? Allgemein
ist die Ausbreitung von Licht in einem anisotropen Kristall durch die Max-
well Gleichungen und durch Materialgleichungen, welche durch makrosko-
pische Eigenschaften wie den Dielektrizitédtstensor gegeben sind, bestimmt.
Allgemein gilt:

D = eoe(w)E. (1.2)

Dabei ist D die dielektrische Verschiebung, e(w) der Dielektrizitétstensor,

€o die Influenzkonstante in Vakuum und E der elektrische Feldvektor des
Lichts.

'Dieser Wert bezieht sich auf eine verwendete Wellenlinge von \ = 546nm.
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Betrachtet man eine kubische Struktur mit einer Magnetisierung M in z-
Richtung, so gilt fiir den Dielektrizitétstensor:

€ox €y O
eMw)=| —€y €z 0 . (1.3)
0 0 €,

In Gleichung 1.3 konnen alle Komponenten komplex sein, d.h. es gilt ¢;; =
e;j + ze;; Auflerdem héngen sie von der Magnetisierung M ab und geniigen
der Onsager Relation:

(=M, w) = (M, w). (1.4)

Die Onsager Beziehung gibt dabei an, dass die diagonalen Komponenten des
Dielektrizitétstensors eine gerade Funktion von M bzw. die nicht diagonalen
Elemente eine ungerade Funktion von M sind.

Des weiteren nutzt man die Maxwell Gleichungen, welche gegeben sind durch:

- o OH
VX E=—uy— 1.5
X Ho ot (1.5)
und ~
ok
VXH_E()EW (1 6)
Dabei soll eine ebene Welle der Form
E = Bye ilwt=Fn (1.7)
H = Hye i@t=F (1.8)

betrachtet werden, wobei w die Frequenz und k der Wellenvektor ist.
Nutzt man auflerdem die Beziehungen

VxE=ikxE (1.9)
und L L
VxH=ikxH (1.10)
sowie .
E _,
88_15 = —iwE (1.11)
und .
H "
O _ i (1.12)
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konnen die Gleichungen 1.5 und 1.6 umgeschrieben werden zu:

—

kx E=wpoH (1.13)

und . .
kx H=—weyek. (1.14)

Durch Zusammenfassen von Gleichung 1.13 und 1.14 kann H eliminiert wer-
den:

kx (k x E) = —w?poeoek. (1.15)
Nutzt man noch die Vektoridentitit
kx (kxE)=k(k-E)—kE, (1.16)
so ergibt sich L . .
k(k-E)— kK*E + equow’eE = 0. (1.17)
Gleichung 1.17 kann man unter der Annahme, dass
ki = eoprow? (1.18)
ist, umschreiben zu L . .
k(k-E) —k*E + kjeE = 0. (1.19)
Division durch durch &% und Ersetzen mit
.k
N=— 1.20
= (1.20)
ergibt:
N - = 9 = -
k—(k-E)—NE+§E:O. (1.21)
0

Beriicksichtigt man letztlich noch, dass k senkrecht zu E steht, gilt nach
Vorzeichenumkehr:

N?E —¢E =0 (1.22)
bzw. in Matrix Schreibweise:
N? — €., —€qy 0 E,
€y N? — €., 0 E, | =0. (1.23)
0 0 N2 — €2z EZ

Nimmt man an, dass ]\lparallel zu M steht, d.h. das Licht breitet sich in z-
Richtung aus, dann ist N = (0,0, N). Entsprechend ist E, = 0 und Gleichung

1.23 wird zu: )
N - Ex:(: _exy Ex .
( y Nmfm)(%)_o (1.24)
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bzw.:

(N? =€) By —€xyBy = 0 (1.25)
€ryBr + (N? —€,0)E, = 0. (1.26)

Dieses Gleichungssystem kann gelost werden. Es ergibt sich:
N3 = €., iy, (1.27)

und
E, = +iF,. (1.28)

Lost man Gleichung 1.27 nach €,, auf und setzt das Ergebnis in Gleichung
1.25 ein, so erhélt man unter Beriicksichtigung von Gleichung 1.28 fiir die
dielektrische Verschiebung:

Dy = eN2(E, +iE,) (1.29)

bzw.
D_ = eN?(E, —iE,). (1.30)

Dieses Ergebnis kann dahingehend interpretiert werden, dass sich rechts bzw.
links zirkular polarisiertes Licht mit den unterschiedlichen komplexen Kom-
ponenten N, bzw. N_ ergibt.

Ubertragung auf den Faraday Effekt

Allgemein kann man linear polarisiertes Licht, das sich in z-Richtung bewegt,
als zwei zirkular polarisierte Wellen mit gleicher Amplitude auffassen. Wie in
Gleichung 1.27 gezeigt, propagieren diese beiden zirkular polarisierten Wellen
in einem magnetooptisch aktiven Material allgemein mit unterschiedlichen
Geschwindigkeiten. Nach Transmission durch die Dicke d des Materials zeigt
sich somit eine Phasendifferenz zwischen den beiden zirkular polarisierten
Wellen. Diese ist gegeben durch:

¢:%d-Re(N+—N_). (1'31)

Dabei beschreibt ¢ die Lichtgeschwindigkeit in Vakuum und Re(NV;) bzw.
Re(N_) sind die Brechungsindizes fiir die beiden zirkular polarisierten Wel-
len.
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Treten die beiden Strahlen am Ende der Probe aus, konnen sie zu einer line-
ar polarisierten Welle iiberlagert werden. Aufgrund der Phasendifferenz ist
dabei die Polarisationsebene um den Winkel © gedreht:

Op(w) = 2% -Re(N, — N_). (1.32)
Werden die beiden zirkular polarisierten Wellen im magnetooptisch aktiven
Medium unterschiedlich gedampft, so &ndern sich neben der Dicke d auch ih-
re relativen Amplituden. Damit ergibt sich bei der Kombination der beiden
zirkular polarisierten Wellen am Ende der Probe nicht mehr linear polarisier-
tes Licht, sondern elliptisch polarisiertes. Die Elliptizitat des transmittierten
Lichts np(w) ist definiert als:
w

nr(w) = ~55 Im(Ny — N_). (1.33)
Dabei beschreiben Im(N, ) und Im(/NV_) die Extinktionskoeffizienten fiir zwei
zirkular polarisierte Wellen. Die Elliptizitéit nz(w) entspricht dem Verhéltnis
aus kleinerer und gréflerer Halbachse der Ellipse und steht im direkten Zu-
sammenhang mit dem magnetischen zirkularen Dichroismus. Dieser ist dabei
definiert als Differenz zwischen den Absorptionskoeffizienten des rechts und
links zirkular polarisierten Lichts:

_dnp(w)
o

Ac(w) = ay(w) —a_(w) = (1.34)
Im allgemeinsten Fall wird also das transmittierte Licht elliptisch polarisiert,
wobei die Elliptizitit durch Gleichung 1.33 ausgedriickt wird. Auflerdem dre-
hen sich die beiden Halbachsen um einen Winkel, der durch Gleichung 1.32
gegeben ist.

Um nun letztlich noch die Gleichungen 1.32 und 1.33 mit den Komponenten
des dielektrischen Tensors auszudriicken wird folgendes definiert:

N+ = n+ + Zk?_’_ (135)
N_ = n_+ik_ (1.36)
An = Re(N; —N_)=n, —n_ (1.37)
Ak = Im(N,—N_) =k, —k_ (1.38)
n = # (1.39)
ky + k-
Eo— +‘; (1.40)
€ij = €5 +ie, (1.41)
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woraus sich ergibt [8]:

€. = n?—k (1.42)
€, = 2nk (1.43)
e;y = nAk+ kEAn (1.44)
e;y = kAk —nAn. (1.45)
Somit wird 1.32 und 1.33 geschrieben als:
w ke, —ne,
e - . 1.46
r(w) 2¢c  n?4k? (1.46)
w ne;y + ke;y
= —— . — 1.47
e (@) 2c  n?2+k? (1.47)

Fiir ein transparentes Material kann man k = 0 anndhern. Es folgt aus 1.46
und 1.47:

Orw) = —5, = (1.48)
w €
ne(w) = -5 (1.49)

Dies bedeutet also, dass die Faraday Drehung ©r und die Faraday Elliptizi-
tat np proportional zum Imaginérteil bzw. zum Realteil der nichtdiagonalen
Komponenten des dielektrischen Tensors € sind.
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1.1.2 Mikroskopische Beschreibung

Fiir eine mikroskopische Beschreibung des Faraday Effektes gilt es, den ex-
perimentell bestimmten Dielektrizitdtstensor mit quantenmechanischen Be-
rechnungen bzw. Modellen zu vergleichen.

Bei den hier betrachteten Selten-Erd Eisengranaten (Y3Fes012 oder auch
BigFes;015) werden die magnetooptischen Effekte im sichtbaren Licht durch
elektrische Dipoliibergénge im sichtbaren und ultravioletten Bereich bedingt
[7]. Dabei absorbiert das F'e®™ Ton deutlich stérker als das Selten-Erd Ton und
dominiert somit die optischen und magnetooptischen Eigenschaften [9,10].
In der Regel geht man bei den aufgestellten Modellen von einem einfachen
ionischen Cluster aus. Zugrunde gelegt werden die Ubergénge innerhalb der
tetraedrischen und oktaedrischen F'e — O Komplexe. So wurden z.B. im Falle
von Y3 FesO15 zwanzig Ubergénge angenommen, um das gemessene Spektrum
des Dielektrizitétstensors e(w) zwischen 450nm und 750nm zu erkléren [11].
Dennoch kann der Einfluss der Selten-Erd Ionen nicht vernachlassigt wer-
den. So zeigt sich bei der Dotierung von Y3Fe5019 mit Bi (Y3_, Bi,Fe;012)
eine Zunahme der Faraday Drehung. Die Faraday Drehung kann jedoch nicht
durch Ubergiinge innerhalb des Wismuts alleine bedingt sein [12]. Vielmehr
verstirkt die Dotierung Uberginge, welche bereits im undotierten Eisengra-
nat vorhanden sind [13,14]. Aus diesem Grund wurde z.B. eine Beeinflussung
der Sauerstoff 2p und Eisen 3d-Orbitale durch die Wismut 6p-Orbitale vor-
geschlagen [12,13,15-17].

Wie kann nun ein elektrischer Dipoliibergang einen magnetooptischen Ef-
fekt bedingen? Dazu geht man davon aus, dass links und rechts zirkular
polarisierte Photonen ein magnetisches Moment ;1 = £1 in die Richtung der
Wellenausbreitung besitzen. Auflerdem gilt die Auswahlregel fiir die Orientie-
rungsquantenzahl m fiir links bzw. rechts polarisiertes Licht: Am = +1. Be-
trachtet man die Spin-Bahn-Aufspaltung eines P-Terms, wie er in Abbildung
1.2 dargestellt ist [15], so unterscheidet man prinzipiell zwischen diamagneti-
schen und paramagnetischen Ubergéingen. Entsprechend den Auswahlregeln
konnen Uberginge zwischen den einzelnen Niveaus stattfinden. Die Aufspal-
tung der Niveaus ist hierbei z.B. durch Elektron-Elektron-Wechselwirkungen,
Spin-Bahn-Kopplung, Kristall-Feld Aufspaltung, Austauschwechselwirkung
oder den Zeeman Effekt bedingt [5].

Der magnetooptische Effekt folgt nun aus einer unterschiedlichen Polarisier-
barkeit bzw. unterschiedlichen Ubergangswahrscheinlichkeiten des Materials
fiir links bzw. rechts zirkular polarisierte Wellen [5]. Fiir die diamagnetische
Dispersion ergibt sich die unterschiedliche Polarisierbarkeit aus der Aufspal-
tung des angeregten Zustandes um 2A. Dagegen wird im Falle der para-
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magnetischen Dispersion der Unterschied in der Polarisierbarkeit auf eine
unterschiedliche Besetzung des Grundzustandes zuriickgefiihrt.

Ob wirklich eine strikte Trennung in paramagnetische und diamagnetische
Ubergiinge zulissig ist, bleibt umstritten [13]. Dennoch wird meist davon aus-
gegangen. Nach diesem Modell ist die erhohte Faraday Drehung in Bi dotier-
ten Y3 Fe5015 durch zwei bis vier diamagnetische Ubergéinge bedingt [16-18].
Bei dem vollstandig substituierten Granat BiszFe5015 wird sogar davon aus-
gegangen, dass nur noch ein diamagnetischer Ubergang fiir den Faraday Ef-
fekt verantwortlich ist [19].

Nachdem nun der Faraday Effekt sowohl mikroskopisch, als auch phéanome-
nologisch beschrieben worden ist, sollen im néchsten Kapitel die hier verwen-
deten magnetooptisch aktiven Granate néher vorgestellt werden.

Diamagnetischer Ubergang Paramagnetischer Ubergang
32
4
M
4p - +1/2 M, L
: 2 12 T” 0
K 32" i. 0 A
T -2\_1 li. zir. pol. re. zir.
Ky = ol.
Mg p
+3/2
li. zir. re. zir. ip +1/2 .
ool pol. — 2 |~
. 320, 0
0 % 1

Abbildung 1.2: Schqmatische Zeichnung von diamagnetischen und
paramagnetischen Ubergéngen.



Kapitel 2

Magnetooptisch aktive Granate

Wiéhrend der letzten Jahrzehnte wurde eine breite Klasse der Materialien
dahingehend untersucht, ob sie einen magnetooptischen Effekt zeigen. Dabei
kann man prinzipiell zwei Gruppen unterscheiden [5]:

Zur ersten Gruppe gehoren Metalle und Legierungen, welche nur fiir Dicken
< 100nm transparent sind (z.B. Fe, Co, Ni, FePt, FePd, CoPt, MnBi,
CrTe, PtMnSb, CeSb, U(Sb,Te), usw.).

Fiir diese Materialien ist der Kerr Effekt, also die Drehung der Polarisations-
richtung aufgrund der Reflexion des Lichts an der Oberfliche, der wichtigs-
te magnetooptische Effekt. Die Selten-Erd Ubergangsmetalllegierungen sind
dabei die bekanntesten Vertreter, da sie z.B. als magnetooptische Disks eine
breite Anwendung finden.

Der zweiten Gruppe gehéren Materialien wie

e Dielektrika (Orthoferrite, Manganate (z.B. (LaSr)MnQOs), Spinel Fer-
rite, (z.B. CoFey0,), Ba-Hexaferrite (z.B. BaFe12019), Chrom Triha-
lide, FuO, EuS, EuTe, EuSe, ferritische Borate (z.B. Fe BO3), ferriti-
sche Fluoride (z.B. FeF}) etc.)

e halbmagnetische Halbleiter (Zny_,Mn,Te, Cdy_,Mn,S, GaAs(Mn),
CdPy(Mn), usw.)

e Multilagensysteme (NdDyTbFeCo/NdTbFeCo/NdDyTbFeCo etc.)

e sowie die ferrimagnetischen Granate an.

Speziell die ferrimagnetischen Granate zeichnen sich durch ihre hohe Faraday
Drehung bei Raumtemperatur aus. Aus diesem Grund sind sie Gegenstand
dieser Arbeit und werden im Folgenden néaher betrachtet.

29
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2.1 Allgemeine Eigenschaften

Eine ausfiihrliche Darstellung zu magnetooptisch aktiven Granaten ist in
5,6,8,20] zu finden. Die in diesem Kapitel getroffenen Aussagen sind diesen
Literaturstellen entnommen. Auflerdem sind, soweit nicht anders vermerkt,
sdmtliche in diesem Kapitel angefiihrten Tabellen der Referenz [20] entnom-
men.

2.1.1 Strukturelle Eigenschaften

Die Granate werden der Raumgruppe 1a3d(O;%) (Nr. 230; kubisch raum-
zentriertes Bravais Gitter) zugeordnet. Thre allgemeine Formelschreibweise
lautet:

{eataz](ds)Ona

Von dieser kann die Schreibweise der hier untersuchten ferrimagnetischen
Granate abgeleitet werden. Ihr prominentester Vertreter ist Y3 Fe;O12 (YIG),
der im Folgenden betrachtet werden soll. Fiir diesen gilt:

{Ya}[Fea](Fe3)On

Zu beachten sind hierbei die unterschiedlichen Klammern. Diese stehen fiir
die unterschiedlichen Koordinationen des Sauerstoffs:

e {c}: 8 fache Koordination
e [a]: 6 fache Koordination
e (d): 4 fache Koordination

Die zu c,a bzw. d gehorigen Kationen befinden sich dabei im Zentrum des
jeweiligen, durch die Sauerstoffionen aufgespannten Polyeders:

e Y: 8 fache Koordination: Dodekaeder (bzw. gestorter Kubus)
e ['e: 6 fache Koordination: Oktaeder
e Fe: 4 fache Koordination: Tetraeder

In Abbildung 2.1a) sind die vorkommenden Polyeder schematisch dargestellt.
Im Zentrum des Dodekaeders (Abb. al) befindet sich das von acht Sauer-
stoffionen umgebene Yttrium. Die Eisen Ionen sind innerhalb der Oktaeder
(all) bzw. Tetraeder (alll) zu finden und von sechs bzw. vier Sauerstoffionen
umgeben.
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Abbildung 2.1: Granatstruktur: a) vorkommende Polyeder; b)
Anordnung der Tetraeder und Dodekaeder; ¢) Anordnung der
Tetraeder und Oktaeder; d) Anordnung der Oktaeder und Do-
dekaeder.

31
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Als néchstes soll die Anordnung der einzelnen Polyeder in der Einheitszelle
betrachtet werden. Dies ist schematisch in Abbildung 2.1b), ¢) und d) zu
sehen. Um die Ubersichtlichkeit zu wahren, wurden dabei die Eisenionen aus
der Abbildung entfernt. Aulerdem werden pro Abbildung jeweils nur zwei
Polyeder dargestellt. Zusammengefasst zeigt sich, dass

e zwei Kanten der Tetraeder mit zwei Kanten von benachbarten Dode-
kaedern

e sechs Kanten des Oktaeders mit sechs Dodekaederkanten

e bei jedem Dodekaeder zwei Kanten mit einem Tetraeder und vier Kan-
ten mit einem anderen Dodekaeder

e keine Kanten des Tetraeders mit Kanten des Oktaeders

zusammenfallen.

Betrachtet man den Aufbau aus Sicht der Sauerstoffionen, dann hat jedes
O* -Ton vier nichste Nachbarn: zwei auf den {c}-Plitzen und jeweils einen
auf einem [a] bzw. (d) Platz. Damit gehort jedes Sauerstoffion zu zwei Do-
dekaedern, einem Oktaeder und einem Tetraeder.

Die Anordnung der Atome in der Einheitszelle ist in Abbildung 2.2 gezeigt.
Die Positionen der einzelnen Ionen sind dabei in Tabelle 2.1 zusammenge-
fasst. Aulerdem werden noch in Tabelle 2.2 die Absténde zwischen den néchs-
ten Nachbarn bzw. in Tabelle 2.3 die interatomaren Winkel angegeben.

Abschlieflend gilt es noch anzumerken, dass der ferrimagnetische Y IG nicht
exakt der Raumgruppe [a3d(0;°) zugeordnet werden kann. Dies ist eine Fol-
ge der in diesem Material auftretenden spontanen Magnetisierung. Dennoch
stellt diese Raumgruppe fiir die meisten Untersuchungen eine ausreichende
Néherung dar.

Auf die magnetischen und die optischen Eigenschaften von YIG wird im
néchsten Abschnitt eingegangen.
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Tabelle 2.1: Positionen der Ionen in der Granatstruktur YIG (aus [21]).
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Ton Nachbar | Anzahl | Abstand [A]
0?~ Y3+ 2 2.357
2.436
Fe¥* [a] | 1 2.017
Ferr (d) | 1 1.865
0~ 9 2 x 2.692
2.837
2 x 3.005
2.789
2.976
2 x 3.146
Y3t Fe’" [a) 4 3.46
Fer (d) | 6 2 % 3.00
4 x 3.79
0~ 8 4 x 2.357
4 x 2.436
Fe’" [al Y3t 2 3.46
Fest (d)| 6 3.46
0~ 6 2.017
F&r (@) | YT 6 2 % 3.00
4 x 3.79
Fe’t [a] 4 3.46
02~ 4 1.865

Tabelle 2.2: Interatomare Abstande der nachsten Nachbarn im YIG.

Konfiguration Winkel
Fe’T [a] - O* - Fet (d) 125.9°
Fe3+ [a] - O?7 - Y3 (Abstand Y3+t-0?7: 2.436 ) | 101.5°
e3t [a] - O* - Y3F (Abstand Y37-0%7: 2.357 ) | 104.3°
e3t (d) - 0?7 - V3" (Abstand Y3T-0?7: 2.436 ) | 123.0°
F63+ (d) - 0% - Y3 (Abstand Y3-02~: 2.357 ) | 93.5°
Y3t - 0% - Y3 104.5°
Fe’t [a] - O* - F63+ a] 147.2°
Fe3+ (d) - 0% - Feb* (d) 86.6°
e (d) - 0> - i (d) 78.8°
Fe?’Jr (d) - O?~ - Fe*t (d) 74.7°
Fe3t (d) - O* - Fe?t (d) 74.6°

Tabelle 2.3: Interatomare Winkel im YIG.
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2.1.2 Magnetische und optische Eigenschaften

Der im Y IG vorliegende Ferrimagnetismus mit einer Curie Temperatur von
ca. 530K beruht im wesentlichen auf einem Superaustausch zwischen den
zwei verschiedenen Typen von Fe*t Tonen in den entsprechenden Polyedern.
Der Superaustausch wird dabei iiber die Sauerstoffionen vermittelt. Diese
Wechselwirkung bedingt eine antiparallele Ordnung der magnetischen Mo-
mente im oktaedrischen und tetraedrischen Untergitter. Es zeigt sich aber
auch ein Superaustausch innerhalb eines Untergitters, der jedoch um eine
GroBenordnung kleiner ist.

Baut man statt dem Y% ein magnetisches Ion in das Zentrum des Dodeka-
eders ein, so kann zusétzlich noch ein drittes Untergitter aufgebaut werden.
Die gesamte Sattigungsmagnetisierung ergibt sich dann zu:

M, = M, + My + M, (2.1)

Eine ausfiihrlichere Beschreibung zu den magnetischen Eigenschaften ist in
[20] zu finden.

Bei den optischen Eigenschaften gilt es zu bemerken, dass YIG zwar eine
hohe Faraday Drehung zeigt, doch aus Anwendersicht ist auch die Absorption
des Lichts bei der Transmission durch das Material entscheidend. Aus diesem
Grund wird der magnetooptische Qualititsfaktor () definiert als:

B 2|Drehwmkel| B 2@F
7 Absorption  ~ «

Q (2.2)

Betrachtet man das Absorptionsverhalten von Y IG, so zeigt sich, dass die
Absorption im sichtbaren Bereich stark ansteigt. Damit ergibt sich zwar fiir

Y IG im infraroten Bereich ein sehr guter Qualitédtsfaktor von @) > 1000%.
Allerdings nimmt dieser auf unter 1% im sichtbaren Bereich ab.

Durch eine Dotierung des Y IG kann der Absorptionskoeffizient im sichtbaren
Bereich deutlich verbessert werden. Ein Uberblick, welchen Einfluss Dotie-
rungen auf die physikalischen und strukturellen Eigenschaften haben, wird
im nédchsten Kapitel gegeben.
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2.2 Substituierte Granate

Bis jetzt wurde lediglich Y3Fe5015 betrachtet, da es sich hier um den pro-
minentesten Vertreter der ferrimagnetischen Eisengranate handelt. Dieser
weist aber nicht fiir alle Anwendungen optimale Eigenschaften auf. Aus die-
sem Grund gibt es eine Vielfalt von (bzgl. YIG) substituierten Systemen.
Die Substitution hat dabei z.B. die Aufgabe, die Gitterkonstante anzupas-
sen (z.B. Substitution von Y'), die Sattigungsmagnetisierung oder die Curie-
Temperatur zu verdndern (Substitution von Fe), die Faraday Drehung bei
einer bestimmten Wellenlénge zu erhthen und /oder den Absorptionsko-
effizienten zu senken, usw. Es gilt also fiir die gestellten Anforderungen die
entsprechenden Substituenten auszuwéhlen.

Innerhalb der Granatstruktur kann eine Substitution sowohl der Kationen,
als auch des Sauerstoffs (z.B. durch Fluor) durchgefiihrt werden. Im folgenden
wird sich jedoch auf die Beschreibung der Kationen Substitution beschrankt.
Wesentlich ist, dass eine Ladungskompensation erfolgt. Wird z.B. das drei-
wertige Fe®T substituiert, so muss das ersetzende Ion ebenfalls dreiwertig
sein (z.B. Ga*" oder In'). Soll ein hoherwertiges Ion eingesetzt werden
(z.B. Sn** oder V°T), so ist dies nur in Kombination mit einem niederwer-
tigen Ton (z.B. Ca®*") moglich. Wird dies nicht beriicksichtigt, bilden sich im
Material im Falle der Substitution mit héherwertigen Ionen Fe?™ Ionen bzw.
Fe** Tonen, wenn mit niederwertigen Ionen substituiert wird. Zu beachten
gilt es hierbei, dass sich oft auch eine Verteilung der Substituenten auf die
verschiedenen Kationenplétze zeigt. Bevorzugt ist eine Verteilung zwischen
den Tetraeder- und Oktaeder- bzw. zwischen den Dodekaeder- und Oktaeder-
platzen zu finden.

Vernachlassigt man die Koordination bzgl. Sauerstoff und die elektronische
Konfiguration der Substituenten, so zeigt sich, dass

e die groften Ionen (r = 1.29 — 0.96 A) auf Dodekaeder Plitzen (z.B.
Mn2F, Ludt, Y3, T, Gd*, But, Sm3+, Th**. Cd**, Nd*,
Ca?**, Bi*t, Ce3t, La®t, ...)

e mittlere Ionen (r = 0.83 — 0.53 A) auf Oktaeder Plitzen (z.B. Mn*t,
T66+, TZ'4+7 C«O2+7 Sb5+, CT3+, Zn2+, I7a4+7 Mn3+, F€2+, Ru3+, N’i2+,

Mg*t, Cu*t, Zrit, Sc3t, In3t, Mn?*, ...) und

e kleine Ionen (r = 0.47—0.26 A) auf Tetraeder Plitzen (z.B. B3, Si**
Be*t V3T GetT, APt Ga®t, Fe't, Fe*t, )

bevorzugt zu finden sind.
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Nach dieser Regel wire nur die Ionengréfie fiir die Koordinationszahl (8, 6,
oder 4) gegeniiber Sauerstoff verantwortlich. Dies ist sicherlich eine zu starke
Vereinfachung, dennoch trifft fiir viele Systeme diese Einteilung zu.

Wie wirken sich nun unterschiedliche Substituenten auf die Gitterkonstante
des Granaten aus? Dazu ist exemplarisch in Abbildung 2.3 die Substituti-
on von Y durch andere Selten-Erd (Rare Earth / RE) Ionen in Y3Fe;0qy
gezeigt. Aufgetragen ist hierbei die Gitterkonstante des RE — Fes019 in
Abhéngigkeit vom Ionenradius der substituierenden Ionen. Die Ionenradien
wurden dabei [22] entnommen. Geméfl Vegards Regel zeigt sich ein linearer
Zusammenhang zwischen der Gitterkonstante des Granaten und dem Ionen-
radius. Anzumerken gilt es hierbei, dass im thermodynamischen Gleichge-
wicht nur Kristalle mit einer maximalen Gitterkonstante von a = 12.540A
(SmgFes012) gebildet werden konnten. Um z.B. Filme mit hoheren Gitter-
konstanten herzustellen, sind Nicht-Gleichgewichtsprozesse wie Laserablation
notwendig. Eine andere Moglichkeit ist, das Fe3* Ion auf den oktaedrischen
Platzen durch ein Ion mit einem grofleren Ionenradius zu ersetzen.

1291 ® RE-Element
Fit: Y = A + B * X (A=9,62; B=0,0266)

Pr

Gitterkonstante RE-Fe O, [A]

12»0- —7r - 1 1 1 1 11T 1T 1
97,5 100,0 102,5 105,0 107,5 110,0 112,5 115,0 117,5 120,0
lonen-Radius [pm]

Abbildung 2.3: Einfluss des Ionenradius auf die Gitterkonstante.
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Neben der gezeigten strukturellen Beeinflussung durch die Substitution ist
aber auch eine deutliche Verdnderung in den magnetooptischen Eigenschaf-
ten zu finden. Dies soll durch Tabelle 2.4 veranschaulicht werden. In dieser
sind die Ordnungszahl, der Ionenradius, die gemessene Faraday Drehung bei
1.06pm!, sowie die Gitterkonstante angefiihrt. Es zeigt sich, dass die Faraday
Drehung sehr starken Schwankungen unterworfen ist, d.h. dass jeder Substi-
tuent fiir eine Beschreibung des Effekts fiir sich betrachtet werden muss?.

Element | OZ | 71, [A] | Op[—] | a [A]
Pr 59 113 -17307 || 12.634
Nd 60 112.3 -8407 || 12.601
Sm 62 109.8 15 12.529
Eu 63 108.7 167 12.498
Gd 64 107.8 65 12.471
Th 65 106.3 535 12.437
Dy 66 105.2 310 12.405
Ho 67 104.1 135 12.375
Er 68 103 120 12.347
Tm 69 102 115 12.323
Yb 70 100.8 12 12.302
Lu 71 100.1 2007 12.283

Tabelle 2.4: Ordnungszahl, Ionenradius, Faraday Drehung und Gitterkon-
stante fiir unterschiedliche Substitutionen von Y im Y IG (aus [20]).

Ein anomaler Effekt bei der Faraday Drehung zeigt sich bei einer Substitution
von Y durch Bi. Da dieser Substituent in der vorliegenden Arbeit verwendet
wurde, soll darauf besonders eingegangen werden.

Der Einbau von B3t vergrofiert zunichst einmal die Einheitszelle. AuSerdem
verdndert es die magnetischen Eigenschaften des Eisengranaten. Mit der gro-
Beren Einheitszelle geht eine Verringerung der magnetischen Momente pro
Einheitsvolumen einher. Des weiteren steigt im Vergleich zu undotiertem
Y IG die Séttigungsmagnetisierung an. Ebenso nimmt die Curie Temperatur
zu. Fiir die beiden zuletzt genannten Effekte werden zwei Griinde angefiihrt.

!Die mit ? gekennzeichneten Werte geben dabei die aus nicht voll substituierten Ver-
bindungen geschétzte Werte fiir die komplette Substitution an.

2Dies bedeutet, dass fiir jeden Substituenten seine Elektronenkonfiguration bzw. der
Uberlapp seiner Wellenfunktion mit der des Fe bzw. O-Ions eigenstindig zu betrachten
ist.
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Einerseits bedingen die strukturellen Verdnderungen neue Bindungswinkel
zwischen den FEisenionen, die iiber die Sauerstoffionen in Wechselwirkung
stehen. Diese Wechselwirkung ist maximal, wenn alle Ionen in einer Linie
stehen. Andererseits kommt es zu einer Uberlappung der Wellenfunktionen
der Bi-Ionen und O-lonen, wodurch auch die Spin-Bahn Wechselwirkung der
Eisenionen beeinflusst wird.

Die Faraday Drehung zeigt fiir B: dotierten Y IG eine Umkehrung des Vorzei-
chens im sichtbaren Bereich. Aulerdem ist die Faraday Drehung bei 370nm
gegeniiber reinem Y /G um ca. eine Groflenordnung erhoht. Dies wird auf
eine verstirkte Spin-Bahn Wechselwirkung aufgrund eines sich ausbildenden
Molekiilorbitals zwischen den 3d Orbitalen im Eisen bzw. den 2p Orbitalen
im Sauerstoff und den 6p Orbitalen von Bi zuriickgefiihrt.

Die magnetooptischen Eigenschaften, d.h. die Faraday Drehung, steigt line-
ar mit der Konzentration an Bi. Aus Sicht des Anwenders ist damit eine
maximale Bi Konzentration, d.h. komplett substituierter Y IG (BisFe;01o
/ BIG) wiinschenswert. Da aber der Radius von Bi mit r = 117pm deut-
lich oberhalb des als maximal thermodynamisch stabil formbar gesehenen
SmzFes015 liegt, ist eine Herstellung nur mit Nicht-Gleichgewichtsprozessen
wie Laserablation mdglich.

Abschlielend sei noch angemerkt, dass BIG im Gegensatz zu Y IG nicht nur
eine hohere Faraday Drehung zeigt, sondern auch eine geringere Absorption
des Lichts aufweist. Damit ist der oben definierte magnetooptische Quali-
tétsfaktor in BIG deutlich hoher als in Y IG, wodurch es fiir die Anwendung
wesentlich attraktiver ist.

Es stellt sich nun die Frage, wie solche unterschiedlich dotierten Systeme her-
gestellt werden kénnen. Darauf wird im néchsten Kapitel eingegangen.
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2.3 Deposition von Granatfilmen

Die beiden wichtigsten Methoden, die bei der Deposition von magnetooptisch
aktiven Filmen zum Einsatz kommen, ist die Fliissig-Phasen-Epitaxie [23-25]
und die Laserablation. Beide Verfahren sind mit den fiir sie charakteristischen
Vor- und Nachteilen behaftet.

Die Fliissigphasenepitaxie besticht z.B. durch eine hohe Wachstumsrate auf
groflen Substraten. Allerdings findet die Deposition im thermodynamischen
Gleichgewicht statt. Damit ist das Wachstum von thermodynamisch nicht
stabilen Verbindungen (z.B. voll substituiertes BizFe;015) nicht moglich.
Im Gegensatz dazu ist die Ablation von Materialien mit einem Laser ein
Nicht-Gleichgewichts Prozess. Dies bedeutet, dass Materialien unabhéngig
von ihrem Dampfdruck mit einer hohen kinetischen Energie auf ein Substrat
iibertragen werden konnen. Allerdings weist die Laserablation bei einer De-
position auf groflen Fliachen eine deutlich reduzierte effektive Wachstumsrate
auf.

In der vorliegenden Arbeit wurde das Verfahren der Laserablation angewen-
det, so dass im Folgenden lediglich darauf detailliert eingegangen wird.

Allgemein wird bei der Laserablation der Strahl eines Lasers im Vakuum auf
ein Target fokussiert, wodurch das Material innerhalb kiirzester Zeit so stark
angeregt wird, dass es in Form einer Plasmawolke ablatiert wird. Die Plas-
mawolke bewegt sich dabei senkrecht zur Targetoberfléche in Richtung eines
geheizten Substrates. Bei optimalen Prozessbedingungen kann so ein stéchio-
metrischer Ubertrag des Targetmaterials auf das Substrat erfolgen und ein
epitaktisches Wachstum stattfinden [26].

Abbildung 2.4 zeigt die schematische Zeichnung einer Laserablationsanlage,
wie sie fiir die Deposition der magnetooptisch aktiven Filme eingesetzt wur-
de. Das Licht des Excimerlasers (LPX 305, Lambda Physics, 248nm, gepulst:
1—50H z, Pulsdauer 20ns) passiert zunédchst eine langbrennweitige Linse, um
eine bessere Parallelisierung des Strahls zu ermdoglichen. Im weiteren Strahl-
gang folgt eine Blende, die die d&ufleren, meist in der Energie inhomogenen,
Bereiche des Lichtbiindels abschneidet. Uber ein Linsensystem wird die Blen-
de auf das Target im Vakuumsystem optisch abgebildet.

Die Probe befindet sich auf einem Heizer, dessen Temperatur max. 800°C'
betragen kann. Auflerdem ist es moglich, einen definierten Sauerstoff Hinter-
grundgasdruck einzustellen, der direkten Einfluss auf die Stéchiometrie des
an der Probe ankommenden Materials hat [27].
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Fiir einen Depositionsvorgang kénnen Parameter wie Laserenergie, Pulsfre-
quenz, Substrattemperatur, Hintergrundgasdruck, etc. variiert werden, um
die optimalen Wachstumsbedingungen zu bestimmen.

Sauerstoff

Target Fenster Blende

‘ JIJ- Laser

Plasma i Linse Lin“se

Substrat

Abbildung 2.4: Laserablationsanlage zur Deposition von Granaten.

Mit Hilfe der gepulsten Laserablation wurden magnetooptisch aktive Filme
wie Bi3F€5012, L’LL2.05B7;0,95F€3.8Ga1.2012 und YE')F€5012 auf unterschiedliche
Substrate deponiert. Auf die detaillierten Untersuchungen zum Wachstum
und zu physikalischen bzw. strukturellen Eigenschaften der Filme wird im
folgenden Kapitel eingegangen.






Kapitel 3

Wachstum magnetooptisch
aktiver Granate

In diesem Kapitel wird das Wachstum magnetooptisch aktiver Materiali-
en diskutiert. Auf eine Beschreibung der géngigen Analysemethoden wie
Elektronenmikroskopie, AFM, RHEED, Rontgendiffraktometrie, Rutherford-
Riickstreu-Spektroskopie etc. wird hier verzichtet, da diese ausfiihrlich in
Standardwerken behandelt werden.

Neben den strukturellen Eigenschaften wurde auch die Faraday Drehung
der Materialien bestimmt. Dies geschah mit Hilfe eines magnetooptischen
Aufbaus, der schematisch in Abbildung 3.1 gezeigt ist. Dabei dient eine
Quecksilber-Dampflampe als Lichtquelle. Im Anschluss an einen Konden-
sor durchstrahlt das Licht zunéchst einen Filter, iiber den die gewiinschte
Wellenlange ausgewihlt werden kann (300-800nm, in 50nm Schritten). Nach
Polarisation im Polarisator und Reflexion an einem um 45° geneigten halb-
durchléssigen Spiegel (Smith Reflektor) wird der Lichtstrahl auf die Probe
fokussiert. Diese liegt auf einem Spiegel und befindet sich innerhalb einer
Spule, mit welcher ein Feld von bis zu 100m7T" erzeugt werden kann. Da so-
wohl die magnetooptisch aktive Schicht, als auch das Substrat transparent
sind, wird der Lichtstrahl am Spiegel reflektiert. Das Licht durchquert den
Smith Reflektor erneut, ehe es den Analysator passiert. Die Orientierung von
diesem bzgl. des Polarisators kann iiber einen Schrittmotor gesteuert werden.
Letztlich wird das Bild von einer CCD Kamera aufgenommen und die resul-
tierende Intensitit mit einem PC ausgewertet.

Fiir die transmittierte Intensitédt I gilt die Beziehung:
I = Lsin*(a + 0) ~ L(a + ©)? (3.1)

43
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CCD

Fokuslinse
Analysator
mit Schritt-
motorsteuerung

Kondensor Polarisator

Hg_ =
Lampe
Smith-
\ Reflektor
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Spiegel Probe
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Spulei\f"' I

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau zur Faraday Messung.
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Dabei ist L die gemessene Intensitédt, © die durch die Probe bedingte Dre-
hung und (90° — «) der Winkel zwischen Polarisator und Analysator, der
mittels Schrittmotor verandert wird.

Aufgrund des in Gleichung 3.1 gegebenen Zusammenhangs zeigt sich bei ei-
ner Auftragung der Intensitidt in Abhéngigkeit von (90° — «) eine Parabel.
Fiir die Messung werden bei einem bestimmten Magnetfeld durch Rotation
des Analysators um « die Intensitdtswerte bestimmt, iiber einen Algorith-
mus eine Parabel angenédhert und der Scheitelpunkt berechnet. Die Differenz
von anliegendem Feld und Nullfeld im Abszissenwert des Scheitelpunktes der
Parabel entspricht dann der Faraday Drehung der Probe fiir dieses Feld.

Da es mit diesem Aufbau nicht moglich war, ausreichend hohe Magnetfelder
zu erzeugen, um die Faraday Rotation in der Séttigung zu messen, wurde zum
Vergleich der Proben der Wert bei 40mT" herangezogen. Auflerdem erfolgte
zusétzlich eine Normierung auf eine Schichtdicke von 1um. Somit tragen alle
in der Arbeit vorkommenden Angaben zur Faraday Drehung die Einheit |
und beziehen sich auf ein Magnetfeld von 40mT'.

o]
el
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Von der auf diese Weise bestimmten Faraday Drehung muss allerdings noch
der Einfluss des optischen Aufbaus! und des Substrates (Gd3Gas012 - GGG),
das selbst magnetooptisch aktiv ist, abgezogen werden.

In Abbildung 3.2 ist eine entsprechende Messung in Abhéngigkeit von der
Wellenlange fiir (100) bzw. (111) orientiertes GGG gezeigt. Angegeben wur-
de dabei der absolute Drehwinkel des Substrates ohne eine Normierung auf
Schichtdicke, um den Einfluss klarer herauszustellen. Die Werte sind alle
negativ und unterscheiden sich fiir die beiden Substratorientierungen nur mi-
nimal. Normiert man die Werte auf eine Substratdicke von 1um, so liegen
diese z.B. fiir 450nm bei ca. -0.3 x 107%-.

-0,08 - ¥
P = (100) GGG :
= e (111) GGG
g -0,10 - [ ]
=<
© .

L
o -0,12- "
c
= |
= o
2 '
a -0,14-
>
1]
®
- -0,16 - a
e L]
-0,18 . —

450 500 550 600 650 700
Wellenlange [nm]

Abbildung 3.2: Einfluss des Substrates auf die Faraday Rotation.

