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Einleitung 1

Einleitung.

Die Aufklarung der Mechanismen der Hochtemperatursupraleitung ist das Ziel
vieler theoretischer und experimenteller Arbeiten. Zum Verstindnis des
Ladungstransports in supra- sowie normalleitender Phase ist die Kenntnis der
Leitfihigkeit eine wichtige Voraussetzung. In dieser Arbeit wird die AC-Leitfahigkeit
mit speziell dafiir entwickelten Methoden im MHz-Bereich bestimmt. Im elektrischen
Wechselfeld der Frequenz o ist die komplexe Leitfihigkeit 6* = o' - ic" wie folgt
definiert:

Jo=0%@) ‘Eo,
wobei E, und j, die entsprechenden Fourier-Komponenten der -elektrischen

Feldstirke und der Stromdichte in die Probe sind.

Das nach Definition direkte Verfahren zur experimentellen Bestimmung der
Leitfahigkeit ist die Messung des elektrischen Feldes in der Probe unter Anregung
eines definierten Stromes. Meistens wird der Strom in der Probe mit Hilfe von
Kontakten induziert. Der Nachteil dieser Verfahrens besteht darin, da3 die Kontakte
nichtideale elektrische Eigenschaften besitzen und damit die Ergebnisse stark
beeinflussen konnen. Die Probleme sind am gravierendsten bei Experimenten mit sehr

gut leitenden Proben.

Es ist aber auch moglich, kontaktfrei Wechselstréme in der Probe anzuregen
und so die Leitfihigkeit zu messen. Damit koénnen einige der Probleme, die
ublicherweise durch die Kontakte verursacht werden, umgangen werden. Man kann
alle kontaktfreien Methoden in zwei Gruppen einteilen, abhdngig davon, durch
welches Feld der Strom in die Probe induziert wird:

-Kapazitive Methoden (elektrisches Feld)

-Induktive Methoden (magnetisches Feld)

Die beiden Gruppen von MeBverfahren werden im allgemeinem verschiedene
MeBgeometrien bedingen und sich auf verschiedene Probentypen und

Frequenzbereiche beziehen.



2 Einleitung

Thema dieser Arbeit ist die Entwicklung eines kontaktfreien Verfahrens im
Radiofrequenzbereich (v ~ 1 MHz + 10 GHz) in welchem die temperaturabhingige

komplexe Leitfahigkeit von verschiedenen Proben untersucht werden soll.

Die Experimente beziehen sich auf konventionelle Supraleiter (Blei - dulk )
und Hochtemperatursupraleiter ( (La;xSrx),Cu0,4 und YBa,Cu307.5 Einkristalle) und
damit verwandte Materialien ( La,CuQOq4 Einkristall ).

Im letzten Fall wurde eine Methode vom kapazitiven Typ ( 3+300 MHz)
entwickelt, und die Ergebnisse werden verglichen mit Daten, die mit Hilfe von

kontaktbehafteten Methoden erhalten wurden.

Die Methode der induktiven Kopplung ( 100 MHz + 2 GHz ) wurde zur
Untersuchung der komplexen Leitfahigkeit der supraleitenden Proben ( Blei,
YBa;Cu307s , (La1xS1x)2Cu04 ) benutzt. Hauptgegenstand dieser Messungen war die
Untersuchung des Kohédrenzpeaks in diesen Substanzen. Der Kohdrenzpeak ist eine
der wichtigsten Vorhersagen der BCS-Theorie der Supraleitung. Er erscheint als

Anstieg in der elektromagnetischen Absorption unterhalb der Ubergangstemperatur.

Da Blei als BCS-Supraleiter bekannt ist, sollte das Aufireten des Peaks in
MHz-Bereich experimentell Gberpriift und mit der BCS-Theorie verglichen werden.
Eine der Schwierigkeiten, die hier zu 1osen ist, ist die Nichtidealitit der nichtlokalen
Effekte in supraleitendem Blei. Denn das dazugehdrige Verhiltnis aus Kohirenzlinge
und Eindringtiefe (€¢/A) ist nicht hoch genug, um die Formeln des extrem anomalen

Grenzfalles noch direkt benutzen zu kénnen.