Im folgenden soll auf die mit Laserablation hergestellten magnetooptisch ak-
tiven Schichten (Bi3F€5012, LU2.05BZ'0.95F€3.8GCL1.2012 und YEJ,F€5012) ein-
gegangen werden. Das Ziel der Untersuchungen war zunichst, das Wachs-
tum des Materials mit der geringsten Gitterfehlanpassung zu dem verwende-

'Eine Faraday Drehung entsteht z.B. in nicht komplett spannungsfreien optischen Kom-
ponenten (auch ohne dufleres Magentfeld).
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ten Gd3G6L5012 Substrat (Lu2.05Bi0.95F63‘8Ga142012) zu betrachten (Kapltel
3.1). Im zweiten Schritt galt es dann das Wachstum von BizFe;0;5 zu stu-
dieren (Kapitel 3.2). Dieses weist zwar einen deutlich hoheren Gittermisfit
auf, zeigt aber auch eine wesentlich hohere Faraday Drehung. Letztlich sollte
BigFe;015 noch auf SiO, integriert werden. Dazu war ein Y3 Fe;0,o Puffer
notwendig (Kapitel 3.3).
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3.1 (LuBi)3(FeGa);012

3.1.1 Stand der Forschung

In der Literatur finden sich nur wenig Lu dotierte Granate [28-34]. Entspre-
chend gering ist auch die Anzahl der Veroffentlichungen einer Kombination
von Bi, Lu und Ga dotierten Eisengranaten (LBIG) [35-42).

Die Substitutionen in (Lu, Bi)s;(Fe, Ga)sO15 haben dabei folgende Auswir-
kungen:

e Lu ermoglicht einen groferen Anteil an Bi im Film, da es im Vergleich
zu Y einen kleineren Ionenradius aufweist. Dies ist wesentlich, wenn
ein Verfahren wie Fliissigphasen Epitaxie angewendet wird und das
Material im thermodynamischen Gleichgewicht wichst (vgl. Kap. 2.2).

e B tragt zur Erhohung der absoluten Faraday Drehung bei.

e Ga bewirkt eine Reduzierung der Sattigungsmagnetisierung und eine
Erhohung der Faraday Drehung pro Feld (%) [42].

In der Literatur war ein Schwerpunkt der Untersuchungen an diesem Mate-
rial die magnetischen und optischen Eigenschaften. Typische Werte fiir mit
Fliissigphasen Epitaxie hergestellte LuyBiqFeq1Gagg9Oq2 Filme sind in Ta-
belle 3.1 angefiihrt [36]. Im Gegensatz zu reinem Y IG zeigt sich eine etwas
reduzierte Curie Temperatur, eine Faraday Rotation mit umgekehrtem Vor-
zeichen, wie es fiir Bi-dotierte Systeme erwartet wird, und eine geringere
Absorption. Entsprechend ist der magnetooptische Qualitéitsfaktor fiir LBIG
hoher.

Untersuchungen von anderen Gruppen konzentrierten sich auch auf die ma-

Parameter Wert
Gitterparameter [A] 12.387
Sattigungsmagnetisierung (4w M) [mT] 41
Curie Temperatur [K] 442
Brechungsindex (bei 633nm) 2.352
Absorptionskoeffizient (bei 633nm) [cm ™| 3.8 x 102
Faraday Drehung in Séttigung (bei 633nm) [—] | 8.3 x 10
Qualitatsfaktor 43

Tabelle 3.1: Eigenschaften von LusBiy Feq1GagoOq2 (aus [36]).
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gnetische Anisotropie [38,42]. Diese besagt, dass ausgezeichnete, energetisch
begiinstigte Richtungen fiir die Magnetisierung vorliegen. Sie ist ein entschei-
dender Parameter fiir die magnetooptische Sensorik. Dazu kénnen beziiglich
ihrer Magnetisierung die Eisengranate in zwei Klassen eingeteilt werden. Zur
einen gehoren diejenigen, deren leichte Achse der Magnetisierung senkrecht
zum Substrat steht (out-of-plane). Bei den anderen liegt die leichte Achse
parallel zum Substrat (in-plane). Im Falle der Ersteren limitieren die Do-
ménenwande die Ortsauflosung bei der magnetooptischen Sensorik auf 10-
30 pum. Filme mit einer magnetischen in-plane Anisotropie ermoglichen die
Detektion von magnetischem Fluss mit einer Auflésung von unter 1um (sie-
he Teil IT). Es ist jedoch schwierig, einen komplett in-plane magnetisierten
Film zu synthetisieren, da die wachstumsinduzierte und die kristalline ma-
gnetische Anisotropie senkrechte magnetische Doménen erzeugen. So weisen
direkt nach der Herstellung die LBIG Filme eine wachstumsinduzierte senk-
rechte magnetische Anisotropie auf. Durch einen Annealing Schritt bei 930°C'
ist es jedoch moglich, die senkrechte Anisotropie dauerhaft in eine in-plane
Anisotropie umzuwandeln [38,42].

Des weiteren wurden LBIG Filme verwendet, um Wellenleiter zu strukturie-
ren [35], die Mobilitdt der Doménenwénde zu untersuchen [37,39] oder die
Elemente des Dielektritzitétstensors (vgl. Formel 1.3) zu bestimmen [40].

Genaue Wachstumsstudien sind, soweit dem Autor bekannt, an diesem Mate-
rial nicht durchgefiihrt worden. Im Gegensatz zu BizFe;O12 (aprg = 12.62A)
zeigt LBIG (arpic = 12.39A) eine ideale Gitteranpassung zu den typischer-
weise verwendeten Gd3GasO1s (agee = 12.38&) Substraten, was optimale
Wachstumsbedingungen ermoglichen sollte.

Auf das Wachstum von Lusg g5 Big.95F e3.8Gaq 2012 mittels Laserablation und
deren Charakterisierung wird im folgenden Abschnitt eingegangen.
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3.1.2 Deposition und Charakterisierung
Depositionsparameter

Fiir die Deposition wurde der in Abbildung 2.3 skizzierte Aufbau der La-
serablationsanlage verwendet. Die Energiedichte am Target? betrug ca. 467%2,
wobei bei einer Wiederholrate von 25H 2z ablatiert wurde. Um spéter RBS-
Analysen zu ermoglichen, sind simultan Gd3Ga;O15 (GGG) und Si Substrate
mit einer SubstratgréBe von jeweils 525mm? beschichtet worden?®.

Die Temperatur wurde im Bereich von 650°C bis 800°C" variiert. Dabei er-
folgte die Temperaturmessung durch ein Thermoelement im Heizerblock. Die
reale Temperatur der Substrate lag um ca. 50°C' niedriger als die gemessene
Heizertemperatur.

Wihrend der Ablation ist der Sauerstoff-Hintergrundgasdruck konstant bei
0.1mbar gehalten worden. Nach Abschluss der Deposition wurde dieser auf
1bar erhoht und die Probe abgekiihlt.

Charakterisierung

Um die Stochiometrie der Proben zu erfassen, wurde Rutherford-Riickstreu-
Spektroskopie (RBS) durchgefiihrt. Da die RBS Auswertung fiir Filme auf
GGG Substrate aufgrund der vielen schweren Elemente im Substrat und Film
erschwert ist, sind dazu die Depositionen auf Si herangezogen worden.

Ein typisches Ergebnis ist in Abbildung 3.3 zu sehen. Der grau hinterlegte
Bereich entspricht dabei dem gemessenen Spektrum. Durch das Annéhern
der einzelnen Elementkurven an das Spektrum lésst sich die Stochiometrie
des Films bestimmen (hier: LUQ.gBi0.68F€3.4G(10‘98012.18). Im Vergleich zur
Idealstochiometrie des Targets zeigt sich in diesem Fall ein leichtes Defizit
an Bi. Betrachtet man zusétzlich die Abbildung genauer, so ist zu erkennen,
dass die Simulation (gestrichelte Linie) im Bereich von Lu bzw. Bi von den
Messwerten abweicht. Dies deutet auf eine leichte Abweichung der Stéchio-
metrie innerhalb des Films hin. Daraus und aufgrund der Abweichungen der
gesamten Stochiometrie des Films von der urspriinglichen Targetzusammen-
setzung kann riickgeschlossen werden, dass eine leichte Targetdegradation
withrend des Ablationsprozesses stattfand (siehe dazu auch Kap. 3.2).

Die kristallinen Eigenschaften der Proben wurden mit Hilfe der Rontgen-
diffraktometrie (XRD) bestimmt (Siemens D5000; Cug, Linie). Abbildung

2Das von der Fa. HiTec-Materials hergestellte Target wies eine Stoéchiometrie von
Lus 05 Big.g5 Fe3 sGay.2012 aut.

3In einem Ablationsvorgang konnten bis zu vier Substrate gleichzeitig beschichtet wer-
den.
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Abbildung 3.3: Gemessenes und simuliertes RBS-Spektrum einer
LBIG Schicht auf Si.

3.4 zeigt entsprechende © /20-Messungen fiir LBIG Proben auf (100) GGG,
die bei einer Temperatur von 650°C' (a), 685°C' (b), 740°C' (c), 760°C' (d),
765°C' (e) und 800°C' (f) deponiert worden sind. Fiir jede Probe werden die
Reflexe in der Umgebung des Substratreflexes gezeigt. Wie in der Abbildung
zu sehen ist, sind erst bei einer Heizertemperatur von 685°C" Anzeichen eines
beginnenden LBIG Wachstums zu erkennen. Fiir hohere Temperaturen zei-
gen sich deutlich ausgepréigte LBIG Reflexe (Abb. ¢)-f)). Fehlorientierungen
sind nicht zu verzeichnen, was durch Polfiguren bestétigt wurde.

Betrachtet man in Abb. f) den (008) LBIG Reflex genauer, so findet man
eine Aufspaltung in mehrere Peaks, die nicht alleine mit den in der Rontgen-
strahlung enthaltenen Linien C'ug_, und C'ug,, erklért werden konnen. Zwei,
durch Polfiguren bestétigte, LBIG Reflexe bei unterschiedlichen 20 Werten
bedeutet, dass hier LBIG mit zwei verschiedenen Gitterparametern vorliegt.
Wie ist das moglich? Die Ursache liegt darin, dass wéhrend der Deposition
einmalig das Target verschoben worden ist und damit von verschiedenen Be-
reichen des Targets ablatiert wurde, um eine ausreichende Wachstumsrate
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Abbildung 3.4: Rontgendiffraktogramme von bei verschiedenen
Temperaturen gewachsenen LBIG -Schichten auf (100) GGG-
Substraten: 650°C' (a), 685°C' (b), 740°C' (c), 760°C' (d), 765°C
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und somit Dicke des Films zu gewéhrleisten. Unterschiedliche Targetbereiche
weisen oftmals leicht unterschiedliche Stochiometrien auf, besonders dann,
wenn von diesen Bereichen bereits einmal ablatiert worden ist. Meist kommt
es dann zu einem reduzierten Ubertrag an Bi. Dadurch nimmt der Bi Anteil
im Film ab, bzw. der des kleineren Lu zu. Entsprechend veréndert sich die
Gitterkonstante.

Damit diese Annahme bestétigt werden konnte, wurde der iiber RBS be-
stimmte Formel-Anteil an Bz fiir verschiedene Schichten in Relation zur je-
weils gemessenen Gitterkonstante aufgetragen (siehe Abb. 3.5). Es zeigt sich,
dass der Gitterparameter a sensitiv vom Bi Gehalt abhingt. Dabei steigt a
-gemifl Vegards Regel- mit zunehmendem Bi Anteil. Dies ist ein wesentliches
Ergebnis. Durch die sequentielle Ablation von Bereichen, die einen immer gro-
Beren Anteil an Bi aufweisen, kann in-situ langsam die Gitterkonstante des
Films vergroflert werden. Dies erleichtert das anschlieBende Wachstum von
Materialien mit grofem Gittermisfit zum GGG Substrat (z.B. BizFes;0;s).
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Abbildung 3.5: Abhéngigkeit der Gitterkonstante vom Bi Gehalt
in der Probe.
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In Abbildung 3.6 sind hochauflésende Rontgenuntersuchungen eines LBIG
Films auf (100) GGG (Depositionstemperatur 740°C) bei Raumtemperatur
gezeigt. Danach ergibt sich fir den (008) GGG Substratreflex ein 20 Wert
von 59.691° mit einer Halbwertsbreite von 23". Dies entspricht einem Gitter-
parameter von agaa = 12.38A. Der darauf deponierte LBIG Film zeigt den
(008) Reflex bei 20 = 59.134° mit einer Halbwertsbreite von 0.13°. Daraus
ldsst sich in diesem Fall ein Gitterparameter von argrg = 12.49A berechnen.
Auflerdem sind in dieser Abbildung Insets mit den jeweiligen Rockingkur-
ven des (008) Reflexes von Substrat und Film eingetragen. Danach liegt die
Halbwertsbreite des Films bei 11" bzw. die des Substrates bei 17". Ein unbe-
schichtetes Substrat weist in der Rockingkurve eine Halbwertsbreite von 12"
auf. Dies demonstriert deutlich den Einfluss des deponierten Filmes auf das
Substrat.

Um das Wachstum genauer zu betrachten, wurden sowohl RHEED, als auch
TEM Untersuchungen durchgefiihrt. Darauf wird im néchsten Kapitel einge-
gangen.

GGG GGG(008)
substrate
5
S,
L
@
c
2
=
LBIG(008)
. . 5 i :
58.8 59.0 59.2 594 59.6 59.8

207

Abbildung 3.6: Hochauflésende © /20 Messung einer LBIG Pro-
be auf (100) GGG. In den Insets sind die Rocking-Kurven des
(008)-Reflexes von Schicht und Substrat dargestellt.
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3.1.3 Wachstumsuntersuchungen

Zunéchst soll die RHEED-Aufnahme eines (100) GGG Substrates mit der
Aufnahme einer auf GGG abgeschiedenen LBIG Schicht bei Raumtempe-
ratur verglichen werden (siche Abb. 3.7). Eine direkte in-situ Untersuchung
des Wachstums von LBIG ist mit dem vorhandenen Aufbau aufgrund der
fiir dieses Material erforderlichen hohen Temperaturen nicht méglich.

Die Aufnahmen sind sehr dhnlich. In beiden zeigen sich Lauekreise, d.h.
auch im Falle des LBIG-Filmes wurde der RHEED Strahl an einer glat-
ten Oberfléiche reflektiert. Dies weist auf ein Lage-fiir-Lage Wachstum hin.
Vergleicht man die Radien der Lauekreise, so erscheinen diese fiir den Fall
des beschichteten Substrates geringfiigig kiirzer, was durch eine entsprechend
groflere Gitterkonstante erkléart werden kann. Aulerdem zeigen sich die glei-
chen Beugungsreflexe fiir beide Aufnahmen, was auf eine gute epitaktische
Beziehung zwischen LBIG-Film und GGG Substrat hin weist.

Lauekreis Beugungsreflex Lauekreis Beugungsreflex

L o

Kikuchi-Linie Kikuchi-Linie

a) b)

Abbildung 3.7: RHEED-Aufnahme des Substrates (a) und des
LBIG-Filmes (b) bei Raumtemperatur.

Anhand von TEM Aufnahmen kann die epitaktische Beziehung zwischen
Film und Substrat eindeutig nachgewiesen werden. Dazu sind in Abbildung
3.8a) und b) zwei TEM Querschnittsaufnahmen bei unterschiedlichen Vergro-
Berungen gezeigt. Nach Abbildung a) kann die Probendicke zu etwa 300nm
abgeschétzt werden. Allgemein zeigt sich ein glatter Film ohne starke Defek-
te. Betrachtet man das Grenzfliche Film/Substrat genauer (Aufnahme b),
so zeigt sich ein defektfreies, epitaktisches Aufwachsen des Films. Diese sehr
gute epitaktische Beziehung kann auch anhand von TEM-Beugungsbildern
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bestétigt werden (siehe Abb. c1). Da der Elektronenstrahl wihrend der Auf-
nahme sowohl das Substrat, als auch die Schicht durchstrahlt, ist das erhal-
tene Beugungsbild eine Uberlagerung von beiden. Die Aufnahme zeigt jedoch
nur Reflexe eines Gitters, d.h. Film und Substratgitter stimmen {iberein. In
der Vergroerung c¢2) sind zusétzlich die Reflexe indiziert. Nach dieser In-
dizierung kann angenommen werden, dass das Beugungsbild aufgrund einer
Durchstrahlung der kubischen Zelle in Richtung der [110] Achse entstand.

. c1)

Abbildung 3.8: a) und b): TEM -Aufnahmen der LBIG-Schicht;
¢) Beugungsbild.
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Fir LBIG zeigt sich also aufgrund des geringen Gittermisfits und der ange-
passten Ionenradien in der Einheitszelle eine sehr gute Epitaxie auf den ver-
wendeten GGG Substraten. Anders verhélt es sich im Falle von BigFesOqs.
Auf die Ablation und das Wachstum dieser Schichten soll im néchsten Kapitel
eingegangen werden.
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3.2 Bi3F65012

3.2.1 Stand der Forschung

Starkes Interesse an BigFe5015 (BIG) Filmen besteht aufgrund der im Ver-
gleich zu YIG erhohten Faraday Drehung im sichtbaren Bereich. Da aller-
dings Bi einen relativ groflen lonenradius aufweist, wichst diese Verbindung
nicht mehr im thermodynamischen Gleichgewicht. Aus diesem Grund wird in
der Literatur nur von Verfahren wie reaktivem lonensputtern oder Laserabla-
tion berichtet. Dabei werden Filme im wesentlichen beziiglich ihrer optischen,
magnetischen und magnetooptischen Eigenschaften untersucht [43-63]. In
dieser Arbeit steht das Wachstum im Vordergrund, welches in den folgen-
den Abschnitten betrachtet werden soll.

3.2.2 Deposition und Charakterisierung
Targetherstellung

Fiir die Deposition der Schichten mittels Laserablation stand kein kommer-
zielles Target zu Verfiigung. Aus diesem Grund wurden diese in Eigenregie
hergestellt. Als Ausgangsmaterialien sind entweder oxidische Pulver (BisOs
und Fe;03) oder metallische Pulver (Bi und Fe) in den in Tabelle 3.2 an-
gefiihrten Verhéltnissen miteinander vermengt und bei einer Last von bis zu
5t gepresst worden. Zusétzlich wurden die oxidischen Targets bei 800°C' bei
normaler Atmosphére fiir 6 Stunden gesintert.

oxidisches Target BisO3 | FeyO3 | Bi/Fe Verhiltnis
Fe-iiberstochiometrisch | 34.96g | 21.96g 0.546
stochiometrisch 139.83g | 79.66¢g 0.602
Bi-iiberstochiometrisch | 29.94g | 15.40¢g 0.666

metallisches Target Bi Fe Bi/Fe Verhiltnis
stochiometrisch 62.694g | 27.925¢ 0.600

Tabelle 3.2: Einwaage fiir die Targets.

Eine Analyse der oxidischen Targets mit dem Pulverdiffraktometer ergab (sie-
he Abb. 3.9), dass beim Sintern zwei verschiedene Phasen entstanden sind.
Zum einen eine im Vergleich zu BIG Bi-defizitare BisFey Oy Verbindung,
deren (hkl) Reflexe in den Abbildungen indiziert sind. Zum anderen eine mit
# gekennzeichnete weitere Phase (BiO, oder Bi,Fe,O,).
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Abbildung 3.9: Pulverdiffraktogramm der oxidischen Targets: a)
Fe iiberstochiometrisch; b) stéchiometrisch; ¢) Bi iiberstochiome-
trisch. Angegeben sind die (hkl) Reflexe von BiyFesOg; #: BiOsy
oder weitere Bi,Fe,O, Phase.

Depositionsparameter

Fiir die Deposition der Schichten wurde ebenfalls der im vorangegangen
Kapitel beschriebene Aufbau verwendet. Die einzelnen Beschichtungen sind
bei Temperaturen von 500°C' — 600°C, Sauerstoffdriicken von 4 x 102 bis
7 x 10~ 2mbar, Energiedichten von 2 — 5077%2 und Wiederholraten von 1-50H z
durchgefiihrt worden. Auf die gewonnenen Ergebnisse wird nun im einzelnen
eingegangen.
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Charakterisierung

Die Zusammensetzung der Schichten wurde wieder mit Hilfe von RBS be-
stimmt. Dabei zeigten sich Schwankungen in den Stéchiometrien der einzel-
nen Proben. Dies wird auf die unterschiedlichen Depositionsparameter bzw.
auf die Targetbeschaffenheit zuriickgefiihrt. So zeigt sich z.B. bei einer Erho-
hung des Sauerstoff Hintergrundgasdruckes ein Anstieg des % Verhéltnisses
von 0.43 bei po, = 4 x 103 mbar auf 0.96 bei po, = 7 x 10">mbar. Dies
ldsst sich auf eine Beeinflussung der Plasmakeule durch das Hintergundgas
zuriickfiihren.

Es spielte dabei auch die Targetbeschaffenheit eine Rolle. In Abbildung 3.10
ist dazu ein RBS-Spektrum einer von einem oxidischen Target (a) bzw. vom
metallischen Target (b) ablatierten Probe gezeigt. Aufféllig ist hier das Bi
Signal. Im Falle des metallischen Targets ist ein waagerechter Verlauf zu se-
hen, wie es fiir eine, bzgl. der Schichtdicke, homogene Konzentration an Bi
erwartet wird. Hingegen im Falle der oxidischen Targets, die sich alle &hnlich
verhielten, zeigt sich fiir niedrige Energien bzw. Kanalnummern ein Peak im
Bi Anteil. Dies bedeutet, dass im Bereich der Film / Substratgrenze mehr
Bi vorhanden ist, als an der Oberfliche. Wihrend der Ablation hat sich also
der Anteil an Bi reduziert. Bevor darauf im Detail eingegangen wird, soll
zunéchst noch die Kristallinitdt der Schichten betrachtet werden.

a) b)
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gemessenes Spekirum gemessenes Spektrum
5 7.5¢10° 5 7.5%10° Simulation
A 8
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) )
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Abbildung 3.10: RBS-Spektrum einer Probe bei Ablation von ei-
nem oxidischen Target (a) und vom metallischen Target (b).
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Um die kristalline Struktur zu optimieren, wurden Ablationen bei verschiede-
nen Temperaturen durchgefiihrt*. Die gemessenen XRD-Spektren im Bereich
des (400) Substratpeaks sind in Abbildung 3.11 zusammengefasst. Danach
zeigt sich bei einer Heizertemperatur von 500°C' neben dem (400) GGG und
(400) BIG Peak eine Fremdphase. Diese konnte mit Hilfe von Polfiguren der
Verbindung Biss FeOyy (BFO) zugeordnet werden. Fiir hohere Temperatu-
ren sind lediglich BIG und GGG Reflexe zu finden. Bei einer Deposition
oberhalb von 600°C' konnte keine BIG Phase mehr identifiziert werden.
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Abbildung 3.11: Roéntgenspektren von bei verschiedenen Tempe-
raturen hergestellten BIG Filmen: a) 500°C', b) 525°C ¢) 550°C,
d) 575°C, e) 600°C.

Des weiteren zeigte sich auch bei Temperaturen oberhalb von 500°C' eine
BFO Phase, wenn von einem neu préparierten bzw. abgeschliffenen Target
ablatiert wurde. Dies weist auf einen direkten Zusammenhang zwischen Tar-
getbeschaffenheit und dem Auftreten der BFO Phase hin.

Um dies zu untersuchen, wurden REM Aufnahmen eines Targets nach 10
miniitiger Ablation und nach einer Ablation von 30 Minuten durchgefiihrt

4In den folgenden Untersuchungen wurden ausschlieSlich die oxidischen Targets ver-
wendet.
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(Abbildung 3.12b) und d). Zusétzlich wurden die wéhrend dieser Ablatio-
nen hergestellten Schichten im Rontgendiffraktometer vermessen (Abb. a):
10min. bzw. c¢): 30min.). Die XRD Spektren ergaben, dass der Film nach
der kurzen Ablationszeit einen starken (310) BFO Reflex aufweist. Betrach-
tet man die REM Aufnahme (Abb. b): BSE-Modus), so findet man an der
Targetoberflidche die Ausbildung von Kegeln. Diese erscheinen dabei an der
Spitze und in Teilbereichen des Mantels dunkelgrau. Der restliche Bereich ist
hellgrau. Mittels EDX konnte den dunkelgrauen Gebieten ein stark erhéhter
Anteil an Fe, bzw. den hellgrauen Bereichen ein stark erhohter Anteil an Bi
zugeordnet werden. Bereits diese Aufnahme vermittelt den Eindruck, dass
fiir F'e eine hohere Ablationsschwelle vorliegt, als fiir Bi. Dies bedeutet, dass
in den ersten Minuten der Ablation vermehrt Bi aus dem Target ausgebaut
wird.
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Abbildung 3.12: Degradation der Targets aufgrund einer 10minii-
tigen (a) und b)) bzw. 30miniitigen (c) und d)) Ablation.

Vergleicht man dazu das XRD Spektrum (c) fiir den Film nach 30 Minuten
Ablation, so tritt keine BFO Phase mehr auf. Das REM Bild (d) zeigt eine
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deutlich ausgeprigte Kegelstruktur am Target. Dabei weisen die Kegelspit-
zen mehr Eisen auf und wirken als Schutzschild fiir die darunter liegenden
Bi reicheren Regionen. Somit wird der Ubertrag von Bi auf das Substrat
reduziert und die Bi reiche BF'O Phase unterbunden.

Dieses Modell erklart auch den in den RBS Messungen gefundenen Peak im
Bi Signal zu Beginn der Ablation.

Neben den strukturellen Eigenschaften galt es auch, die Faraday Drehung der
Filme zu bestimmen. Dazu sind in Abbildung 3.13a) gemessene Drehwinkel
bei unterschiedlichen Wellenléngen gezeigt. Die Faraday Drehung ist hierbei
in absoluten Werten angegeben. Im Vergleich zu Y IG wiirden sie ein nega-
tives Vorzeichen tragen.
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Abbildung 3.13: Faraday Drehung von BIG: Einfluss der Wellen-
lange (a), der Depositionstemperatur (b) und Laserenergie (c).
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Das Spektrum selbst erweckt den Eindruck einer maximalen Drehung bei
600nm. Vergleicht man diese Werte mit denen aus der Literatur, die bei ei-
nem kontinuierlichen Spektrum aufgenommen worden sind (z.B. [57]), so ist
dort das Maximum héher und liegt zwischen 550nm und 600nm®. Ein sol-
ches ist im Fall von Y /G im sichtbaren Bereich nicht zu finden. Dadurch ist
-im Vergleich zu Y IG- der Qualitatstaktor von BIG bei diesen Wellenldngen
deutlich erhoht.

Fiir den Vergleich mit LBIG wird der in Tabelle 3.1 angegebene Wert fiir die
in Sattigung gemessene Drehung herangezogen. Die Séttigung ist fiir BIG
bei dem hier maximal erreichbaren Feld von 100mT" noch nicht erreicht. Den-
noch weist BIG bei 600nm bereits bei 100mT" eine Faraday Drehung von
41 x 103% auf. Im Vergleich dazu zeigt LBIG eine Drehung von 8.3 x 103%
in Sattigung (bei 633nm).

Entscheidenden Einfluss auf die Faraday Drehung hat also die Bi Konzen-
tration im Film. Dies demonstriert auch Abbildung 3.13b). Aufgetragen ist
der Drehwinkel bei 600nm gegeniiber dem % Verhiltnis.

Die Abbildung zeigt, dass die Faraday Drehung linear mit der B: Konzen-
tration zunimmt. Des weiteren sind in die Abbildung die jeweiligen Depo-
sitionstemperaturen eingetragen. Hierbei ergeben sich keinerlei Korrelatio-
nen. Entscheidend fiir die Faraday Drehung ist also im wesentlichen die Bi-
Konzentration.

Zum Abschluss soll noch der Frage nachgegangen werden, welchen Einfluss
die Schichtdicke auf die Faraday Drehung hat. Dies ist wesentlich, da fiir eine
Anwendung der Materialien als Feldsensoren eine moglichst hohe Sensitivi-
tat, d.h. ein moglichst hoher Drehwinkel bzw. moglichst grole Schichtdicke,
angestrebt wird. Um dabei die reine Depositionszeit zu begrenzen (ca. 1 Stun-
de), wird statt der Pulszahl die Energie des Lasers erhoht.

Abbildung 3.13c¢) zeigt die Schichtdicke und die Faraday Drehung (bei 600nm)
von BIG Filmen, die bei unterschiedlichen Laserenergien hergestellten wur-
den. Eine zunehmende Laserenergie resultiert bei gleicher gesamter Puls-
zahl aufgrund des hoheren Materialiibertrages (0.07@/ Puls bei 500m.J bzw.
0.19A /Puls bei 800m.J) in einer steigenden Schichtdicke. Geht man von einem
gleichméfligen Wachstum aus, so wiirde man fiir alle Energien eine konstan-
te Faraday Drehung pro Schichtdicke erwarten. Der Verlauf der Drehung in
Abbildung c) zeigt jedoch, dass diese mit zunehmender Laserenergie bzw.
Schichtdicke abnimmt (1.94. bei 500m.J bzw. 1.01 bei 800m.J).

Eine Messung der Faraday Drehung bei einer Wellenléinge zwischen 550nm und 600nm
ist mit dem in dieser Arbeit benutzten Messaufbau nicht moglich.



64 KAPITEL 3. WACHSTUM MAGN. OPT. AKTIVER GRANATE

Als Ursache kann hierfiir angenommen werden, dass der mit steigender La-
serenergie zunehmende Materialiibertrag sich negativ auf das Wachstum der
BIG Phase auswirkt. Dies kénnte umgangen werden, wenn die Wiederholrate
der Pulse herabgesetzt wird, was allerdings die Beschichtungszeit verldngert.
Einen Ausweg mag hier der sog. "Puls-Intervall” Modus bringen. Danach wird
z.B. alle 500 Pulse eine kurze Pause im Sekundenbereich eingelegt, so dass
die Materialien an der Oberfliche genug Zeit haben, sich zu arrangieren.

Wie sich nun genau das Wachstum von BIG gestaltet, soll im néchsten Ka-
pitel betrachtet werden.

3.2.3 Wachstumsuntersuchungen
RHEED Untersuchungen

Wie im Falle von LBIG wurde das Schichtwachstum mit Hilfe von RHEED
analysiert. Die Depositionstemperatur von BIG liegt jedoch um ca. 100°C
unterhalb der von LBIG. Dadurch war es moglich, auch wiahrend der Abla-
tion das RHEED System einzusetzen und das Wachstum zu beobachten.

Typischerweise erhaltene Aufnahmen sind in Abbildung 3.14 gezeigt. Zu-
sitzlich werden zu den RHEED Bildern schematische Skizzen der Probeno-
berfliche gegeben.

Vor der Deposition sind die bereits erwdhnten Laue-Ringe des Substrates zu
erkennen (Abb. 3.14a). Die Elektronenstrahlen werden also an einer zweidi-
mensionalen Oberfliche gestreut. Wird mit der Ablation begonnen, so ver-
schwinden bereits nach wenigen Pulsen die Substratreflexe aufgrund der Ma-
terialdeposition. Die Elektronenstrahlen streuen an einer rauen Oberfléiche
und interferieren nicht mehr konstruktiv (Abb. 3.14b). Mit fortschreitender
Ablation entsteht ein neues Muster am RHEED Schirm. Zunéchst bilden
sich sog. streaks aus, wie sie in Abbildung 3.14c¢) zu sehen sind. Im weiteren
Verlauf teilen sich die streaks auf und ergeben das in 3.14d) zu erkennen-
de Muster. Im Vergleich zu Abb. 3.14a) kann es sich jedoch nicht um eine
Streuung an einer 2d Fldache handeln. Das sich zeigende Bild ist eher auf
eine Beugung der Elektronen bei Durchstrahlung der deponierten Materia-
lien zuriickzufithren (hier in [110] Richtung). Dies ist ein Indiz dafiir, dass
ein Inselwachstum vorliegt, wie es in der schematischen Zeichnung unterhalb
dargestellt ist.

Um das Inselwachstum genauer zu betrachten, wurden an den Proben REM
Aufnahmen mit einem Environmental Scanning Electron Microscope (ESEM)
durchgefiihrt. Darauf wird im Folgenden eingegangen.
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Abbildung 3.14: RHEED Aufnahmen und schematische Zeichnun-
gen der Oberfléche: a) vor der Ablation; b) nach wenigen Pulsen
¢) und d) nach fortgeschrittener Deposition.
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ESEM Untersuchungen

Da sowohl der BIG, als auch das GGG Substrat isolierend sind, ist die
Elektronenmikroskopie an den Proben aufgrund von Aufladungseffekten er-
schwert. Diese konnen deutlich reduziert werden, wenn ein sog. Environmen-
tal Scanning Electron Microscope (ESEM) verwendet wird. Dabei finden die
Untersuchungen unter geringem Wassergasdruck (i.d.R. 0.1Torr) statt, wo-
durch die Aufladung deutlich verringert wird.

Um das Wachstum in unterschiedlichen Stadien an einer Probe untersuchen
zu konnen, wurde oberhalb des Substrates in einem Abstand weniger als
Imm ein Schild eingebaut (siche Abb. 3.15a). Dabei bedeckte das Schild
nur einen Teil des darunter liegenden Substrates. Dieser Bereich ist somit
wéahrend der Ablation vom direkten Plasmastrahl geschiitzt. Dennoch kann
Material indirekt in den abgeschatteten Bereich eindringen, wobei die Ma-
terialdeposition umso geringer ist, je tiefer die Teilchen eindringen miissen.
Auf diese Weise kann das Schichtwachstum in unterschiedlichen Stadien und
unter unterschiedlichen Bedingungen beobachtet werden.

Abbildung 3.15b) zeigt eine BSE Aufnahme einer auf (100) GGG abgeschie-
denen BIG Schicht. Es zeigen sich drei unterschiedliche Grauténe. Dunkel-
grau kann dem Substrat zugewiesen werden (siehe Pfeil). In den ann&hernd
weiflen Bereichen liegt eine hohe Konzentration von Bi vor. Hierbei kann es
sich um die oben erwdhnte BFO Phase oder aber auch um z.B. rontgen-
amorphes BiO handeln. Wesentlich sind die Bereiche im Grauton zwischen
den beiden Extremwerten. Nach Rontgenuntersuchungen handelt es sich hier-
bei um BIG. Wie diese BSE-Aufnahme bestétigt, zeigt sich, dass dieses in
Form von Inseln wéchst. Es sind einzelne, von einander getrennte, rechteckige
Bereiche auf dem Substrat zu finden (siehe Pfeil). Das zu dieser Aufnahme
dquivalente SE-Bild (Abb. ¢) zeigt dabei auf, dass die rechteckigen Inseln vier-
seitigen Pyramiden entsprechen (siehe auch Inset in Abb. c). Der jeweilige
Normalenvektor zu einer Pyramidenseite entspricht dabei einer bevorzugten
Wachstumsrichtung.

Zur Bestimmung der bevorzugten Wachstumsrichtung, sind in Abb. d) eini-
ge dieser Pyramiden nochmals dargestellt, welche eine quadratische oder eine
rechteckige Grundflidche aufweisen konnen. Entsprechend entstehen Pyrami-
den mit vier oder jeweils zwei gleichen Seitenfldchen. Dies ist schematisch in
Abb. e) dargestellt (in gelb). In den weiflen Seitenansichten sind dabei zur
Veranschaulichung mit blauen Pfeilen die bevorzugten Wachstumsrichtungen
eingetragen. In Abbildung f) ist die stereographische Projektion der Pole fiir
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Schild

Abbildung 3.15: a) Schematische Darstellung der Schildposition;
b) BSE Aufnahme von BIG auf (100) GGG; ¢) SE Aufnahme zu
Abbildung b); d) Pyramiden; e) bevorzugte Wachstumsrichtung;
f) Projektion der Pole.

67
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diesen Fall gezeigt. Wie zu erwarten, ist der (100) Pol in der Mitte, d.h. bei
x = 0, zu finden. Mégliche auftretende Pole, die dem Wachstum in die vier
gezeigten Richtungen von Abb. e) entsprechen wiirden, wéren ein (110) Pol
bzw. dquivalente Pole dazu ((1,-1,0); (1,0,1) und (1,0,-1)). Um dies zu ma-
nifestieren, wurden BIG Schichten auf (111) GGG Substrate abgeschieden
und das Inselwachstum betrachtet.

Durchgefithrte Rontgenmessungen ergaben eine (111) Orientierung von BIG
auf (111) GGG. In Abbildung 3.16a) ist eine entsprechende BSE Aufnahme
zu sehen. Wie das Inset zeigt, liegen nun dreiseitige Pyramiden vor. Die bevor-
zugten Wachstumsrichtungen sind zur Verdeutlichung nochmals schematisch
in Abb. b) eingetragen. Um zu bestimmen, welche Pole dieser Wachstumsrich-
tung entsprechen, ist in Abb. ¢) eine stereographische Projektion dargestellt.
Im Zentrum (x = 0) ist in diesem Fall der (111) Pol zu finden. Die drei Sei-
tenflachen der Pyramide kéonnen nach dieser Darstellung einem bevorzugten
Wachstum in die (100), (110) oder (111) Richtung -und Aquivalenten davon-
entsprechen. Die (100) Richtung scheidet wegen der oben gefundenen vier-
seitigen Pyramiden aus®. Die Pole (110) und (111) unterscheiden sich dabei
in ithrem x-Wert ((110): 35.26°; (111): 0° bzw. 70.53°).

Um nun entscheiden zu konnen, welche der beiden Wachstumsrichtungen vor-
liegt, wurde mit Hilfe eines AFM der Winkel zwischen einer Seitenfliache einer
Pyramide und dem Substrat bestimmt. Dazu ist in Abbildung d) zunéchst
die gewonnene AFM Aufnahme angefiihrt. In dieser ist mit einem schwar-
zen Balken ein Bereich markiert, an dem ein Hohenprofil mit Hilfe des AFM
aufgenommen wurde. Das Profil ist in Abbildung e) zu sehen. Danach ergibt
sich ein Winkel (und somit ein x-Wert) von 32° + 3° fiir die Seitenfléiche
dieser Pyramide. Innerhalb der Messungenauigkeit bestétigt dieser y Wert
also ein bevorzugtes (110) Wachstum.

Um die Untersuchungen abzurunden, wurde letztlich BIG auf einem (110)
Sc-dotierten GGG Substrat abgeschieden. Die Sc-Dotierung bedingt dabei
lediglich einen leicht veréinderten Gitterparameter. Dieser ist so gering, dass
er keinen Einfluss auf eine bevorzugte Wachstumsrichtung des BIG hat.

Rontgenmessungen ergaben ein (110) orientiertes Wachstum von BIG auf
(110) GGG. In Abbildung 3.17a) ist eine BSE bzw. in Abb. b) eine SE Auf-
nahme angefiihrt. Ein Wachstum in Form von Pyramiden ist nicht festzustel-
len. Vielmehr sind diinne quaderférmige Inseln zu erkennen, die eher einem

SWiirde eine bevorzugte Wachstumsrichtung in (100) vorliegen, dann hiitte man bei
der Deposition auf (100) GGG keine Pyramiden, sondern Quader gefunden.
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Abbildung 3.16: Wachstum von BIG auf (111) GGG: a) BSE Auf-
nahme; b) schematische Skizze der dreiseitigen Pyramide; c) ste-
reographische Projektion der Pole; d) AFM Aufnahme; e) Hohen-
profil einer Pyramide entlang einer Seitenfliche und einer Kante.
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Lagenwachstum gleichen. Betrachtet man zwei aneinander stoflende Inseln
(Abb. c), so zeigt sich ein deutlich homogenerer Ubergang zwischen den bei-
den als im Falle der Pyramiden. In Abbildung d) ist eine Insel mit den bevor-
zugten Wachstumsrichtungen schematisch dargestellt. Diese konnen nach der
stereographischen Projektion der Pole (Abb. e) eindeutig einer (110) Rich-
tung und Aquivalenten Richtungen davon zugeordnet werden. Damit ist eine
bevorzugte (110) Wachstumsrichtung von BIG bestétigt.

a)

011Me

(0,0,1)

(1,01 @

Abbildung 3.17: Wachstum von BIG auf (110) SGGG: a) BSE -
Aufnahme; b) SE Aufnahme zu a); ¢) aneinander grenzende Inseln
d) schematische Skizze der Insel; e) stereographische Projektion
der Pole.
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TEM Untersuchungen

Querschnitts TEM Aufnahmen eines auf (100) GGG abgeschiedenen BIG
Filmes sind in Abbildung 3.18a)-c) zu sehen. Das Inselwachstum ist nun so-
weit, fortgeschritten, dass die einzelnen Korner aneinander stoflen, was den
Eindruck eines Saulenwachstums vermittelt.

In Abb. a) ist an dem mit BIG bezeichneten Korn der komplette Querschnitt
des Films zu erkennen (ca. 600nm). Zwischen den einzelnen Kérnern finden
sich vor allem im oberen Bereich (siehe Pfeile) Storungen. Da es sich hier um
eine Dunkelfeld TEM Aufnahme handelt, werden gestorte Stellen im Kristall
hell dargestellt. Diese sind detaillierter in Abb. b) zu sehen. Dabei zeigt sich,
dass die Fremdphase mit einer Dicke von ca. 20nm nicht bis zur Oberflache
reicht. Ob es sich hierbei um BFO, BiO oder amorphe Bereiche handelt,
bedarf weiterer Untersuchungen. Oberhalb stoflen die Korner direkt anein-
ander. Betrachtet man den Bereich der Korngrenze (siehe Pfeil) genauer, so
zeigt sich, dass sich die regelméfligen periodischen Strukturen iiber die Korn-
grenze hinweg fortsetzen.

In Abb. ¢) ist beispielhaft eine Stelle im Grenzbereich zwischen Substrat und
Schicht dargestellt. Man erkennt, dass hier z.T. stark gestorte Bereiche mit
Einschliissen vorkommen. Diese Defekte unterbinden jedoch nicht das epi-
taktische Wachstum der Schicht.

Auffallend ist die Oberflachenstruktur der BIG-Schicht, deren Kanten in
festen Winkeln zueinander zu stehen scheinen. Auch hier manifestiert sich
wieder die bevorzugte (110) Wachstumsrichtung.

Um dies zu bestdtigen ist in Abbildung 3.19a) das Beugungsbild zu den
gezeigten TEM Aufnahmen dargestellt. Die diesem Beugungsbild entspre-
chende stereographische Projektion der Pole ist in Abb. b) angefiihrt. Bei
X = 0° bzw. x = 90° finden sich der (100) Pol und dquivalente Pole dazu.
Ubertriigt man dieses in die TEM Aufnahme (Abb. c), so kann senkrecht
zum Substrat und zur BIG Oberfliache die (001) Richtung angetragen wer-
den. Die Kontur der BIG Oberflache selbst lasst sich mit einem vierseitigen
Pyramidenstumpf beschreiben. Dieser ist in Draufsicht schematisch in Abb.
d) wiedergegeben. Entsprechend Abbildung b) kénnen den Seitenflidchen eine
(110) Richtung und dquivalente Richtungen dazu zugeordnet werden. Diese
sind zur Verdeutlichung auch in Abb. ¢) eingetragen.

In diesem Kapitel wurde ausfiihrlich das Wachstum von BIG auf GGG be-
handelt. Durch intensive Wachstumsstudien konnte gezeigt werden, dass die-
ses eine bevorzugte (110) Wachstumsrichtung aufweist. Auch wurde das In-
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C)

Abbildung 3.18: TEM-Aufnahme eines BIG-Filmes auf GGG: a)
kompletter Schichtquerschnitt; b) Korngrenze; ¢) Substratinter-
face.

selwachstum auf verschiedenen Substratorientierungen untersucht. Die ge-
wonnenen Schichten zeigten sowohl bzgl. ihrer kristallinen Struktur, als auch
bzgl. ihrer magnetooptischen Eigenschaften gute Resultate. Ziel ist es jedoch,
die Funktion solcher Materialien auf technische Substrate wie z.B. SiOy zu
integrieren. Hierbei spricht man von integrierter Optik, d.h. die Ubertragung
von makroskopischen optischen Komponenten wie optischen Isolatoren auf
S104 - dhnlich wie in der Mikroelektronik. Wie dies im Falle von BIG mog-
lich ist, wird im néchsten Kapitel besprochen.
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Abbildung 3.19: BIG Film auf (100) GGG: a) Beugungsbild; b)
stereographische Projektion der Pole; ¢) Querschnitts TEM Auf-
nahme ; d) schematische Zeichnung des Pyramidenstumpfes.






3.3 Integration von BizFe;0s

3.3.1 Allgemeine Bemerkungen

Um eine Kombination von z.B. Halbleiterlasern und magnetooptisch aktiven
Granaten zu ermoglichen, miissen sie auf die fiir die Halbleiterindustrie rele-
vanten Substrate (z.B. Si, SiO,, etc.) integriert werden. Hierzu wurden von
verschiedenen Gruppen Versuche unternommen, sowohl Y3Fe;015 [64-66],
als auch Bi dotierten YIG (Bi,Y3 . Fes012) [67-71] auf Si oder SiO ab-
zuscheiden. Dies ist in der Regel moéglich, wobei sich nur eine polykristalline
Struktur, meist erst nach einem zusétzlichen Annealing, einstellt.

Eine Deposition von BizFe5019 auf Si bzw. Si0, ist nicht direkt durchfiihr-
bar [72]. Hierbei zeigt sich lediglich ein Wachstum von diversen BiO und YO
- Phasen. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass (im Vergleich zu YIG) BIG
aufgrund der grofleren Gitterkonstante nicht im thermodynamischen Gleich-
gewicht wéchst. Die Freie Energie zwischen Grenzfldche Substrat und Film
spielt dabei die entscheidende Rolle fiir die Ausbildung der BIG Phase. Eine
gute Anpassung der Gitterkonstanten alleine ist nicht ausreichend. So konn-
te z.B. BIG (a = 12.62A) nicht auf MgO (a = 4.2A:%a(;(;g) abgeschieden
werden. Es stellte sich heraus, dass sich BIG nur auf einem Granat Substrat
bildet.

Um eine Integration auf Nicht-Granat Substraten zu ermoglichen, ist somit
zunéchst die Deposition eines (polykristallinen) Puffers aus Granat, vorzugs-
weise Y IG, notwendig.

Im Nachfolgenden wird die Deposition von Y IG auf amorphen SiO, bzw.
von BIG auf YIG/SiO; beschrieben.

3.3.2 Deposition und Charakterisierung
Targetherstellung

Fiir die Abscheidung von BIG wurden die in Kapitel 3.2 erwdhnten Targets
verwendet. Die Herstellung des Y IG Targets erfolgte mit Hilfe der Sol-Gel
Methode. Dazu werden die Ausgangsmaterialien Fe(INOs)sx9H>0 und Y5203
jeweils in HNOj3 gelost und miteinander vermengt. Dieser Mischung wird in
einem Rotator das Wasser entzogen, bis sie schliellich gelférmig ist. Das Gel
wird auf 150°C' erwarmt, so dass NO,. entweicht und anschlieSend bei 1000°C’
fiir 3h calciniert. Letztlich wird es zu einem feinen Pulver zermahlen, als zy-
lindrisches Target gepresst und bei 1200 — 1500°C' fiir 10 Stunden gesintert.
Die Analyse mittels XRD zeigt einen phasenreinen Y IG (s. Abb. 3.20).



76 KAPITEL 3. WACHSTUM MAGN. OPT. AKTIVER GRANATE

140-
120- =
o™
i 2

100- -

o™

E =t

[{)

80 e

Intensitat [a.u.]
(640)

20 25 30 35 40 45 50 55
20[]

Abbildung 3.20: Pulverdiffraktogramm des Y IG Targets. Es sind
nur Reflexe des Y IG zu erkennen.

Depositionsparameter

Die Deposition der Y IG-Filme auf amorphem Si0O, erfolgte in zwei Schrit-
ten. Zuerst wurde bei 700°C' in gewohnter Weise vom Target ablatiert (po, =
0.04mbar). Dadurch entstand ein amorpher Y, Fe,O, bzw. Y,0, / Fe.Oq4
Film auf dem Substrat. In einem zweiten Schritt ist dieser Film bei leichtem
Sauerstofffluss und Temperaturen von iiber 1000°C' getempert worden. Da-
durch stellte sich die Y IG Phase ein.

Die anschliefende Ablation der BIG Schicht ist, wie in Kapitel 3.2. beschrie-
ben, durchgefiihrt worden.

Charakterisierung

Direkt nach der Ablation sind im Rontgenspektrum keinerlei Reflexe zu ver-
zeichnen. Ein typisches Spektrum, wie man es nach dem Annealen erhélt,



ist in Abbildung 3.21 dargestellt. Die in der Intensitét am stédrksten auftre-
tenden Reflexe des Y IG sind deutlich zu erkennen. Desweiteren sind keine
anderen oxidischen Fremdphasen auszumachen.

Eine Variation der Ablationsparameter zeigte keinen nennenswerten Einfluss
auf die gewonnen XRD-Spektren. Diese sind also im wesentlichen durch den
Annealingschritt bestimmt.
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Abbildung 3.21: Réntgenspektrum eines auf Si0Oy abgeschiedenen
Y IG Filmes nach dem Annealen.

Um den Einfluss der Annealing Temperatur zu studieren, wurden acht iden-
tisch ablatierte Proben bei Temperaturen von 900°C' bis 1250°C' (in 50°C
Schritten) fiir jeweils 1 Stunde getempert (Aufheizrate: 5°C/min).

Die XRD-Analyse der Proben ergab, dass sich die Y IG-Phase bei 900°C
nur schwach, und mit steigender Temperatur (bis maximal 1200°C') stérker
ausprigt. Bei 1250°C' sind schlieflich keine Anzeichen von Y IG mehr zu er-
kennen. Die bei dieser Temperatur auftretenden Peaks konnen einer Y Fe,Oy
bzw. einer Y F'eO3 Verbindung zugeordnet werden.

Die Analyse mittels RBS zeigte, dass eine Diffusion der Y-Atome in das SiOs
Substrat stattfindet. Dies soll anhand von Abbildung 3.22 verdeutlicht wer-
den. Abbildung a) zeigt dabei ein RBS Spektrum, wie es fiir eine Temperatur
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von 1100°C' und unterhalb gemessen worden ist. Es ist ein rechteckiges Si-
gnal sowohl fiir das Y, als auch fiir das Fe zu finden. Das Spektrum kann
mit einer einzigen Y IG Schicht angendhert werden. Ab einer Temperatur
von 1150°C zeigt sich jedoch eine Diffusion von Y Atomen in das Substrat.
Dies erkennt man an dem erhohten Y Signal bei niedrigen Energien (Pfeil
in Abb. b) und an dem im Vergleich zu Fe deutlich breiteren Y-Signal.
Zur exakten Simulation des Spektrums muss zusétzlich eine Y5S705 Schicht
zwischen Y IG und Si0O, eingefithrt werden. In dem gezeigten Beispiel ergibt
sich eine Schichtfolge von Y3 3Fe520115 (350nm) / Y2S5i05 (80nm) / SiOs.
Die Schichtdicke der Y5S5:0; Phase nimmt dabei mit steigender Annealing
Temperatur zu Lasten der Y IG Schichtdicke weiter zu.

a) b)
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Abbildung 3.22: RBS Spektrum einer bei 1100°C (a) bzw. 1150°C
(b) getemperten Probe.

Die Bildung einer weiteren Phase, die Y enthélt, zeigt sich auch, wenn man
das Y/Fe Verhiltnis der YIG Phase betrachtet. Dieses ist in Abbildung
3.23 in Abhéngigkeit von der Temperatur aufgetragen. Danach zeigt sich ein
annahernd konstantes Y/Fe Verhiltnis im Bereich von 0.7-0.8 fiir eine Tem-
peratur von bis zu 1100°C'. Oberhalb davon setzt die Bildung von Y5505
ein, was sich auch in einem reduzierten Anteil an Y im Y IG duflert.
Abschlieend sei zu den Annealing Experimenten noch erwédhnt, dass die
Dauer des Temperns (1min bis 4h) keinen wesentlichen Einfluss auf die kris-
tallinen Eigenschaften der Y /G Phase zeigte.

) "Fiir hohere Energien zeigt sich auch im Falle von Eisen ein Peak. Dieser ist auf eine
Uberlagerung des Y und F'e Signals in diesem Bereich zuriickzufiihren.
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Abbildung 3.23: Verlauf des Y/Fe Verhéltnisses mit der Temperatur.

Auf die so hergestellten Filme wurde BizFe;015 abgeschieden. In Abbildung
3.24 ist das Rontgenspektrum einer Probe vor (YIG/Si0Oy) und nach der
BIG Beschichtung (BIG/Y 1G/Si0,), sowie die Differenz der beiden Spek-
tren zu sehen. Es fillt auf, dass nach der BIG Beschichtung keinerlei BIG
Reflexe zu erkennen sind. Die Y IG Reflexe (siehe Indizes) sind erhalten ge-
blieben, da die Beschichtungstemperatur fiir BIG mit 550°C' relativ gering
ist. Im Differenzspektrum ist lediglich ein Reflex bei ca. 32° zu erkennen.
Dies weist auf die Bildung einer BiFeO3 Phase hin.

Das Fehlen der BIG Reflexe im Rontgenspektrum kann mehrere Ursachen
haben. Entweder hat sich kein BIG gebildet oder wenn es sich gebildet hat,
ist es rontgenamorph. Auch ist es moglich, dass es in einer sehr geringen
Schichtdicke vorliegt und nur ein geringes Signal erzeugt.

Um dies genauer zu bestimmen, wurden RBS Messungen durchgefiihrt.
Dazu ist das RBS Spektrum der Probe vor und nach der BIG Beschichtung
in Abbildung 3.25 dargestellt. Vor der Deposition von BIG ist wieder eine
Diffusion von Y in das Substrat zu finden (Abb. a): Peak im Y-Signal fiir
kleine Energien). Fiir die Schicht nahe der Oberfliche findet sich eine Zu-
sammensetzung von Y31 Fes30123. Nach der Beschichtung mit BIG ergibt
sich das in b) dargestellte Spektrum. Die Simulation lésst auf einen 50nm
diinnen BizFey 0123 Film schliefen. Es wird angenommen, dass diese ge-
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Abbildung 3.24: Rontgenspektren einer Probe vor und nach der
BIG Beschichtung, sowie die Differenz beider Messungen.

a) b)
6000 : : ' 6000
5000- - 5000+
Bi
54000 oo 4000
0 S
4 3000 Messung % 3000+ Mo
S I=
& 2000 § 2000+
1000+ L 1000+
Fe |Y
0 T T T 0 T T I
1500 2000 2500 3000 3500 1500 2000 2500 3000 3500
Energie [keV] Energie [keV]

Abbildung 3.25: RBS Spektrum einer Probe vor und nach der
BIG Beschichtung (Teilbereich des gesamten Spektrums).
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ringe Schichtdicke der Grund dafiir ist, weshalb im Rontgenspektrum keiner-
lei BIG Reflexe zu erkennen waren, die Phase aber dennoch polykristallin
vorliegt.

Eine eindeutige Bestétigung, dass sich BIG gebildet hat, ist durch die Be-
stimmung der Faraday Drehung moglich. Diese ist in Abhéngigkeit vom Feld
in Abbildung 3.26 aufgetragen (A = 600nm). Aulerdem sind die gemessenen
Werte bei 40mT' zur Verdeutlichung nochmals in Tabelle 3.3 angefiihrt.
Verglichen werden dabei sowohl in der Tabelle, als auch in der Abbildung,
die Messungen zur Faraday Drehung fiir die Deposition von:

e YIG auf SiO, (YIG/SiOs)
e mit anschliefender Deposition von BIG (BIG/YIG/Si0,)
e YIG auf GGG (YIG/GGG)
e mit anschliefender Deposition von BIG (BIG/YIG/GGG)

Die angefithrten Werte geben nur die Drehung der zuletzt abgeschiedenen
Schicht wieder. Die Messwerte sind also um die Drehung des Substrates bzw.
bei den BIG Depositionen zusétzlich um die Drehung des Y IG bereinigt.
Wie zu erwarten, zeigt sich fiir die YIG Filme auf SiOy bzw. GGG eine
negative Faraday Drehung (siche Tabelle 3.3). Wesentlich ist dabei, dass sich
die Werte fiir beide Substrate innerhalb der Messungenauigkeit kaum un-
terscheiden, obwohl Y IG im Falle von GGG epitaktisch bzw. im Falle von
S104 polykristallin aufwéchst. Dass auch polykristalline Filme eine Faraday
Drehung aufweisen, ist unter dem Gesichtspunkt verstandlich, dass fiir die
Faraday Drehung nur entscheidend ist, dass die Magnetisierung in Ausbrei-
tungsrichtung des Lichts liegt. Eine solche ist im polykristallinen Fall immer
zu finden.

Bei der anschliefenden BIG Deposition auf Y 1G/SiO, handelt es sich tat-
séchlich um BIG. Dies ist durch die messbare Faraday Drehung nachweisbar.
Sie tragt (wg. Bi) ein zu Y IG umgekehrtes Vorzeichen. Auflerdem ist sie, wie
zu erwarten, gegeniiber Y /G deutlich erhéht. Im Vergleich zum Schichtsys-
tem BIG/YIG/GGG ist sie etwas erniedrigt, was durch die ungiinstigeren
Wachstumsbedingungen erklért werden kann. Dennoch -auch im Vergleich
zur Deposition von BIG auf GGG (siche Abb. 3.13)- liegen die Werte fiir die
polykristallinen Filme auf Y /G /SiOs in der gleichen Gréfienordnung.

Diese Untersuchungen demonstrieren, dass es moglich ist, magnetooptisch
aktive Materialien mit einer hohen Faraday Drehung auf technisch relevante
Substrate zu integrieren. Dabei gibt es zu bemerken, dass eigentlich der Qua-
litdatsfaktor, also auch die Absorption, der einzelnen Schichten miteinander
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Abbildung  3.26: Faraday Drehwinkel fiir Y IG/SiOs;
BIG/Y1G/Si0Oy; YIG/GGG; BIG/YIG/GGG als Funkti-
on der Flussdichte.

Schichtsystem | Faraday Drehung [°/um] bei 40mT
YIG/SiOs 20.02
BIG/YIG/SiO, 1.17
YIG/GGG -0.01
BIG/YIG/GGG 1.65

Tabelle 3.3: Faraday Drehung bei 40m7T'.



verglichen werden miisste. Dazu muss man davon ausgehen, dass die Ab-
sorption im Falle der polykristallinen Proben erhoht ist. Hierzu sind jedoch
weitere Untersuchungen notwendig.






Kapitel 4

Zusammenfassung

In diesem Teil wurden magnetooptische Materialien und deren Wachstum
betrachtet.

Als Einfiihrung ist in Kapitel 1 zunédchst die Anwendung von magnetoop-
tisch aktiven Granaten als makroskopische Bauteile (z.B. optische Isolatoren
fiir die Informationsiibertragung oder Zirkulatoren) angefiihrt worden. Au-
Berdem wurde darauf hingewiesen, dass die momentanen Untersuchungen
darauf abzielen, makroskopische optische Komponenten wie in der Mikro-
elektronik auf einen einzigen Chip zusammenzufithren (integrierte Optik).
Dazu sind intensive Wachstumsstudien der magnetooptisch aktiven Materia-
lien notwendig.

Des weiteren wurde in diesem Kapitel der fiir magnetooptisch aktive Mate-
rialien zugrunde liegende physikalische Effekt, der sogenannte Faraday Ef-
fekt, beschrieben. Fiir einen phénomenologischen Ansatz wurde dazu vom
Dielektrizitatstensor und den Maxwell Gleichungen ausgegangen. Nach den
angefiihrten Umformungen ergab sich letztlich, dass die Faraday Drehung
proportional zum Imaginérteil und die Faraday Elliptizitat proportional zum
Realteil der nichtdiagonalen Komponenten des dielektrischen Tensors sind.
Bei der mikroskopischen Beschreibung des Effektes ging man davon aus,
dass eine linear polarisierte Welle in eine rechts- und links-zirkular pola-
risierte Welle zerlegt werden kann. Der Effekt selbst wurde dabei bei den
hier verwendeten Selten-Erd Eisengranaten auf elektrische Dipoliibergéinge
zuriickgefiihrt. Diese Uberginge zeigen aufgrund der Auswahlregeln und der
Aufspaltung der Niveaus eine unterschiedliche Polarisierbarkeit bzw. eine un-
terschiedliche Ubergangswahrscheinlichkeit fiir links- und rechts-zirkular po-
larisierte Wellen und bedingen dadurch eine Faraday Drehung.
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In Kapitel 2 ist detailliert auf die Eigenschaften der hier untersuchten fer-
rimagnetischen Eisengranate eingegangen worden.

Dazu wurde zunéchst die Struktur am prominentesten Vertreter YsF'e;0qo
(YIG) dargelegt. Bei diesem befinden sich in der kubisch raumzentrierten
Einheitszelle die Y Ionen innerhalb eines Dodekaeders. Sie sind dabei von
8 Sauerstoffionen umgeben. Die Eisenionen sind sowohl im Zentrum eines
Oktaeders, als auch in einem Tetraeder zu finden und jeweils von 6 bzw. 4
Sauerstoffionen umgeben.

Wie dargestellt worden ist, rithren die magnetischen Eigenschaften von einem
Superaustausch zwischen den zwei verschiedenen Typen von Eisenionen iiber
die Sauerstoffionen her. Diese Wechselwirkung bedingt einen Ferrimagnetis-
mus.

Beziiglich der optischen Eigenschaften wurde darauf hingewiesen, dass es von
Vorteil ist, nicht nur die Faraday Drehung zu beschreiben, sondern auch die
Absorption des Lichts mit zu beriicksichtigen. Aus diesem Grund wurde der
Qualitatsfaktor eingefiihrt.

In der weiteren Ausfithrung erfolgte eine Beschreibung der moglichen Sub-
stitutionen der einzelnen Kationen im Y IG. Wesentliche Bedingung fiir die
Ausbildung der Granatphase ist dabei, dass trotz Substitution eine Ladungs-
kompensation erfolgt.

Zusétzlich bedingen die unterschiedlichen Substituenten eine Verédnderung
des Gitterparameters. Uberschreitet der Ionenradius einen gewissen Schwell-
wert, so ist ein Wachstum des Granaten im thermodynamischen Gleichge-
wicht nicht mehr moglich. Detailliert wurde in diesem Zusammenhang auf
die Substitution von Y durch Bi eingegangen. Die Motivation hierfiir war
die dadurch deutlich hohere Faraday Drehung im sichtbaren Bereich.

Abschlieend wurden in diesem Kapitel noch die beiden wesentlichen Depo-
sitionsmethoden (Fliissigphasenepitaxie und die hier verwendete Laserablati-
on) vorgestellt. Wobei die hier eingesetzte Laserablation genauer betrachtet
wurde.

Das dritte Kapitel beschéftigte sich intensiv mit dem Wachstum magnetoop-
tisch aktiver Granate. Hier zeigte sich eine deutliche Abgrenzung zum Stand
der Forschung. In diesem wurden vor allem die magnetischen, optischen und
magnetooptischen Figenschaften der Materialien betrachtet. Um magneto-
optische Materialien auf nicht Granat Substrate fiir die integrierte Optik zu
ermoglichen, war es jedoch wesentlich, das Wachstum dieser genau zu stu-
dieren.
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Nachdem zunéchst der Messaufbau zur Bestimmung der Faraday Drehung
beschrieben worden ist, wurde im ersten Abschnitt auf die Deposition von
Lusg g5 Biggs FessGay 2015 (LBIG) eingegangen. Dieses wies beziiglich der
verwendeten Gd;Gaz;012 (GGG) Substrate einen geringen Gittermisfit auf.
Begonnen wurde mit dem Nachweis des stéchiometrischen Ubertrags des Ma-
terials vom Target zum Substrat mittels RBS. Anschliefend konnte gezeigt
werden, dass LBIG im Bereich von 740°C-800°C" epitaktisch auf dem Sub-
strat aufwichst. Aulerdem wurden erstmalig an diesem Material RHEED
Untersuchungen durchgefiihrt. Diese zeigten ein Lagenwachstum des LBIG
auf GGG an. Mittels TEM Querschnittsaufnahmen und Beugungsbildern
konnte eindeutig ein homoepitaktisches Wachstum von LBIG nachgewiesen
werden.

Im zweiten Abschnitt des Kapitels wurde auf die Deposition und Charakteri-
sierung von BigF'e5015 eingegangen. Dabei stellte sich zunéchst heraus, dass
es aufgrund einer Targetdegradation zu einer unerwiinschten Fremdphasen-
bildung kommt. Diese konnte umgangen werden, sobald vor der eigentlichen
Deposition das Target mit einigen tausend Laserpulsen belastet worden ist.
Nachdem mittels RBS und Rontgendiffraktometrie gezeigt wurde, dass ein
Wachstum von BIG auf GGG moglich ist, erfolgte die Bestimmung der Fara-
day Drehung der Schichten. Es zeigte sich, dquivalent zur Literatur, dass die
Faraday Drehung im sichtbaren Bereich ein Maximum aufwies und beziiglich
Y IG deutlich erhoht war. Aulerdem konnte nachgewiesen werden, dass mit
zunehmenden Bi Anteil die Drehung zunahm.

Vom Stand der Forschung grenzten sich auch hier wieder die Wachstumsun-
tersuchungen ab. Zunédchst wurden RHEED Beobachtungen wihrend der De-
position durchgefiihrt. Dabei konnte ein Inselwachstum von BIG festgestellt
werden. Dies ist auf den im Vergleich zu Y IG deutlich groleren Gittermisfit
zum GGG Substrat zuriickgefithrt worden.

Um das Wachstum detaillierter zu betrachten, wurde ein Teil des Substra-
tes abgedeckt. Dennoch drang das Plasma in diesen abgedeckten Bereich
ein, wenn auch deutlich reduziert. Auf diese Weise konnten unterschiedliche
Stadien des Wachstums mit Hilfe des Rasterelektronenmikroskops betrach-
tet werden. Die Untersuchungen wurden fiir drei verschiedene Orientierungen
des Substrates ((100), (111) und (110)) durchgefiihrt. Im Falle des (100) bzw.
(111) Substrates zeigten sich vier bzw. dreiseitige Pyramiden. Mit Hilfe von
stereographischen Projektionen der Pole und AFM Messungen wurde dabei
den Seitenflachen eine bevorzugte (110) Wachstumsrichtung zugeordnet. Ei-
ne Bestédtigung hierfiir war auch das beobachtete quaderférmige Wachstum
von BIG auf dem (110) orientierten Substrat.

Letztlich wurde dieses System mit TEM analysiert. Das zu erwartende Insel-
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wachstum konnte bestétigt werden. Dabei wurden eingeschlossene Fremdpha-
sen vor allem im Bereich des Substrates und zwischen den einzelnen Inseln ge-
funden. Diese Fremdphasen setzten sich jedoch nicht bis zur Oberfléche fort.
Vielmehr zeigte sich in einem 40nm nahen Oberfldchenbereich ein direktes
Zusammenstoflen der Inseln bzw. Korner, wobei sich die periodischen Struk-
turen iiber die Korngrenze fortsetzten. Des weiteren fand sich eine charakte-
ristische Oberflachenstruktur, deren Kanten bzw. Fliachen in festen Winkeln
zueinander zu stehen schienen. Mit Hilfe von TEM Beugungsbilder konn-
te auch diesen Flachen die bevorzugte (110) Wachstumsrichtung zugewiesen
werden.

Der dritte Abschnitt dieses Kapitels behandelte schliefllich die Integration
von BIG auf Si0O,. Dabei stellte sich heraus, dass BIG nur auf einer Gra-
natstruktur wéchst. Damit war es erforderlich, einen Y IG Puffer vorab zu
deponieren. Nach der Ablation von Y IG und einem zusétzlichen Annealing
wiesen die Filme eine YIG Phase auf. Die Annealing Zeit spielte dabei ei-
ne untergeordnete Rolle. Entscheidender war die Annealing Temperatur. Es
konnte festgestellt werden, dass es bei Temperaturen oberhalb von 1150°C’
zu einer starken Diffusion von Y kommt, was in einer Y5Si05 Schicht am
Substrat resultierte.

Die darauf abgeschiedenen BIG Filme ergaben aufgrund ihrer geringen Dicke
in den Rontgenspektren kein messbares Signal. Dennoch konnte mittels RBS
und vor allem durch die Bestimmung der Faraday Drehung eindeutig nach-
gewiesen werden, dass sich die BIG Phase ausgebildet hat. Diese Untersu-
chungen demonstrierten klar, dass die Integration eines Materials mit einer
hohen Faraday Drehung auf technisch relevante Substrate moglich ist.
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Kapitel 5

Einfiihrung

Die im ersten Teil diskutierten magnetooptischen Materialien eignen sich in
idealer Weise zur zweidimensionalen optischen Visualisierung magnetischer
Felder. Aus diesem Grund wurden sie verwendet, um das Eindringverhal-
ten des magnetischen Flusses in supraleitende Systeme zu studieren. Darauf
soll in diesem zweiten Teil eingegangen werden. Auf eine allgemeine Dar-
stellung der Grundlagen zur Supraleitung wird jedoch verzichtet (siehe dazu
z.B. [73,74]). Es werden lediglich Grundlagen zum Feldeindringen und dem
damit verbundenen kritischen Zustand im Supraleiter behandelt, da diese fiir
die Interpretation der Ergebnisse notwendig sind.

Als supraleitendes Material wurde Y BayCu3zO7_, (YBCO) und MgB; ver-
wendet. Die supraleitenden YBCO Filme wurden an der Technischen Univer-
sitdt Miinchen mit Hilfe des thermischen Co-Verdampfens [75] hergestellt.
Um Untersuchungen an MgB; durchfithren zu kénnen, wurden einerseits
M gBs-Filme vom Forschungszentrum Karlsruhe verwendet [76]. Andererseits
ist die Laserablationsanlage umgebaut worden, um eigene M gB, Filme ab-
zuscheiden.

Begonnen wird der zweite Teil dieser Arbeit mit einem Uberblick iiber die
strukturellen und physikalischen Eigenschaften von YBCO und MgB; (Ka-
pitel 5.1 bzw. 5.2).

In Kapitel 6.1 wird zunéchst das Wachstum von M gB, diskutiert. Anschlie-
Bend wird auf die Auswahl passender Substrate eingegangen (Kapitel 6.2).
Es folgt eine Gegeniiberstellung der typischerweise verwendeten Praparati-
onstechniken (Kapitel 6.3). Ausfiihrlich wird dann in Kapitel 6.4 die Laserab-
lation von M ¢gBs; und die damit erzielten Schichtqualitéiten besprochen.

Im darauf folgenden Kapitel 7 sollen die gewonnenen magnetooptischen Un-
tersuchungen der supraleitenden Systeme vorgestellt und diskutiert werden.
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Um die Diskussion zu erleichtern werden zunéchst in Kapitel 7.1 die Grund-
lagen zum Flusseindringen in Supraleiter vermittelt. Im weiteren wird so-
wohl der Messaufbau fiir die magnetooptischen Untersuchungen von Supra-
leitern vorgestellt (Kapitel 7.2), als auch ein Verfahren zur Optimierung von
magnetooptischen Aufnahmen préasentiert (Kapitel 7.3). In Kapitel 7.4 wer-
den magnetooptische Aufnahmen zum Eindringen eines externen Feldes in
Y BasCu3z07_, und der Einfluss einer Hochfrequenz auf die Flussverteilung
im Supraleiter prasentiert und diskutiert. Im Falle von MgBs (Kapitel 7.5)
wird neben dem Eindringen des externen Feldes und dem Einfluss einer Hoch-
frequenz zusétzlich die Verdnderung der Flussverteilung im Supraleiter auf-
grund akustischer Oberflachenwellen behandelt.
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5.1 Der Supraleiter Y BayCusO7_,

Bei Y BayCuzO7_, (Y BCO) handelt es sich um einen Hochtemperatursu-
praleiter mit einer Sprungtemperatur von ca. 90K.

Die Kristallstruktur von Y BCO léasst sich zusammengesetzt aus drei kubi-
schen Einheitszellen (Perowskitstruktur) vorstellen. Diese ist schematisch in
Abbildung 5.1 gezeigt. In der mittleren Zelle trennt ein Y-Atom zwei C'uOs-
Ebenen. Darauf folgt ein Ba-Atom, welches die CuO-Ketten von den Ebenen
abtrennt. Fiir die orthorhombische Einheitszelle von Y BC'O ergeben sich die
Gitterparameter zu a = 0.382nm, b = 0.389nm und ¢ = 1.168nm [77].

+— CuO-Kette

4— Cu0O,-Ebene

o - O Leerstelle

Abbildung 5.1: Struktur von Y Bay,CuzO7_,.

Die CuO-Ketten dotieren die CuOs-Ebenen mit Lochern durch Entzug von
Elektronen. Diese Locher binden sich unterhalb der kritischen Temperatur zu
Cooper-Paaren, d.h. die Supraleitung findet bei Y BC'O in den CuOs-Ebenen
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statt. Wesentlich ist hierbei der Sauerstoffgehalt der CuO Ketten, der sich
durch die Abweichung = (0 < 2 < 1) von der vollstandig oxidierten Phase
Y BayCuzO7 zeigt. Dieser hat einen direkten Einfluss auf die supraleitenden
Eigenschaften, da z.B. ein niedrigerer Sauerstoffgehalt eine geringere Locher-
dichte und damit weniger Cooper-Paare in den C'uOs-Ebenen zur Folge hat.

Aufgrund der Schichtstruktur von Y BC'O zeigt sich eine deutliche Aniso-
tropie in den physikalischen Eigenschaften. Typische Werte sind in Tabelle
5.1 aufgefithrt. Danach ist der Normalleitungswiderstand bei 100K in der
ab-Ebene um ein bis zwei Gréflenordnungen kleiner als in c-Richtung. Eben-
so ist die Eindringtiefe des Magnetfeldes in der ab-Ebene nur etwa }l der in
c-Richtung. Die Kohérenzlédnge in der ab-Ebene hat den fiinffachen Wert der
Linge in c-Richtung.

in der ab-Ebene | in c-Richtung

Normalleitungswiderstand p(100K) [78] | 60 — 100uQem | 0.9 — 18mQem
Magnetische Eindringtiefe A [79] 130nm 500 — 700nm

Kohérenzliange £ [80] 1.6nm 0.3nm

Tabelle 5.1: Anisotropie von Y BCO.

Da der Ginzburg-Landau Parameter x = % > \/Li ist, stellt Y BC'O einen
extremen Supraleiter zweiter Art dar. Weitere Eigenschaften zu Y BCO bzw.
allgemeine Betrachtungen zu Hochtemperatursupraleitern sind z.B. in [81] zu
finden.
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5.2 Der Supraleiter MgB,

MgBs ist seit den 5H0er Jahren bekannt. Dennoch bendétigte es weitere 50
Jahre bis die Supraleitung in MgB; entdeckt wurde. Im Januar 2001 de-
monstrierte dies J. Akimitsu mit einer Ubergangstemperatur von 7, = 40K
(82,83].

Die bemerkenswerten Eigenschaften von M g B, 16sten eine weltweite intensive
Untersuchung dieses Materials aus. Dabei standen sowohl Grundlagenfragen,
als auch anwendungsbezogene Arbeiten im Vordergrund.

Warum findet dieses Material so grole Beachtung? Erstens zeigt M gB; die
hochste kritische Temperatur innerhalb der intermetallischen Verbindungen,
gefolgt von NbsGe (T. = 23K) [84]. Zweitens ist in M gBy der Isotopen-
Effekt nachgewiesen worden [85,86]. Damit ist MgB, ein klassischer BCS
Supraleiter, basierend auf einer Phononenkopplung. Dennoch liegt die kriti-
sche Temperatur von 40K {iber dem BCS Limit (ca. 30K) [87]. Eine mogliche
Erweiterung der BCS Theorie mag hierbei mit Hilfe der Eliashberg-Theorie
gelingen [88].

Ein weiterer Grund fiir die Attraktivitidt von M gB; ist sein hohes Potenzial
fiir Anwendungen, wie z.B. die Herstellung kostengiinstiger Driahte oder elek-
tronischer Bauteile (z.B. Josephson Kontakte). Im Vergleich zu Hochtempe-
ratursupraleitern zeigt M g Bs eine geringere Anisotropie, einfachere Material-
struktur, weniger Grenzflachenprobleme, sowie eine groflere Kohérenzliange.
Aus diesem Grund ist MgB, trotz seiner geringeren kritischen Temperatur
fiir viele Anwendungen geeigneter [87].

Im Folgenden soll zunéchst auf die kristallographischen Eigenschaften von
M gB5 eingegangen werden. Anschliefend werden seine wesentlichen physi-
kalischen Eigenschaften kurz zusammengefasst.

5.2.1 Strukturelle Eigenschaften

Die Verbindung M g B, ist vom Typ AlBs. Diese hexagonale Struktur (Raum-
gruppe P6/mmm, No. 191) ist in Abbildung 5.2 schematisch dargestellt. Zu
erkennen sind Bor-Ebenen (kleinere Kugeln), die voneinander durch hexa-
gonal dicht gepackte Magnesium Ionen getrennt sind. Das Zentrum eines
hexagonalen Bor Ringes liegt sowohl oberhalb, als auch unterhalb eines Ma-
gnesium lons.

Innerhalb der Einheitszelle befindet sich Magnesium bei (0,0,0) bzw. Bor
bei (3,2, 3). Die Gitterparameter kénnen zu a = b = 0.308489(3)nm und
¢ = 0.352107(5)nm bei 297K bzw. zu a = b = 0.308230(2)nm und ¢ =
0.351461(5)nm bei 37K angegeben werden [89].
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Die thermische Ausdehnung entlang der c-Achse ist mit a, ~ 11.4x 1076 K1
ungefihr doppelt so groff wie entlang der a-Achse mit o, ~ 5.4 x 1076 K1,
Diese thermische Anisotropie von M gBs unterscheidet das Material von an-
deren Vertretern der AlB, Gruppe. Sie resultiert aus starken B-B Bindungen
in der Basal-Ebene und schwécheren Mg — B Bindungen zwischen den Ebe-
nen [89].

a) b)

Abbildung 5.2: Struktur von M gBs: a) Blickrichtung entlang der
ab-Ebene; b) Blickrichtung entlang der c-Achse.

5.2.2 Ausgewihlte physikalische Eigenschaften

In diesem Kapitel sollen lediglich einige der wesentlichen supraleitenden Ei-
genschaften besprochen werden. Ein detaillierter Uberblick wird z.B. in [90]
gegeben.

Isotopen Effekt

Wie bereits erwiahnt, kann MgB, als ein Phononen vermittelter BCS Su-
praleiter beschrieben werden. Dies ist eine Schlussfolgerung des gemessenen
Isotopen Effekts [85,86]. In einem konventionellen BCS Supraleiter, dessen
Elektronenpaarung durch Phononen vermittelt wird, kann die kritische Tem-
peratur angegeben werden zu [91]:

1—7C ~m ¢ (51)

Dabei ist o der Isotopenexponent und m die Masse des Isotops.
Nach der BCS Theorie gilt @ = % Im vorliegenden Fall kann der Isotopen
Exponent von Bor aus den Experimenten abgeschétzt werden nach

Aln(T,)

ap — _—Aln(mB) (52)
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zu ag = 0.26 + 0.03 [85]. Im Vergleich dazu ist der Isotopeneffekt von Mg
relativ gering (g ~ 0.02). Dieses Ergebnis unterstreicht die angenommene
Phononen vermittelte Supraleitung, wobei der wesentliche Beitrag von einer
B Schwingung herriihrt (z.B. Ey,-Mode).

Ein weiterer Hinweis auf eine Phononen vermittelte Supraleitung kann auf-
grund der Druckabhéngigkeit der kritischen Temperatur gefunden werden. Im
Falle von M ¢gBy nimmt 7, mit steigendem Druck ab [92], wie es von einem
BCS Supraleiter erwartet wird. Dies kann einer reduzierten Elektron-Phonon
Wechselwirkung zugeschrieben werden.

Energieliicke

Um die supraleitende Energieliicke von MgBs zu bestimmen, wurden ver-
schiedene Experimente durchgefiithrt (z.B. Tunnelexperimente, Punktkon-
taktmessungen, Betrachtung zur spezifischen Warmekapazitit, der Eindring-
tiefe oder des Oberflichenwiderstandes etc. [87]). Dabei zeigten die Mes-
sungen zur spezifischen Warmekapazitit eindeutig, dass zwei Energieliicken
vorhanden sind [93,94]. Die Existenz einer zweiten niedrigeren Energieliicke
wurde der Tatsache zugeschrieben, dass eine signifikante Erhohung der spe-
zifischen Wirme in der Néhe von Z= vorhanden ist. Nach [93,94] stimmt die
berechnete spezifische Warmekapazitit gut mit den experimentellen Daten
iiberein. Daraus kann ein Wert von 2A; /kgT, ~ 4.0 fir die grofere Ener-
gieliicke und von 2Ag/kgT. ~ 1.2 fiir die kleinere Energieliicke abgeschétzt
werden.