Im Falle des Hoch-T¢ Supraleiters ( YBa,Cu;0+5 ) kann das Aufireten oder
Fehien des Koharenzpeaks ein Hinweis fiir oder gegen die Anwendbarkeit der BCS-
Theorie sein. Bis zum heutigen Zeitpunkt ist die Frage noch offen, ob sich die
Hochtemperatursupraleitung durch die BCS-Theorie beschreiben laf3t, oder ob neue

Mechanismen in Betracht gezogen werden miissen.
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Die Arbeit ist folgendermalBen gegliedert:

- in Kapitel 1 und 2 werden einige der Schwierigkeiten analysiert, die bei der
Kontaktmessung auftreten und es werden die Hauptideen des kontaktfreien
Verfahrens dargestellt.

- Kapitel 3 beschreibt die experimentellen Mefigeometrien von beiden
kontaktfreien Kopplungstypen und stellt die Methoden zur Berechnung der
Probeneigenschaften aus den Resonatorparametern dar.

- In Kapitel 4 werden die Moglichkeiten zur experimentellen Analyse der
elektrischen Eigenschaften der Supraleiter dargestellt. Teil 4.2 bezieht sich auf das
obengenannte Problem der Berechnung der komplexen Leitfahigkeit von Blei im
supraleitenden Zustand aus den experimenteller Daten.

- Kapitel 5 enthdlt die MefBergebnisse und Diskussionen, wobei die
Schwerpunkte und Ziele der Untersuchungen an den verschiedenen Proben in

separaten Unterkapiteln (5.1.1 und 5.2.1) benannt werden.
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Kapitel 1

Das Kontaktproblem bei der

konventionellen Impedanzspektroskopie.

Wenn man die Leitfihigkeit eines Halbleiters oder Metalls messen will, ist
eines der Hauptprobleme das sogenannte Kontakiproblem. Als Beispiel ist in Abb.1.1
die Frequenzabhingigkeit der Leitfahigkeit (%) und der Dielektrizitatskonstante ( €' =
c"/go0 ) von einkristallinem La;CuO, dargestelit. Man sieht eine etwas verteilte
Relaxation, die aber nichts mit der Dispersion der Leitfahigkeit zu tun hat. Die
Relaxation ist leicht zu erklidren, wenn man die Kontaktstelle an der Probenoberfliche
in Betracht zieht. Dieser Bereich ist zwar sehr diinn (etwa 1 ), aber sein Widerstand
ist trotzdem hoher als der Probenwiderstand. Bei diesem Beispiel sieht man fast im
ganzen Frequenzbereich nur den Kontaktwiderstand und die Kontaktkapazitit. Nur
bei der letzten Frequenzdekade ist die Leitfahigkeit der Probe zu erkennen. Mit Hiife
des dquivalenten Stromkreises, der in der Abb.H2.2 dargestellt ist, sind die typischen
Relaxations-Frequenzen fir die Leitfihigkeit @, und fur die Dielektrizititskonstante

0, wie folgend auszurechnen:

wenn Crontakt » Cprobe , Riontakt » Rerobe ,
da_nn PR Y - S oY Y 7o S o N
ARd wo L7 ANpProbe~Rontaki » “Weg MWa \(“ARontakl / ~rTobe

Das bedeutet, dal die MeBfrequenz gréBer als 0, sein mufl, wenn nur der
Realteil der Leitfihigkeit betrachtet wird, und groBer als o, wenn Real- und

Imaginarteil einbezogen werden.

Der typische Wert fir die Kontaktkapazitit liegt im Bereich ~1+100 nF/cm?,
d.h. man kann fur Proben mit der charakteristischen GroBe ~1mm® die typischen

Grenzfrequenzen folgendermafien abschatzen:



1. Das Kontaktproblem bei der konventionellen...
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Abbildung 1.1: Frequenzabhingigkeit der Dielektrizitatskonstante ' (oben) und
des Realteils o' der Leitfahigkeit (unten) eines La,CuO, Einkristalle langs der c-
Achse bei T=20K. Die Daten wurden mit Hilfe der Zweikontaktmethode

gemessen.
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0o (MHz) ~ 10 opc (Q'em™)
o, (MHz) ~ 100 opc ('em™)

Die Kontaktrelaxation ist in Abb.1 relativ leicht zu erkennen, da der
gemessene Frequenzbereich groB ist. Die Situation kann aber viel schwieriger sein,
wenn entweder der zur Verfligung stehende Frequenzbereich kleiner, oder die
Relaxation verteiit ist. In diesem Fall solite man moglichst viele Daten zusammen in

Betracht ziehen, um zuverlissige Ergebnisse zu erhalten.

Cronaic Chrre = €,€/G

Abbildung H2.2: Vereinfachtes Ersatzschaltbild fur die Daten der Abb. H2.1. Alle
Parameter werden als frequenzunabhédngig angenommen. G ist eine geometrische

Konstante der Probe.

Noch eine Schwierigkeit, die fir den MHz-Bereich typisch ist, ist die
Kalibration. Im realen Experiment ist die Leitung zwischen dem Mefgerit und der

Probe relativ weit vom Ideal entfernt. Das verursacht die Ungleichheit zwischen der

T A 7 iind dae Deahatoaoadona: 7 27 Algamaain jot jm Faasoac
gemessenen 1mpeuanz Ly UNG ASr rrOoCimpeaanz. Ln#4y. Aligemein ist in nnearei

Niherung das Verhéltnis zwischen den zwei Impedanzen :

_ A+ BZn
" Za-C’
wobei die drei frequenzabhangigen komplexen Werte A,B,C vor der Messung

p

bestimmt werden miissen. Dafiir braucht man eine Kalibration, d.h. drei zusitzliche
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Messungen von drei bekannten Proben, die oft Z;=0€2, Z,=00Q) und Z;=50Q) sind,
obwohl diese Werte nicht obligatorisch sind. Wenn die Messungen bei mehreren
Temperaturen durchgefiihrt werden sollen, muf3 im Grunde auch bei jeder Temperatur
neu kalibriert werden. (Das heiflt, die drei Kalibrationstandards miissen fur jede
Temperatur konstruiert werden.) Dies ist relativ kompliziert und wird fast nie

gemacht.

Beide beschriebenen Schwierigkeiten existieren nicht mehr, wenn zur
Leitfahigkeitsmessung die kontaktfreie Methode benutzt wird. Die Hauptidee des
MefBverfahrens ist eine Messung der Resonanzkurve eines Resonators im unbeladenen
Zustand ("leer") und mit der Probe. Man kann zwei Hauptfille in Abhangigkeit von

der Kopplung zwischen Probe und Resonator unterscheiden:

1) Kapazitive Kopplung: die Probe ist im elektrischen Feld des Resonators (im
Kondensator eines LC Stromkreises).
2) Induktive Kopplung: die Probe ist im magnetischen Feld des Resonators (in

der Spule eines LC Stromkreises).

Der obere Grenzwert der Leitfahigkeit (bzw. der untere Wert des spezifischen
Widerstands), die man mit Hilfe der kapazitiven Methode messen kann, kann aus der
Bedingung abgeschitzt werden, daf3 die Kopplungskapazitit zwischen der Probe und

dem Resonanzkreis nicht zu klein im Verhiltnis zum Probenwiderstand sein darf. Da

~ 10pF verniinftig ist [Miy67],

. . lem?
als maximaler Kapazitatswert etwa C,_, . ~€,
ppiuig 1 00}1

bekommt man die folgende Ungleichung fir die typische ProbengroBe ~ cm® und die
typische Frequenz ~ 100MHz:
~1Q'cm™

3
Opmax < 107 - 0C 10

c~10" Q'em
aus der Tatsache, daf} bei diesen Leitfahigkeitswerten die Kontaktprobleme nicht
mehr existieren, weil die Dielektrizitatskonstante € nun die gréBte Rolle spielt:

o" =gen > o'
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Der zweite (induktive) Typ der Kopplung kann immer benutzt werden, wenn
die Eindringtiefe des elektromagnetischen Feldes 8=(2/o,0)" nicht viel groBer als
der Probenradius ist, d.h. for 10 MHz und die typische ProbengroBe (~cm®) erhalt
man die Ungleichung:

GCind =~ | (Qcm)’l.
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2.1. Resonanzmethoden im MHz-Bereich.

In der Literatur findet man verschiedene kontakifreie Methoden. Trotz
unterschiedlicher Messgeometrien konnen diese Methoden in zwei Hauptgruppen
unterteilt werden abhingig davon, welche Typ der Kopplung benutzt wurde:

- Kapazitive Methode: [Bry 65], [McE 80], [Miy 67]

- Induktive Methode: [Zim 61], [Hai 67], [Gua 78], [Miih 91}, u.a.