Eine Bestéitigung der Annahme eines Supraleiters mit zwei Energieliicken
wurde auch aus Dichte-Funktionalrechnungen gewonnen [95,96]. Diese Resul-
tate und die anderer Autoren konnen wie folgt zusammengefasst werden [87]:

e Mg ist im wesentlichen ionisiert. Somit kann M gBs, gut in der ionischen
Form als M g?*(B,)?~ beschrieben werden.

e Die Binder nahe der Fermienergie lassen sich im wesentlichen von zwei
bestimmten Konfigurationen von Bor Orbitalen ableiten: sp*(c) Zu-
stande, sowie p,(m) Zustdnde. Das o Band hat 2d Charakter und bildet
zylindrische Fermifldchen. Dagegen zeigen die m Bénder eher 3d Cha-
rakter und die Fermiflachen bilden ein Netzwerk aus 3d Tuben.

e Das o Band interagiert stark mit den E,, Phononen Moden. Aus diesem
Grund wird fiir dieses Band eine grofle Energieliicke vorhergesagt. Im
Gegensatz dazu zeigen die m Béander eine schwichere Elektron-Phonon
Wechselwirkung, so dass in diesem Fall die Energieliicke drei mal kleiner
ist.
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Kritische Felder und Lingen

Wie in Abbildung 5.2 gezeigt wurde, handelt es sich bei MgB; um eine
geschichtete Struktur. Aus diesem Grund ist es nicht {iberraschend, dass
auch das obere kritische Feld H., eine Anisotropie aufweist. Um dieses kri-
tische Feld zu bestimmen, wurde eine Vielzahl von Experimenten durchge-
fithrt (z.B. Messungen zur AC-Suszeptibilitét oder des spezifischen Wider-
standes [97-99]). Typische Werte fiir das obere kritische Feld parallel zur
ab-Ebene sind poH, 0/2/ “®(T = 0) = 15 — 20T bzw. fiir das obere kritische Feld
parallel zur c-Achse: poH 0/2/ “(T = 0) = 3 — 4T. Dabei hingen die Werte von
der verwendeten Messmethode und der Art der Probe ab. Mit diesen Werten
kann der Anisotropiewert angegeben werden zu:

YT =0)=—2-=4-7 (5.3)

Dabei gilt, dass sich fiir Temperaturen nahe der kritischen Temperatur der
Anisotropiewert reduziert: v(T' ~ T,) ~ 2 [100].

Um die Kohérenzlénge ¢ fiir T' = 0K zu bestimmen, kann man den Ginzburg-
Landau Formalismus benutzen. Danach gilt:

/e Do

Hc2 - (271_531)7 (54)
sowie: 5
//ab 0

M = reat) (55)

und man erhilt £, = 2—3nm bzw. £, = 8—12nm. Vergleicht man diese Werte
mit der mittleren freien Weglidnge eines M gB, Kristalls (I, = 50 — 100nm
[101,102]), gilt fir das Verhéltnis é“T’; > 1. Damit ist M ¢gB, in der Form eines
Einkristalls klar im ”clean limit”.

Im Falle des unteren kritischen Feldes H.; kann ebenfalls eine Anisotropie
gefunden werden [100, 103]. Typische Werte sind hierbei:

MOH(fl/ab(T = 0) = 40mT, bzw. ,uoHc/l/c(T =0) ~ 25mT.

//ab
Das Verhéltnis v(T' = 0) = % zeigt eine leichte Temperaturabhéngigkeit.
cl

Danach ist fiir die in [104] gemessenen Werte 7., ~ 1.9 fiir tiefe Tempera-
turen bzw. vg,, ~ 2.2 fiir Temperaturen nahe der kritischen Temperatur.
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Aus diesen Werten kann die Eindringtiefe abgeschitzt werden. Nach [100]
gilt!:

o
41 >\c/\ab

)\c)\ab /\c/\ab
é—cgab gcéab

Somit ist das anndhernd Temperatur unabhéngige Verhéltnis v, = /\A—; R~

Auch hier héngen die gemessenen Werte fiir die Eindringtiefe von der Pro-
benart und der Messmethode ab. Fiir polykristalline Proben wurde eine Ein-
dringtiefe von A(0) ~ 170nm abgeschitzt. Im Falle von kristallinen Filmen
betrugen die Eindringtiefen z.B. A(ab) ~ 150nm [106] oder A(ab) ~ 100nm

107].

HI™ = ( JIn((Z22)3) + ((0.25)(552)2 +0.6)"  (5.6)

Normalleitungswiderstand

Im Wesentlichen wurde hierzu die Temperaturabhéngigkeit des Widerstandes
untersucht. Dabei konnen die erhaltenen Messwerte im Rahmen des Bloch-
Griineisen Formalismus [108] beschrieben werden. Der Widerstand im nor-
malleitenden Zustand setzt sich aus einem Temperatur unabhéngigen Rest-
widerstand und einem Anteil aufgrund von Phononenstreuung zusammen
(Debye Temperatur Tp ~ 1100K).

Typische Werte fiir den Widerstand bei Raumtemperatur sind p = 5—6u2em
bzw. nahe T.: p = 0.3uf2cm. Diese Werte hiingen dabei stark von der Streu-
ung an Verunreinigungen, also von der Qualitdt der Probe, ab. Auflerdem
zeigh sich ein anisotropes Verhalten fiir den Widerstand (£= ~ 3.5 [109]).
Zusétzlich konnte gezeigt werden, dass der Oberflachenwiderstand, die ma-
gnetische Eindringtiefe und die Energieliicke des m Bandes direkt oberhalb
der kritischen Temperatur in Zusammenhang mit dem Normalleitungswider-
stand stehen [110].

Im folgenden Kapitel werden die grundlegenden Aspekte zum Wachstum
M gB, diskutiert und die typischerweise verwendeten Préparationstechniken
miteinander verglichen.

'Eine alternative Beschreibung ist in [105] gegeben.






Kapitel 6

Deposition von M gBo>-Filmen

Beziiglich der Préparation von M gBy Einkristallen wird auf die Literatur
(z.B. [111,112]) verwiesen. Im Folgenden soll nur auf die Abscheidung diinner
Schichten eingegangen werden. Dazu wird zunéchst das prinzipielle Wachs-
tum von M gBs; betrachtet (Kapitel 6.1). Anschliefend werden mogliche Sub-
strate diskutiert (Kapitel 6.2) und die géngigen Depositionsmethoden vor-
gestellt und verglichen (Kapitel 6.3). Letztlich wird detailliert auf die hier
verwendete Laserablation und die damit hergestellten Schichten eingegangen
(Kapitel 6.4).

6.1 Wachstum von MgB;

Eine Grundvoraussetzung fiir erfolgreiches Wachstum ist eine genaue Kennt-
nis des Phasendiagramms. Dazu wurde von Liu et al. die Thermodynamik
von Mg-B Systemen untersucht und das Phasendiagramm aufgestellt [113].
Es zeigen sich die Phasen M gBy, MgB,, MgB;, Mg (fest, fliissig und gas-
formig), sowie B (fest). In ihrem Modell berechnen die Autoren die Gibbsche
Freie Energie jeder Phase, wobei fiir die Verbindungen zwei Untergitter zu-
grundegelegt werden:

Gn]\ngb _0 G}s\zl;d + bOG?lid + AGjCVIQBb (61)

(dabei gilt: b : 2,4 oder 7; °G57i¢ bzw. °G"* ist die Gibbsche Freie Energie
fiir festes Mg bzw. B und AG?@B” ist die Gibbsche Freie Energie fiir die
Bildung von MgB,.)

Die gemessene Enthalpie fiir die Bildungs- und Dekompositionstemperatur
wurde benutzt, um AG?/IQBI’ fiir die drei Phasen MgB,, MgB, und MgB;
zu erhalten. Anschliefend wurde das Phasengleichgewicht bestimmt. Die Be-
rechnungen des Phasendiagramms wurden fiir latm, 1Torr und 1mTorr

103
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durchgefiihrt und sind schematisch in Abb. 6.1 dargestellt'. Danach koexis-
tiert bei einem Druck von latm und unterhalb der Dekompositionstempera-
tur die MgBy Phase (bei einem Atomverhéltnis von % > %) mit festem
Mg (bei Temperaturen bis 650°C') bzw. mit fliissigem Mg (650°C-1100°C)
oder gasformigem Mg (1100°C-1545°C"). Oberhalb von 1545°C zersetzt sich
MgBy in MgB, und Mg Dampf.

Bei einem niedrigerem Druck (17°orr) verschwindet die fliissige Phase
von M g komplett, da man sich unterhalb des Tripelpunktes von Mg (650°C,
2.93Torr) befindet. Die Dekompositionstemperatur sinkt auf 912°C bei 1T orr
bzw. auf 603°C' bei 1mTorr.

Fiir die Deposition von MgB;y Filmen werden Wachstumsbedingungen be-
vorzugt, bei denen M gB, sich noch nicht zersetzt hat und ein Uberschuss an
M g nicht auf der M gB,; Oberfliche kondensiert. In diesem Fall koexistiert
M gB> mit gasformigen M g. Dabei verlduft die Bildung von M gBy Absorp-
tions kontrolliert. Das Phasendiagramm zeigt, dass jegliches Uberangebot
von Mg oberhalb der Stéchiometrie von MgBs; unter diesen Bedingungen
verdampft. Die M gBy; Phase wird sich bilden, solange ausreichend Mg zur
Verfiigung steht. Liegt ein Mangel an Mg vor, so bildet sich MgBy, MgB;
oder reines B.

Mit dem Druck/Temperatur Phasendiagramm, wie es in Abbildung 6.2 ge-
zeigt ist, kdnnen die Grenzen fiir den Wachstumsbereich von M gBs wie folgt
abgeschétzt werden:

obere Grenze (festes Mg): log(p) = —7561K/T + 8.673
untere Grenze (Bildung von MgBy): log(p) = —10142K /T + 8.562

Dabei ist p der Druck in Torr bzw. T' die Temperatur in K.

Mit dieser Formel kann man die Depositionsparameter z.B. fiir eine Molecu-
lar Beam Epitaxy Anlage abschétzen. Der maximal tolerierbare Mg Druck
ist typischerweise 10~*mTorr. Dies impliziert eine Substrattemperatur von
534°C'. Jedoch garantiert das Phasendiagramm nicht, dass sich unter diesen
Bedingungen wirklich M gB, bildet. Es bestimmt lediglich, dass sich M gB,,
wenn es gebildet worden ist, nicht wieder zersetzt. Fiir die Bildung muss zu-
sitzlich die Kinetik beriicksichtigt werden.

Ein weiterer Punkt ist das Abdampfen des Mg von M gBs, [114]. Es zeigt sich
aber, dass diese Desorptionsrate deutlich unterhalb der thermodynamischen
Dekompositionskurve liegt. Das bedeutet, dass die Dekompositionsreaktionen
von M gB, aufgrund der hohen kinetischen Barrieren sehr langsam verlaufen.
Neben dem hohen Dampfdruck von M g ist ein weiterer kritischer Punkt wéh-
rend des Filmwachstums der niedrige Haftkoeffizient von M g. Dieser fiihrt zu

!Die Bezeichnung fest, fliissig und gasférmig bezieht sich dabei immer auf Mg.
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Abbildung 6.1: Temperatur-Zusammensetzung Phasendiagramm
fiir das M g-B System bei einem Druck von latm (a), 1Torr (b),
ImTorr (c) (aus [113]).
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Abbildung 6.2: Druck-Temperatur Phasendiagramm fiir ein
M g:B Verhéltnis von > % Die Koexistenz von gasformigen Mg
mit MgBs repriasentiert den thermodynamisch stabilen Bereich
fiir die Deposition (aus [113]).

einem Verlust an Mg bei Temperaturen 7" > 300°C'. Auflerdem tendieren so-
wohl Mg, als auch B leicht zur Oxidation [115,119]. Diese Probleme miissen
fiir eine erfolgreiche Filmdeposition iiberwunden werden. Thre Gewichtung ist
dabei fiir die verschiedenen Depositionsmethoden unterschiedlich, was damit
auch zu einer ausgepréigten Abhéngigkeit der Filmqualitit vom Herstellungs-
verfahren fiihrt.
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6.2 Substrate fiir MgB;

Um ein epitaktisches Wachstum von MgBs; Filmen zu ermdglichen, ist die
Auswahl des Substrates entscheidend. Dieses muss im wesentlichen zwei Be-
dingungen erfiillen:

e angepasste Gitterstruktur
e Widerstandsfiahigkeit gegen Diffusionen

Um ein epitaktisches Wachstum des hexagonalen MgBs; zu erreichen, sind
Substrate mit einer hexagonalen Oberflichenstruktur vorzuziehen. Tabelle
6.1 gibt einen Uberblick iiber typischerweise verwendetete Substrate. Das
am besten passende Material ist SiC' (hexagonal). Bei diesem betréigt der
Gittermisfit 0.42% (4H) bzw. 0.16% (6H). Eine weitere Moglichkeit wire die
hexagonale Oberfléche von (111) MgO.

Material | Kristallsystem | a [A] | ¢ [A] | Oberfliche (Gitterparameter [A])
MgBs hexagonal 3.086 | 3.524
AlyO4 hexagonal 476 | 13.04 c-Plane: hexagonal (4.76)
r-Plane: rechteckig (4.76 x 15.39)
AIN hexagonal 3.111 | 0.498 hexagonal (3.11)
SiC(4H) hexagonal | 3.073 | 10.053 hexagonal (3.073)
SiC(6H) hexagonal | 3.081 | 15.12 hexagonal (3.081)
MgO kubisch 4.21 (100) quadratisch (4.21)
(111) hexagonal (2.97)
Si kubisch 5.431 (100) quadratisch (5.43)
(111) hexagonal (3.84)
SrTi0; kubisch 3.905 (100)quadratisch (3.905)
TiN kubisch 4.24 (100) quadratisch (4.24)

Tabelle 6.1: Verwendete Substrate fiir die M gBs Abscheidung.

Neben dem Gittermisfit muss auch die Reaktivitdat zwischen Film und Sub-
strat beriicksichtigt werden. Interdiffusion kann z.B. aufgrund der notwen-
digen hohen Wachstumstemperaturen von MgBy (600°C-800°C') auftreten.
Dazu wurde die Reaktivitdt verschiedener Substrate mit Mg Dampf experi-
mentell untersucht [116] und berechnet [117]. Die Resultate sind in Tabelle
6.2 zusammengefasst. Nach [117] kann man zwischen nicht reaktiven, teilwei-
se reaktiven und reaktiven Substraten unterscheiden. Stabile Substrate sind
z.B. MgO, SiC, AIN oder TaN. Bei diesen tritt keine Reaktion mit dem
Mg Dampf auf. Teilweise tritt eine Reaktion bei Si, ZrOy oder TiN auf.
Dennoch, wenn der Mg Druck gering genug ist, oder eine Diffusionsbarriere
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aufgebracht worden ist, verhalten sich auch diese Substrate gegeniiber Mg
Dampf stabil. Ungiinstige Substrate waren SiO, oder AlsO3 aufgrund ihrer
Reaktivitdat mit Mg.

Damit ist also SiC' das am besten geeignete Substrat fiir die Abscheidung
von M gBs,, einerseits aufgrund seines geringen Gittermisfits und andererseits
wegen seiner Widerstandsfahigkeit gegen Mg Diffusion.

Subs- Berechnete Experiment [116] | Experiment [116]
trate | Reaktivitét [117] 600°C 800°C
Nicht | MgO keine Reakt. keine Reakt. keine Reakt.
reaktiv | SiC' keine Reakt. keine Reakt. M gBs mit
verdnderter
Zellgrofle
AIN keine Reakt. keine Reakt. keine Reakt.
TaN keine Reakt. keine Reakt. keine Reakt.
tw. St M g,S7 oder Mg, St Mgy Si, MgBy
reaktiv keine Reakt.
ZrOy | MgO, bee, hep keine Reakt. keine Reakt.
oder keine Reakt.
TiN M g3 N5 oder keine Reakt. keine Reakt.
keine Reakt.
reaktiv | S10y | MgO, MgSt, St MgO, Si Mgy Si, MgBy
MgO, Si
AlyO3 | MgO, AloMgOy keine Reakt. M gO, unbekannt
nach Ref. [118]:
MgO, AloMgOy

Tabelle 6.2: Berechnete und experimentell beobachtete Reaktionen von Mg
mit verschiedenen Substraten.
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6.3 Priaparationstechniken fiir M gB>-Filme

Die drei wesentlichen Probleme bei der Herstellung von qualitativ hochwer-
tigen M gBs-Filmen sind:

e der geringe Haftkoeffizient von Mg
e die starke Neigung von Mg und B zu oxidieren
e der fiir die Phasenbildung notwendige hohe M g-Dampfdruck

Die verschiedenen angewendeten Préparationstechniken bewéltigen diese Pro-
bleme mit unterschiedlichem Erfolg. Dabei héngt die Qualitéit der M gB, Fil-
me stark von der verwendeten Technik ab.

Im Wesentlichen werden sieben verschiedene Methoden angewendet, die alle
zu einer erfolgreichen M gB, Deposition fithren?:

ex-situ Tempern von Bor Filmen in einem Magnesium Uberdruck
(Methode 1)

Hier wird ein Bor Film bei etwas erhohten Temperaturen (= 100°C') ab-
geschieden. Die dafiir verwendeten Depositionsmethoden sind typischerweise
Laserablation oder Magnetronsputtern. Nach der Schichtherstellung folgt ein
ex-situ Tempern des Films (z.B. bei 900°C, 10T orr Ar fiir 1h). Die erziel-
ten kritischen Temperaturen liegen z.T. oberhalb von 40K. Allerdings ist die
Oberfldachenrauigkeit meist sehr hoch, was fiir die Abscheidung von Multila-
gen problematisch ist.

ex-situ Tempern von M¢B Filmen in einem Magnesium Uberdruck
(Methode 2)

In diesem Fall werden mit der Laserablation von einem Composite-Target
Schichten bei Raumtemperatur oder leicht erhéhten Temperaturen herge-
stellt. Wie bei der ersten Methode werden die Filme anschlieBend getempert
(ex-situ). Hier ergeben sich jedoch reduzierte kritische Temperaturen von
31 —35K. Dies mag an Verunreinigungen im Target (z.B. M ¢O) liegen. Den-
noch sind in diesem Fall die Oberflidchenrauigkeiten deutlich besser.

in-situ Tempern von MgB Filmen (Methode 3)

Bei diesem Verfahren wird neben Laserablation auch Magnetronsputtern oder
Elektronenstrahlverdampfen verwendet. Dabei erfolgt der Prozess in zwei
Stufen (in-situ). Die Filme werden zunéchst bei Temperaturen bis 300°C

Einen Uberblick (mit Referenzen) iiber die mit den einzelnen Methoden erreichten
kritischen Temperaturen gibt Tabelle 6.3.
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hergestellt. Um den Verlust an Mg auszugleichen, werden in der Regel Mg
angereicherte Targets verwendet (z.B. Mg : MgBy = 4 : 1). Dem Depositi-
onsprozess folgt dann ein Tempern bei hohen Temperaturen (z.B. 600°C) fiir
einige Minuten (z.B. 5min). Filme die oberhalb einer Depositionstemperatur
von 300°C' abgeschieden wurden, zeigten keinerlei supraleitende Eigenschaf-
ten. Dies wird auf den stark sinkenden Haftkoeffizienten von M g zuriickge-
fithrt, wodurch sich ein deutliches Defizit an M ¢ im Film ergibt. Aus diesem
Grund wurde auch der anschlieBende Temperschritt so kurz wie moglich ge-
halten. Filme, die bei einer Temperatur unterhalb von 300°C abgeschieden
wurden, erreichten kritischen Temperaturen von lediglich 20 — 33 K. Speziell
im Fall der Laserablation wurden maximal 28K erreicht.

in-situ Tempern von Mg — B Multilagen (Methode 4)

Diese Methode ist der vorangegangenen sehr dhnlich. Statt ein Target zu
verwenden, das beide Elemente enthélt, werden zwei Targets aus reinem Mg
bzw. B verwendet. Abwechselnd werden nun Schichten aus Mg und B bei
Temperaturen unterhalb von 300°C' abgeschieden. Im Anschluss daran folgt
ein kurzes Tempern der Multilagen bei hohen Temperaturen. Im Falle der
Laserablation fiithrte dies zu einer leichten Erhohung der kritischen Tempe-
ratur. Fiir Filme, die mit Elektronenstrahlverdampfen hergestellt wurden,
hat das Nachtempern annéhernd keine Auswirkung (Ausnahme: Ref. [134] -
Beschichtung eines NbN gepufferten St Substrates zeigte eine kritische Tem-
peratur von T, = 36K).

in-situ Vakuumtechniken (Magnetronsputtern, Laserablation oder
MBE) ohne Tempern (Methode 5)

Eine andere Moglichkeit des Filmwachstums ist die Deposition ohne anschlie-
Benden Temperschritt. Typischerweise wird hier MBE, Magnetronsputtern
oder Laserablation verwendet. Dabei erfolgt die Deposition bei einem niedri-
gen Hintergrundgasdruck, Temperaturen unterhalb 300°C' und in einem ho-
hen Mg Fluss. Im Falle der Laserablation zeigten die Filme nur ungeniigende
supraleitende Eigenschaften. Mit Magnetronsputtern wurden immerhin kri-
tische Temperaturen von 7T, = 30K erreicht. Die besten Ergebnisse wurden
mit Hilfe von MBE (7. = 36K) erzielt.

in-situ chemische Depositionsmethoden (z.B. Hybrid Physical Che-
mical Vapor Deposition) (Methode 6)

Eine génzlich andere Vorgehensweise ist die Hybrid Physical Chemical Va-
por Deposition. Dabei wird das Substrat auf einer Metallplatte, die iiber
Induktionsspulen geheizt werden kann, befestigt. In der Néhe des Substra-
tes platziert man Mg Stiicke. Begonnen wird mit einem Gasfluss aus reinem
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Stickstoff, gefolgt von Wasserstoff. Wahrenddessen werden die Platte, das
Substrat und die Mg Stiicke induktiv auf eine Temperatur von 700°C' ge-
heizt, so dass Mg verdampft. Bei dieser Temperatur bleibt zunéchst kein
M g am Substrat haften. Wird jedoch dem Wasserstoffgas Diboran zugefiigt,
beginnt stochiometrisches M g By auf dem Substrat zu wachsen. Ein Abstellen
des Diboran-Zuflusses beendet den Beschichtungsvorgang. Der hohe Wasser-
stoffdruck verhindert dabei eine Sauerstoftkontamination im Film und unter-
driickt ein Abdampfen von M g wihrend der Abkiihlphase, die einige Minuten
beansprucht. Mit dieser Methode kénnen Filme mit kritischen Temperaturen
von T, = 41K hergestellt werden.

Screenprinting, Painting und Airbrush Techniken bei Raumtempe-
ratur (Methode 7)

Diese Verfahren ermoglichen eine &uflerst kostengiinstige Herstellung von
M gBs Filmen. Mittels Screen Printing (Siebdruck), Painting oder Airbrush
(Spritzpistole) wird Bor auf das Substrat abgeschieden. Die supraleitende
Phase erreicht man durch eine Reaktion des Bor Precursors unter M g Dampf
in einer Argon/Wasserstoff Atmosphére (800°C'). Typischerweise werden so
kritische Temperaturen von 35K erreicht.

Die Praparationsmethoden konnen wie folgt zusammengefasst werden. Eine
kostengiinstige Methode ist Screen Printing und Airbrush, welche M gB; Fil-
me mit ausreichender Qualitét fiir viele Anwendungen ergibt (7. ;0. = 35K).
Die qualitativ hochwertigsten Filme werden mit der Hybrid Physical Chemi-
cal Vapor Deposition erzielt (7.4, = 41K). Im Falle eines Ein-Stufen Pro-
zesses zeigten die Versuche mit MBE die besten Ergebnisse (T¢ 0. = 36K).
Fiir den in-situ Zwei-Stufen Prozess (M gBs-Filme bzw. M g/B-Multilagen)
wurde die hochste kritische Temperatur von (7 4, = 36K ) mit Hilfe eines
Elektronenstrahlverdampfers erreicht, wobei hierfiir ein spezieller Puffer ver-
wendet wurde (ohne Puffer Tt 4, = 33K). Kam ex-situ Tempern zum Ein-
satz, so zeigten Filme, die mit Laserablation hergestellt wurden, die hochste
kritische Temperatur von 7, ,,,, = 35K. Wurde ein Bor Film mit Laserab-
lation hergestellt, so konnte im anschlieenden ex-situ Tempern sogar eine
kritische Temperatur von T 4, = 39K erzielt werden.

Diese Ergebnisse demonstrieren, dass die Methode der Laserablation gut ver-
wendet werden kann, wenn ein anschlieBendes Tempern des Films (ex-situ) im
Mg Dampf erfolgt. Im Falle eines in-situ Prozesses zeigten die mit Laserab-
lation hergestellten Filme kritische Temperaturen unterhalb von 30/K. Dies
ist auf einen starken Verlust an Mg wéhrend des in-situ Temperns zuriickzu-
fithren. Wird zusétzlich wiahrend des Temperns Mg zur Verfiigung gestellt,
z.B. durch eine in-situ thermische Verdampfung von Mg [144], so kann die
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kritische Temperatur erhoht werden. Dennoch sind selbst in diesem Fall die
erzielten kritischen Temperaturen deutlich unter dem Wert eines Einkristalls
(41K).

Mit der konventionellen Laserablation ist es also nicht moéglich, qualitativ
hochwertige M g B, in-situ zu wachsen. Somit kommt ein wesentlicher Vorteil
der Laserablation, ndmlich das Wachstum von Multilagen unterschiedlichster
Kompositionen, nicht zum Tragen?.

Aus diesem Grund galt es nach einer Modifikation der Laserablation zu
suchen, um qualitativ hochwertige Filme herstellen zu kénnen. Im Folgen-
den wird gezeigt, dass es durch entsprechende Verdnderungen der Abla-
tionsanlage moglich ist, Filme mit einer kritischen Temperatur von 7, = 40K
zu erhalten.

3Ein Beispiel wire hierfiir die in-situ Deposition von magnetooptischen Materialien
direkt auf MgB, fiir magnetooptische Untersuchungen mit erhéhter Ortsauflosung.
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Methode | Ref. | Technik Substrat(e) T.[K]
60 [120] | PLD Al,Os 37.8
(1) [121] MS Al,O3 35
(1) [122] | Mg Dampf B Kristall 41.7
2) [123] | PLD SrTiO; 31-35
(2) [124 | PLD MgO 32.2
(3) [125] | PLD Si 27
(3) [126] | PLD Si, SiC, MgO, SrTiOs 2224
(3) [127] MS Al O4 33
(3) [128) | PLD AlyOs, LaAlOs, SrTiO; 22.5
(3) [129] MS Al,Os 24

(3)/(5) | [130]| PLD AlyO5, MgO, SrTiOs (3): 315
(5): 24
(3)/(5) [130] EV AlyOs, MgO, SrTiOs (3): 33
(5): 0
(1)/(4)/(5) | [131] | PLD SrTiO; (1): 39
(4): 22
(5): 8
(3)/(4) | [132]| PLD | MgO, Si, SiC, AlOs, SrTiOs | (3): 20-27
(4): 22-28
(3)/(4) | [133]| PLD Si, SiC, Al,Oy, SrTiO; | (3): 26-27
(4): 28
(4) [134] EV NbN Puffer auf Si 36
(4) [135] EV Al,Os, Si 2%
(5) [136] MS Al,O3 27.8
(5) [137] | MBE SrTi0s, Al,Oy, Si 36
(5) [138] | MBE AlyOs 34.5
(5) [139] MS AlyOs 28.4
(5) [140] | MBE SrTiOy, MgO, Al,Os 32.3-36.2
(5) [141] MS AlyO;, Si 28.6
(5) [142] MS AlyO4 33
(5) [143] MBE MgO Puffer auf Si 35.2
(3)/(5) [144] PLD MgO, AIN Puffer auf SiC (3):33.5
Al,Os, TaN (5):12.4
(6) [145] | HPCVD AlyOs, 4H — SiC 39.3
(6) [146] | HPCVD Al,Os, 4H — SiC 39.3
(6) [147] | HPCVD AlyOs, A1
(6) [148] | HPCVD SiC ;
(7) [149] SP MgO 32.5
(7) [150] SP AlyOs 35

Tabelle 6.3: Uberblick iiber die verschiedenen Methoden (PLD: Laserabla-
tion; MS: Magnetron Sputtern; HPCVD: Hybrid Physical Chemical Vapor
Deposition; EV: Elektronenstrahl Verdampfer; SP: Screen Printing) zur Her-
stellung von M gBs.
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6.4 Laserablation von MgB,

Der Aufbau der Laserablationsanlage wurde bereits ausfithrlich in Kapitel
2.3 beschrieben. Lediglich wurde nun als Hintergrundgas eine Mischung aus
Ar(90%)/H(10%) verwendet. Aulerdem wurde die Targetpraparation modi-
fiziert.

6.4.1 Targetherstellung

Fiir die Targetherstellung wurde Mg Pulver (99% Reinheit; Alfa Aesar) mit
MgBs (99,6% Reinheit; Alfa Aesar) im Verhéltnis 2:1 vermengt. Das zusétz-
liche M g wurde aus zwei Griinden beigemengt: Erstens sollte mehr Mg wéh-
rend des Ablationsprozesses zur Verfiigung stehen, um den niedrigen Haft-
koeffizienten auszugleichen. Zweitens ermoglichte es dichtere und stabilere
Targets.

Das vermengte Pulver wurde unter uniaxialem Druck (5¢/cm?) zu einer zy-
lindrischen Form gepresst. Letztlich wurde das Target noch in Ar/H Fluss
(190cm? /min) bei 640°C fiir 4 Stunden und anschliefend bei 500°C fiir 14
Stunden getempert.

6.4.2 Das Plasma

Wihrend der Ablation war die Farbe des Plasmas ein guter Indikator fiir ein
erfolgreiches Wachstum von M gBs. Prinzipiell konnte dabei optisch blaues
und griines Plasma unterschieden werden. Gute supraleitende Filme entstan-
den nur bei einem blauen Plasma. In diesem Zusammenhang sollte genauer
untersucht werden, durch welche Elemente die entsprechende Farbe bedingt
ist und unter welchen Bedingungen welches Plasma auftritt.

Es zeigte sich, dass ein griines Plasma vorherrscht, wenn:

e der Ar/H Druck unterhalb 10~ mbar lag

e die Laserenergiedichte relativ gering war (< 2-2;)

e die Vakuumkammer ldngere Zeit gedffnet war
Dagegen konnte ein blaues Plasma festgestellt werden, wenn:

e die Kammer relativ lange (> 1h) abgepumpt wurde und anschlieend
mit Ar/H gespiilt wurde

e die Ablation bei einem Druck von mehr als 10~'mbar durchgefiihrt
wurde
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e die Laserenergiedichte oberhalb von 267%2 lag
e nach einer ldngeren Ablation von Mg

Um dieses Verhalten zu kldren, wurde optische Spektroskopie am Plasma
bei verschiedenen Hintergrundgasdriicken bzw. Laserenergiedichten durchge-
fiihrt.

Einfluss des Hintergrundgasdruckes

In Abbildung 6.3 ist ein Spektrum des Plasmas bei einem Hintergrundgas-
druck von p = 107 %mbar (a), sowie p = 10~ mbar (b) gezeigt. Es ist zu
erkennen, dass das Plasma bei einem niedrigen Hintergrundgasdruck im we-
sentlichen aus den Linien des neutralen Magnesiums (Mgl) und aus den
Linien der angeregten Magnesium lonen (MgIl) besteht. Dariiber hinaus
sind Linien des neutralen Argons (Arl) festzustellen. Diese Beobachtungen
decken sich auch mit den Ergebnissen anderer Gruppen [151-154]. Die meis-
ten Linien des Bors liegen im UV-Bereich und kénnen mit dem verwendeten
MeBaufbau nicht erfasst werden. Bei diesem niedrigen Druck entspricht die
Mgl Linie bei 518nm (griin) der stéirksten Linie. Sie beschreibt den Uber-
gang von 3s4s 35 nach 3s3p 3P° [151] und ist deutlich groBer als die blaue
MglIT Linie bei 448nm (4f 2F° - 3d D).

Wird nun der Hintergrundgasdruck erhoht (Fig. 6.3b), steigt die Intensitét
der blauen M gII Linie deutlich an. Damit kann der beobachtete Unterschied
in der Farbe des Plasmas durch Erhéhen des Ar/H Drucks den verschiede-
nen Intensititen des neutralen Mgl bzw. des ionisierten/angeregten Mgll
zugeordnet werden. Das Hintergrundgas ionisiert bzw. regt einen Teil des
Plasmas an (siehe auch [155,156]). Dabei kann die Wechselwirkung zwischen
dem Plasma und dem Ar/H als eine elastische Kollision der Gasatome mit
den Plasmateilchen beschrieben werden. Dies fithrt zu einer Schockwelle im
Plasma [157], wodurch es zu einer Umverteilung der kinetischen und thermi-
schen Energien zwischen Plasma und Gas kommt. Es ergibt sich somit eine
Ubertragung der Stréomungsgeschwindigkeit des Plasmas in thermische Ener-
gie [154].

Warum verbessert ein blaues Plasma mit einer geringeren kinetischen Energie
das Schichtwachstum von M gB,? Zum einen schlagen die hochenergetischen
Teilchen des Plasmas beim Auftreffen auf das Substrat zu einem gewissen
Anteil bereits abgeschiedenes Material heraus. Dieses wird "resputtering” ge-
nannt und ist umso geringer, je geringer die kinetische Energie der auftref-
fenden Teilchen ist [158]. Damit verbleibt mehr Mg am Substrat, was - wie
oben beschrieben - vorteilhaft fiir die Bildung von M¢gBs ist. Zum anderen
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ist die Anzahl der angeregten Atome, die am Substrat ankommen, hoher.
Damit steigt die fiir die Schichtbildung zur Verfiigung stehende Energie an.
Dies ermoglicht ein Wachstum des Films bei tieferen Temperaturen, was be-
sonders fiir die Bildung von M gB, giinstig ist, da mit sinkender Temperatur
der Haftkoeffizient von Mg ansteigt.
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Abbildung 6.3: Optische Spektren des Plasmas bei p = 10~ %mbar
(a) und p = 10~ mbar (b).
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Einfluss der Laserenergie

Wie bereits erwéhnt, erhdht sich mit zunehmender Laserenergie die Blaufér-
bung des Plasmas. Zunéchst erwartet man, dass mit Erhohung der Laserener-
gie mehr Teilchen im Plasma vorhanden sind. Somit nimmt die Intensitét,
die vom Spektrometer aufgezeichnet wird, zu. Dabei ist, wie in Abbildung 6.4
zu sehen, das Integral iiber die Intensitdten aller Linien direkt proportional
zur Laserenergie. Damit wiirde man auch ein konstantes Verhéltnis von A]([/IQQIII
erwarten.

Dieses Verhiltnis ist in Abbildung 6.5 in Abhéngigkeit von der Laserenergie
aufgetragen. Es zeigt sich deutlich, dass es mit steigender Laserenergie zu-
nimmt. Dies ist gleichbedeutend mit einem hoheren Anteil an Mgll, bzw.
einer Blaufarbung des Plasmas. Als Ursache dafiir kann angenommen wer-
den, dass die emittierten Teilchen mit steigender Laserenergie eine hohere
kinetische Energie aufweisen. Dadurch ergibt sich auch eine hohere Ionisati-
onswahrscheinlichkeit bei St68en mit dem Hintergrundgas.

Es soll noch angemerkt werden, dass in der Literatur berichtet wird, dass die
Zugabe von Wasserstoff den Druckbereich fiir das blaue Plasma verbreitert
hat [152]. Dies wurde auf die hohe Reaktionswahrscheinlichkeit von Wasser-
stoff und Restsauerstoff zuriickgefiihrt, was letztlich den Sauerstoffpartial-
druck in der Kammer herabsetzt. In Rahmen dieser Arbeit wurden dhnliche
Ergebnisse festgestellt.
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6.4.3 Standard Laserablation von MgB,

Zunichst wurden bei einer optimierten Laserenergie und einem optimierten
Ar/H Hintergrundgasdruck M gBs Filme mit dem Standard Laserablations-
system hergestellt (pa, g = 0.17mbar, 10.000 Pulse, 10Hz, 407%2, Ablati-
onstemperatur: 30°C' — 300°C, Substrat: (100) M gO). Nach der Deposition
der Schicht folgte ein in-situ Tempern fiir 20 Minuten bei Temperaturen von
500°C' — 700°C. Dabei wurde wihrend des Tempervorgangs fiir Tempera-
turen oberhalb von 300°C' von einem reinen M g-Target kontinuierlich Mg
ablatiert.

Die Qualitét der Filme hing stark von der Substrattemperatur wéhrend der
Deposition des M gBs, der Temperzeit, der Tempertemperatur und vom Er-
scheinungsbild des Plasmas ab. Fiir eine optimierte Tempertemperatur von
650°C' ergab sich eine maximale kritische Temperatur von T¢ opset = 26K
(Ubergangsbreite AT, = 10K). Die Substrattemperatur wihrend der Ablati-
on betrug in diesem Fall 250°C'. Niedrigere Substrattemperaturen fithrten zu
geringeren kritischen Temperaturen (z.B. T, = 24K bei Raumtemperatur).
Lag die Substrattemperatur oberhalb 280°C, so konnten keine supraleitenden
Filme hergestellt werden. Dies wird auf ein Defizit von M g zuriickgefiihrt.
Der Einfluss eines Magnetfeldes (senkrecht zur ab-Ebene) auf die kritische
Temperatur ist in Abbildung 6.6 gezeigt. Wie zu erwarten, sinkt die kriti-
sche Temperatur bzw. steigt die Ubergangsbreite mit steigendem Magnet-
feld. So betragt z.B. bei einem Feld von B = 87" die kritische Temperatur
nur noch 7¢ opser = 23K und die Ubergangsbreite ist auf AT, = 13K ange-
stiegen. Auflerdem zeigten diese Filme eine starke Oberflachenrauigkeit, da
viele Droplets vom Target auf das Substrat gelangten.

6.4.4 Laserablation von MgB; mit Abschattung

Um die Filmrauigkeit zu verringern, wurde ein Schutzschild 10mm oberhalb
und parallel zum Substrat angebracht. Dieses bedeckte dabei die Hélfte des
Substrates, so dass das Plasma ebenfalls nur die Hélfte des Substrates direkt
traf. Die Filme wurden wieder mit dem Standardverfahren hergestellt. Nun
ergaben sich jedoch zwei unterschiedliche Bereiche auf dem Substrat. Zum
einen der nicht abgeschattete Bereich, der eine gewohnte Ubergangstempe-
ratur von 7, = 26K (AT, = 10K) mit einer rauen Oberfléche zeigte. Zum
anderen wies der abgeschattete Bereich ebenfalls eine Beschichtung auf, die
bereits optisch deutlich glatter war. In diesem Bereich lag die Ubergangstem-
peratur bei T, = 33.5K (AT, = 3K), also deutlich hoher.

Die Abhingigkeit der Ubergangstemperatur vom Magnetfeld ist in Abbil-
dung 6.7 gezeigt. Bei einem angelegten Feld von 8T reduziert sich die kriti-
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Abbildung 6.6: Abhéngigkeit der kritischen Temperatur vom Ma-
gnetfeld fiir M gBs-Filme im Standardverfahren.
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Abbildung 6.7: Abhéngigkeit der kritischen Temperatur vom Ma-
gnetfeld im Schattenbereich.
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sche Temperatur auf 7, = 23K mit einer Ubergangsbreite von AT, = 8K.
Weiter ist bemerkenswert, dass der spezifische Widerstand im abgeschatte-
ten Bereich (bei 40K) um das 50fache kleiner ist als im nicht abgeschatteten
Bereich. Dieses Ergebnis, sowie die verbesserte Oberflichenrauigkeit, lassen
den Schluss zu, dass im abgeschatteten Bereich weniger Verunreinigungen
und Streuzentren vorhanden sind. Dies wird dadurch begriindet, dass wéh-
rend der Ablation keine hochenergetischen Teilchen auf direktem Wege vom
Target auf das Substrat kommen und dadurch keine drastischen Schéden
erzeugen konnen. Allerdings wird das Plasma am Substrat z.T. reflektiert,
wodurch es sich auch im abgeschatteten Bereich ausbreiten kann und dort
das Filmwachstum erméglicht.

6.4.5 Laserablation von MgB; mit Probenkammer

Die beiden bis jetzt vorgestellten Methoden ergaben jedoch immer nur Pro-
ben mit kritischen Temperaturen deutlich unter 40K . Das Hauptproblem ist
ein deutlicher Verlust an Mg wéhrend des Temperschritts. Um dies zu um-
gehen, wurde eine kleine Probenkammer aus Niob gefertigt (Abbildung 6.8).
Diese konnte direkt auf den Heizer platziert werden. Das Substrat wurde in
die Kammer gelegt, wobei die Oberseite der Kammer durch einen Verschluss
gedffnet und geschlossen werden konnte*. Die Probenkammer selbst war in
drei einzelne kleinere Kammern unterteilt. In der Mitte befand sich das Sub-
strat. Die beiden dufleren Kammern wurden mit Mg Kornern befiillt.

Verschluss ~ Substrat Mg-Korer

'n—\.i_;‘[i‘

20 mm \

Kammer

Abbildung 6.8: Verwendete Probenkammer fiir die optimierte
Schichtdeposition.

Der Depositionsprozess wurde nun geéndert: Zuerst wurden 10.000 Pulse
bei halb gedffnetem Verschluss bei 100°C' ablatiert. Die Position des Ver-
schlusses war dabei so, dass genau die Hélfte des Substrates durch diesen vor

4Dies erfolgte von auflen iiber die Targetdurchfiihrung.
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dem Plasmastrahl geschiitzt war. Nach der Ablation wurde der Verschluss
geschlossen und die Probenkammer in-situ auf 800°C (pa,/z = 200mbar) ge-
heizt. Dadurch wurde das Mg innerhalb der Probenkammer verdampft und
das ablatierte M gB, in dieser iiberséttigten M g-Atmosphére fiir 30min. ge-
tempert. Anschlieend wurde die Probe innerhalb 1 Stunde abgekiihlt.