In [McE 80] wird vorgeschlagen, den Ausgangsstrom eines elektrischen
Schwingkreises zu messen, der immer im Resonanzzustand ist. Dazu muB ein speziell
gebauter Oszillator konstruiert und vor der Messung kalibriert werden. Die Probe ist
in der Kapazitit des Schwingkreises eingebaut und kann nicht bei verschiedenen
Temperaturen gemessen werden, da die Kalibration des Kreises sich dndert. Das
Verfahren ist meistens geeignet flir Proben mit einem typischen Widerstand zwischen
1kQ und 100kQ2 und wird haufig in Photoleitfahigkeitsexperimenten benutzt. Eine
andere Moglichkeit der kapazitiven Kopplung ist in der Arbeit von Miyamoto u.a.
[Miy 67] angegeben. Das Verfahren dieser Autoren ist etwas einfacher im
experimentellen Aufbau und besonders gut geeignet fir die Routinemessung mehrerer
Proben, da der speziell gebaute Kondensator ein schnelles Auswechseln der Probe
ermoglicht. Man braucht vorher zwar keine Kalibration durchzufiihren, aber dafur
sind die Berechnungen wegen der komplizierten Feldgeometrie aufwendig. Auch hier

kann die Temperaturabhiangigkeit der Probenleitfihigkeit nicht gemessen werden.



10 2. Existierende kontaktfreie Methoden

Die beiden beschriebenen Methoden [McE 80] und [Miy 67] benutzen zur
Messung nur die Gite Q, des Resonators, beziehungsweise die mit der Gute
verbundene Spannungsamplitude. Bei Anwendung des in [Mih 91] vorgeschlagenen
Verfahrens muB3 man beide Resonanzparameter (Qo und ©¢) in Betracht ziehen. Die
Probe ist in diesem Experiment ein Teil der Spule des Resonators, und deswegen ist
die Kopplung zwischen der Probe und dem Resonator induktiv. Mit Hilfe dieser
Methode wurden die Widerstinde verschiedener Metalle gemessen. Wie erwartet, ist
dieses induktive Verfahren fiir gutleitende Materialien geeignet, deren Widerstand
etwa 10° mal kleiner ist ( zwischen 1 und 500 -10° Q'em™ ) als der Widerstand der

Proben bei kapazitiven Methoden [McE 80], [Miy 60].

zuverlassige Daten im Q2cm - Bereich und die induktiven Typen im pQ2cm - Bereich.
Das heifit, dall es im Widerstandsbereich von m{2cm keine kontaktfreien Methoden
gibt. Man kann vermuten, daB3 dieses "Loch" einfach ein Zufall ist. Obwohl der
Widerstandswert von 1 Qcm eine untere Grenze der kapazitiven Methoden zu sein
werden. Zwar ist die Eindringtiefe in diesem Fall viel grofBer als der Probenradius,
aber die Energieverluste in die Probe sollten noch hoch genug sein, um den

Probenwiderstand messen zu kénnen.

2.2 Messungen in Mikrowellenfrequenzbereich

Die gleichen Ideen, die fur kontaktfreie Messungen im MHz-Bereich benutzt
werden, konnen auch bei hoheren Frequenzen erweitert werden. Man muf3 nur statt
der LC Resonanzkreise des Radiowellenbereiches einen konventionellen
Mikrowellenresonator bauen. Es ist moglich, genauso die zwei Kopplungstypen zu
definieren abhidngig davon, in welchen Feld sich die Probe befindet,. Bet manchen
Resonatoren ist es aber nicht mehr moglich, das Feld an der Probe als entweder rein

elektrisches oder rein magnetisches Feld zu beschreiben. Deswegen wird fur die
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MefBverfahren in diesem Frequenzbereich nicht mehr zwischen verschiedenen

Kopplungstypen unterschieden.

Es muf3 noch gesagt werden, daf3, obwohl die Messungen im Resonator bei
Mikrowellen auf dem gleichen Prinzip beruhen wie die Resonanzmethoden im MHz-

Bereich, sie nicht mehr nchtig als kontaktfrei bezeichnet werden konnen: Wegen der

[Gin 57], daB sie fast immer kontaktfrei sind. Deswegen bleibt nur eine formale

Analogie zwischen Resonanzmethoden in verschiedenen Frequenzbereichen.

Eine Methode, die direkt aus den MeBverfahren folgt, die in ESR
Experimenten [Gor 53] benutzt werden, ist die sog. "Cavity Perturbation Technique".
Dabei werden die Storungen der Resonanzkurve eines iiblichen Resonators gemessen,
wobei oft ein Zylinderresonator im TEq;; Mode benutzt wird. Die Probe konnte dann
als eine Endplatte des Resonators eingesetzt werden [Kle 94]. Ein Vorteil der
Methode ist, daf3 in diesem Fall die Eigenschaften der Probe direkt mit Hilfe der

bekannten Formeln fir den zylindrischen Resonator [Riz 88] ausgerechnet werden

an AnnnatAare catn Hima
VO AALOUVLIAGWVT D OUILLE, 4LiLIT

<

andere Moglichkeit ist die Probe in die Mitte des Resonators zu bringen, d.h. an die
Stelle, wo das magnetische Feld maximal ist.[Sri 88]. Die Berechnungen sind nun

relativ kompliziert und besitzen eine relativ geringer absolute Genauigkeit.

Eine Methode, die hiufig fur die Messung der Oberflichenimpedanz von
Supraleitern benutzt wurde, besteht in der Verwendung eines dielektrischer
Resonators. Da die Feldkonfiguration gut bekannt ist (zylindrischer dielekrischen
Resonator [Mou 94], [Tel 94], Paralleler-Platten-Resonator [Tab 90] ), konnen die

Probeneigenschaften relativ leicht berechnet werden.

Bei tieferen Frequenzen, bis zu 0.5 GHz, gibt es eine Reihe anderer Resonatortypen:
- Split-Ring Resonator [Bon 91]
- Strip-Line Resonator [Oat 91]
- Koaxial-Line Resonator [Pip 47]
- Helix Resonator [Mey 81}
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Die letzten zwei Typen wurden in dieser Arbeit benutzt, um die Eigenschaften

von Supraleitern zu messen.

In Kap.3.3; 3.4 wird dargestellt, wie die Impedanz der Proben aus den

experimentell bestimmbaren ResonatorkenngréBen bestimmt werden konnen.
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau und Analyse von

Resonanzparametern

3.1 Resonanzmessung vom kapazitiven Typ

Es wird nun eine Methode zur Messung der AC - Leitfdhigkeit im
Radiofrequenzbereich (1 MHz<v<500 MHz) beschrieben, die die Idee der kapazitiven
Kopplung der Probe mit einem LC - Schwingkreis benutzt, die dhnlich zum Vorschlag
von Miyamoto und Nishigava [Miy 67] ist. Der Unterschied ist jedoch, da3 nun unter
Verwendung eines einfachen experimentellen Aufbaus die gleichzeitige Messung der
Verschiebung der Resonanzfrequenz Av, und der Verdnderung der Giite AQ des
Resonators moglich ist. Das Experiment kann leicht bei verschiedenen Temperaturen
durchgefihrt werden, da bei der Messung der beiden Parameter Avy und AQ sich die
Kalibrationsprozedur vermeiden lidf3t, die bei der in [Miy 67] und [McE 80]
vorgeschlagenen Methoden notig ist. Diese Methode vom kapazitiven Typ ist
geeignet fiir Proben, fiir die ¢' und e.£0 die gleiche Gréf3enordnung haben und fur die
o' stark temperaturabhangig ist. Das sind z.B. Halbleiter und Ionenleiter, Proben, die
durch die Hupfleitfahigkeit charakterisiert sind und typischerweise ein
Temperaturverhalten des spezifischen Widerstands anweisen, das einem

Arrheniusverhalten gehorcht.

Die komplexe Leitfihigkeit erhilt man bet der Messung der Resonanzfrequenz
vo und der Giite Qo des LC Kreises im Resonanzzustand mit und ohne Probe. Die
schematische Darstellung des MeBaufbaus ist in Abb.3.1a zu sehen. Selbstverstandlich

erhalt man die besten Ergebnisse beim Messen der Proben mit parallelen Oberflachen,
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Abbildung 3.1: (a) Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus.

(b) Aquivalenter Stromkreis des MeBgerites. Lo und Co sind die Induktivitit und
die Kapazitit des Resonanzkreisen. C, und G, sind die Kapazitit und die
Konduktivitat die Probe. C ist die Kopplungskapazitit und Cy.y ist die leere

Kapazitit.
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aber diese Bedingung ist nicht absolut nétig. Man kann den dquivalenten Stromkreis
des Mefigerites so darstellen, wie es in Abb.3.1b gezeichnet ist. Hier sind Lo, Cound
Go die Induktivitat, die Kapazitdit und die &dquivalente Konduktanz des
Resonanzkreises. Die Kopplungskapazitat, die mit C bezeichnet ist, hingt von der
Geometrie der Probe und der leeren Kapazitat ab. SchlieBlich, bedeutet Cy.y die
"leere” Probe und ist experimentell zu bestimmen. Die Komponenten, wie sie in der
Abbildung des aquivalenten Stromkreises eingezeichnet sind, haben folgende typische
Absolutwerte:

Lo=10"H, Co=10pF, C,=1pF, 1/G,=10kQ, C=0.1pF, und
Csray = 0.01 pF.