Wieder konnte ein abgeschatteter und ein nicht abgeschatteter Bereich ausge-
macht werden. Der spezifische Widerstand des abgeschatteten Bereichs war
bei 40K ca. fiinf mal kleiner als der spezifische Widerstand im Falle des
abgeschatteten Bereichs wie er in Kapitel 6.4.4 besprochen wurde (ohne Pro-

benkammer).
Die Abhéngigkeit der kritischen Temperatur vom Magnetfeld fiir den abge-

schatteten Bereich ist in Abbildung 6.9 zu sehen. Im Nullfeld liegt sie bei
Teonset = 40.3K (AT, = 3K). Im Vergleich dazu lag sie im nicht abgeschat-

teten Bereich um ca. 2K niedriger (AT, = 3K).
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Abbildung 6.9: Abhéngigkeit der kritischen Temperatur vom Ma-
gnetfeld fiir in der Probenkammer hergestellte M g Bs-Filme.

Um die einzelnen Methoden miteinander vergleichen zu kénnen, wurde das
obere kritische Feld H., nach der Definition R(Hz) = 0.9R(T.) [159] be-
stimmt. Abbildung 6.10 zeigt eine Auftragung des oberen kritischen Feldes
gegeniiber der reduzierten Temperatur TZ fiir die angewendeten Methoden.
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Im Falle der Standard Laserablation ergibt sich ein oberes kritisches Feld von
H(T = 0) = 27.57. Dazu wurden die Daten in einer erster Approximation
linear angenéhert. Fiir den abgeschatteten Bereich (Standard Laserablation)
ergibt sich Heo(T = 0) = 24.2T bzw. im Falle der verwendeten Probenkam-
mer ist Ho(T = 0) = 18.17. Damit sind also bei der zuletzt genannten
weniger Pinning-Zentren vorhanden als bei der Standard Laserablation. We-
niger Pinningzentren entspricht auch einer reduzierten Anzahl von Defekten
und Verunreinigungen, was mit den oben gemachten Aussagen zum Normal-
leitungswiderstand iibereinstimmt.
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Abbildung 6.10: Oberes kritisches Feld in Abhéngigkeit von der
reduzierten Temperatur.

Des weiteren wurde aus der Ginzburg-Landau Theorie die Kohérenzldnge
iiber

Eab = [00/2mH,2(0)]2 (6.2)

bestimmt. Fiir die Standard Laserablation ergibt sich somit eine Kohérenz-
lange von & = 3.5nm, bzw. fiir den Schattenbereich (Standard Laserablation)
& = 3.7nm und fiir den Schattenbereich (Probenkammer) &, = 4.3nm.
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Auflerdem kann die mittlere freie Weglénge [ der Elektronen im o-Band aus
den H. Werten angegeben werden. Diese kann abgeschitzt werden aus der
Formel:

(ol)2

o= 0.855—02
o (1-T/T.)

(6.3)

Mit den berechneten Kohérenzlingen &, und &, eines Einkristalls [160] er-
gibt sich fiir die mittlere freie Weglédnge im Falle der Standard Laserablation
[ = 3.4nm, bzw. fiir den Schattenbereich (Standard Laserablation) [ = 3.7nm
und fiir den Schattenbereich (Probenkammer) [ = 5.1nm. In allen Féllen

liegt das Verhaltnis é bei etwa eins, so dass sich die Proben im "dirty-limit”
befinden.

Es soll noch angemerkt werden, dass die reduzierten kritischen Tempera-
turen fiir Proben im dirty limit mit Hilfe der Eliashberg Theorie beschrie-
ben werden konnen. Im Falle des dirty limits konvergieren beide Energie-
liicken des Supraleiters zu einer einzigen und die Wechselwirkung zwischen
den einzelnen Fermifléichen verschwindet. Damit kann eine Probe im dirty
limit behandelt werden, als hétte sie nur eine Energieliicke ohne Anisotro-
pie und man erhélt aus der Theorie Werte fiir die kritische Temperatur von
T. = 24K — 29K [161,162]. Diese theoretischen Werte stimmen gut mit den
gemessenen kritischen Temperaturen der Standard Laserablation iiberein.

Abschlieend sei noch darauf hingewiesen, dass M gBy Schichten auch auf
anderen Substraten ((111)MgO, SrTiO5 und AlyO3) abgeschieden wurden.
Dabei zeigten sich keine wesentlichen Unterschiede in den supraleitenden Ei-
genschaften. Auflerdem konnten mit Hilfe der Rontgenanalyse keine deutli-
chen M gB; Orientierungen festgestellt werden. Diese beiden Tatsachen deu-
ten darauf hin, dass MgBs réntgenamorph in nano kristalliner Form vor-
lag. Ebenso wurden fiir die spéteren Untersuchungen mit akustischen Ober-
flachenwellen Schichten auf LiNbO3 abgeschieden. Hier zeigte sich, dass ein
direktes Wachstum vom M gBs nicht moglich ist. Es musste immer zunéchst
eine ca. 10nm dicke M gO Pufferschicht aufgebracht werden.

In Tabelle 6.4 sind die Ergebnisse dieses Kapitels nochmals zusammenge-
fasst. Die Experimente zeigen deutlich, dass eine ausreichende Zufuhr von
M g essentiell fiir das Wachstum von M gBs ist. Im Falle des Schattenbereichs
(Probenkammer) ist es moglich, qualitativ hochwertige Schichten herzustel-
len. Damit ist die Laserablation in einem in-situ Prozess zur Schichtabschei-
dung von MgB; gut geeignet.
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KAPITEL 6. DEPOSITION VON M gBy-FILMEN

Teonset(K) | AT(K) | Ho(T = 0) | £(nm) | U(nm)
Standard 26 10 274 3.5 3.4
Schatten (Standard) 33.5 3 24.2 3.7 3.7
Schatten (Kammer) 40.3 3 18.1 4.3 5.1

Tabelle 6.4: Supraleitende Eigenschaften der mit unterschiedlichen Methoden
hergestellten M gB, Filme.

Im néchsten Kapitel werden die magnetooptischen Untersuchungen sowohl
an MgB,, als auch an den verwendeten Y BC'O Supraleitern vorgestellt.



Kapitel 7

Untersuchungen an
Supraleitern

In diesem Kapitel sollen die durchgefiihrten magnetooptischen Untersuchun-
gen an den beiden supraleitenden Systemen MgB,; und Y BC'O vorgestellt
werden. Dazu werden zunéchst die fiir die Interpretation der Ergebnisse not-
wendigen Grundlagen vermittelt (Kapitel 7.1). Anschlieend wird der experi-
mentelle Aufbau vorgestellt (Kapitel 7.2) und ein Verfahren zur verbesserten
optischen Darstellung der magnetooptischen Bilder présentiert (Kapitel 7.3).
In Kapitel 7.4 werden magnetooptische Aufnahmen von Y BC'O in einem ex-
ternen Feld und unter Einfluss eines Hochfrequenzfeldes diskutiert. Im Falle
von M gB, (Kapitel 7.5) wird neben dem Eindringen des externen Feldes und
dem Einfluss einer Hochfrequenz zusétzlich die Verdnderung der Flussvertei-
lung im Supraleiter aufgrund akustischer Oberflachenwellen behandelt.
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7.1 Flusseindringen in Supraleiter

Eine grundlegende Arbeit beziiglich der Flussverteilung in Supraleitern wur-
de von Bean durchgefiihrt [163]. Dabei dringt bei einem Typ II Supraleiter
oberhalb eines kritischen Magnetfeldes B.; Fluss in Form von Flussschlau-
chen in den Supraleiter ein. Ein solcher Flussschlauch besteht aus einem
normalleitenden Kern und einem ringférmig geschlossenen Strom um diesen
Kern. Mit zunehmendem externen Feld dringen immer mehr Flussschlauche
in den Supraleiter ein, bis schliellich bei B, das gesamte Material in die
Normalleitung iibergeht.

Fiir Felder mit B.,; < B < B wiirden sich in einem perfekten Kristall die
Flussschlduche aufgrund des magnetischen Druckes am Rand des Supraleiters
und der abstolenden Wechselwirkung zwischen den Flussschlduchen zu einem
hexagonalen Gitter anordnen (Abrikosov [164]). Ein realer Supraleiter ver-
hélt sich dagegen in der Regel anders. In einem solchen treten immer Defekte
auf, die als Pinningzentren wirken. Ein Flussschlauch verbleibt bevorzugt an
solchen Stellen, da dort die supraleitenden Eigenschaften reduziert sind und
somit weniger Cooper-Paare aufgebrochen werden miissen als in den Nach-
barbereichen.

Das Zusammenspiel von Pinning und magnetischem Druck eines externen
Feldes aufgrund der Feldiiberhohung am Rand fithrt zu dem sogenannten
kritischen Zustand, den Bean beschrieb. Darauf wird in Kapitel 7.1.1 néher
eingegangen.

Ein praktisches Analogon fiir den kritischen Zustand wird von G. Pierre gege-
ben [165]. Danach wird dieser mit einem Sandhiigel verglichen. Ubersteigt die
Steigung des Hiigels einen gewissen Wert, so beginnt Sand lawinenartig nach
unten zu laufen. Aquivalent dazu verhélt sich der Supraleiter. Ubersteigt der
eingedrungene Fluss in den dufleren Bereichen einen gewissen Wert, so wird
sich der magnetische Fluss insgesamt weiter nach innen bewegen, so dass
sich wieder der kritische Zustand einstellt (selbst organisierter kritischer Zu-
stand). Die Eigenschaften solcher selbst organisierter kritischer Systeme wer-
den in Kapitel 7.1.2 diskutiert.

Neben diesem homogenen Eindringen des magnetischen Flusses in einen Su-
praleiter konnen auch dynamisch initiierte Flusslawinen auftreten, die in Ka-
pitel 7.1.3 beschrieben werden.
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7.1.1 Der kritische Zustand

Im vorangegangenen Abschnitt wurden bereits Flussschlduche erwéhnt. Diese
werden im folgenden detaillierter betrachtet. Der Radius des sich ergebenden
normalleitenden Bereiches eines solchen Flussschlauchs wird dabei durch sei-
ne Kohérenzldnge £ beschrieben. Um diesen Bereich zirkulieren supraleiten-
de Strome, die innerhalb der London’schen Eindringtiefe A abklingen. Dieser
Ringstrom wird von einem axialen Magnetfeld begleitet, das ebenfalls inner-
halb der London’schen Eindringtiefe abklingt.

Fiihrt man die Integration des Feldes iiber die Fliache eines Flussschlauches
durch, so ergibt sich der gesamte Fluss, der gleich dem Flussquantum

¢0:fiz2xlmﬂTm2 (7.1)
2e

ist (h: Plank’sche Konstante, e: Elementarladung).

Mit zunehmendem Feld steigt die Anzahl der Flussschlduche im Supraleiter
an und ihr gegenseitiger Abstand sinkt. Schliefllich kommen sie sich beim
oberen kritischen Feld B., so nahe, dass sie iiberlappen und insgesamt ein
Ubergang in den normalleitenden Zustand auftritt.

Sind Bereiche mit reduzierten supraleitenden Eigenschaften (z.B. durch De-
fekte, Oberflachenrauigkeiten oder normalleitende Ausscheidungen) im Su-
praleiter zu finden, so wirken diese meist als Pinningzentren. Die Flussschldu-
che werden in diesen Bereichen festgehalten (gepinnt), da dort zur Ausbil-
dung des Flussschlauches weniger Kondensationsenergie der Cooper-Paare
iiberwunden werden muss als in benachbarten Bereichen. Die sich ergebende
Pinningkraft wirkt immer der treibenden Kraft, z.B. aufgrund eines anlie-
genden Magnetfeldes oder aufgrund eines Stromes, entgegen. Die treibende
Kraft ist dabei &hnlich einer Lorentzkraft:

fr=Jx% ¢oZ (7.2)

Hierbei beschreibt .J die lokale Dichte eines Transportstromes oder eines Ma-
gnetisierungsstromes, (z) der Einheitsvektor in z-Richtung, sowie ¢, das ma-
gnetische Flussquant.

Die grundlegende Annahme des kritischen Zustandes ist nun, dass die Fluss-
schlduche in die Probe eindringen und jedes Pinningzentrum, in dessen Nihe
ein Flussschlauch kommt, diesen bis zu einer maximalen Pinningkraft f*
pro Flussschlauchlinge festhilt (Abbildung 7.1a). Damit gibt es ein lokales
Gleichgewicht zwischen den beiden konkurrierenden Kréften:

fol = e (7.3)
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In diesem metastabilen Gleichgewichtszustand stellt sich die kritische Strom-
dichte auf einen maximalen Wert ein, ndmlich die Ampere’sche kritische
Stromdichte:

|Jmer| =, (7.4)

Nach dem Ampere’schen Gesetz folgt fiir die Flussdichteverteilung B(7) im
kritischen Zustand:
IV x B(7)| = pio e (7.5)

Damit verteilen sich die Flussschlauche derart, dass ihre Dichte von den Réan-
dern in die Probe hin linear abfillt (siche Abb. 7.1a). Die Steigung dieser Ge-
raden ist dabei durch poJ. gegeben. Am Rand selbst kommt es aufgrund der
Feldverdrangung aus dem Bereich des Supraleiters zu einer Feldiiberhéhung.
Diese ist dabei durch den Entmagnetisierungsfaktor der Probe bestimmt.
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Abbildung 7.1: Bean Modell: a) Verteilung der Flussschlduche in
einem Supraleiter, sowie sich ergebendes inneres Feld (blau) und
Strom (rot); b) Profil des inneren Feldes fiir steigendes (1-4) bzw.
fallendes (5-8) externes Feld.

In Abbildung 7.1b) ist das Profil des Feldes fiir ein steigendes (links) bzw.
anschliefendes fallendes (rechts) externes Magnetfeld angefiihrt. Es zeigt sich
ein hysteretisches Verhalten, d.h., obwohl am Rand des Supraleiters (Position
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8) bereits kein magnetischer Fluss mehr enthalten ist, befindet sich weiter
innen immer noch magnetischer Fluss. Eine dquivalente Beschreibung wi-
re wieder eine mit Sand gefiillte Kiste [165]. Zunéchst wird Sand an den
Wiénden aufgeschiittet (links) und anschlieflend an den Wénden wieder ab-
getragen (rechts). Es ergibt sich ein vergleichbares Endresultat.

Desweiteren zeigen Sandhiigel viele Eigenschaften, die auch bei Supraleitern
zu finden sind (z.B. die Ausbildung von Lawinen). Somit stellt sich die Frage,
ob der kritische Zustand in einem Supraleiter nicht durch einen allgemeinen
Formalismus beschrieben werden kann, wie er in den unterschiedlichsten Sys-
temen auftritt. Eine solche allgemeine Darstellung wéren z.B. selbstorgani-
sierte kritische Systeme, wie sie im néchsten Kapitel behandelt werden.

7.1.2 Selbstorganisierte kritische Systeme
Allgemeine Betrachtungen

Ausgegangen wird von einem System, das aus vielen Komponenten besteht,
die iiber Austauschkréfte miteinander wechselwirken. Zusétzlich konnen noch
dufere Krafte auf das System einwirken. Entsprechend dieser internen und
externen Beeinflussungen entwickelt sich das System in der Zeit.
Es wurde folgende Hypothese aufgestellt: Unter bestimmten Bedingungen
zeigt ein solches System eine allgemeine, systemunabhéngige Charakteristik.
Dabei organisiert sich das dynamische System selbst!, um einen komplexen,
aber allgemein giiltigen kritischen Zustand einzunehmen [166-168|.
Es gilt dann fiir ein solches System, dass statistische Prozesse allgemein
durch einfache Potenzgesetze beschrieben werden konnen (=systemunabhén-
gige Charakteristik):

P(s) ~ s (7.6)

Hierbei beschreibt « den kritischen Exponenten und P(s) gibt z.B. die Wahr-
scheinlichkeit an, dass ein bestimmtes Ereignis auftritt.

Wesentlich ist hierbei, dass der Exponent « fiir mikroskopisch unterschiedli-
che Systeme identisch sein kann, weshalb man von einer systemunabhéngigen
Charakteristik spricht. Im urspriinglichen Formalismus der selbst organisier-
ten kritischen Systeme (SOKS) entspricht der kritische Koeffizient o ~ 1.
Spétere Weiterentwicklungen der Theorie zeigen, dass der Koeffizient aber
auch innerhalb gewisser Bereiche um 1 schwanken kann [169,170].

Der kritische Zustand, in den sich das Nicht-Gleichgewichts-SOKS selbst be-

"'Wichtig ist dabei, dass sich dies ohne wesentliche Beeinflussung von aufien ereignet.
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gibt, ist dquivalent zu dem eines Systems im Gleichgewicht am kritischen
Punkt. Die Bezeichnung “selbst organisiert” bezieht sich dabei auf die Fa-
higkeit des dynamischen oder Nicht-Gleichgewichtssystems ohne Kontrolle
bzw. ohne Manipulation von auflen, Strukturen auszubilden, d.h. sich einem
kritischen Zustand anzunédhern. Der Zusatz “kritisch” ist dquivalent zur Be-
schreibung des Phaseniibergangs in der Gleichgewichts-Thermodynamik: Ist
die Temperatur ungleich der kritischen Temperatur, beeinflusst eine lokale
Verdnderung lediglich die néchsten Nachbarn. Ist die Temperatur gleich der
kritischen Temperatur, ereignet sich etwas Auflergewthnliches. Eine lokale
Storung propagiert dann durch das ganze System und alle Beteiligten im
System beeinflussen sich gegenseitig. Im Gegensatz zu thermodynamischen
Systemen benétigen dynamische Systeme hierfiir keine &uflere Beeinflussung.

Welche Systeme konnen sich zu einem SOKS entwickeln? Dazu miissen die
Zeitskalen separiert werden: Der Prozess, der in Verbindung mit der externen
Beeinflussung des Systems steht, muss deutlich langsamer ablaufen, als die in-
ternen Relaxationsprozesse. So bauen sich z.B. durch Kontinentalplattenver-
schiebungen in der Erdkruste {iber Jahre hinweg Spannungen auf (=langsame
duBere Beeinflussung), bis es bei einer kritischen Spannung (=Schwellenwert
bzw. kritische Temperatur nach obiger Beschreibung) durch ein Erdbeben
(=auBergewdhnliches Ereignis) zu einer Relaxation innerhalb von Minuten
kommt.

Die Separation der Zeitskalen ist dabei eng mit den Begriffen Metastabilitat
und Schwellenwert verkniipft. Schliefilich ist es die Existenz eines Schwellen-
wertes, der die Separation erméglicht. Von Metastabilitdt kann gesprochen
werden, da sich z.B. die Erdkruste nicht in ihrem Grundzustand befindet,
sondern aufgrund der stdndigen Energiezufuhr in einem von vielen metasta-
bilen Zusténden. Der Zustand, bei dem sich das Erdbeben ereignet, wird
dabei als geringfiigig stabil bezeichnet. Diese geringfiigige Stabilitdt wurde
in [167] als Folge eines Mangels von typischen Zeit- oder Léngenskalen be-
trachtet (Skaleninvarianz). Dies bedeutet, dass die Ereignisse sowohl in ihrem
AusmaB (Lénge oder Stérke), als auch bzgl. ihres zeitlichen Erscheinens auf
allen Skalen auftreten und dabei keinerlei Regelméfigkeit zeigen. Allerdings
werden die statistischen Prozesse, wie oben erwahnt, durch ein allgemeines
Potenzgesetz beschrieben.

Im Gegensatz dazu zeigt ein System, das ein nichtkritisches Verhalten auf-
weist, eine charakteristische Reaktionszeit und eine charakteristische Léan-
genskala, iber welche sich die Stérung rdumlich verteilt. Obwohl die Storun-
gen an unterschiedlichen Orten zu unterschiedlichen Zeiten auftreten konnen,
ist die Verteilung der Reaktion eng und gut durch eine Durchschnittsreaktion
beschreibbar. Fiir ein selbstorganisiertes kritisches System kann die gleiche
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Storung an unterschiedlichen Orten bzw. am gleichen Ort zu unterschiedli-
chen Zeiten zu einer Reaktion unterschiedlicher Grofie fithren. Die Durch-
schnittsgrofle -sofern sie existiert- ergibt keine sinnvolle Grofie mehr.

Beispiele fiir selbstorganisierte kritische Systeme

Ein typisches Beispiel fiir SOKS sind Sand- oder Reishiigel. Dabei wird z.B.
ein Sandkorn an irgendeine Stelle auf einen Sandhiigel gebracht. Dadurch
kann eine Lawine entstehen, die durch die Gesamtzahl s der Sandkorner in
der Lawine und ihre Lebenszeit 7 beschrieben wird. Es zeigt sich, dass die
Verteilungsfunktion der Lebensdauer der Lawinen und die Verteilung der La-
winengrofle einem Potenzgesetz gehorcht. Diese Verteilung wird in der Regel
durch Randbedingungen s; und 7 begrenzt. So kann z.B. die Lawine nicht
weniger als ein Sandkorn enthalten oder die Dauer der Lawine kann nicht kiir-
zer sein als die Zeit, die notwendig ist, dass ein Sandkorn die Distanz seines
eigenen Durchmessers rutscht. Fiir endliche Systeme existiert auch oftmals
oberhalb einer gewissen Grofe (z.B. Linge der Sandlawine) ein Ubergang zu
einem exponentiellen Verhalten z.B.:

P(s) ~ ea:p(—i); 5> S9 (7.7)

In einem echten SOKS muss dabei die Ubergangsgrofie s, eine Funktion sein,
die mit der Systemgrofie steigt.

Meist zeigen grofler ausgedehnte Sandhiigel ein Abweichen vom Verhalten
eines SOKS. Dies wird auf die hohe Dichte bzw. Masse eines Sandkorns
zuriickgefithrt. Besser geeignet erscheinen Reiskorner, da sie eine geringere
Dichte aufweisen [169].

Der kritische Zustand im Supraleiter stellt aufgrund der fehlenden Masse der
Flussschlduche einen idealen Kandidaten fiir ein selbst organisiertes kritisches
System dar. Aus diesem Grund wurden die unterschiedlichsten supraleiten-
den Systeme dahingehend néher untersucht [173-198].

Ob es sich um ein selbst organisiertes kritisches System handelt kann durch
folgende Anforderungen iiberpriift werden:

e Handelt es sich um ein System, das aus vielen Komponenten besteht,
die iiber Austauschkrifte miteinander wechselwirken? - Ja, dies ist
durch die grofle Anzahl der Flussschlduche und ihre gegenseitige Wech-
selwirkung gegeben.

e Entwickelt sich das System selbst in der Zeit entsprechend dieser in-
ternen Krifte und externen Beeinflussungen? - Ja, die Flussschlauche
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ordnen sich selbst geméfl dem vorhandenen Pinning und dem externen
Feld im Supraleiter an.

e Organisiert sich das System selbst (bei einer schwachen externen Be-
einflussung) in einen kritischen Zustand? - Ja, dieser wird durch das
Bean Modell beschrieben.

e Gibt es einen Schwellenwert, ab dem ein “dramatisches Ereignis” statt-
findet? - Ja, z.B. durch die Ausbildung von Flusslawinen (Kap. 7.5.1).

e Sind diese Ereignisse skaleninvariant bzgl. Zeit und z.B. geometrischer
Lénge? - Dies gilt es in den Messungen zu tiberpriifen (Kap. 7.4).

e Konnen die statistischen Prozesse (z.B. die Verteilungsfunktion der
Lange der Dendriten) durch ein einfaches Potenzgesetz beschrieben
werden (mit o = 1)? - Dies gilt es in den Experimenten zu iiberpriifen
(Kap. 7.4).

Zusammenfassend sind in Tabelle 7.1 die Kriterien fiir SOKS allgemein und
fiir den Fall eines Sandhiigels bzw. eines Supraleiters gegeniibergestellt. Fiir
die Ausbildung des Sandhiigels wird davon ausgegangen, dass einzelne Sand-
korner auf eine Ebene fallen. Beim Supraleiter wird angenommen, dass lang-
sam magnetischer Fluss von auflen in den feldfreien Supraleiter eindringt.

Wie eben erwdhnt, kénnen in supraleitenden Systemen &quivalent zu einer
Sandlawine Flusslawinen (Dendriten) auftreten. Worum es sich dabei han-
delt, bzw. wie diese beschrieben werden koénnen, soll im néchsten Kapitel
behandelt werden.

Weitere Beispiele fiir SOKS (Fraktale, Sonnenflecken, Evolutionsmodelle,
Verkehrsstau, Waldbriande etc.) sowie eine Einfithrung in diese Thematik
finden sich in der Literatur [169,171,172].



7.1 FLUSSEINDRINGEN IN SUPRALEITER 135
Allgemeine Kriteri- | Sandhiigel Supraleiter

en

System besteht aus | Sandkorner Flussschlduche

vielen Komponenten

Austauschkrafte Reibung Flussschlauch AbstofSung
zwischen den Kom-

ponenten

dufere Krifte Gravitationskraft Lorentzkraft

selbst organisiert Ausbilden eines Hiigels | Eindringen der Fluss-

mit zunehmender Anzahl
an Sandkornern.

schlduche in den Supralei-
ter und Verteilung dieser
entsprechend dem lokalen

Pinningpotenzial.
kritischer Zustand maximaler  Schiittungs- | Bean’scher Zustand
winkel
auflergewohnliches Lawine Dendrit (siche Kap. 7.5.1)
Ereignis
Schwellenwert  fiir | Lawinen treten erst ab ei- | erst wenn ein bestimmtes
Ereignis ner bestimmten Steigung | Schwellenfeld erreicht ist,

auf.

tritt ein Dendrit auf.

Separation der ex-
ternen und internen
Zeitskalen

externes Zufiigen von ein-
zelnen Sandkornern kann
in beliebig langen Zeitréu-
men erfolgen. Interne Aus-
bildung der Lawine erfolgt
im Vergleich dazu sehr
schnell.

Das externe Feld kann be-
liebig langsam erhoht wer-
den. Die Ausbildung der
Dendriten erfolgt im ns
Bereich.

Zeitinvarianz der Er-
eignisse

Lawinen treten nicht zu
definierten  Zeitpunkten
auf

siehe Kapitel 7.5.1

Langeninvarianz der
Ereignisse

Lawinengrofie ist statis-
tisch verteilt

siehe Kapitel 7.5.1

Potenzgesetz fiir die
Verteilungsfunktion
mit a =1

erfiillt fiir nicht zu grofie
Systeme

siehe Kapitel 7.5.1

Tabelle 7.1: Eigenschaften von selbst organisierten kritischen Systemen all-
gemein und am Beispiel eines Sandhiigels bzw. Supraleiters.
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7.1.3 Flusslawinen in Supraleitern

Befindet sich ein Supraleiter in einem externen Feld B > B, so dringen, wie
in 7.1.1 beschrieben, am Rand gebildete Flussschlauche in den Supraleiter ein.
Diesem Eindringen wirkt das Pinning entgegen. Damit werden sich die Fluss-
schlduche anhédufen und es bildet sich ein Gradient in der Flussschlauchdichte
im Supraleiter aus. Dieser kritische Zustand wird als homogenes Feldeindrin-
gen in den Supraleiter bezeichnet.

Wird das externe Feld weiter langsam erhoht, kénnen neben diesem homo-
genen Flusseindringen auch Spriinge von Flussbiindeln auftreten, oder aber
auch schlagartig und scheinbar spontan grofie Flusslawinen in das supralei-
tende Material laufen. Diese sogenannten Dendriten entstehen dabei oberhalb
eines Schwellenwertes fiir das Magnetfeld.

Was sind nun die speziellen Eigenschaften eines Dendriten, bzw. wie kann
seine Ausbildung physikalisch beschrieben werden?

Meist wird die Entstehung von Flusslawinen auf eine thermomagnetische In-
stabilitiat zuriickgefiithrt. Danach kommt es bei einer Erh6hung des externen
Feldes oder aufgrund von thermischen Schwankungen zu Flussspriingen, d.h.
zu einer Bewegung von Flussschldauchen. Diese dissipieren dabei Energie, was
zu einer Erwarmung der Umgebung fiihrt. Da aber die Pinningkraft eine
Funktion der Temperatur ist, nimmt diese ab. Es kénnen sich weitere Fluss-
schlduche von ihren Pinningzentren losen und ebenfalls Energie dissipieren.
Dieser positive Riickkopplungseffekt kann schliefllich zur Ausbildung einer
Flusslawine fiihren.

Es stellt sich nun die Frage, inwieweit ein Supraleiter eine Stabilitdt gegen
diesen Effekt aufweisen kann. Dazu wird in [199] und [200] ein allgemei-
nes Stabilitatskriterium fiir Flussspriinge gegeben, die zu Beginn eines jeden
Dendriten zu finden sind:

poJe(T)w? dJ,

‘dT

=24 (7.8)

mit w als Probenausdehnung, J. der kritischen Stromdichte, py der magneti-
schen Feldkonstante und c als spezifische Warmekapazitat. Fiir § > 1 kommt
es bei kleinen Storungen aufgrund der positiven Riickkopplung zu einem
Flusssprung, woraus sich ein Dendrit entwickeln kann. Wie die Formel zeigt,
spielen die thermischen Eigenschaften des Supraleiters eine wesentliche Rol-
le. Entscheidend ist dabei, auf welcher Zeitskala die Warme entsteht und auf
welcher sie wieder abflieen kann. Der erste Flusssprung wird nach [199,200]
auftreten, wenn das externe Feld By, einen kritischen Wert erreicht:

Bpi ~ /joc(T. — T) (7.9)
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wobei T, die kritische Temperatur des Supraleiters ist. Des weiteren be-
schreibt in dem aufgestellten Modell By; das Feldintervall zwischen hinter-
einander auftretenden Flussspriingen. Dies konnte z.B. iiber die Messung von
Magnetisierungskurven nachgewiesen werden [201].

Die bis jetzt getroffenen Aussagen beziehen sich auf Flussspriinge. Nun folgt
aber nicht zwangslaufig einem Flusssprung immer eine Flusslawine. Es stellt
sich also die Frage, ob auch fiir Dendriten ein solches Schwellenfeld existiert,
bzw. ob sich auch ein konstanter Abstand im Magnetfeld zwischen zwei auf-
einanderfolgende Dendriten zeigt. Letzteres kann sofort mit nein beantwortet
werden (Kap. 7.4). Diese Skaleninvarianz spricht wiederum fiir die Annahme
eines SOKS. Dennoch ist ein Schwellenwert vorhanden. Wobei es sich hierbei
nicht wie im Falle der Flussspriinge um das extern angelegte Feld By; handelt,
sondern vielmehr muss bei den Dendriten die lokale Flussdichte betrachtet
werden. Damit ergibt sich also ein lokales Schwellenfeld, welches bestimmt,
ob ein Dendrit auftritt oder nicht. Aufgrund der Inhomogenititen in realen
Proben ist es damit schwierig dieses zu quantifizieren.

Zum Abschluss sollen hier noch einige Bemerkungen iiber die Ausbreitungs-
geschwindigkeit der Dendriten gemacht werden. Eine untere Geschwindigkeit
kann nach [202] abgeschétzt werden zu:

vy T (7.10)

Pottojendjo

Dabei ist n eine Konstante der Gréflenordnung eins, T, die kritische Tempera-
tur, h der Warmeleitungskoeffizient, py der Spitzenradius des Dendriten, pg
die magnetische Feldkonstante, j. die kritische Stromdichte, n der Exponent
aus dem Potenzgesetz der Strom-Spannungskennlinie, d die Schichtdicke und
Jo die kritische Stromdichte bei T = 0.
Die gemessenen Geschwindigkeiten liegen je nach Dicke der Probe, Material-
system und Zeitpunkt wihrend der Ausbildung bei bis zu 160km/s. Ist ein
Dendrit annéhernd komplett ausgebildet, kann sie auf 10km /s absinken.
Geht man von einer minimalen Eindringgeschwindigkeit von 10km/s aus,
bedeutet dies, dass sich ein Dendrit bei einer typischen Lénge von 1mm
innerhalb von 100ns komplett ausbildet. Da die Belichtungszeiten fiir die
magnetooptischen Aufnahmen in dieser Arbeit bei mindestens 100us lagen,
kann die Dendritenausbildung selbst nicht beobachtet werden. Im Fokus stan-
den hier vielmehr Aufnahmen mit hoher Bildwiederholrate (bis zu 1000 Bil-
der/Sekunde) bei der Ausbildung von Dendriten oder die Wechselwirkung
von z.B. akustischen Oberflachenwellen oder eines Hochfrequenzfeldes mit
dem magnetischen Fluss. Auf weitere Details zu den dafiir notwendigen ex-
perimentellen Aufbauten wird im néchsten Kapitel eingegangen.
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7.2 Experimenteller Aufbau

Fiir die magnetooptischen Untersuchungen von Supraleitern nutzt man den
in Teil I beschriebenen Faraday Effekt.

Zunéchst wird der prinzipielle Aufbau einer magnetooptischen Anlage be-
schrieben. Dazu ist in Abbildung 7.2 eine typische Anordnung fiir Untersu-
chungen von Supraleitern gezeigt. Auf die Probe wird der magnetooptisch
aktive Indikatorfilm, mit Spiegelschicht an der Unterseite, gelegt.

In der Abbildung sind zwei verschiedene Félle gezeigt. Links ist eine Inhomo-
genitét, also ein Bereich mit schlechten supraleitenden Eigenschaften, darge-
stellt. Hier kommt es zu einem Eindringen des magnetischen Flusses. Aus
diesem Grund ist dort die z-Komponente des magnetischen Feldes B, # 0.
Wenn das polarisierte Licht an dieser Stelle durch das magnetooptisch aktive
Material transmittiert, wird die Polarisationsrichtung des Lichts um 6 bzw.
um 26, da es am Spiegel reflektiert wird, gedreht. Dabei ist der Rotationswin-
kel direkt proportional zur Stdrke des Magnetfeldes. Trifft das Licht auf den
Analysator, der senkrecht zur urspriinglichen Polarisationsrichtung steht, so
kann diesen ein Teil des Lichts durchdringen. Dies fiithrt zu einer messbaren
Intensitédt nach dem Analysator, die proportional zum Magnetfeld am Ort
der Probe ist. Im Gegensatz dazu ist auf der rechten Seite von Abbildung 7.2
der Fall ungestorter Supraleitung gezeigt. Das duflere Magnetfeld kann nicht
eindringen. Entsprechend erfidhrt das linear polarisierte Licht dort keine Dre-
hung, so dass es in senkrechter Polarisation bzgl. des Analysators verbleibt.
Dementsprechend kann es diesen nicht durchdringen. Somit sind in den ma-
gnetooptischen Aufnahmen Bereiche, in denen magnetischer Fluss zu finden
ist, hell. Je mehr Fluss vorhanden ist, umso heller erscheinen dabei diese Re-
gionen.

Fiir die Untersuchungen ist es erforderlich, den Supraleiter abzukiihlen. In
Abbildung 7.3 ist der entsprechende Messaufbau dargestellt. Die Probe wird
mittels Silberleitlack thermisch mit dem Probenhalter kontaktiert. Der Pro-
benhalter selbst kann in z-y-Richtung bewegt werden, so dass insgesamt ei-
ne Fliche von 200x200mm? untersucht werden kann. Zur Kiihlung wird ein
Gifford-McMahon Kiihler verwendet, dessen Kaltstufe mit dem Probenhalter
verbunden ist. Letztlich befindet sich das gesamte System in einer Vakuum-
kammer, um die thermischen Verluste so gering wie mdoglich zu halten. Mit
diesem Aufbau wird am Probenort eine Temperatur von 40K erreicht.

Um den Einfluss eines Feldes auf den Supraleiter zu untersuchen, befindet
sich unterhalb des Probenhalters eine C'u-Spule, die in z-Richtung bewegt
werden kann. Die maximale Feldstarke am Probenort betréagt 60mT.

Der optische Teil des Aufbaus besteht aus einer Lichtquelle, Linsen, einem
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magnetooptische Aufnahme
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Abbildung 7.2: Prinzipieller Aufbau fiir die magnetooptische Un-
tersuchung von Supraleitern.
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Abbildung 7.3: Messaufbau fiir die magnetooptische Untersu-
chung von Supraleitern.
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halbdurchléssigen Spiegel, einem Polarisator, einem Analysator und einer
CCD-Kamera, die mit einem PC verbunden ist. Zunéchst wird das Licht der
Lichtquelle polarisiert. Dann wird das Bild einer Blende {iber Linse und Spie-
gel auf die Probe abgebildet (Kohler’'sche Anordnung). Nachdem das Licht
von der Spiegelfliche des Granats reflektiert worden ist, durchléuft es erneut
den Spiegel und trifft auf den Analysator. Nach dem Analysator befindet sich
eine CCD-Kamera, die die transmittierten Intensitdten aufzeichnet.

Neben diesem Aufbau steht noch ein weiterer zur Verfiigung. Das Prinzip
ist dabei identisch, lediglich wird ein He-Fluss Kryostat mit einer optischen
Beobachtungsmoglichkeit der Probe verwendet. Diese befindet sich dabei auf
einem Kaltfinger, der durch fliissiges Helium gekiihlt wird. Durch Pumpen an
der He Fliissigkeit erreicht man eine Temperatur von 2.4K am unteren Ende
des Kaltfingers. Aulerhalb des kryogenen Bereiches befindet sich eine Spule,
die den Kaltfinger umschlieft. Damit konnen Felder von bis zu 100m7" am
Ort der Probe erreicht werden. Das gesamte Kryosystem ist in ein Polarisati-
onsmikroskop integriert, das ebenfalls eine digitale Bildaufnahme ermdoglicht.
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7.3 Optimierte magnetooptische Aufnahmen

Bevor auf die Untersuchungen an supraleitenden Systemen detailliert einge-
gangen wird, sollen an dieser Stelle zunéchst Methoden vorgestellt werden,
mit denen eine maximale Information aus den Aufnahmen gewonnen werden
kann.

Allgemein wurden verschiedenste Ansétze verfolgt, um die Qualitéit von ma-
gnetooptischen Aufnahmen zu verbessern. Dabei zeigte sich, dass ein op-
timaler Kontrast gefunden werden kann, wenn der Analysator nicht exakt
senkrecht zum Polarisator steht. Vielmehr ist es besser, wenn der Winkel et-
was grofer oder kleiner als 90° ist [203].

Eine weitere Technik, die eine inhomogene Beleuchtung, eine hohere Sensiti-
vitédt bei kleineren Feldern und die Bestimmung des Rotationswinkels bzw.
des Magnetfeldes aus den Aufnahmen ermoglicht, soll im folgenden néher
beschrieben werden [204].

Wird eine Probe zwischen Polarisator und Analysator eines Polarisationsmi-
kroskops gelegt, so gilt fiir die transmittierte Intensitit nach dem Analysator
fiir kleine Rotationswinkel:

I =K+ Lsin*(a + ¢) ~ K + L(a + ¢)? (7.11)

Dabei ist K der Anteil an Intensitéit aufgrund des Kamerarauschens, L die
einfallende Intensitét, ¢ der Rotationswinkel aufgrund der Probe und (90°-«)
der Winkel zwischen Polarisator und Analysator.

Die Messungen werden bei drei verschiedenen Winkeln « aufgenommen:

a = —ag, « = 0 und a = +ap. Daraus ergeben sich drei verschiedene Intensi-
taten I: I = 1_; I = Iy; I = I,. Damit kann die obige Formel umgeschrieben

werden zu:
B I —2I+ 1,

L 12
und I I
_l’_ - J—
— .1

Dieser Algorithmus wird auf jedes Pixel eines aufgenommenen Bildes ange-
wandt. Dazu wird in dieser Arbeit das Bildverarbeitungsprogramm DAVIS
(Fa. LaVision) und eine entsprechend entwickelte LabView Applikation ver-
wendet.

Voraussetzung ist, dass man die exakte perpendikulidre Stellung (o = 0)
des Analysators kennt. Aus diesem Grund wurde die Drehung des Analysa-
tors automatisiert und die Intensitét in Abhéngigkeit vom Drehwinkel mittels



142 KAPITEL 7. UNTERSUCHUNGEN AN SUPRALEITERN

CCD Kamera aufgenommen (Abbildung 7.4). An die gemessenen Datenpunk-
te wird eine Parabel der Form y = a+ bx + cx? angeniihert. Der resultierende
Scheitelpunkt der Parabel ergibt dann in der Kleinwinkelndherung den Ro-
tationswinkel fiir das absolute Intensitdtsminimum.

| &
L ®  Messpunkte

T fit y=a+ bx + cx’
1200 — ‘-

1000

800 - .

Intensitat [a.u.]

600 - 'S

400 -

Abbildung 7.4: Intensitdt nach dem Analysator in Abhingigkeit
vom Rotationswinkel o.