Nach Niherungen, unter denen der benutzte Aquivalentkreis dargestellt ist,
sind die Verinderungen in Resonanzfrequenz Aw, und inverser Giite A(Q") des

Resonators wie folgt auszurechnen:

G2+w?C,(C,+C) c
Ao T GI+o¥(C +CP ™
o, 2C,

(M

o*C*L,G,
G +0?*(C,+C)?

A(Q)= @

Hier wird die Kreisfrequenz @ = 2nv benutzt. Es ist zu beachten, da3 die inneren

Verluste des Resonanzkreises (Go) in den Gleichungen 1,2 nicht aufireten.

Es gibt in Gl.1,2 drei unbekannte Variable, und zwar C, C, und G,. Unter
experimentellen Bedingungen konnen jedoch die Geometrien der Probe und der
Kapazitat C, leicht so gewihlt werden, da3 die Kopplungskapazitit C<<C; wird.

Unter diesen Bedingungen hat die Gl.1 nur eine Losung, namlich:

Ao
C=2C,— (3)
0
(Die Néherung ist noch besser, wenn G>>0C;). Dieser Wert der Kopplungskapazitat

kann jetzt benutzt werden, um durch Gl.2 die Leitfahigkeit der Probe auszurechnen,
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obwohl diese Gleichung noch die zwei unbekannten Parameter G, und C, hat. Dies

wird im folgenden gezeigt:

Der Realteil des Probenwiderstandes ist :
G,
4)

* 7 G2 +0iC?

Aus dem Vergleich von (2) und (4) folgt, daB3:

_AQY)
* o°L,C?

(5).

Die obengenannte Annahme, daf3 C << C, war, wird hier noch einmal benutzt .

Wenn die Probe gut leitet, d.h. G>>wC,, dann folgt aus Gl.4 direkt: R=1/G,
.Wenn jedoch die Probenkapazitat nur schwach temperaturabhéngig ist, dann konnen
die beiden Werte G und C, aus den Gl.4 gefunden werden, auch unter der Bedingung,
daB der kapazitive Teil des Widerstandes vorherrscht. Unter diesen Niherungen in der
Temperaturabhidngigkeit von R, gegen G, und entsprechend gegen T, zeigt sich ein
Maximum, wenn 1/R=G,/2=0C/2. (Genauer gesagt, gilt G/2=0(C,+C)/2, wobei man
fir C den Wert aus Gl.3 nimmt). Hieraus konnen G, und danach C, im ganzen

Temperaturbereich ausgerechnet werden.

Unten wird gezeigt, dal3 diese Bedingungen sehr gut in vielen Proben erfuillt

sind, die durch Hupfleitfahigkeit charakterisiert sind. Damit kann die Leitfihigkeit
Alncne De~liaeo sen PP, bhvalitmem Mawmrmavsativsbhiacaiadbh SAmeasoam [y, Yo T A
U1t ol L ivvcii il Cl1iiCIltl VICILCiL iVC UIJCI LUI DCICIUL) 5CHICDDCII WUCIUCIL, A0

Probenkapazitat C, und die Probenkonduktanz G, sind wie folgt mit den Real- und
Imaginérteilen der Leitfahigkeit c*=¢'-ic" verbunden:

c' =G,/ Cg
(6)

c" =gC / Co

Hier ist g die Permittivitat des Vakuums und Cg eine geometrische Konstante.

Wenn die Probe einen den Hupfleitfahigkeitsprozel3 charakterisiert wird, dann

ist die komplexe Leitfahgkeit des Systems gegeben durch [Ell 87]:
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G' = Gpe + A'0*
(7

o' = goeEL, + A"’

In Halbleitern und Ionenleitern folgt die DC- Leitfihigkeit Giblicherweise einem
exponentiellen Gesetz. Der Realteil der frequenzabhingigen Leitfahigkeit A ® hat eine
schwache Temperaturabhingigkeit und zeigt tiber mehrere Dekaden ein Potenzgesetz
mit s<1 [Ell 87]. Der Real- und Imaginirteil der Leitfdhigkeit sind iber die Kramers-
Kronig-Integralrelation miteinander verknipft und zeigen normalerweise gleiche
Temperatur und Frequenzabhingigkeiten. €, ist die Dielektrizititskonstante des
Systems bei hohen Frequenzen und besitzt nur eine schwache

Temperaturabhangigkeit.