Fiir ap werden typischerweise Werte von 3° bis 5° verwendet. In Abbildung
7.5 sind drei magnetooptische Aufnahmen fiir « = —3° (a), @ = 0° (b) und
a = +3° (c¢) angefiithrt. Dadurch, dass die Abbildungen a) und c¢) genau
bei +a um das Minimum herum aufgenommen wurden, ist der magnetische
Fluss in a) in schwarz bzw. in c) in weifl zu erkennen. Im Falle von Abb. b)
handelt es sich nicht um die originale Intensitdt. Das Bild wurde aufgehellt,
um die schwachen Strukturen zu erkennen.

Auf diese Bilder wurde nun der oben genannte Algorithmus angewendet.
Daraus ergibt sich die Faraday Rotation ¢, die in Abbildung 7.6 gezeigt ist.
Deutlich zu erkennen ist der nun hohere Bildkontrast:

e Es sind helle und dunkle dreieckige Formen zu erkennen. Hierbei han-
delt es sich um unterschiedliche Doméanen des Granaten. Diese sind als
Messartefakte zu betrachten.
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Abbildung 7.5: Magnetooptische Aufnahmen fiir unterschiedliche
Stellungen des Analysators: a) « = —3°; b) a = 0°; ¢) o = 3°.
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Abbildung 7.6: Ergebnisbild nach Bildaufbereitung. Die rote Linie
zeigt die Lage des Hohenprofils.
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e Die Grenzlinie zwischen Auflenbereich und Supraleiter erscheint als wei-
Be Linie. Dies entspricht einer hohen magnetischen Flussdichte und ist
auf die Feldiiberh6hung am Rand des Supraleiters zuriickzufiihren.

e Die weiflen Bereiche im Supraleiter entsprechen dem eingedrungen Fluss.

Entscheidend ist nun, dass der Grauwert eines jeden Pixels der Faraday Dre-
hung entspricht. Dies wird durch die Hohenlinie in Abbildung 7.7 verdeut-
licht. Die Lage der Hohenlinie ist dabei in Abbildung 7.6 rot eingezeichnet.
Schneidet diese den Dendriten, steigt die Faraday Rotation auf einen maxi-
malen Wert von 0.45° an.
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Abbildung 7.7: Hohenprofil entsprechend der roten Linie in Ab-
bildung 7.6, sowie die korrelierten Magnetfeldwerte.

Um dieser Faraday Rotation ein Magnetfeld zuordnen zu koénnen, wurden
knapp oberhalb der kritischen Temperatur im steigenden externen Magnet-
feld magnetooptische Aufnahmen durchgefiihrt. Aus diesen Bildern wurde
ebenfalls die Faraday Rotation bestimmt und jedem Rotationswinkel direkt
ein Magnetfeld zugewiesen. Der so erhaltene lineare Zusammenhang zwischen
Faraday Rotation und Magnetfeld kann nun allgemein fiir die Messungen un-
terhalb der kritischen Temperatur verwendet werden?. Die zugehorigen Ma-
gnetfelder fiir das Hohenprofil sind ebenfalls in Abbildung 7.7 eingetragen.

2Vernachlissigt wurde dabei die Temperaturabhingigkeit der Faraday Rotation.
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Danach ergibt sich ein Magnetfeld von ca. 4mT im Maximum in der Mitte
des Zweiges. Eine detaillierte Beschreibung zum Eindringverhalten des ma-
gnetischen Flusses in M gB; folgt in Kapitel 7.5.

Mit dieser Feldkalibrierung kann das gesamte Bild umgerechnet werden, so
dass jeder Pixel bereits das entsprechende Magnetfeld reprasentiert. Ist das
Bildbearbeitungsprogramm auflerdem in der Lage, die Informationen in eine
Matrix zu konvertieren®, kann aus dieser Matrix die lokale Stromverteilung
im Supraleiter berechnet werden [205].

Abschlieflend soll noch angemerkt werden, dass es auch Algorithmen gibt,
die Kratzer und andere Artefakte aus den Bildern filtern kénnen [206]. Diese
Methode wird vor allem dann angewendet, wenn ein magnetooptischer Indi-
katorfilm mit sehr schlechter Qualitéit verwendet wird.

In den néchsten Kapiteln wird detailliert auf die magnetooptischen Untersu-
chungen der supraleitenden Systeme Y BasCuzOr_, und M gBs eingegangen.

3Danach entsprechen die x,y - Elemente der Position des Pixels und der Wert des Pixels
entspricht dem Magnetfeld.
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7.4 YBGQCU307_3[;

An Y Bay,Cu3z0O+_, wurden relativ viele magnetooptische Untersuchungen im
externen Feld und unter Strombelastung durchgefiihrt [207]. Auch hier soll
zunéchst das Eindringen eines externen Feldes erldutert werden, da dann
eine Interpretation der anderen Untersuchungen leichter erfolgen kann. Im
Anschluss daran wird der Einfluss eines externen Hochfrequenzfeldes auf das
Feldeindringverhalten in Y BasCusO7_, diskutiert.

7.4.1 Feldeindringen im externen Feld

Das Feldeindringen in Y BayCuzO7_, (Y BCO) sei anhand von Abbildung
7.8 erlautert. Die Form des Y BC'O-Streifens ist schematisch in Abbildung
7.8e) gezeigt. Schwarze Bereiche entsprechen dabei dem Supraleiter Y BCO.
In den Bildern a)-d) sind magnetooptische Aufnahmen fiir ein externes Feld
von 40mT" (a), 50mT (b), 60mT (c) bzw. fir den remanenten Zustand (d),
d.h. OmT nach der Felderhohung, bei einer Temperatur von 20K abgebildet.
Allgemein lassen sich solche Aufnahmen in helle Bereiche, die magnetischen
Fluss enthalten, und schwarze, feldfreie Bereiche, einteilen. Die hellsten Ge-
biete finden sich an den Rédndern des Y Bay,CusO;_,-Streifens. Die sich dort
zeigende erhohte Flussdichte folgt aus der Feldverdrangung des magnetischen
Flusses aus dem Inneren des Supraleiters unterhalb des oberen kritischen Fel-
des B,o.

Das Flusseindringen beginnt an den Réndern. In den Ecken ist kein Eindrin-
gen festzustellen, so dass die Flussfront eine konvexe Form aufweist. Diese
dringt mit steigendem Feld immer weiter in das Innere ein. Dabei bleiben
die Winkelhalbierenden (auch Diskontinuitétslinien oder d* Linien genannt;
Abb. 7.8¢) frei von magnetischem Fluss. Dies kann im Rahmen des Bean
Modells erklart werden. Die Flussverteilung innerhalb des Supraleiters stellt
sich genau so ein, dass {iberall der kritische Strom fliet. Aufgrund der Kon-
tinuitdtsbedingung muss dieser kritische Strom parallel zu den Réndern des
Supraleiters verlaufen. Daraus ergibt sich, dass im Bereich von Ecken ein
Knick in der Strombahn auftreten muss [207,208]. Dies ist schematisch in
Abbildung 7.8f) gezeigt. Dadurch kommt es entlang der Winkelhalbierenden
zu einem erhohten Abschirmfeld.

Wird das Magnetfeld auf OmT reduziert (remanenter Zustand / Abb. 7.8d),
ist immer noch magnetischer Fluss in der Probe festzustellen. Dies ist eine
Folge des Pinnings magnetischer Flusslinien im Supraleiter (vgl. auch Abb.
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Abbildung 7.8: Flusseindringen in YBCO fir 40mT (a); 50mT
(b); 60mT (c); OmT nach 60mTI" (d); sowie Form des YBCO
Streifens (e) und Strombahnen im Supraleiter (f).

7.1b). Eine genauere Betrachtung der Abbildung zeigt auBerdem, dass nun
die Randbereiche des Supraleiters schwarz erscheinen. Die Intensitédt in die-
sen Bereichen ist deutlich kleiner als die Intensitét fiir den feldfreien Fall, wie
er in der Mitte der Probe zu erkennen ist. Dies lésst sich wie folgt erkléren:
Das Bild wurde bei einer Analysatorstellung von 87° bzgl. des Polarisators
aufgenommen. Aus diesem Grund erscheinen feldfreie Bereiche bereits in ei-
nem dunklen Grauton. Damit ist es aber moglich, die Drehrichtung des Lichts
und somit die Feldrichtungen zu unterscheiden. Die dunkleren Bereiche ent-
sprechen also einer umgekehrten Feldrichtung. Sie sind im remanenten Fall
d) eine Folge des notwendigen Feldschlusses des gepinnten Flusses.

Um zu zeigen, dass die Annahme eines konstanten Feldgradienten nach Bean
innerhalb der Probe korrekt ist, ist in Abbildung 7.9 das Intensitétsprofil
entlang der in Abb. 7.8¢c) gezeigten roten Linie angefiihrt. Beginnend fiir die
Lange [ = 0 ist die aus dem externen Magnetfeld resultierende Intensitét fiir
den ungestorten Feldverlauf zu erkennen. N#hert man sich dem Rand des
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Abbildung 7.9: Intensitdtsprofil entlang der in Abbildung 7.8c)
gezeigten roten Linie.

Supraleiters (I = 170), so ist klar die Feldiiberhohung aufgrund der Feldver-
drangung zu sehen (siehe auch Abb. 7.1). Diese klingt innerhalb des Supra-
leiters ab und es bildet sich ein konstanter Gradient im Feldverlauf aus, wie
es durch das Bean Modell beschrieben wird.

Anzumerken ist, dass streng genommen die kritische Stromdichte eine Funk-
tion des Magnetfeldes ist. Da das Feld nach innen abnimmt, nimmt entspre-
chend die kritische Stromdichte zu. Daraus ergibt sich weiter im inneren ein
leicht konvex gebogener Feldverlauf.

Im Inneren des Supraleiters ist kein Magnetfeld zu finden, d.h. hier befindet
sich die Probe noch in der Meissnerphase.

Nachdem allgemein das Eindringen eines externen Feldes in YBCO beschrie-
ben worden ist, soll im néchsten Kapitel auf den Einfluss eines Hochfrequenz-
feldes auf diese Feldverteilung eingegangen werden.
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7.4.2 Einfluss eines Hochfrequenzfeldes

In diesem Kapitel wird der Einfluss eines Hochfrequenzfeldes auf den ge-
mischten Zustand in Y BCO beschrieben. Die verwendeten Frequenzen lagen
dabei in einem Bereich von 100H z bis zu einigen M H z*.

Allgemeine Bemerkungen

Ein potenzielles Einsatzgebiet fiir Y BC'O ist seine Verwendung als schnel-
ler Schalter, z.B. als Sicherung im Stromnetz. Dabei nutzt man die Tatsache,
dass der Supraleiter beim Ubergang in die Normalleitung, z.B. aufgrund eines
zu hohen Stromflusses, innerhalb von wenigen ps einen hohen Widerstand
aufbaut und somit den anliegenden Strom reduziert. Dadurch kénnen nach-
folgende Gerite vor zu hoher Stromlast geschiitzt werden.

Solche Schaltelemente kénnen in aktiver oder passiver Bauweise realisiert
werden [209,210]. Bei den passiven Bauelementen erfolgt der Ubergang in
die Normalleitung intrinsisch, d.h. z.B. durch einen zu hohen Stromfluss. Im
Gegensatz dazu wird bei aktiven Bauelementen der Ubergang extern (aktiv)
gesteuert, z.B. durch einen Hochfrequenzpuls. Der Aufbau eines solchen ak-
tiven Bauelements ist in Abbildung 7.10 gezeigt. In Bild a) ist der 300nm
dicke Y BCO Streifen mit Kontaktierung auf einem zwei Zoll Saphir Substrat
zu erkennen. An dessen Riickseite wird eine Spule befestigt (Bild 7.10b)°. In
diese wird ein Hochfrequenzsignal eingespeist, welches induktiv mit dem Su-
praleiterstreifen wechselwirkt. Der genauere Aufbau und die Wirkungsweise
wird im Folgenden besprochen.

Experimenteller Aufbau

Ein detaillierter Messaufbau ist in Abb. 7.11 gezeigt. Meist wird zunéchst
ein konstanter Vorstrom I;,s angelegt. Zu einem vorgegebenen Zeitpunkt
gibt das Steuerprogramm das Startsignal an den Pulsgenerator. Dieser er-
zeugt ein Rechtecksignal mit der spéater gewiinschten Liange des HF-Signals.
Das Pulssignal wird in einen Frequenzgenerator gespeist, welcher die entspre-
chend eingestellte Hochfrequenz generiert. Das Signal wird in die HF-Spule
eingekoppelt. Uber einen galvanisch getrennten Monitorausgang kann das Si-
gnal zusétzlich aufgezeichnet werden. Dieses Monitorsignal wird ebenfalls in

40bwohl es sich bei diesem Frequenzbereich nach der Definition der Frequenzbinder
nicht um eine Hochfrequenz handelt, wird zur Unterscheidung zu den spéter beschrie-
benen Untersuchungen mit Oberflichenwellen im Folgenden dennoch immer der Begriff
Hochfrequenz verwendet.

5Als Spule wird entweder ein Y BCO-Film auf einem Saphir Substrat oder Cu-Draht
verwendet.
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Abbildung 7.10: Aktives Bauelement: YBCO Streifen mit Kon-
taktierung (a), sowie Spule zur Einspeisung der Hochfrequenz (b).
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Abbildung 7.11: Schematischer Aufbau fiir die magnetooptischen
Untersuchungen von Y BCO in einem hochfrequenten Feld.
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einen Nulldurchgangsdetektor gegeben. Dort wird der Zeitpunkt des Null-
durchgangs der HF festgestellt und an das Steuerprogramm iibermittelt, was
fiir die magnetooptischen Aufnahmen einzelner Halbwellen notwendig ist. Am
Supraleiter selbst wird iiber einen Filter die Spannung abgegriffen. Aulerdem
erfolgt die Aufnahme des magnetooptischen Bildes iiber eine CCD-Kamera,
welche ebenfalls iiber das Steuerprogramm geregelt wird.

Typische Kennlinie

Der bei einem HF-induzierten Schaltvorgang typischerweise gemessene Strom-
und Spannungsverlauf ist in Abbildung 7.12 gezeigt. Vom Pulsgenerator wur-
de ein 40us langes Rechtecksignal (griine Kurve / Triggerpuls) an den Fre-
quenzgenerator {ibermittelt. In schwarz dargestellt zeigt sich wahrend dieser
Zeit ein Spannungsabfall an der Spule. Betrachtet man den Verlauf der Span-
nung am Y BCO Streifen (blau), so ist mit Einspeisung der Hochfrequenz
bereits ein Spannungssprung am Supraleiter zu verzeichnen. Dieser ist eine
direkte Folge der induktiven Kopplung der Strome in der Spule und dem Vor-
strom durch den Y BCO-Streifen (rot). Die so bedingte erhohte Dissipation
im Y BCO Streifen zeigt sich auch in einer leichten Reduzierung des ange-
legten Stromes.
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Abbildung 7.12: Typischerweise gemessener Strom- und Span-
nungsverlauf bei einem HF induzierten Schaltvorgang.
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Kurz vor Ende des HF-Pulses steigt die Spannung weiter deutlich an. Nun
befindet man sich im Bereich der ausgepriagten Eigenheizung des Systems.
Das bedeutet, dass die Heizleistung des Y BC'O Streifens

P~ pppl? (7.14)

(prr: spezifischer Widerstand im Flux-Flow Regime; I: Vorstrom durch den
Supraleiter) deutlich stérker ist, als die Warmeabfuhr durch das Substrat. Die
Temperatur des Y BC'O Streifens steigt an. Dadurch reduziert sich die tempe-
raturabhiingige kritische Stromdichte des Systems®. Entspricht der anliegende
Vorstrom dem temperaturabhingigen Schaltstrom, so findet der Ubergang in
die Normalleitung statt. Dementsprechend steigt das Spannungssignal stark
an, bzw. das Stromsignal wird deutlich reduziert.

Die minimale Triggerpulsléinge, die zur Auslosung dieses Vorgangs benétigt
wird, definiert die Schaltzeit des Elements. Die reale Schaltzeit ist gegeben
durch das Zeitintervall zwischen Beginn des Spannungssprungs und erneutem
deutlichen Anstieg der Spannung.

Im weiteren Verlauf der Spannung zeigt sich ein Knick in der U(t) Kurve.
An diesem Punkt ist der komplette Y BC'O Streifen in die Normalleitung
itbergegangen. Die nun folgende Spannungserhthung ergibt sich geméfl dem
Ohm’schen Gesetz.

Dieses Ergebnis zeigt, dass das anregende Hochfrequenzfeld auf die Fluss-
verteilung im Supraleiter Einfluss nimmt, was mit Hilfe der Magnetooptik
untersucht wird.

Magnetooptische Untersuchungen

Einfluss der Spulenposition:

Zunéchst stellte sich die Frage, ob die Position der Spule einen entscheiden-
den Einfluss auf die Schaltzeit hat. Dazu wurde die Spule in verschiedene
Positionen bzgl. des Y BC'O Streifens gebracht (siehe Abb. 7.13) und die ent-
sprechende Schaltzeit aufgenommen (siehe inverse Schaltzeit in Abb. 7.14).
Dabei zeigt sich, dass die Schaltzeit fiir eine Position der Spule im oberen
Bereich deutlich kiirzer ist als fiir alle anderen Fille.

Da der Schaltvorgang in Zusammenhang mit dem magnetischen Fluss im

6Beim kritischen Strom findet noch kein Ubergang in die Normalleitung statt. Ubli-
cherweise wird dieser definiert als der Strom, bei dem eine Spannung von 1uV auf einer
Leiterlinge von 1mm abfiillt. Der strominduzierte Ubergang findet bei einem deutlich
héheren Strom bzw. Spannungsabfall statt. Dieser Strom wird als Schaltstrom bezeichnet.
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Abbildung 7.13: Schematische Zeichnung der Spulenpositionen
bzgl. des Y BCO Streifens.
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Supraleiter steht, miissen sich die unterschiedlichen Positionen durch unter-
schiedliche Flussstrukturen auszeichnen. Um dies zu bestimmen, wurde der
Y BC'O Streifen magnetooptisch bei einem externen Feld von 6m7T" und 10m7T
untersucht (siche Abb. 7.15). Es zeigt sich deutlich, dass gerade im oberen
Bereich viele Defekte vorhanden sind, die ein verstiarktes Eindringen des ma-
gnetischen Flusses bedingen. Dies bestétigt die Annahme, dass der Einfluss
des Hochfrequenzfeldes in direktem Zusammenhang mit dem magnetischen
Fluss im Supraleiter steht. Auch zeigen die Aufnahmen, dass z.B. links mehr
Defekte bzw. Fluss vorhanden sind, als rechts. Somit erkldren sich die kiirze-
ren Schaltzeiten von links (L) im Gegensatz zu rechts (R).

a) oben b) oben

rechts links rechts

Feldeindringen

Feldiiberhéhung
am Rand

unten

Abbildung 7.15: Magnetooptische Aufnahme des Y BC'O Streifens
bei 6mT (a) bzw. 10mT (b).

Halbwellenaufgeloste Untersuchungen:

Um den Einfluss des Hochfrequenzfeldes genauer zu untersuchen, wurden
Aufnahmen zu bestimmten Phasenlagen ¢ innerhalb einer Welle durchge-
fithrt. Die sich ergebenden magnetooptischen Aufnahmen sind in Abb. 7.16
gezeigt (Frequenz: f = 1kHz; Vorstrom: I,,. = 20A). In der Abbildung
bezieht sich die Bildnummerierung = auf die entsprechende Phase ¢ der dar-
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gestellten Sinuswelle, wobei gilt:

Beriicksichtigt man zunéchst lediglich den Vorstrom durch den Supraleiter,
so ergibt dieser ein Magnetfeld, das an den Réandern des Supraleiters jeweils
in entgegengesetzte Richtung zeigt. Dies ist schematisch in der Abbildung
dargestellt. Dementsprechend wiirde in einer magnetooptischen Aufnahme
ein Rand des Supraleiters dunkel bzw. der andere hell erscheinen. Betrachtet
man jedoch das erste Intervall der ersten Halbwelle (Aufnahme 1 in Abb.
7.16), so erkennt man an beiden Réndern des lem breiten Y BCO Streifens
einen hellen Streifen und damit einen magnetischen Fluss, der in die glei-
che Richtung zeigt. Dies bedeutet, dass das Flusseindringen im Wesentlichen
durch die Einkopplung der Hochfrequenz in den Supraleiter bedingt ist. Die
spiralenformige Spule induziert dabei einen Kreisstrom im Y BCO Streifen.
Da die Feldlinien eines Kreisstromes an beiden Réndern des Supraleiters in
die gleiche Richtung zeigen, ist somit die magnetooptische Aufnahme fiir
beide Rénder identisch. Die Hohe dieses zusétzlich induzierten Stromes muss
damit auch oberhalb des Vorstroms liegen, da kein nennenswerter Unter-
schied zwischen den beiden Réndern zu verzeichnen ist. Dies ist ebenfalls
schematisch in der Zeichnung dargestellt. Der induzierte Kreisstrom addiert
bzw. subtrahiert sich zum Vorstrom je nach Seite. Da er grofler ist als der
Vorstrom, zeigt er an den Réndern in unterschiedliche Richtungen. Somit ist
die Feldrichtung am Rand identisch.

Des weiteren sind in Bild 1 von Abb. 7.16 viele Defekte auszumachen (einige
wurden umrahmt). Je nach Ort sind dabei zwei unterschiedliche Flussstruk-
turen zu erkennen. Defekte am Rand des Supraleiters (siche Vergrofierung
in Abb. 7.17a) zeichnen sich durch ein parabelformiges Flusseindringen aus.
Defekte im Inneren weisen dagegen eine Doppelparabel auf (siehe Vergroe-
rung in Abb. 7.17Db).

Der Einfluss mesoskopischer Defekte auf die magnetische Flussverteilung im
Supraleiter wurde in der Literatur intensiv untersucht [211]. Es wurde ein
Modell aufgestellt, das die Stromverteilung aufgrund eines senkrechten Ma-
gnetfeldes fiir einen Typ II Supraleiter berechnet. Der Supraleiter enthélt
dabei einen zylindrischen Defekt, wie es schematisch in der Draufsicht in Ab-
bildung 7.18a) gezeigt ist. Geht man von einer konstanten kritischen Strom-
dichte aus, muss der kritische Strom parallel zum Probenrand und parallel
zum Kreisrand des zylindrischen Defekts verlaufen. Dies fiihrt im Vergleich
zum ungestorten Rand zu einem zusétzlichen Eindringen des Flusses im Be-
reich des Defektes, was durch die entsprechenden Stromlinien angezeigt ist.
Jeder einzelne Strompfad weist dabei aber auch einen Knick auf, was zu der
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Abbildung 7.16: Halbwellenaufgeloste magnetooptische Untersu-
chungen von YBCO (f = 1kHz, I, = 20A).
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Abbildung 7.17: VergroBerung zu den halbwellenaufgeltsten ma-
gnetooptischen Untersuchungen von Y BCO.
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Abbildung 7.18: Stromverteilung um einen Defekt: a) zylindri-
scher Defekt; b) Film; ¢) Addition der Strome; d) doppelte Para-

belstruktur.
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bereits oben erwidhnten Diskontinuitétslinie fithrt. Entlang dieser Linie er-
folgt eine optimale Abschirmung des externen Feldes.

Fiir einen diinnen Film muss dieses Modell erweitert werden [212-214], da die
Abschirmstrome auch in der Meissner Phase existieren. Eine entsprechende
Stromverteilung ist in Abbildung 7.18b) zu sehen. Man kann davon ausge-
hen, dass der lokale kritische Strom als erstes im Apex erreicht wird. Dies ist
die Folge eines schwicheren Abschirmstroms in diesem Bereich. Wieder ist
das Abschirmverhalten entlang der d* Linien am besten. Daraus folgt das in
Abbildung b) in grau gezeigte Eindringverhalten des magnetischen Flusses,
das gut mit den experimentellen Beobachtungen iibereinstimmt.

Im Falle der doppelten Parabel geht man davon aus [214], dass der Defekt
durch die Meissner Phase vom flussdurchdrungenen Rand getrennt ist. Be-
trachtet man die entstandene Flussstruktur genauer, so erkennt man, dass
die dem Rand zugewandte Seite dunkel, bzw. die nach innen zeigende Seite
hell erscheint (siehe Abb. 7.17b). Dies bedeutet, dass die weiter auflen lie-
gende dunkle Seite eine andere Flussrichtung (in z-Richtung) aufweist als
die weiter innen liegende helle Seite. Eine solche hell/dunkel Struktur kann
gedanklich durch eine Superposition der Meissnerstrome und einem zusitz-
lichen Strompfad beschrieben werden. Dazu ist in Abb. 7.18¢) der Supralei-
ter im Querschnitt gezeigt. Der zusétzliche Strompfad fithrt im Bereich des
Defektes zu einer verschwindenden Stromdichte, bzw. verteilt die dort feh-
lende Stromdichte auf benachbarte Bereiche um. Superpositioniert man die
Feldverteilung der einzelnen Strompfade, so kommt es zu einer umgekehrten
Feldrichtung B, im Bereich des Defektes, der dem Rand zugewandt ist. Dies
wird durch die eingezeichnete Feldlinie in Abb. ¢) veranschaulicht. Damit er-
klért sich die aufgetretene hell/dunkel Struktur.

Die Beschreibung der Ausbreitung der Flussstruktur in der Form von zwei
Parabeln ist dquivalent zu der obigen Erkldrung der Parabel am Rand. Nun
umflieflen jedoch den Defekt auf beiden Seiten Strome (siehe Abb. 7.18d), so
dass sich die Flussstruktur in beide Richtungen ausbreitet.

Wie verdndert sich der Rand bzw. die Flussstruktur in den Defekten mit
fortschreitender Phase? Nach Uberschreiten des Maximums sieht man, dass
sich das Feld an den Réndern umkehrt (siche Pfeil in Bild 4 / Abb. 7.16).
Sie erscheinen nun schwarz. Betrachtet man die Richtung des Flusses in den
Defekten so erkennt man auch an diesen, dass sich die Feldrichtung umge-
kehrt hat (siehe VergroBerung in Abb. 7.17¢) und d)). Die Erkldrung hierfiir
ist, dass sich der durch die Hochfrequenz induzierte Kreisstrom umgekehrt
hat, da mit Uberschreiten des Maximums der Welle sich das Vorzeichen fiir
die Anderung des magnetischen Flusses pro Zeitintervall éndert. Die beob-
achteten Strukturen kénnen dann #dquivalent zu oben beschrieben werden;
lediglich das Vorzeichen des Feldes ist umzukehren.
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Abschlieend soll noch der Randbereich fiir die Phasenlage ¢(x = 3) (Abb.
7.17e), ¢(x = 5) (Abb. 7.17f) und ¢(x = 10) (Abb. 7.17g) genauer betrach-
tet werden. Um die erhaltenen Flussstrukturen deutlicher darzustellen, sind
zusétzlich die Intensitétsprofile in Abb. 7.17h) entlang der eingezeichneten
roten Linien gegeben. Bild 3 und 10 sind dabei anndhernd dquivalent, da in
beiden Féllen die externe Hochfrequenz gerade um eine viertel Welle angestie-
gen ist. Fiir beide zeigt sich ein annédhernd identisches Eindringen von Fluss
in positiver Richtung (hell). Im Gegensatz dazu ergibt sich, wie erwéhnt, in
Bild 5 ein Fluss in negativer Richtung. Wesentlich ist dabei, dass das rote
Intensitétsprofil von Bild 5 innerhalb des Supraleiters deutlich weniger Fluss
aufweist (auf ca. & der Gesamtbreite). Da dieser Bereich in Bild 10 wieder
komplett gefiillt ist, bedeutet dies, dass der induzierte Kreisstrom massiv
magnetischen Fluss senkrecht zum Supraleiterrand mit jeder Halbwelle os-
zillierend verschiebt. Dadurch ergibt sich mit Einschalten der Hochfrequenz
eine starke Dissipation, die in Abbildung 7.12 als Spannungssprung erkenn-
bar war.

Dies gilt dabei nicht nur fiir den Rand, sondern auch fiir die Defekte. Deshalb
wurde die kiirzeste Schaltzeit bei einer optimalen Positionierung der Spule
oberhalb der Defekte gefunden (vgl. Abb. 7.14).

Ist die Dissipation am Rand und in den Defekten grofler als die Warmeab-
fuhr, kommt es zu dem erwihnten Ubergang in die Normalleitung.

Einfluss des anliegenden Vorstroms:

Wie bereits erwdhnt, ist der eingestellte Vorstrom kaum in den magneto-
optischen Aufnahmen zu erkennen. Damit stellt sich die Frage, ob dieser
iiberhaupt wesentlich ist. Dazu sind an einem 0.5mm breiten Y BC'O Strei-
fen magnetooptische Aufnahmen fiir verschiedene Vorstrome und zusétzlicher
Belastung durch ein Hochfrequenzfeld durchgefiihrt worden (siche Abb. 7.19).
In Abb. a) ist zunéchst die Aufnahme bei anliegendem Vorstrom (200mA) oh-
ne zusétzlichen Hochfrequenzpuls zu sehen. Das magnetooptische Signal des
Stromes ist kaum zu erkennen. Im Anschluss daran wird ein 100ms langer
Puls (1kHz) in die Spule eingekoppelt. Es zeigt sich (Abb. b) ein deutliches
Eindringen des magnetischen Flusses. Dieses weist dabei ein leicht konvexes
Verhalten auf. Im Anschluss wurde der Strom um 20mA erhéht (Abb. c).
Erneut ist kaum ein Einfluss des Vorstroms auszumachen (Abb. b) und c)
sind annéhernd identisch). Allerdings zeigt sich bei einem weiteren HF-Puls
(Abb. d), dass Fluss in den Supraleiter eindringt. Wesentlich ist dabei folgen-
des: Koppelt man bei einem Vorstrom von 200mA in die Spule zwei zeitlich
separierte HF-Pulse mit je 100ms Lénge ein, so kann kein Unterschied in der
Feldverteilung im Supraleiter feststellt werden. Das erhohte Flusseindringen
bei 220mA ist also auf die Stromerhohung um 20mA zuriickzufithren. Dies
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Abbildung 7.19: Einfluss des Vorstroms: a) 200mA ohne HF; b)
200mA und zusétzlicher HF Puls (100ms, 1kHz), ¢) Stromerho-
hung auf 220mA (ohne HF) nach b); d) 220mA und zusétzlicher
HF Puls; e) Stromerhohung 240mA nach d); f) 240mA und zu-
sétzlicher HE Puls.
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wird auch bei einer weiteren Erhohung des Vorstroms um 20mA (Abb. e)
bestétigt. Erst bei einem erneuten HF Puls (Abb. f) kommt es zu einem
deutlich vermehrten Eindringen.

Wie kann nun ein Vorstrom, obwohl er in der magnetooptischen Aufnahme
keinen wesentlichen Beitrag liefert, dennoch zu einem deutlich verstéarkten
Flusseindringen fithren? Dies lésst sich leicht anhand des Spannungsverlaufs
fiir einen Supraleiter beim Ubergang in die Normalleitung erkléren. Ein sol-
cher ist schematisch in Abb. 7.20 gezeigt. Allgemein gilt im Ubergangsbereich
Supraleitung/Normalleitung, dass die Spannung U geméifi dem Potenzgesetz

U=a-I" (7.15)

mit steigendem Strom I zunimmt. Dabei ist ein messbarer Spannungsab-
fall erst oberhalb des kritischen Stromes I. zu finden. Wird ein Vorstrom
Lo > I, eingestellt, so zeigt sich ein erhchter Spannungsabfall. Beim Anle-
gen des Hochfrequenzfeldes iiberlagert der induzierte Kreisstrom diesen Vor-
strom. Entsprechend kommt es zu einer Oszillation des effektiven Stromes
um [, mit der Amplitude Iyp, wobei eine deutlich erh6hte Spannung fiir
L,or + IgFp zu verzeichnen ist.

-1 I I 1 +1

vor 'HF < vor vor HF

Strom am Supraleiter

Abbildung 7.20: Abhéngigkeit der Spannung am Supraleiter vom
anliegenden Strom beim Ubergang in die Normalleitung.

Betrachtet man den iiberproportionalen Verlauf der Spannungskurve, wird
sofort einsichtig, dass eine geringfiigige Erh6hung des Vorstroms keinen we-
sentlich hoheren Spannungsabfall bedingt “. Dementsprechend ist das Fluss-
eindringen fiir eine geringfiigige Stromerhchung niedrig. Dagegen bedingt
eine geringfiigige Verschiebung von [, + Iy r, welches in der steilen Flanke

"Der Vorstrom wird dabei immer knapp oberhalb des kritischen Stromes eingestellt,
um einen selbstinduzierten Ubergang zu verhindern. Ein solcher tritt ein, wenn die Wér-
mezufuhr grofler ist als die Warmeabfuhr.
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des potenziellen Verlaufs der Spannung zu finden ist, einen deutlich hoheren
Spannungsabfall, oder eben ein deutlich verstérktes Eindringen.

In Abb. 7.19 ist auch zu erkennen, dass sich mit Anlegen des Hochfrequenz-
pulses ein konvexes Eindringen des magnetischen Flusses ausbildet. Um des-
sen Ursache genauer zu identifizieren wurden Untersuchungen im externen
Feld durchgefiihrt.

Symmetrie des eingedrungenen Feldes:

Wie im vorangegangenen Abschnitt erwéhnt, erweckt es den Eindruck, dass
es aufgrund der Hochfrequenz zu einem konvexen Eindringen des magneti-
schen Feldes kommt. Um Artefakte (z.B. von Kontaktstellen, etc.) auszu-
schliefen, wurde zunéchst ein 0.5mm x 2.5mm grofler Y BCO Streifen in
einem homogenen externen Feld von 2 - 8mT untersucht (sieche Abb. 7.21
linke Spalte - ohne HF). Wie die Aufnahmen zeigen, findet ein gleich tiefes,
homogenes Eindringen des magnetischen Feldes entlang der Rénder statt.
Fiir die gleichen Feldeinstellungen wurde dann der Einfluss der Hochfrequenz
betrachtet (100ms Puls, 1kH z). Um die Verédnderung in der Flussstruktur zu
verdeutlichen, wurde in die Aufnahme fiir 4mT (rechte Spalte / mit HF) in
rot die Form des eingedrungen Magnetfeldes fiir den Fall des reinen externen
Feldes eingetragen. Neben einem deutlich tieferen Eindringen ist auch die
Ausbildung einer konvexen Flussfront festzustellen.

Die Ursache hierfiir wird in dem Verlauf der induzierten Strombahnen gese-
hen. Diese konnen prinzipiell als eine Spiegelung der Leiterbahnen der ver-
wendeten Spule dargestellt werden (siche Abb. 7.10b)). Die elliptische Spule
wird dabei fiir das Experiment mit dem Y BC'O Streifen zur Deckung ge-
bracht. Der induzierte Stromverlauf kann damit dquivalent zu den Strom-
bahnen von Abb. 7.8f) angegeben werden und das konvexe Eindringen glei-
chermaflen beschrieben werden.



7.4Y BayCusO7_,

= :
® :
B
I
=
£
[{e]
|_
£
5
|_
=
o™
——p
0,5mm
Domaénen im Granat i
(Artefakte) 3
= -
& 3
}
i
Ohne HF Mit HF =1kHz
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Einfluss der Frequenz auf das Eindringverhalten:

In der Abbildung 7.22 ist fiir verschiedene Frequenzen bei gleicher Pulslénge
und Amplitude der eingedrungene Fluss nach der ersten Halbwelle gezeigt.
Um einen Vergleich der Aufnahmen zu erleichtern, wurde jeweils eine rote
Linie im gleichen Abstand zum Rand des Supraleiters eingetragen. Wie in
der Abbildung zu erkennen ist, nimmt mit steigender Frequenz die Eindring-
tiefe und damit der insgesamt eingedrungene magnetische Fluss ab. Wie kann
dieses Verhalten erklart werden?

f=0,1kHz - 1 Halbwelle f=1,0kHz - 1 Halbwelle f=10kHz - 1 Halbwelle

Abbildung 7.22: Einfluss verschiedener Frequenzen auf das Ein-
dringverhalten.

Da die Amplitude des in die Spule eingekoppelten Stromes konstant gehal-
ten wurde, scheidet eine Stromschwankung als Ursache aus. Das verdnderte
Eindringverhalten muss damit in direktem Zusammenhang mit der Frequenz
stehen. Als Grund wird deshalb eher das thermische Verhalten der Probe
gesehen. Grundsitzlich gilt, dass bei einem konstanten Strom magnetischer
Fluss umso tiefer eindringt, je wiarmer das System ist. Einerseits wird hier
dem System periodisch Wérme iiber sinusférmig induzierten Strom zuge-
fithrt. Andererseits wird kontinuierlich Warme vom supraleitenden Film an
das Substrat abgegeben.

Die Problematik einer frequenzabhéngigen Temperaturerh6hung wurde be-
reits intensiv fiir elektronische Bauteile auf einem Chip untersucht [215]. Da-
nach kommt es bei gleicher zeitlich gemittelter Heizleistung in einem Leiter
bei niedriger Frequenz zu stérkeren Schwankungen um eine mittlere Tempera-
tur, also auch zu hoheren Temperaturmaxima, als bei hoher Frequenz, bei der
die Temperaturschwankungen um den gleichen Mittelwert wesentlich kleiner
sind. Das ist anschaulich klar, wenn man die Frequenz gegen Null gehen ldsst
(quasistationérer Fall), und kann auch analytisch aus der Wérmeleitungsglei-
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chung hergeleitet werden. Es ergibt sich fiir die Temperaturschwankung AT

nach [215]:

AT ~ 1 (7.16)

w

Kleinere Frequenzen ergeben also eine stéirkere Temperaturschwankung AT
und damit (kurzzeitig) hohere Temperaturen. Diese sind jedoch mafigeblich
fiir das Eindringen des Feldes, welches sich auf einer deutlich kiirzeren Zeit-
skala ereignet.
Die Annahme einer thermischen Ursache bestdtigen auch Untersuchungen
an MgB,, bei denen die Masse des Substrates halbiert wurde. Es zeigte
sich bei identischem Supraleiter fiir eine kleinere Substratmasse ein stérke-
res Eindringen (siehe Kapitel 7.5.2). Bevor jedoch darauf eingegangen wird,
soll zunéchst das Eindringen des magnetischen Feldes in MgB, allgemein
betrachtet werden.
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Im Folgenden Kapitel soll das Eindringen des magnetischen Flusses in M gB,
Filme betrachtet werden. Magnetooptische Untersuchungen von Einkristallen
werden in der Literatur diskutiert [216-228].

7.5.1 Feldeindringen im externen Feld

Im Falle von MgB, treten zwei unterschiedliche Arten des Feldeindringens
auf. Im gesamten Temperaturbereich unterhalb von T, zeigt sich ein homo-
genes Eindringen des magnetischen Feldes. Zusétzlich tritt unterhalb von ca.
10K das sogenannte dendritische Eindringen auf, das im Rahmen einer ther-
momagnetischen Instabilitit beschrieben werden kann. Beide Formen sollen
nédher betrachtet.

Homogenes Eindringen

Das homogene Feldeindringen kann dquivalent zur obigen Beschreibung von
Y Bay,CuzO7_, erfolgen. In Abbildung 7.23 ist die magnetooptische Aufnah-
me einer mittels Laserablation hergestellten nano kristallinen M gB,; Probe
in einem externen Feld von 0.3mT (T ~ 15K) gezeigt. Neben den Doménen
des Indikatorfilms erkennt man die Flusserh6hung am Rand des Supraleiters.
Um diese zu verdeutlichen wurde das Hohenprofil in dem markierten Bereich
in die Abbildung mit eingefiigt. Deutlich zeigt das Profil einen Peak, der
einer Feldiiberh6hung von B = 0.6mT" entspricht. Im Bereich auflerhalb des
Supraleiters reduziert sich das Feld auf die extern eingestellten 0.3mT". Inner-
halb des Supraleiters fallt das Magnetfeld auf Null ab. Des weiteren kénnen
in der Aufnahme Defekte (z.B. Kratzer im Supraleiter) ausgemacht werden.
Entlang dieser Kratzer dringt Fluss verstédrkt in das Innere vor.

Im Folgenden soll der in Abbildung 7.23 eingezeichnete Bereich néher be-
trachtet werden. Dazu ist in Abbildung 7.24 eine Vergréferung dieses Aus-
schnittes fir 0.3mT (a); 0.7mT (b); 1.0mT (c) und 1.6mT (d) gezeigt.

Die rechte Seite von Abbildung 7.24a) zeigt den Rand des Supraleiters. Fluss
dringt von dort in den Supraleiter ein. In der Mitte des Bildes ist ein Krat-
zer in der Probe zu erkennen. Dieser ist bereits vollstindig mit Fluss gefiillt.
Wird das externe Feld auf 0.7mT erhoht (Abbildung b), dringt Fluss, aus-
gehend von beiden Réndern des Kratzers, in die Probe ein. Dabei zeigt sich
ein verstarktes Eindringen in die linke Seite.