Bei hohen Temperaturen dominiert opc alle anderen Beitrige der
Hupfleitfahigkeit, und damit o™>>¢", d.h. Go>>0C, und R~1/G,. Bei niedrigen
Temperaturen sind die AC- und DC- Beitrige klein, und dann wird e,08, der
fithrende Ausdruck.

Es ist jedoch wichtig zu beachten, dafl C, nur schwach temperaturabhingig

sein soll.

Mit Hilfe der obenbeschriebenen Experimentiertechnik wurde die Leitfihigkeit
eines La,CuQs - Einkristalles bei verschiedenen Frequenzen im MHz-Bereich und bei
Temperaturen zwischen 4K und 300K gemessen. Die Ergebnisse sind im Kap.5.1.2

dargestelit.
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3.2 Resonatoren vom induktiven Kopplungstyp

3.2.1 Aligemeine Beschreibung. Herleitung der Arbeitsformeln fiir die

Datenberechnungen

Die in diesem Kapitel beschriebenen Resonanzgeometrien werden als
Resonatoren mit induktiver Kopplung bezeichnet, da die Proben sich immer im
magnetischen Feld des Resonators befinden. Die realen Resonatoren, wie z.B. der
Helixresonator, haben eine relativ komplizierte Feldgeometrie, die nicht immer exakt

in Betracht gezogen werden kann. Im weiteren wurde trotzdem immer als Naherung

die vereinfachte Geometrie des Feldes ohne Randeffekte fiir die Berechnungen

angenommen.

Betrachten wir zunichst einen ublichen Mikrowellenresonator, dessen
Material- und Geometrieparameter eine kleine Anderung erfahren. Man kann drei
Hauptmoglichkeiten nennen, in Abhdngigkeit davon, welcher Parameter des
Resonators gedndert wurde:
1) das Volumen des Resonators:
Vo — Vo +6V

2) die Oberflichenimpedanz der Wiande des Resonators:
Zy—>Zoy+dZ

3) die Eigenschaften des Materials innerhalb des Resonatorvolumens:

g, L—>e+de nu+du

Es ist méglich unter den Bedingungen der kleinen Anderungen einen Wechsel
der Kennwerte des Resonators (o, Q) zu berechnen. Die Idee des Verfahrens
[Har61], ist eine Energiebilanzgleichung aus dem Maxwell-System fiir den

ungestorten und den gestdrten Resonator zu bilden:
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{—v xE, = io u,H,

. , ungestorter Resonator,
VxH, =10..E, g
(1)
~-VxE=1ouH R
. tort tor.
VxH = iocE , gestorter Resonator

Es wird nun die letzte Gleichung mit E; und die konjugierte erste Gleichung
mit H multipliziert. Die beiden Ergebnisse werden danach addiert und es ergibt sich
die Gleichung:

V-(HxE;)=-ioeEE; +io u;HH; ()

Aus den iibrigen zwei Gleichungen des Systems (1) erhalt man dann mit Hilfe der
gleichen Methode die folgende Gleichung:

V-(H; xE)=-io,e,E;E+iouHH; (3)

SchlieBlich, beim Addieren von (2) und (3) und Integrieren lber das

Resonatorvolumen, bekommt man das folgende Ergebnis:

v (axEs)+ v 15 xE)jav = [[f f(i0e - i0ze; JELE +(iopn - io3n; JH; HIAV

oder:

Hroaxe;)+ 1y <E)jas = [[[ ffioe - ioje; JEE + (ion - iogus JH;HAV

Von nun an ist es einfach, alle obengenannten Fille separat zu betrachten. Es
wird der rechte Teil des letzten Integrals entsprechend analysiert, und der linke Teil

wird in den drei obengenannten Fillen transformiert zu:

1) —gH x E;dS

AS

2) ﬁ Z-H; -H_dS , wobei H; eine tangentiale Komponente des Magnetfeldes

und Z die Oberflachenimpedanz ist.
3) Null.

Schlieflich bekommt man unter der Bedingung, daf3 ExE, und H=H, die drei

Ergebnisse:
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{.fvf (WH,|" —€lE,[ )V

A — (4,
o JuH,| +elE,[Hav
i
$2u,[ as
o & 2 2 (%),
? Iﬂ(u}Hol +elE, [ )av
o, _U,f (AulH,|* + aelE,| )V
(6),
m H,|" +€lE,[")d

wobei der Nenner W = [JJ (u[H,|* +&|E,| )}V in (4),(5),(6) proportional zu der
v

Energie des elektromagnetischen Feldes im Resonator ist.