Wie kann dies erkldart werden? Einerseits wird die Freie Energie des Sys-
tems reduziert, wenn das Material in den supraleitenden Zustand iibergeht,
d.h. Elektronen sich zu Cooper Paaren binden. Andererseits muss das ma-
gnetische Feld aus dem supraleitenden Bereich herausgedringt werden. Dies
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Abbildung 7.23: Magnetooptische Aufnahme einer M gBs Probe
in einem externen Feld von 0.3mT.
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Abbildung 7.24: Magnetooptische Aufnahme eines Kratzers bei
a) 0.3mT; b) 0.7mT; ¢) 1.0mT und d) 1.6mT.
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fithrt wiederum zu einer Erhohung der Freien Energie, da nun die Feldlinien
nicht mehr geradlinig verlaufen konnen. Aus diesem Grund wird magneti-
scher Fluss, der in den Supraleiter eindringen kann, versuchen, wieder den
geradlinigen Feldverlauf herzustellen und sich somit in eine bestimmte Rich-
tung bewegen. Aufgrund der Verbiegung der Feldlinien ist offensichtlich, dass
diese Bewegungsrichtung zur Probenmitte hin erfolgen muss. Allerdings ent-
halt der Kratzer eine relativ hohe Flussdichte, die einen magnetischen Druck
zu beiden Seiten des Kratzer bedingt. Damit findet auch ein geringeres Fluss-
eindringen nach rechts, d.h. zum Probenrand hin, statt.

Bei einem weiteren Erhohen des Magnetfeldes (1.0mT Abb. ¢) bzw. 1.6mT
Abb. d)) zeigt sich eine kontinuierliche Flussbewegung in den Supraleiter ent-
lang der bereits flussdurchdrungenen Bereiche. Wird das Experiment wieder-
holt, so ergibt sich exakt die gleiche Flussverteilung. Aus diesem Grund wird
angenommen, dass die Flussverteilung direkt mit der Anordnung der Defekte
in der Probe korreliert.

Im Vergleich zu den Y Ba,CuzO7_,-Filmen findet sich in diesen magneto-
optischen Aufnahmen eine starke Verzweigung der Flussstruktur. Dies wird
auf die Qualitét der Schichten zuriickgefiihrt. Bei den Y BasCuzO7_, Proben
handelte es sich um grofiflichig homogen gewachsene Filme, wohingegen die
M gBs Schichten eine nano kristalline Struktur aufwiesen.

Diese zweigformige Flussstruktur kann dquivalent zu dem in Abbildung 7.18a)
und b) vorgestellten Modell erkléirt werden. Der Abschirmstrom fliefit par-
allel zum Probenrand bzw. zu den Defekten. Dies fithrt im Vergleich zum
ungestorten Rand zu einem zusétzlichen Eindringen des Flusses im Bereich
des Defektes. Daraus folgt das in Abbildung 7.18b) in grau gezeigte Eindring-
verhalten des magnetischen Flusses. Wie im Fall von Y BC'O erklért dieses
Modell auch die Flussverteilung in Form von vielen Asten bei den hier ver-
wendeten nano kristallinen Proben, die eine Vielzahl von Defekten enthalten.
Betrachtet man Abbildung 7.24c) genauer (siehe Inset), so zeigt sich, dass
die Zweige nicht durchgehend iiber die gleiche Breite mit magnetischem Fluss
gefiillt, sondern zum Teil stark eingeschniirt sind. Dies kann durch eine un-
terschiedliche Qualitdt der Korner erklart werden. Der magnetische Fluss
bewegt sich entlang der schwichsten Bereiche. Dies sind Korngrenzen und
Korner mit reduzierten supraleitenden Eigenschaften. Kérner mit hoherer
kritischer Stromdichte bleiben feldfrei.

AuBerdem ist zu erkennen, dass sich die einzelnen Zweige nicht iiberschnei-
den oder vermischen, wie es z.B. in Abbildung 7.24d) (Kreise) zu erkennen
ist. Dies kann z.B. durch die abstoflende Wechselwirkung zwischen den einzel-
nen Flussschlduchen erklart werden oder -entsprechend der Ginzburg-Landau
Theorie- durch das Bestreben moglichst viele Supraleiter /Normalleiter Grenz-
flichen zu bilden, um die Freie Energie zu minimieren.
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Letztlich sind in Abbildung 7.25 noch magnetooptische Aufnahmen der ge-
samten Probe fiir 1.6mT (a); 2.2mT (b); 4.1mT (c) und 10.3mT (d) gezeigt.

Abbildung 7.25: Magnetooptische Aufnahme der gesamten Probe
bei a) 1.6mT'; b) 2.2mT; ¢) 4.1mT und d) 10.3mT.

Die beobachtete Flussverteilung ergibt nicht die Symmetrie wie im Falle von
Y BayCuzOr_, (vgl. Abbildung 7.8). Dennoch kann eine d* Linie ausgemacht
werden (siehe Abb. d). Es zeigt sich ein starkes Flusseindringen sowohl von
links, als auch von rechts. Der obere und der untere Bereich® zeigt ein gerin-
geres Flusseindringen, was den Riickschluss auf bessere supraleitende Figen-
schaften zulésst.

Bei einem externen Feld von ca. 4mT (Abb. ¢) ist beinahe die gesamte Probe
mit Fluss gefiillt. Im Vergleich dazu zeigt die Aufnahme bei 10mT (Abb. d)
die gleiche Flussverteilung, d.h. die gleich Form und Groéfle der Zweige. Der
magnetische Fluss konnte also nicht mehr weiter in den Supraleiter eindrin-

8Hierbei handelte es sich um den abgeschatteten Bereich wihrend der Ablation.
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gen und die d* Linie iiberschreiten. Lediglich die Flussdichte innerhalb der
Zweige ist angestiegen.

Dendritisches Eindringen

Bei Temperaturen unterhalb von 10K kommt eine weitere Variation fiir
das Eindringverhalten des magnetischen Flusses in MgB, hinzu. Der ers-
te Hinweis hierfiir zeigte sich bei Magnetisierungsmessungen im senkrechten
Feld [229]. Unterhalb von 10K wurden Fluktuationen in der Hystereseschleife
festgestellt. Dies erklédrte man sich durch spontane Flussspriinge in den bzw.
innerhalb des Supraleiters.

Magnetooptische Messungen zeigten dann, dass der magnetische Fluss spon-
tan zweigformig, als sogenannte Dendriten, in den Supraleiter eindrang. Die
Bildung von engen, verzweigten Kanélen, die viel magnetischen Fluss ent-
halten, wurde auch schon bei anderen supraleitenden Systemen beobachtet
(z.B. Nb [230-234], Y BasCuzO7_, [235,236] und Nb3Sn [237]). Wohingegen
z.B. bei Y BCO die Dendriten nur bei hohen Feldern (einige 7T") und/oder bei
deutlich tieferen Temperaturen auftreten, erscheinen sie bei M ¢gBs bei nied-
rigen Feldern (einige m7") und moderaten Temperaturen (< 10K) [238-249].

In Abbildung 7.26 ist die Ausbildung solcher Dendriten fiir die oben bespro-
chene nano kristalline Probe bei 5K zu sehen. Abbildung 7.26a) zeigt die
magnetooptische Aufnahme bei einem externen Feld von 0.4m7T. Am Rand
des Supraleiters ist die bekannte Feldiiberhthung (ca. 0.5mT’) zu sehen. Wird
das duBlere Feld auf 1.1mT erhoht (Aufnahme b), so steigt die Feldiiberho-
hung am Rand auf B = 2.0mT. Auflerdem zeigt sich, dass Fluss plotzlich
in Form eines langen Zweiges (Dendrit) in den Supraleiter eingedrungen ist.
Entlang des restlichen Randbereichs ist das gewohnte homogene Eindrin-
gen des Flusses mit steigendem Feld zu finden. Wird das Feld auf 1.2mT
(BRranda = 2.3mT) erhoht, so zeigt sich ein zweiter Dendrit. Wesentlich ist da-
bei, dass der erste Dendrit in seiner Form erhalten bleibt. Im Gegensatz dazu
schreitet das homogene Eindringen weiter fort (siehe rote Ellipse). Betrachtet
man die VergroBerung in Abbildung 7.26¢), so zeigen sich im Vergleich zu dem
oben diskutierten homogenen Eindringen keine Einschniirungen in der Fluss-
struktur. Somit spielt aufgrund des sehr schnellen Eindringens der Dendriten
die Qualitat der einzelnen Korner eine untergeordnete Rolle. Eine weitere Er-
hohung des Feldes fiihrt zu neuen Dendriten (1.4mT'; Brena = 2.6mT (Abb.
d) und 1.7mT'; Brang = 2.9mT (Abb. e). Die bereits entstandenen Dendriten
bleiben weiter unverédndert.

Es sollen nun die Eigenschaften der Dendriten genauer herausgearbeitet wer-
den.
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b) 1.1mT

Dendrit
——

Abbildung 7.26: Bildung von Dendriten in M gBs bei verschiede-
nen Feldern.

Form der Dendriten:

Zunéchst wurde die Temperatur variiert, um die Veréinderung der Dendriten-
form zu studieren. Dazu sind magnetooptische Aufnahmen bei 3.5K, 6 K und
9K durchgefithrt worden (siche Abb. 7.27). Es zeigt sich ein Ubergang von
einer quasi eindimensionalen oder linearen Struktur bei tiefen Temperaturen
zu einer zweidimensionalen bzw. verzweigten Form fiir hohere Temperaturen.
Oberhalb von 10K treten keine Dendriten mehr auf.

Wie kann ein solches Verhalten interpretiert werden? Im Allgemeinen wird
die Dendritenbildung auf eine thermomagnetische Instabilitéit zuriickgefiihrt
[229,239,240,245]. Nach diesem Modell bedingt die durch die Bewegung eines
Flussschlauchs frei gesetzte Energie eine lokale Temperaturerhohung. Diese
wiederum kann dazu fiithren, dass sich weitere Flussschlauche von ihren Pin-
ningzentren 16sen und ebenfalls Energie dissipieren. Diese positive Riickkopp-
lung kann eine Lawine bzw. einen Dendriten ergeben.

Je tiefer die Temperatur ist, umso geringer ist die spezifische Wérmekapazi-
tdt der Probe. Entsprechend griofer ist die durch die Flussschlauchbewegung
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b)

Abbildung 7.27: Bildung von Dendriten in M gBs bei verschiede-
nen Temperaturen: 3.5K (a), 6K (b) und 9K (c). Mit steigender
Temperatur nimmt die Zahl der Verzweigungen zu.

induzierte Temperaturerh6hung. Damit ist einsichtig, dass es eine obere Tem-
peraturgrenze geben muss, ab der die Temperaturerh6hung zu gering ist, um
die Instabilitdt fiir eine ausgedehnte Lawine zu erzeugen.

Dass die Verzweigung ebenfalls eine Folge der Temperaturabhéingigkeit der
physikalischen Groflen (spezifische Warmekapazitéit, Flussschlauchverschie-
bung, Pinningpotenzial etc.) ist, konnte durch Simulationen in [229] gezeigt
werden. Dabei wurde angenommen, dass

e cine thermomagnetische Instabilitiat vorliegt.
e die Meissnerstrome in der kompletten Probe flieBen (fiir Filme erfiillt).

e das Pinningpotenzial unabhéngig von der Position ist. (Ist zuldssig, da
bei Wiederholung des Experimentes die Dendriten nicht identisch sind.)

e die Flussschlauch-Flussschlauch Abstoflung langreichweitig ist.

Die Simulationen ergaben eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Expe-
rimenten. Es konnte sowohl die Ausbildung von verzweigten Strukturen fiir
hohere Temperaturen, als auch das Ausbleiben der Dendriten oberhalb 10K
reproduziert werden.

Dendritenbildung im steigenden Magnetfeld:

Dazu sind in Abbildung 7.28 magnetooptische Aufnahmen bei 5K und 10mT
(a), 20mT (b) bzw. 16mT nach 20mT (c) gezeigt. Die Beobachtungen kénnen
wie folgt zusammengefasst werden:

e Dendriten entstehen spontan oberhalb eines von der Probe und den
duBeren Bedingungen abhéngigen Schwellenwertes (hier ca. 8mT / s.u.).
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e Bei einer Wiederholung des Experimentes entstehen die Dendriten nicht
zwangslaufig an der gleichen Stelle. Auch ist ihre Form immer unter-
schiedlich. Dies ist ein Indiz dafiir, dass es sich um ein selbstorganisier-
tes kritisches System handelt (s.u.).

e Durch Hohenprofile quer zum Dendriten konnte nachgewiesen werden,
dass das Maximum des Flusses innerhalb eines Dendriten sich in der
Mitte befindet. Es zeigt sich ein Gradient zum Rand hin, der einen &hn-
lichen, z.T. etwas steileren, Verlauf als an der Kante des Supraleiters
aufweist (siche Profile in Abb. a). Dies zeigt, dass der Fluss im Inne-
ren des Dendriten komplett fliissig ist und eine hohe Dichte aufweist -
vergleichbar mit dem Probenrand.

e Die Spitzen der Dendriten sind breiter als der anféngliche Bereich (vgl.
1in Abb. a), wobei der maximale Fluss in der Mitte in diesen Bereichen
reduziert ist. Die Verbreiterung wird auf die Abnahme der Geschwin-
digkeit des Dendriten zuriickgefiihrt. Je langsamer er sich ausbreitet,
umso mehr kann die vorderste Front die Umgebung erwédrmen. Ent-
sprechend mehr wird die temperaturabhingige kritische Stromdichte
reduziert, d.h. umso tiefer kann das Feld eindringen.

e Die entstandenen Dendriten bleiben trotz kontinuierlichem Erh6hen des

aufleren Feldes "eingefroren”. Aus diesem Grund enthalten Dendriten,
die bei einem hoheren Feld entstanden sind, mehr Fluss, d.h. sie er-
scheinen heller (vgl. 2 in Abb. a) und b).
Warum bilden sich innerhalb des Dendriten mit zunehmendem Feld
keine weiteren? Durch die Ausbildung des Dendriten wird der iiber-
kritische Zustand in diesem Bereich relaxiert. Da kein weiterer Fluss
bei einer Felderhthung in den Dendriten eindringt?, ist das Auftreten
einer thermomagnetischen Instabilitdt nicht mehr moglich ist. Dabei
wird das weitere Flusseindringen in den Dendriten durch die gegen-
seitige Abstoung und die hohe Flussdichte, die bereits im Dendriten
herrscht, unterbunden.

e Dendriten kreuzen nicht die Diskontinuitétslinie, also die Winkelhal-
bierende der Probe. Es zeigt sich immer ein Abbiegen der Dendriten
(siche z.B. 3 in Abb. b). Dies ist dadurch begriindet, dass die Ab-
schirmstrome aufgrund der Geometrie der Probe eine Biegung um 90°
entlang der Winkelhalbierenden aufweisen. Entsprechend sind die auf

9Dies wird auf die im Vergleich zum Rand hohere Flussdichte im Dendriten zuriickge-
fithrt (vgl. Hohenprofil in Abb. 7.28a).
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Abbildung 7.28: Bildung von Dendriten in M gBs bei verschiede-
nen Feldern: 10mT" (a), 20mT" (b) bzw. 16m71" nach 20mT (c).
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die Flussschldauche wirkenden Lorentzkréafte in diesem Bereich parallel
zur Winkelhalbierenden (vgl. Kap. 7.4.1).

e Dendriten iiberlappen bzw. kreuzen sich nicht (vgl. Abb. b). Als Ur-
sache hierfiir kann angenommen werden, dass es energetisch giinstiger
ist, moglichst viele Grenzflachen zu bilden, bzw. dass die gegenseitige
AbstoBung der Flussschliuche einer Uberlappung entgegenwirkt und
dass die Abschirmstrome um einen Dendriten mit entsprechender Dis-
kontinuitatslinie dies verhindern.

e Dendriten kénnen in ihrem Inneren auch flussleer sein (siehe 4 in Abb.
b). Als Ursache wird hier eine hohe Ausbreitungsgeschwindigkeit und
die damit bedingte starke Dissipation der Dendriten gesehen. Der "Rand-
bereich” des Dendriten wird dabei durch gepinnten Fluss gebildet.

e Wird das externe Feld wieder reduziert, entstehen dquivalent zum ho-
mogenen Eindringen Dendriten mit umgekehrter Flussrichtung (Anti-
Dendriten). Diese Anti-Dendriten sind dabei nicht auf einen urspriing-
lichen Dendriten beschrankt. Vielmehr kommt es zum Kreuzen bzw.
Uberlagern von mehreren urspriinglichen Dendriten (vgl. 5 in Abb. c).
Dabei werden Dendriten mit hoher Flussdichte bevorzugt iiberlagert.

Schwellenwert fiir die Dendritenbildung;:

Wie im vorangegangenen Abschnitt erwihnt, entstehen Dendriten oberhalb
eines gewissen Schwellenfelds. In Kapitel 7.1.3 wurde angegeben, dass fiir
thermisch aktivierte Flussspriinge ebenfalls ein externes kritisches Feld By,
vorhanden ist, ab dem Flussspriinge auftreten. Aulerdem beschreibt By; das
Feldintervall zwischen hintereinander auftretenden Flussspriingen.
Betrachtet man das Schwellenfeld, bei dem das erste Mal ein Dendrit auftritt,
als Funktion der Temperatur, so zeigt sich ein linearer Anstieg des Schwellen-
felds mit der Temperatur. Dies ist in Abb. 7.29 dargestellt. Auflerdem zeigt
die Abbildung, dass das Feld fiir die Ausbildung des ersten Dendriten mit
steigender Feldrampe, d.h. fiir einen schnelleren Anstieg des externen Feldes,
zunimmt.

Wie im Fall der Flussspriinge ist also auch hier eine direkte Korrelation des
auBeren Feldes und dem Schwellenfeld fiir die Ausbildung des ersten Den-
driten zu finden. Das bedeutet, dass ein bestimmter kritischer Zustand zur
Bildung des ersten Dendriten notwendig ist. Dieser Zustand ist dabei eine
Funktion der Temperatur und der Feldrampe, was einsichtig ist, wenn man
annimmt, dass die Ausbildung eines Dendriten die Folge einer thermomagne-
tischen Instabilitét ist. Dabei gilt, dass fiir hohere Temperaturen (z.B. 8K)
aufgrund des oben erwidhnten kleineren Temperaturhubs beim Flusssprung
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fiir die Instabilitdt ein entsprechend hoheres Magnetfeld erforderlich ist, um
die Instabilitat auszulosen.

Betrachtet man allerdings die Feldintervalle zwischen dem Auftreten von zwei
Dendriten, so zeigt sich keinerlei Korrelation mehr. Ein solches Verhalten
wird fiir ein selbstorganisiertes kritisches System erwartet, welches weiter
unten diskutiert wird.

164
15 l
1.4 .
13
124 !
= :
E 114 ']
T 104
£ ] '
E 09 i : ®  Rampe: 2 Sekunden
z 78] ' T m  Rampe: 5 Sekunden
5 074 ®  Rampe: 10 Sekunden
D g6 " Rampe: 200 Sekunden
05 ®  Rampe: 300 Sekunden
0- 4] = Rampe: 400 Sekunden
03 b
] N 1 I I I 1 1
2 3 4 5 6 7 8

Temperatur [K]

Abbildung 7.29: Abhéngigkeit des Schwellenfelds von der Temperatur.
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Aufnahmen mit hoher Wiederholrate:

Bekannt ist, dass sich Dendriten im ns Bereich auf ihre komplette Léange
ausbilden. Dies wurde z.B. mit Hilfe eines fs-Lasers intensiv studiert [126].
Anderweitige Untersuchungen beschrénkten sich auf Einzelbildaufnahmen im
Sekundenbereich. In dieser Arbeit war das Ziel, bei moglichst geringer Belich-
tungszeit viele aufeinanderfolgende Aufnahmen bei steigendem Feld durch-
zufithren. Dazu wurde eine Kamera verwendet, mit der bis zu 1000 Bilder pro
Sekunde aufgezeichnet werden konnten!®. Abbildung 7.30 zeigt eine entspre-
chende Untersuchung. In Abb. a) ist die magnetooptische Aufnahme unmit-
telbar vor Entstehung eines Dendriten (¢ = Oms; Belichtungszeit 20ms; Ram-
pe: 4mT'/s) zu sehen. In der darauf folgenden Aufnahme (Abb. b); t = 20ms)
hat sich ein neuer Dendrit komplett ausgebildet. Wie zu erwarten, ist dessen
Wachstum auf dieser Zeitskala nicht aufzulosen. Betrachtet man allerdings
den Rand des Supraleiters direkt neben der Entstehungsstelle, so zeigt sich ei-
ne deutliche Abnahme des magnetischen Flusses in diesem Bereich (geringere
Helligkeit). Um dies zu verdeutlichen, ist unterhalb der Aufnahmen die In-
tensitdt entlang der im Bild angegebenen roten Linie angefiihrt. Es zeigt sich,
dass der Absolutwert des Maximums im Fall b) um ca. 20% geringer ist als
im Fall a). Dies ist auf eine Flussverschiebung aufgrund der Ausbildung des
Dendriten zuriickzufiihren. Betrachtet man den Intensitétspeak von Abb. b)
genauer, so zeigt dieser auf der linken Seite einen konstanten Anstieg - ent-
sprechend dem Bean Modell. Der Intensitdtsverlauf von Abb. a) hingegen
weist eine zunehmende Steigung auf. Dies ist eine Folge der Feldiiberh6hung
am Rand. Die Feldiiberhohung wird dabei im wesentlichen durch ungepinn-
ten Fluss bedingt. Eine solche ist in Abb. b) nicht zu erkennen. Damit kann
gefolgert werden, dass sich bei der Ausbildung des Dendriten mindestens der
gesamte ungepinnte Fluss nach innen verlagert hat. Mit weiter steigendem
Magentfeld (Abb. c) bildet sich wieder eine Feldiiberhthung und damit ein
nichtlinearer Verlauf der Kurve aus.

10Die maximale Bildzahl pro Sekunde wurde hier durch die minimal notwendige Belich-
tungszeit von ca. 5ms beschriankt.
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Abbildung 7.30: Bildung von Dendriten in MgB, zu verschie-
denen Zeitpunkten bzw. verschiedenen Feldern: a) = + Oms; b)
x + 20ms; ¢) x + 400ms.

M gB, - ein selbst organisiertes kritisches System?

Selbst organisierte kritische Systeme (SOKS) zeichnen sich durch die in Ta-
belle 7.1 (Kap. 7.1.2) angefiihrten Eigenschaften aus. Um nachzuweisen, ob
dies fiir M gB, der Fall ist, miissen folgende Bedingungen erfiillt sein:

e Die Dendriten miissen auf allen Léngenskalen willkiirlich in der Zeit
auftreten

e Die Verteilungsfunktion der Lénge der Dendriten, d.h. die Auftragung
der Anzahl der Dendriten gegeniiber der Liange, muss einem Potenzge-
setz mit einem Exponenten o = 1 gehorchen.

Zur Priifung der ersten Bedingung, wurde wieder die Kamera mit hoher
Bildaufnahmerate verwendet. Damit ist sowohl der Zeitpunkt einer Dendri-
tenentstehung, als auch die Dendritenléinge magnetooptisch bestimmbar. In
Abbildung 7.31 ist eine typische zeitliche Entwicklung dargestellt (Rampe
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des externen Feldes: 0.075mT/s). Der Abszissenwert eines Balkens entspricht
hierbei dem Zeitpunkt, an dem ein Dendrit entstand. Seine Hohe repréisen-
tiert die Lénge, die er aufwies. Dabei ist die Lénge des Dendriten die Summe
der Langen aller einzelnen Zweige.

Wie in der Abbildung klar zu erkennen ist, zeigt sich weder ein periodisches
Signal, noch eine Symmetrie oder RegelméBigkeit bzgl. des Zeitpunktes des
Auftretens oder bzgl. der Lange der Dendriten. Somit ist die erste Bedin-
gung erfiillt. Ersichtlich wird in dieser Abbildung auch, dass erst ein gewisser
Schwellenwert des Feldes erreicht werden muss, bevor der erste Dendrit ent-
steht.

Um zu bestimmen, ob die zweite Bedingung erfiillt ist, wurde die Lénge von
insgesamt 1128 Dendriten bestimmt. Da wéhrend einer Messung in der Re-
gel bei der untersuchten Probe nur 150-200 messbare Dendriten entstanden,
wurde die Messung unter gleichen Bedingungen wiederholt. Dies ist insofern
legitim, da weder die Form der Dendriten, noch deren Nukleationsort bei
den einzelnen Messungen i.d.R. identisch sind, was erneut die oben gefunde-
ne Zeit- und Skaleninvarianz bestétigt. Die gewonnene Verteilungsfunktion
der Léange der Dendriten ist in Abbildung 7.32 dargestellt. Dabei wurde die
Lange der Dendriten auf die Kantenldnge der quadratischen Probe normiert.
In der doppelt logarithmischen Darstellung zeigt sich, dass die Messpunkte
bis zu einer Dendritenlénge die der halben Kantenlénge entspricht mit einer
Geraden angepasst werden kénnen. Es liegt ein Potenzgesetz vor, mit einem
Exponenten von a = 1. Dies entspricht den Erwartungen fiir ein SOKS.
Wieso zeigt sich nun fiir Dendriten mit einer Lénge grofler als die halbe Pro-
benlénge eine Abweichung von diesem Potenzgesetz? Die Ursache hierfiir ist
in den speziellen Eigenschaften der Dendriten zu suchen. Wesentlich ist hier-
bei dass Dendriten weder sich selbst, noch die Diskontinuitétslinie (Winkel-
halbierende) schneiden. Dies erschwert das Auftreten sehr langer Dendriten.
Da sie aber gebogen und aus mehreren Zweigen aufgebaut sein konnen, ist
es durchwegs moglich, sehr lange Dendriten zu erhalten.

Diese Messungen belegen sehr gut, dass der gemischte Zustand bzw. die den-
dritische Instabilitdt von MgBs durch den allgemein giiltigen Formalismus
eines selbstorganisierten kritischen Systems beschrieben werden kann. Wie
nun der Einfluss eines induzierten Hochfrequenzfeldes auf die Dendritenent-
stehung und Flussverteilung wirkt, soll im néchsten Kapitel beschrieben wer-
den.
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7.5.2 Einfluss eines Hochfrequenzfeldes

Fiir die Untersuchungen fand der in Kapitel 7.4.2 beschriebene Messaufbau
wieder seine Anwendung. Allerdings wurde nun aufgrund der notwendigen
tiefen Temperaturen (< 10K) eine um die Probe gewickelte Cu-Spule fiir die
Induktion verwendet. Dadurch konnte die Probe direkt mit der Kaltstufe in
Kontakt gebracht werden.

Die untersuchte M gBs; Probe bedeckte dabei nur ca. die Hélfte des Substra-
tes. Aus diesem Grund wurden die Untersuchungen zunéchst im Original-
zustand durchgefiihrt (groBes Substrat). Anschlieend wurde der vom M g B,
nicht bedeckte Teil entfernt und die Untersuchungen wiederholt (kleines Sub-
strat).

Grofles Substrat: (Masse 12.35mg)

In Abbildung 7.33 ist der Einfluss von verschiedenen induzierten Frequenzen
und unterschiedlichen Pulsldngen auf das Eindringen des magnetischen Flus-
ses gezeigt. Dabei wurde der eingedrungene Fluss bzw. der Supraleiterrand
z.T. rot eingerahmt. Wie im Fall von Y BC'O nimmt mit steigender Frequenz
die Eindringtiefe des magnetischen Flusses ab. Dies ist dquivalent zu dem im
Kapitel 7.4.2 beschriebenen Modell der frequenzabhéngigen Schwankung der
Temperatur zu erkliren .

Mit zunehmender Pulslénge steigt die Eindringtiefe, da durch die stdndige
Bewegung des Flusses im Supraleiter die Temperatur des Systems umso mehr
erhoht wird, je langer Strom induziert wird. Entsprechend dringt der Fluss
tiefer ein.

Kleines Substrat: (Masse 6.04mg)

Zunichst zeigt sich das gleiche Verhalten (siehe Abb. 7.34) wie zuvor: Mit
steigender Frequenz bzw. sinkender Pulslénge nimmt das Eindringen des ma-
gnetischen Flusses ab. Vergleicht man jedoch Abbildung 7.34 mit Abbildung
7.33, so erkennt man, dass im Vergleich zum grofieren Substrat in allen Fallen
deutlich mehr Fluss eingedrungen ist. Dies zeigt erneut, dass das Flussein-
dringen durch die thermischen Eigenschaften der Probe bestimmt ist. Auf-
grund der geringeren Substratmasse!'? kommt es hier bei der Induzierung der
Hochfrequenz zu einem hoheren Temperaturhub im Supraleiter. Damit dringt
das Magnetfeld tiefer ein.

110b in der Aufnahme der eingedrungene Fluss schwarz oder weif erscheint, hingt von
der zuletzt angelegten Halbwelle und der damit induzierten Feldrichtung ab.
12Dies bedeutet, dass ein kleineres Kéltereservoir zur Verfiigung steht.
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und Pulslédngen fiir das grofle Substrat.



186 KAPITEL 7. UNTERSUCHUNGEN AN SUPRALEITERN

|

<4+—— Probenrand —»

l

a

=1HW
1THW
1HW

10ms
1ms
0,1ms

0,1kHz 1,0kHz 10,0kHz
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Einfluss auf die Dendritenbildung:

Hier stellt sich die Frage, ob durch die induzierte Hochfrequenz eine Insta-
bilitdt im Supraleiter, also ein Dendrit, hervorgerufen werden kann. Dazu
wurde die Probe auf 2.7K abgekiihlt, in ein externes Feld von 6mT" gebracht
und anschliefend halbwellenaufgelost der Einfluss einer induzierten Frequenz
(100Hz) untersucht.

Wie in Abbildung 7.35 zu sehen, édndert sich die magnetooptische Aufnahme
wihrend der ersten drei Halbwellen nicht. Es sind lediglich die durch das An-
legen des externen Feldes entstandenen Dendriten zu beobachten. Wahrend
der vierten Halbwelle kommt es dann zu einer Ausbildung eines Dendriten,
der in der letzten magnetooptischen Aufnahme klar zu erkennen ist.
Allgemein zeigte sich, dass erst einige Halbwellen vergehen miissen, bevor ein
neuer Dendrit gebildet wird.

1. Halbwelle 2. Halbwelle 3. Halbwelle

4. Halbwelle 5. Halbwelle

Abbildung 7.35: Halbwellenaufgeloste Untersuchung der Dendritenbildung.

Somit sind zwei Faktoren fiir die Dendritenbildung wichtig: Erstens spielt die
Energiedissipation durch die Bewegung der Flussschldauche eine Rolle. An-
sonsten miisste der Dendrit bereits in der ersten Halbwelle entstehen. Dabei
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darf eine zusétzliche Heizleistung bzw. ein zusétzlicher lokaler Temperatur-
hub durch den induzierten Strom nicht vernachléssigt werden.

Zweitens muss auch die Erhchung des Magnetfeldes durch den induzierten
Strom beriicksichtigt werden.

Bei den Untersuchungen konnte gezeigt werden, dass z.B. ein reines exter-
nes Feld (ohne Hochfrequenz) von 4.3mT nétig ist, um den ersten Dendriten
zu generieren. Andererseits konnte auch bei einem externen Feld von 3.1mT
und zusétzlichem Feld durch die Hochfrequenz ein Dendrit erzeugt werden.
Dabei ist das gesamte resultierende Feld (extern + HF) im Maximum grofer
als 4.3mT. Warum erst ein hoheres Feld zur Dendritenbildung fiihrt ist zu
verstehen, wenn man nochmals Abb. 7.29 betrachtet. Danach nimmt mit stei-
gender Rampe % das Schwellenfeld zu. Durch den induzierten Strom kommt
es zu einer Oszillation des Feldes um das eingestellte externe Feld mit hoher
Frequenz. Dies ist mit einer steilen Rampe ‘Z—? bzw. einem hoéheren Schwel-
lenfeld gleichzusetzen.

Die Dendritenbildung bzw. das allgemeine Flusseindringen kann nicht nur
mit Hilfe einer induzierten Hochfrequenz manipuliert werden. Eine weitere
Moéglichkeit ist die Einkopplung von akustischen Oberflichenwellen. Darauf
wird im nun folgenden letzten Kapitel eingegangen.
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7.5.3 Einfluss von akustischen Oberflichenwellen

Zunichst wird eine kurze Einfithrung in Akustische Oberflachenwellen (Sur-
face Acoustic Waves / SAW) gegeben. Dann folgt ein Uberblick iiber den
Stand der Forschung zu Untersuchungen von Supraleitern mit SAW. Im Wei-
teren wird der experimentelle Aufbau vorgestellt und die gewonnenen Mess-
ergebnisse diskutiert.

Allgemeines

Akustische Oberflichenwellen kénnen in piezoelektrischen Substraten, z.B.
durch Aufbringen eines Interdigital-Wandlers (IDT) auf die Substratober-
flache und Einkoppeln von Hochfrequenzsignalen in diesen IDT, erzeugt wer-
den. Die mechanische Oberflachenwelle - mit einer Amplitude im Nanometer-
bereich und Wellenlénge von einigen Mikrometern - wird dabei aufgrund der
Piezoelektrizitat des Substrats auch von einer Potentialwelle begleitet. Diese
Wellen sind auf die Oberflidche beschrinkt und in das Innere des Substrates
stark gedampft. Sowohl aus der mechanischen, als auch aus der elektrischen
Interaktion, bzw. einer Kombination beider, ergibt sich ein weites Einsatzge-
biet. In der HF-Technik (z.B. Mobiltelefon [253]) hat diese Technik bereits
ihren Einzug gehalten. Aber auch fiir die Grundlagenforschung findet sie
oftmals Anwendung. So wurden SAW Testwellen intensiv genutzt, um das
Quantum Hall Regime [254] und das fraktionale Quanten Hall Regime [255]
zu untersuchen. Auch kénnen Exzitonen in dem bewegten lateralen Poten-
zial des Ubergitters der SAW separiert, gespeichert und transportiert wer-
den [256]. Der rein mechanische Charakter der Welle wurde dazu verwendet,
Fliissigkeiten mit subnanoliter Volumen auf Chips (bis zu 1m/s) zu trans-
portieren [257] oder Nanoresonatoren mechanisch anzuregen [258].

In Abhéngigkeit vom verwendeten Substrat und von der Oberflachenorien-
tierung des Substrates sind SAW mit den unterschiedlichsten Polarisationen
moglich. Eine einfache SAW Mode mit elliptischer Polarisation ist in Abbil-
dung 7.36 gezeigt. Diese Mode wird im allgemeinen auch als Rayleigh Welle
bezeichnet und ist die Mode, die bei den hier verwendeten LiNbO3 Substra-
ten angeregt wird.

Auf die Dynamik elastischer Festkorper, die sich ergebenden Wellengleichun-
gen fiir die Oberflichenwelle, sowie auf eine theoretische Beschreibung der Be-
einflussung von Diinnschichtsystemen durch eine akustische Oberflachenwelle
wird hier verzichtet. Darauf wird ausfiithrlich in der Literatur eingegangen
[259-266]. Vielmehr soll im niichsten Abschnitt ein Uberblick iiber die ver-
schiedenen Untersuchungen von Supraleitern mit SAW gegeben werden.
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Abbildung 7.36: Schematische Darstellung der Rayleigh Wellen
an der Oberfldche des Substrates.

Untersuchungen von Supraleitern mit SAW

Da MgB; ein noch relativ junger Supraleiter ist, wurde der Einfluss von
Oberflachenwellen auf dieses System -soweit bekannt- noch nicht betrach-
tet. Die nachfolgenden Beschreibungen beziehen sich deshalb auf andere su-
praleitende Materialien wie Pb, Nb3Sn, NON, CdSe, Y BayCuzO7_, oder
auch Laj g5570.15Cu0y. Im wesentlichen wurde immer die Ddmpfung und die
Geschwindigkeit der SAW feld- und temperaturabhingig in dem jeweiligen
System untersucht. Daraus wurde u.a. abgeleitet:

Aussagen iiber Cooper-Paare [267] und Quasiteilchen [268]

Bestimmung der magnetischen Eindringtiefe und Energieliicke [269],
sowie der mittleren freien Weglénge der Elektronen [270]

Kopplung der SAW an das Flussschlauchsystem [s.u.]

Verénderung der kritischen Temperatur bzw. der kritischen Stromdich-
te durch die SAW [s.u.]

Detektion von Flussschlauchpaaren (Kosterlitz-Thouless (KT) Paare)
[s.u]

akustoelektrischer Effekt [s.u.]

Auf die vier Letztgenannten soll im Folgenden néher eingegangen werden.
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Kopplung der SAW an das Flussschlauchsystem:

Einerseits wurden Niedertemperatur-Supraleiter (NTSL) betrachtet. Eine Be-
schreibung erfolgte nach der BCS-Theorie und der Kosterlitz-Thouless (KT)
Theorie. Andererseits versuchte man bei den Hochtemperatur-Supraleitern
(HTSL) mit dem Modell von Pankert das experimentell bestimmte Verhal-
ten zu erkléren.

Bei den Untersuchungen an NTSL wurde z.B. die Dampfung der SAW an
NON-Filmen gemessen. Nach Vorhersagen aus der BCS Theorie, sollte die-
se unterhalb der kritischen Temperatur 7T, abrupt abfallen. Hier zeigte sich
jedoch eine Uberlagerung zweier Kurven: der angenommenen BCS Kurve
und einer zweiten mit einem ausgepréigten Maximum, die man mit Hilfe der
KT-Theorie'® zu beschreiben versuchte [271]. Eine iiberméBige Dampfung
wurde auch in In/InO, unterhalb der KT-Ubergangstemperatur auf solche
Flussschlauchpaare zuriickgefiihrt [272]. Im Gegensatz dazu ist ein Beitrag
von vortex-antivortex Paaren zur Dampfung in Blei als eher gering anzuse-
hen [273].

Im Falle der HT'SL wurde z.B. die Geschwindigkeit und Dampfung der SAW
an Y BayCuzO7_, Filmen und Kristallen gemessen. Dabei zeigte sich ein
feldabhangiger Dampfungspeak im supraleitenden Zustand, den Pankert im
Rahmen der Theorie fiir thermisch aktivierte Flussschlduche diskutierte [274].
Bei diesem Modell geht man vom gemischten Zustand des Supraleiters aus, in
dem einerseits der magnetische Fluss mit dem Kristallgitter iiber das Pinning
wechselwirkt. Andererseits wirkt auf das Kristallgitter auch die SAW. Das
Flussschlauchsystem kann damit also iiber das Kristallgitter einen Einfluss
auf die Schallddmpfung und Dispersion der Welle nehmen. Nach dem Modell
von Pankert kann fiir gegebene Werte des Flussschlauch-Widerstandes und
den Werten fiir die elastischen Konstanten des Kristallgitters die Schallge-
schwindigkeit und die Dampfung bestimmt werden. Diese wurden dann mit
den experimentell gefundenen Daten verglichen [275].

Den erwihnten Peak in der Dampfung, wie er z.B. auch in Laj g5570.15Cu04
[276] zu finden ist, sieht man im Zusammenhang mit der Depinningtem-
peratur. Oberhalb dieser verschwindet effektiv das Pinning des Flussgitters
und man kann das Flussgitter anndhernd als unabhéngig vom Kristallgitter
ansehen. Deshalb spiegeln Ultraschallwellenmessungen in diesem Tempera-
turbereich nur die elastischen Konstanten des Kristallgitters wider. Bei Tem-
peraturen unterhalb der Depinningtemperatur ergeben sich die elastischen
Konstanten, da der Fluss gepinnt ist, aus einer Summe von Kristallgitter
und Flussgitter. Damit sollte der temperaturabhingige Dampfungskoeffizient

13Bei dieser wird die Bildung von vortex-antivortex Paaren, die bei der Temperatur
Tkt < T, aufbrechen, betrachtet.
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einen Peak bei der Depinningtemperatur aufweisen [277].

Auch in Y;_, Pr,Ba;CusO, wurde die Temperaturabhéngigkeit und die Feld-
abhéngigkeit der SAW Geschwindigkeit bestimmt. Hier wird wieder eine
Wechselwirkung zwischen Flussschlauchsystem und SAW angenommen. Ein
Vergleich mit dem oben erwihnten Modell ergibt jedoch keine ideale Uber-
einstimmung [278].

Bei den bis jetzt sowohl fiir NTSL, als auch fiir HTSL angefiihrten Betrach-
tungen wurde immer von einer mechanischen Wechselwirkung der SAW aus-
gegangen. Bei piezoelektrischen Substraten ist jedoch zu beachten, dass die
SAW Ausbreitung auch durch mogliche Veréinderungen in der Kopplung des
begleitenden elektrischen Feldes an das elektronische und ionische Subsystem
im Film modifiziert werden kann.

Verédnderung der supraleitenden Eigenschaften durch die SAW:

Es wurde festgestellt, dass eine Hochleistungs-SAW die kritische Tempera-
tur und den Charakter des Ubergangs von Pb-Filmen beeinflusst. So wurde
der Ubergang breiter und hat sich linear mit der SAW-Intensitét verschoben.
Auch konnte gezeigt werden, dass die SAW den kritischen Strom reduziert.
Dies bedeutet, dass die SAW Flussschlauche depinnt. Als Ursache werden
zwei Effekte angenommen. Einerseits die Unterdriickung des Ordnungspa-
rameters durch die SAW und andererseits eine direkte Beeinflussung des
Depinningstroms durch die SAW [279].

Akustoelektrischer Effekt in Supraleitern:

Eine Folge des akustoelektrischen Effektes soll sein, dass die SAW eine Bewe-
gung der Flussschlduche induziert. Grundsétzlich ist hier wieder eine Unter-
teilung in zwei Effekte moglich: Einerseits eine Bewegung der Flussschlduche
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der SAW und andererseits eine Bewe-
gung in Ausbreitungsrichtung der SAW. Dies wird in beiden Fillen auf eine
Wechselwirkung der SAW mit den Ladungstrigern zuriickgefiihrt, was allge-
mein nur moglich ist, wenn gilt: g/ > 1 (¢ : Wellenzahl der SAW, [ : mittlere
freie Weglénge der Elektronen). In der Regel ist dies fiir supraleitende Syste-
me nur fiir sehr hohe Frequenzen (> G Hz) der Fall. Gutlyanskii [280] zeigte
jedoch, dass auch fiir den Fall ¢l < 1 eine Wechselwirkung stattfinden kann,
die dann zu einer Bewegung eines Flussschlauchs fiihrt.

Bei der Bewegung der Flussschlduche senkrecht zur Ausbreitungsrichtung
der SAW geht man davon aus, dass eine longitudinale Ultraschallwelle La-
dungstriager in Ausbreitungsrichtung bewegt. Dadurch wird ein supraleiten-
der Strom induziert, der die Flussschlduche in senkrechter Richtung treibt.
Die Bewegung der Flussschlauche bewirkt wiederum ein elektrisches Feld.



7.5 MgB, 193

Ein solches durch die SAW induziertes Feld wurde z.B. in Y BC'O nachge-
wiesen [281,282].

Eine andere Option ist die Bewegung der Flussschlduche in Ausbreitungs-
richtung der SAW. Nach der Modellrechnung [280] soll eine longitudina-
le Ultraschallwelle, die durch den Supraleiter propagiert, einen supraleiten-
den Wechselstrom induzieren, der senkrecht zum externen Magnetfeld und
senkrecht zum Wellenvektor der Schallwelle flieft. Da dieser Strom mit den
Flussschlduchen wechselwirkt, ergibt sich eine zusétzliche Lorentzkraft auf je-
den Flussschlauch, die in Richtung des Wellenvektors der sich ausbreitenden
Schallwelle agiert. Dadurch wird das Flussschlauchsystem zu einer Oszillati-
on angeregt. Im ungepinnten Flussschlauchsystem fiihrt diese Bewegung zu
einer Oszillation der Dichte des Flussschlauchsystems. Da die Lorentzkraft,
welche auf das System wirkt, gleich dem Produkt aus Flussschlauchdichte
und Strom ist, ergibt sich in diesem Produkt eine konstante Komponente
der Lorentzkraft. Sie treibt das Flussschlauchsystem als Gesamtes mit einer
Durchschnittsgeschwindigkeit in Ausbreitungsrichtung der Welle. Dadurch
entsteht wieder ein elektrisches Feld im Supraleiter, das z.B. in Zinn [283]
beobachtet wurde.

In dieser Arbeit steht eine magnetooptische Untersuchung des Einflusses ei-
ner SAW auf den gemischten Zustand in M¢gBs; im Vordergrund. Auf den
dafiir notwendigen experimentellen Aufbau wird im néchsten Abschnitt ein-
gegangen.

Experimenteller Aufbau

Zunéachst sollte allgemein der Einfluss einer SAW auf die kritische Tempera-
tur bzw. auf den Ubergang untersucht werden. Ein vereinfachtes Schema des
dafiir verwendeten Messaufbaus ist in Abbildung 7.37 zu sehen. Mit Hilfe ei-
nes Signalgenerators wird eine Hochfrequenz (typischerweise 70 — 250M H z)
in die Interdigitalwandler (IDT) eingekoppelt, nachdem sie einen 50/50 Po-
wersplitter durchlaufen hat. Die Auswahl der Frequenz f erfolgt dabei ent-
sprechend der Resonanzbedingung des IDT. Diese wiederum ist im Prinzip
durch die lithographisch festgelegte Periode der Fingeranordnung p des IDT
und der Schallgeschwindigkeit v der SAW im Substrat gegeben. Allgemein
gilt:

(2n+ 1)v

p

Neben der Anregung der Grundfrequenz (n = 0) ist auch die Anregung héher
harmonischer Frequenzen moglich. Diese sind dabei ungeradzahlige Vielfache
der Grundfrequenz.

f= (7.17)
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Es ergibt sich eine Oberfldchenwelle, die sowohl in die Richtung des Emp-
fanger IDT transmittiert, als auch in die entgegengesetzte Richtung. Dabei
kommt es zum Auftreten verschiedener Storsignale, wie z.B. der Reflexion
der Wellen an den Substratkanten oder am IDT Finger selbst.

Am Empfanger wird das akustische Signal wieder in ein elektrisches umge-
wandelt, welches verstiarkt und in einem PC weiterverarbeitet wird. Zusétz-
lich ist der PC mit dem Powersplitter verbunden. Damit kann gleichzeitig die
Geschwindigkeit und die Dampfung der SAW in Abhéngigkeit von externen
Parametern wie Magnetfeld oder Temperatur gemessen werden.

Die Probe ist in ein Kryosystem eingebaut, welches Temperaturen im Bereich
von 7' = 4.2K — 300K ermdglicht. Zusétzlich kann {iber eine supraleitende
Spule im Kryostaten ein Magnetfeld von bis zu 97" am Ort der Probe erzeugt
werden.

Signalgenerator
LI J

IDT
? 6o e / [
| o Power splltlerFW =
s yim |/
7
MgB,

—9 [ 4 - L S
_ PC P Oszilloskop e Verstirker _ P

Abbildung 7.37: Experimenteller Aufbau fiir die Untersuchungen
von M gBs mit SAW.

Eine typischerweise verwendetete Probe ist in Abbildung 7.38 zu sehen. Der
ca. lmm breite M gB, Streifen erstreckt sich dabei annédhernd iiber die kom-
plette Substratbreite. Die Form des Streifens wird durch eine entsprechende
Schattenmaske bei der Herstellung definiert. Des weiteren sind sechs IDT zu
erkennen. Dabei kann z.B. durch eine Einkopplung des elektromagnetischen
Signals in den mittleren IDT und einem Abgriff der Signale an den beiden
duBeren IDT der Einfluss des Substrates eliminiert werden.

Fiir die magnetooptische Untersuchung des Einflusses einer SAW auf den
magnetischen Fluss in M gB,; wurde das Kryosystem mit magnetooptischem
Aufbau wie es in Kapitel 7.2 vorgestellt wurde, verwendet. In den Kryostaten
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wurden lediglich weitere Leitungen zur Einkopplung der Hochfrequenz in die
IDT eingebracht.

Abbildung 7.38: Typisches Probendesign: Zu erkennen sind der
supraleitende Streifen, sowie sechs IDT.

Einfluss der SAW am Ubergang in die Supraleitung

Zunichst wurde die transmittierte Intensitiat der SAW (226.9M H z, 15dBm)
in externen Feldern von B = 07 bis B = 87" in Abhéngigkeit von der Tempe-
ratur gemessen (siehe Abbildung 7.39). Um eine akustische Erwarmung der
Probe zu vermeiden, wurde ein gepulster Modus eingesetzt und Pulse von ei-
ner Lange von 19us in einem Abstand von 100us verwendet. Zusétzlich sind
in die Abbildung zum Vergleich die {iber Gleichstrommessung bestimmten
kritischen Temperaturen bei den entsprechenden Magnetfeldern als vertikale
Balken mit eingetragen. Man kann erkennen, dass fiir jedes Magnetfeld die
Kurve einen Knick etwas unterhalb der fiir dieses Magnetfeld geltenden kri-
tischen Temperatur aufweist. Aus diesen Daten kann geschlossen werden:

e Das Substrat alleine zeigt bei diesem Temperaturbereich keine Verin-
derung der Amplitude. Also liegt ein Einfluss des M gBs vor.

e Der Knick in der Intensitdt der transmittierten SAW tritt nahe der
zuvor gemessenen kritischen Temperatur auf. Also hat der Ubergang
von M gBs in den supraleitenden Zustand einen Einfluss auf die SAW.
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e Der Knick ist etwas unterhalb der jeweils resistiv bestimmten kriti-
schen Temperatur zu finden. Dies kann durch eine Verschiebung der
kritischen Temperatur durch die SAW erkléirt werden.

e Auch fiir B = 0 tritt ein Knick in der Kurve auf. Damit ist also die
Verdnderung der SAW nicht zwangsweise durch einen magnetischen
Fluss in der Probe verursacht. Dies bedeutet, dass die SAW auch mit
anderen supraleitenden Eigenschaften, wie z.B. die Cooperpaardichte,
wechselwirkt.

e Die Steigung der Kurve nach Auftreten des Knicks nimmt mit steigen-
dem Magnetfeld ab. Dies mag einen Einfluss des magnetischen Flusses
im Supraleiter auf die SAW widerspiegeln.

3.45 .
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Abbildung 7.39: Temperaturabhéngigkeit der SAW Amplitude fiir
verschiedene Magnetfelder.

In Abbildung 7.40 ist die relative Démpfung (—2uerelcituins ) gogeniiber der

A Normalleitung

reduzierten Temperatur = aufgetragen. Unterhalb der kritischen Tempera-
tur fallt die Ddmpfung deuthch ab. Fiir hohere Magnetfelder fallt der Effekt
geringer aus. Dieses Verhalten ist konsistent mit dem BCS Modell fiir longi-
tudinale Ultraschallwellen [284]. Im Gegensatz zu den oben erwéhnten Mes-
sungen von Niedertemperatur-Supraleitern zeigen sich bei diesen Messungen
keine weiteren Dampfungspeaks. Damit ist eine reine BCS Beschreibung aus-
reichend.
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Abbildung 7.40: Relative Ddmpfung der SAW.

Dennoch sollte nach der BCS Theorie die relative Dampfung fiir 7" = 0
Null sein. Hier kann dies nicht festgestellt werden. Es zeigt sich ein von Null
verschiedener Wert. Eine einfache Erkléarung fiir diese Verschiebung ist der
konstante Einfluss des Substrates, welches ebenfalls die SAW dampft und
nicht vom Ubergang des M ¢B, in die Supraleitung beeinflusst wird.

Um nun genauer zu bestimmen, ob die SAW an den magnetischen Fluss in
der Probe ankoppelt, wurden entsprechende magnetooptische Untersuchun-
gen durchgefiihrt, auf die im néchsten Abschnitt eingegangen wird.
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Magnetooptische Untersuchung des Einflusses der SAW

Einfluss der SAW auf das homogene Feldeindringen:

Begonnen werden soll mit einem typischen Ergebnis bei einer Leistung der
SAW von 27dBm (T = 10K, B = 30mT') im Fall des homogenen Feldein-
dringens. Dazu ist in Abbildung 7.41a) die prinzipielle Anordnung gezeigt.
Zwischen den beiden Transducern (IDT) befindet sich ein 1mm breiter und
5mm langer supraleitender Streifen. Wesentlich ist dabei, dass der Bereich
des durch die IDT erzeugten Schallpfades nur das obere Drittel des Supra-
leiters bedeckt.
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Abbildung 7.41: a) Probenanordnung; b) Aufnahme ohne SAW;
¢) Aufnahme mit SAW; d) Differenzbild c¢)-b).

Die magnetooptische Aufnahme des Supraleiters bei einem externen Feld
von 30mT zeigt Abb. 7.41b). Man erkennt das gewohnte Bild des homoge-
nen fingerférmigen Feldeindringens. Anschlieend wurde die Probe mit einem
2.5ms langen SAW Puls (27dBm) belastet (siche Abbildung 7.41c). Bei dieser
Darstellung ist optisch kaum ein Unterschied zu 7.41b) zu verzeichnen. Bil-
det man das Differenzbild (c-b), so zeigt sich deutlich eine Flussverschiebung
(Abbildung d). Nach der angegebenen Farbskala entsprechen dabei Bereiche
von schwarz bis rot Gebieten, bei denen durch Anlegen der SAW mehr Fluss
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vorhanden war (positiver Intensitdtswert im Differenzbild). Schwarze bis vio-
lette Bereiche (Intensitidtswert negativ) entsprechen Regionen, in denen nach
dem Anlegen der SAW weniger Fluss zu verzeichnen war. Insgesamt kam es
also zu einer Verschiebung des magnetischen Flusses nach innen.

Da es sich hier um ein relativ kleines Signal handelt, galt es zunéchst evtl.
Messartefakte auszuschliefen. Dazu wurde z.B. ein zweiter Supraleiter auf
einem eigenen Substrat in die Ndhe des IDT gebracht. Bei erneuter Durch-
fithrung des Experiments zeigte sich in diesem keine Flussverschiebung, so
dass ein Effekt aufgrund einer elektromagnetischen Strahlung der IDT aus-
geschlossen werden konnte. Auch wurde die eingespeiste Frequenz verdndert,
so dass eine Anregung der SAW durch die IDT nicht mehr méglich war. Dies
fiihrte ebenfalls zu keinem messbaren Signal im Differenzbild. Um auszu-
schlieflen, dass das beobachtete Ergebnis auf eine Schwankung in der Tempe-
ratur zuriickzufithren war, wurden Differenzbilder von Aufnahmen mit ver-
schiedenen zeitlichen Absténden (1 —30s) gebildet. Auch hier zeigte sich kein
messbarer Effekt. Das Signal wurde also eindeutig durch die SAW bedingt.

Bemerkenswert ist in Abb. 7.41d), dass tiber den kompletten supraleitenden
Streifen eine Verdnderung in der Flussstruktur stattgefunden hat, d.h. auch
auflerhalb des Schallpfades der IDT. Dies lédsst die Vermutung aufkommen,
dass die Flussverschiebung durch einen thermischen Effekt, also durch eine
Heizleistung der SAW, bedingt ist.

Diese Vermutung wird auch durch die leistungs- und pulsweitenabhéngigen
Messungen (siche Abb. 7.42) untermauert. Zunéchst wurde der Einfluss der
Leistung der SAW Pulse betrachtet (7' = 10K; B = 30mT; 17dBm (Abb.
a), 21dBm (Abb. b), 25dBm (Abb. ¢) und 29dBm (Abb. d). Bei einer Leis-
tung von 17dBm ist im Differenzbild kaum ein Unterschied, also eine geringe
Flussverschiebung, zu verzeichnen. Diese nimmt mit steigender Leistung zu.
Eine deutliche Verlagerung des Flusses ist in Abbildung d) (29dBm) auszu-
machen.

Vergleicht man dazu den Einfluss der Pulsweite, so zeigt sich ein dhnliches
Verhalten. Als Pulsweite wird hierbei die zeitliche Léinge eines SAW Pulses
definiert. Mit steigender Pulsweite (Abb. e) 30us; Abb. f) 100us; Abb. g)
350us; Abb. h) 1ms) nimmt ebenfalls deutlich das Eindringen des Flusses
zult,

Die Ergebnisse der Pulsweiten- und Leistungsmessungen unterstiitzen die

14Sowohl bei der Pulsweiten-, als auch bei der Leistungsmessung ist das Ergebnis unab-
héngig davon, ob wihrend oder nach dem SAW Puls die Aufnahme durchgefiihrt wird.
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Abbildung 7.42: Einfluss der SAW Leistung auf das Eindringen
des magnetischen Flusses eines 2.5ms Pulses (10K, 30mT): a)
17dBm; b) 21dBm; ¢) 25dBm; d) 29dBm; sowie Einfluss der
Pulsweite (10K, 30mT’, 36dBm): e) 30us; f) 100us; g) 350us; h)
1ms.
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Annahme einer Flussverschiebung aufgrund einer Temperaturerh6hung. Be-
trachtet man zusétzlich fiir eine hohe Leistung oder grofle Pulsweite die Ver-
schiebung des Flusses genauer, so erkennt man in beiden Féllen, dass im
oberen Drittel, also im Bereich des Schallpfades, mehr Fluss verschoben wur-
de, als im unteren Bereich. Dies konnte durch einen graduellen Unterschied
in der Temperatur aufgrund der Dissipation der SAW im Schallpfad erklart
werden und soll genauer betrachtet werden'®.

Temperaturerhohung durch die SAW:

Um die Erwdrmung des Substrates durch die SAW zu bestimmen, wurde
parallel zu den IDT in einem Abstand von ca. 100um eine 170um breite und
2mm lange Pt Briicke strukturiert (siche Inset von Abb. 7.43a). Nach einer
Temperaturkalibration wurden bei einer Temperatur von ca. 12.7K fiir ver-
schiedene Leistungseinkopplungen in den IDT die Temperaturerh6hung an
der Pt Briicke gemessen (Abb. 7.43a). Danach steigt die Temperatur z.B.
bei einer Leistung von 19dBm um ca. 2K an. Der Einfluss der Pulslénge bei
einer sekiindlichen Wiederholung ist in Abbildung 7.43b) gezeigt. So nimmt
die Temperatur bei eine Pulslange von 500us (19dBm) um ca. 0.7K zu.
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Abbildung 7.43: An der Pt-Briicke gemessene Temperaturerho-
hung fiir verschiedene Leistungen (a) und unterschiedliche Puls-
langen (Wiederholung jede Sekunde) (b).

15 Auch die Amplitude der SAW weist am Rand des Schallpfades einen Gradienten auf.
Dieser ist jedoch deutlich steiler, so dass in den unteren Bereichen der Probe keine Variation
in der Amplitude festzustellen ist.



202 KAPITEL 7. UNTERSUCHUNGEN AN SUPRALEITERN

Nachdem die Temperaturerhéhung bestimmt wurde, galt es magnetooptische
Aufnahmen im Falle eines SAW Pulses mit Aufnahmen bei reiner Tempera-
turerhohung zu vergleichen. Dazu sind in Abbildung 7.44 Differenzbilder fiir
folgende Situationen angefiihrt:

e Mit SAW (PW = 5ms, P = 17dBm, T' = 10K, B = 30mT) - ohne
SAW (T = 10K, B = 30mT) (Abb. a)

e Mit SAW (PW = 10ms, P = 17dBm, T = 10K, B = 30mT') - ohne
SAW (T = 10K, B = 30mT) (Abb. b)

e ohne SAW 11K (30mT') - ohne SAW 10K (30mT') (Abb. c)

Betrachtet man zunéchst den Einfluss einer SAW (Abb. a) 5ms; b) 10ms),
so zeigt sich, dass sich der magnetische Fluss in Richtung der Meissnerphase,
d.h. in das Innere des Supraleiters, verlagert hat. Dabei kann man im Diffe-
renzbild auch das fingerformige Eindringen gut erkennen. Direkt am Rand
des Supraleiters und auch z.T. im Inneren der Finger erkennt man einen
schwarzen Bereich, d.h. hier ist in Summe die Flussdichte durch die SAW
konstant geblieben. Diese Regionen weisen in den Original-Aufnahmen eine
hohe Flussdichte auf. Daraus wird geschlossen, dass dieser Fluss ungepinnt
vorlag und durch den dufleren magnetischen Druck wieder aufgefiillt worden
ist. Dagegen zeigen die Rénder der Finger im Inneren des Supraleiters eine
deutliche Erhchung des gepinnten Flusses.

- 120

80

40

0
a)

Abbildung 7.44: Differenzbilder zum Flusseindringen a) 5ms SAW
Puls, b) 10ms SAW Puls, ¢) Temperaturerhohung AT = 1.0K.
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Diese Differenzbilder sollen mit dem Fall einer rein externen Temperaturer-
héhung verglichen werden'®. Dazu ist in Abb. ¢) ein Differenzbild fiir einen

16Die Temperaturerhhung wird in diesem Fall durch das Heizelement im Kryostaten
induziert.

counts
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Temperaturunterschied von AT = 1.0K gezeigt. Dieser Wert entspricht einer
typischen Temperaturerhbhung durch eine SAW im Bereich des Schallpfades.
Auch hier ist die gleiche Flussstruktur, sowie eine Flussanhdufung am Rand
zur Meissnerphase zu erkennen. In Summe liegt in diesem Fall der verscho-
bene Fluss zwischen den Verschiebungen von Abb. a) und b). Dies bedeu-
tet, dass der 5ms SAW Puls mit einer Temperaturerhohung etwas unter 14
bzw. der 10ms SAW Puls mit einer Temperaturerh6hung leicht oberhalb 1K
gleichzusetzen ist. Diese Beobachtungen stimmen gut mit den gemessenen
Temperaturerhhungen durch die SAW iiberein (vgl. Abb. 7.43).

Der endgiiltige Beweis eines thermisch induzierten Flusseindringens ist in Ab-
bildung 7.45 gegeben. In diesem Experiment wurde der supraleitende Streifen
senkrecht zur Bahn unterbrochen (siehe Abb. a). In die schematische Zeich-
nung ist auBlerdem die Lage der IDT bzw. des Schallpfades eingezeichnet.
Betrachtet man nun die Differenzbilder nach dem Anlegen eines SAW Pulses
(Abb. b): PW = 2.5ms, P = 19dBm, T' = 10K, B = 30mT’; sowie Abb.
c): PW = 2.5ms, P = 26dBm), so zeigt sich, dass in dem elektrisch abge-
trennten Bereich ein dquivalentes Flusseindringen zu beobachten ist. Auch
hier ist wieder zu erkennen, dass im Bereich des Schallpfades eine stérkere
Flussverschiebung, also eine stéarkere Erwarmung, stattgefunden hat.

Schallpfad
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Abbildung 7.45: Unterbrochene Bahn: a) Schema; Differenzbild
in der Flussstruktur fur 19dBm (b) und 26dBm (c) SAW Puls.
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Diese Experimente belegen, dass in einem Temperaturbereich von 10K und
geringen Feldern von 30m7T der Einfluss der SAW auf die Flussverteilung im
Supraleiter durch eine rein thermische Wechselwirkung beschrieben werden
kann. Die im Stand der Forschung erwidhnten Effekte, wie ein akustoelektri-
scher Effekt oder die Beobachtungen einer direkten Ankopplung der SAW an
das Flussschlauchsystem, wie sie bei den erwahnten Untersuchungen nahe 7,
vermutet wurden (sieche Abb. 7.39), kénnen hier mit der Magnetooptik nicht
bestétigt werden. Dies wird auf die experimentellen Bedingungen zuriickge-
fithrt. Um eine direkte Ankopplung der SAW an den magnetischen Fluss
beobachten zu kénnen, miisste das Regime des freien flux flow (ungepinnte
Flussschlauche) untersucht werden. Dies bedeutet, dass die Experimente bei
hohen Feldern (einige Tesla) und / oder bei hohen Temperaturen (nahe Tp)
durchzufiihren sind. Im aktuellen magnetooptischen Aufbau sind Felder von
max. 100mT"7 moglich. Damit wiren nur Untersuchungen nahe 7, moglich.
In diesem Fall ist jedoch der Kontrast in den magnetooptischen Aufnahmen
zu gering, um reproduzierbare Aussagen zu treffen.

Abschlielend soll noch diskutiert werden, ob es moglich ist, mit der SAW bei
tieferen Temperaturen Dendriten zu induzieren.

Einfluss der SAW auf die Dendritenbildung;:

Fiir diese Untersuchungen wurde der Einfluss einer SAW auf die Feldvertei-
lung im Supraleiter bei 5K betrachtet. Abbildung 7.46a) zeigt die magneto-
optische Aufnahme des Supraleiters bei einem externen Feld von 12mT ohne
SAW. Es sind bereits drei Dendriten am unteren Rand aufgrund des exter-
nen Feldes eingedrungen. Als néchstes wird ein 1s langer SAW Puls (80M H z,
16dBm) generiert. Das Resultat ist in Aufnahme b) zu sehen. Zusétzlich ist,
trotz konstanten externen Feld, am oberen Rand ebenfalls ein Dendrit auf-
getreten. Dieser wurde also durch den SAW Puls induziert.

Wie kann eine SAW einen Dendriten auslosen? Es wurde bereits im Fall des
homogenen Eindringens gezeigt, dass die SAW aufgrund einer thermischen
Wechselwirkung Flussschlauche verschiebt. Wie in Kapitel 7.5.1 beschrieben,
kann eine lokale Dissipation von Energie bzw. eine lokal unterschiedliche Tem-
peraturerh6hung zur Ausbildung einer thermomagnetischen Instabilitat fiith-
ren.

In diesem Zusammenhang stellt sich die Frage, ob die Dendritenbildung nur
im Schallpfad der SAW auftritt. Fiir diese Untersuchungen galt es zu ver-
hindern, dass ein Dendrit durch eine reine Verdnderung des externen Feldes
ausgelost wird. Aus diesem Grund ist das externe Feld in Schritten von 0.4mT

"Der zur Bestimmung der SAW Dampfung benutzte Kryostat ermdglicht zwar ein Feld
von 97, ist jedoch nicht fiir magnetooptische Untersuchungen geeignet.
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Abbildung 7.46: Magnetooptische Aufnahme von MgB; bei 5K:
ohne SAW (a); mit SAW (b).

erhoht worden. Nach jeder Felderhohung wurde ein SAW Puls erzeugt. Die-
ser sollte dann, wenn an einer Stelle ein iiberkritischer Zustand durch das
externe Feld entstanden ist, diesen relaxieren, d.h. einen Dendriten auslosen.
Eine entsprechende magnetooptische Aufnahme ist in Abbildung 7.47a) bei
einem externen Feld von 16mT gezeigt. Die in der Abbildung zu sehenden
Dendriten wurden durch die SAW induziert. Einzig Dendrit Nr. 1 und 2 wur-
den beim Anstieg des Feldes ausgelost. Des weiteren ist in der Abbildung der
Schallpfad markiert. Es zeigt sich deutlich, dass es auch aulerhalb aufgrund
der dissipierten Energie der SAW zu einer Dendritenbildung gekommen ist.
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Abbildung 7.47: Magnetooptische Aufnahme von M gBs bei 5K:
SAW induzierte Dendriten (a); Feld induzierte Dendriten (ohne
zusétzliche SAW Pulse) (b).
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Ferner sind in Abbildung 7.47b) ausgebildete Dendriten zu sehen, wenn nur
ein externes Feld von 16m7T angelegt wird (ohne SAW Pulse). Man erkennt
deutlich, dass nun eine groflere Anzahl von Dendriten vorliegt. Wie kann
dies erklart werden? Wesentlich ist, dass beim vorangegangen Experiment
das Feld vor jedem SAW Puls nur geringfiigig erhoht worden ist. Dies bedeu-
tet, dass auch lokal nur eine geringe Felderh6hung stattfand. Mit jedem SAW
Puls wird das System jedoch friiher relaxiert, was aber nicht zwangsweise zur
Bildung eines Dendriten fithren muss. Betrachtet man dabei auch die Form
der Dendriten, so erscheinen diese im Vergleich zur reinen Felderhéhung im
Falle der SAW verzweigter. Darauf wird spéter im Detail eingegangen.

Wenn die Ausbildung eines Dendriten durch die SAW auf eine Temperatur-
erhohung zuriickzufiihren ist, dann muss es auch moglich sein, durch eine
Wirmezufuhr'® einen Dendriten auszulésen. Das Experiment wurde dquiva-
lent zu den SAW Pulsen durchgefiihrt, d.h. das Feld wurde schrittweise um
0.4mT erhoht. Nach jeder Felderhohung wurde kurzzeitig das Substrat iiber
das Heizelement des Kaltkopfes erwéarmt.

Abbildung 7.48 zeigt ein typisches Ergebnis fiir einen Temperaturhub von
T =24K auf T' = 8.0K bei B = 11mT. Insgesamt sind fiinf grofle und ein
kleiner Dendrit (linke untere Ecke) zu erkennen. Von diesen sechs Dendriten
wurden zwei durch die Erhchung des Magnetfeldes und vier durch den Heiz-
puls ausgelost. Es zeigt sich also ein dhnliches Verhalten.

Abbildung 7.48: Reiner Temperaturhub von 5.6K.

Um auch diese Experimente zu untermauern, wurde dquivalent wie im Falle
des homogenen Eindringens die Probe mit unterbrochener Bahn betrachtet.
In Abbildung 7.49a) ist dabei wieder schematisch die Anordnung dargestellt.
Abbildung b) zeigt die gewonnene magnetooptische Aufnahme (7" = 2.4K,
P = 36dBm, PW = 100us). Es ist zu erkennen, dass auch im elektrisch

18Diese erfolgt durch Einschalten des Heizers im Kryostaten.
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abgetrennten Bereich Dendriten durch die SAW induziert werden konnten.
Dies bestétigt die Annahme einer thermischen Wechselwirkung.

a) Schallpfad m

Supraleiter

Abbildung 7.49: Unterbrochene Supraleiterbahn: a) schematische
Zeichnung; b) induzierte Dendriten.

Letztlich soll noch der Einfluss der Pulsweite auf die Dendritenbildung dis-
kutiert werden. Dieser ist in Abbildung 7.50 fiir einen 50us (P = 36dBm,
B = 14mT, T = 2.4K) (a), 75us (b), 100us (c) 120us (d), sowie fir einen
200us (d) Puls mit anschlieBender Felderhohung von 15mT auf 19mT ge-
zeigt??. Deutlich zu erkennen ist, dass sich mit steigender Pulsweite die Form
der Dendriten verdndert. Je grofler die Pulsweite und damit die induzierte
Temperaturerh6hung ist, umso verzweigter erscheinen sie (Abb. a) - d)). Dies
ist dquivalent zur beschriebenen Abhéngigkeit der Form der Dendriten von
der Temperatur (vgl. Abb. 7.27).

Uberraschend ist in diesem Zusammenhang allerdings Abbildung e). Hier
wurden zwischen den einzelnen Felderhthungen SAW Pulse mit einer Lén-
ge von 200us angelegt. Die Probentemperatur ohne SAW Puls betrug dabei
2.4K. Es zeigte sich, dass weder durch Erhohen des Feldes, noch durch die

9Tn diesem Fall wurden keine Dendriten beim Erhohen des Feldes ausgeldst.
20Die anschlieBende Felderhohung erfolgte nur fiir die Untersuchungen mit 200u.s Pulsen.
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Abbildung 7.50: Pulsweitenvariation: a) 50us; b) 75us; ¢) 100us;
d) 120us; e) 200us mit anschlieBender Felderhohung von 15mT
auf 19mT (nur e).
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SAW ein Dendrit ausgeltst werden konnte. Nachdem ein Feld von 15mT er-
reicht worden war, wurden keine SAW Pulse mehr angelegt, sondern nur noch
das externe Feld erhoht. Die Temperatur der Probe betrug wieder konstant
2.4K. Nun konnten Dendriten ausgelost werden. Wie in Abb. e) zu erkennen,
weisen diese jedoch eine fiir 2.4 K untypische stark verzweigte Struktur auf.
Wie kann dies erklart werden? Die Form der Dendriten wird mit sinken-
der Temperatur "eindimensionaler”. Eine niedrigere Temperatur ist auch mit
einer hoheren kritischen Stromdichte und damit mit einem steileren Feldgra-
dienten bzw. einem geringeren Eindringen des Feldes am Rand der Probe
gleichzusetzen. Ein sich ausbildender Dendrit erfihrt dadurch einen héheren
magnetischen Druck?!, so dass bei seiner Ausbreitung lokale Stérungen eine
geringere Rolle spielen. Im Gegensatz dazu ist bei hoheren Temperaturen der
Feldgradient und damit der magnetische Druck vom Rand geringer, so dass
lokale Storungen eine Verzweigung der Dendriten bedingen kénnen. Durch
die SAW wurde in diesem Fall zwar kein Dendrit ausgelost, dennoch bewirk-
te diese aufgrund ihrer Heizleistung ein stéarkeres Eindringen des Flusses und
damit einen geringeren Feldgradienten am Rand (sieche SAW Einfluss auf das
homogene Feldeindringen). Obwohl die Probentemperatur bei 2.4K liegt, ist
die Flussstruktur am Rand mit einer bei einer deutlich hoheren Temperatur
zu vergleichen. Entsprechend weisen die durch die Felderhchung erzeugten
Dendriten eine stark verzweigte Struktur auf.

Die Anzahl der gebildeten Dendriten in Abhéngigkeit von der Pulsweite ist
in Abbildung 7.51 dargestellt. Dabei ist sowohl die Zahl der Dendriten, die
durch die SAW induziert worden sind, als auch die Zahl der Dendriten, die
durch das Erhohen des Feldes ausgelost worden sind, aufgetragen.

Zunéchst soll der Verlauf fiir die SAW induzierten Dendriten betrachtet wer-
den. Fiir sehr kurze Pulsweiten (PW < 2us) werden keine Dendriten aus-
gelost. In diesem Fall ist die durch die SAW dissipierte Energie zu gering,
um eine ausreichende Temperaturerhhung fiir eine thermomagnetische In-
stabilitdt zu erzeugen. Fiir Pulsweiten im Bereich von 200us ist es ebenfalls
nicht mehr moglich, mit der SAW Dendriten zu generieren. In diesem Fall
ist die Temperaturerhohung so grof}, dass man auflerhalb des Temperaturbe-
reichs liegt, innerhalb dessen Dendriten gebildet werden kénnen (7" > 10K).
Zwischen diesen beiden Extremwerten findet sich ein Maximum fiir die Bil-
dungswahrscheinlichkeit. Bei diesem ist die Temperaturerh6hung ausreichend
hoch, allerdings nicht zu hoch, was einer Bildung entgegenwirken wiirde.
Ein anderer Verlauf zeigt sich fiir die durch die Felderh6hung gebildeten Den-

21Betrachtet man bei gleichem externen Feld die Feldverdriangung bei unterschiedlichen
Temperaturen, so ist diese umso geringer, je hoher das externe Feld ist. Entsprechend ist
auch der Druck der verdriangten Feldlinien in Richtung zur Probenmitte geringer.
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driten. Ist die durch den SAW Puls induzierte Temperaturerhohung zu ge-
ring, werden die Dendriten ausschlielich durch das Feld ausgelost. Dement-
sprechend héaufig treten Feld induzierte Dendriten auf. Allerdings sinkt die
Anzahl der durch das Feld ausgelosten Dendriten mit zunehmender Anzahl
von SAW induzierten Dendriten, die das System ebenfalls relaxieren. Letzt-
lich kommt auch hier das Argument zum Tragen, dass bei einer zu hohen
Temperatur keinerlei Dendriten mehr ausgelost werden koénnen.

22—_ B Feld induzierte Dendriten
204 ®  SAWinduzierte Dendriten

Anzahl Dendriten

T Y T Y T ¥ T 1
0 50 100 150 200
Pulslange [ps]

Abbildung 7.51: Anzahl der SAW und Feld induzierten Dendriten
bei schrittweiser Erhohung des Feldes um 0.4mT mit dazwischen-
liegenden SAW Pulsen unterschiedlicher Lénge (gleiche Leistung).
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Zusammenfassung

In diesem Teil der Arbeit wurde die Deposition von M ¢gBs und magnetoop-
tische Untersuchungen an supraleitenden Systemen vorgestellt. Die wesentli-
chen Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:

Bei der Laserablation von M gBy konnte mit Hilfe von detaillierten spektro-
skopischen Untersuchungen gezeigt werden, dass ein hoher Anteil von Mgll
im Plasma eine deutliche Steigerung der kritischen Temperatur von M gBs
bedingt. Dies wurde auf die im Vergleich zu Mgl hohere Reaktionsfreudig-
keit von M glI zuriickgefiihrt.

Des weiteren wurde das Verfahren der Laserablation modifiziert, so dass es
erstmals gelang, mit dieser Methode in einem in-situ Prozess kritische Tem-
peraturen im Bereich von 40K zu erzielen.

Die Magnetooptische Sensorik wurde eingesetzt, um das Flusseindringen in
MgBy und Y BCO zu untersuchen.

Mit dieser Methode konnte der Einfluss eines von einer Spule induzierten
Hochfrequenzfeldes auf die Feldverteilung in Y BC'O, d.h. das Schaltverhal-
ten dieses aktiven Bauelements, geklart werden. Halbwellenaufgeloste magne-
tooptische Messungen demonstrierten, dass die spiralenférmige Spule einen
Kreisstrom im Supraleiter induziert. Dabei ist das Flusseindringen nicht
durch den angelegten Vorstrom, sondern durch den induzierten Strom domi-
niert. Die induzierten oszillierenden Kreisstrome im Supraleiter verschieben
mit jeder Halbwelle massiv magnetischen Fluss senkrecht zum Rand des Su-
praleiters. Dadurch entsteht eine erhohte Dissipation, was letztlich zu einem
Schalten des Supraleiters, d.h. einem Ubergang in die Normalleitung, fiihrt.

Im Falle von M gB> wurde gezeigt, dass zwischen einem homogenen und ei-

nem dendritischen Eindringverhalten unterschieden werden kann.
Es konnte dargelegt werden, dass die Form des homogenen Eindringens durch
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die kristallinen Eigenschaften der Probe bestimmt ist.

Im Falle des dendritischen Eindringens wurden erstmals magnetooptische
Aufnahmen mit einer hohen Bildwiederholrate durchgefithrt. Danach ent-
standen Dendriten zwar innerhalb einer sehr kurzen Zeitskala (ns Bereich).
Mit den Aufnahmen konnte jedoch nachgewiesen werden, dass bei der Ausbil-
dung des Dendriten der gesamte ungepinnte Fluss in den Supraleiter verlagert
wird.

Durch eine intensive statistische Analyse der magnetooptischen Aufnahmen
konnte auch zum ersten Mal nachgewiesen werden, dass es sich bei MgBs
um ein selbstorganisiertes kritisches System handelt. Die allgemeinen Vor-
aussetzungen dafiir waren fiir Flussschlduche bzw. Dendriten erfiillt. Durch
die magnetooptischen Messungen konnte belegt werden, dass auch die not-
wendigen speziellen Bedingungen wie Skaleninvarianz bzgl. Raum und Zeit,
sowie ein Potenzgesetz (mit v = 1) fiir die Verteilungsfunktion der Dendri-
tenldngen, zutrafen.

Auch im Falle von M gB, wurde der Einfluss eines Hochfrequenzfeldes auf die
Flussverteilung in M g By untersucht. Dazu konnte durch eine Halbierung des
Substrates klar demonstriert werden, dass die thermischen Eigenschaften des
Substrates eine entscheidende Rolle beim Eindringen des magnetischen Flus-
ses spielten. Diese Annahme erklirt, warum bei einer sinkenden Frequenz
und einer steigenden Pulsldnge die Eindringtiefe des magnetischen Flusses
zunimmt.

In diesem Zusammenhang wurde auch untersucht, ob es moglich ist, mit
Hilfe von Hochfrequenzpulsen Dendriten auszulésen. Es konnte demonstriert
werden, dass die thermomagnetische Instabilitdt in diesem Fall durch einen
Temperaturhub ausgelost wird.

Letztlich wurde erstmals der Einfluss von akustischen Oberfldchenwellen
(SAW) auf die Flussverteilung in MgBy untersucht. Fiir hohe Magnetfel-
der nahe der kritischen Temperatur wurde festgestellt, dass die SAW im
gepulsten Modus, um den thermischen Eintrag zu minimieren, die Uber-
gangstemperatur von M gBs verschiebt. Auflerdem zeigte die Amplitude der
transmittierten Welle in ihrem Verlauf mit der Temperatur einen Knick bei
der kritischen Temperatur. Dies wurde auf eine Kopplung der SAW an das
Flussschlauchsystem zuriickgefiihrt.

Das Hauptanliegen war jedoch, die Technik der Oberflichenwellen mit der
Methode der magnetooptischen Sensorik des Flusseindringens zu verkniip-
fen. Dazu wurde sowohl das homogene, als auch das dendritische Eindringen
betrachtet.

Im Falle des homogenen Eindringens zeigte sich, dass bei Feldern von einigen



8. ZUSAMMENFASSUNG 213

m/T und Temperaturen < 7, die Beeinflussung der Flussstruktur durch die
SAW mit Hilfe einer thermischen Wechselwirkung beschrieben werden kann.
Die durch die SAW dissipierte Energie bedingt eine Temperaturerhchung des
Supraleiters, weshalb verstarkt Fluss in den Supraleiter eindringt.

Beim dendritischen Eindringen konnte dargelegt werden, dass ebenfalls auf-
grund einer thermischen Wechselwirkung eine thermomagnetische Instabili-
tat ausgelost wird. Dabei weisen die Dendriten eine charakteristische Ver-
zweigung auf, die von der dissipierten Energie abhéngt. Sie ist dquivalent zur
beobachteten Zunahme der Verzweigung fiir hohere Temperaturen und wur-
de auf einen durch die SAW bedingten geringeren Feldgradienten am Rand
des Supraleiters zuriickgefiithrt. Des weiteren konnte gezeigt werden, dass fiir
die Anzahl der durch die SAW gebildeten Dendriten ein Maximum in Abhén-
gigkeit von der SAW Pulsweite (bzw. Temperaturerhthung) vorliegt. Dieses
wird auf einen zur Auslosung minimal notwendigen und maximal nicht zu
iiberschreitenden Temperaturhub zuriickgefiihrt.

Eine direkte Ankopplung der SAW an das Flussgitter konnte magnetooptisch
nicht beobachtet werden, da dafiir sehr hohe Felder und/oder hohe Tempe-
raturen notwendig sind. Dies ist Gegenstand weiterer Untersuchungen.
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