Diese Formeln sind fiur dem Fall geschlossener Mikrowellenresonatoren
hergeleitet. Sie konnen trotzdem auch fiir die Berechnung der Resonatorfrequenz und
der Giite von Resonatoren anderer Geometrien benutzt werden. Alle Gleichungen sind
sogar exakt, wenn dieser Resonator, z.B. ein Helixresonator, sich in einem relativ
groBBem Gehause befindet. In diesem Fall muf8 man nur die ganzen Integrationen iiber

das volle Volumen des Gehiuses durchfiihren.

Im weiteren wird Formel (6) nicht benutzt, da sie fir Resonanzmessungen an

dielektrischen Substanzen geeignet ist, die nicht in dieser Arbeit untersucht wurden.

il
komplexe Variable o0*=wg, +—- dargestellt werden kann wund die

Oberflachenimpedanz Z = R + 1X ist, kann Formel (5) wie folgt transformiert werden:

fixtu, [ as

Y || I

uv-‘r} 0]

0, fiRm, as
~ 2
o~ [[Tn.fav
v
und dann unter der Bedingung, daf3 die Probe homogen ist:

Q)Re‘(l)o:X/k, (DQ/ZQ:R/k s (7)
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wobei k eine geometrische Konstante ist, die gleich in beide Formeln eingeht und als:

 fn,fas
k= T e Fav

'
definiert ist. k wird oft als Resonatorkonstante bezeichnet.

mEESTY

Es ist méglich, daB in einem Resonator mit einer komplizierte

o)

L

L,

I

[}

)

I

=

T

@,

[oN
o=]

[a7}

Q

die Konstante k nicht oder nicht genau berechnet werden kann. Trotzdem kann man in
dieser Situation mit Hilfe der GI.(7) das exakte Verhiltnis zwischen R und X

bekommen.
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3.2.2 Resonatorgeometrien bei Messungen der Oberflichenimpedanz von
Blei.

v
=4

NAVAVAVAVAYA W

-——»d«——

Abbildung 3.1 Schematische Darstellung des Resonatoraufbaus.

Eine Geometrie, die bei v < 1GHz benutzt wurde, ist in Abb.3.1 dargestellt.
Um das Verhiltnis zwischen der Probenimpedanz und den Resonanzparametern zu
finden, wurde die Formel (5) benutzt. Als ungestérten Resonator verwendet man in
diesem Fall einen Resonator mit einer ideal supraleitenden Probe, das heif3t einer
Probe, bei der R = X = 0 . Alle Messungen haben dann als einen Referenzpunkt, die

Resonanzparameter dieser Probe.
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Das elektromagnetische Feld innerhalb der Spule kann niaherungsweise als
gleichmiaBiges Magnetfeld H, beschriecben werden. Dann sind die in G5
vorgenommenen Integrationen einfach und fithren zum Ergebnis:

v—
i

y AL 21tp.od(1+% ) (8)

Die Berechnungen miissen leicht geandert werden, wenn der Abstand d viel
kleiner als der Probenradius (r) und der Radius des Kupferdrahtes ist. In diesem Fall
kann die MeBgeometrie besser als Strip-Line-Resonator beschrieben werden. Die
endgiiltige Formel aufgrund GI.5 sieht aber gleich aus:

v—

Y ARDALLE S (d<<r).

i

Kopplung

. Styropor

Blei Draht

Kupfer

7

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung des Aufbau beim 2GHz Experiment

(Koaxialresonator).
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Bei Messungen der Eigenschaften von Blei bei 2 GHz wurde eine andere

Resonatorgeometrie gewihlt (Abb.3.2). Die Probe ist in diesem Fall ein Stiick reinen
(99.999%) Bleidrahts und befindet sich in einem Rohr aus Kupfer. Die kapazitive
Kopplung (zwischen Resonator und MeBkreislauf ! ) wird mit Hilfe von zwei
Koaxialkabeln erreicht. Die gleiche Geometrie wurde schon 1959 bei Pippard [PipS0]
benutzt, um die Oberflichenimpedanz des Zinn zu messen. Damals wurden zur
Berechnung der Resonatorkonstante k die DC Leitfihigkeitsdaten und die klassische

Skin-Effekt-Theorie verwendet. (siche auch [Fab55])

Es ist aber moglich, diese Konstante direkt mit Hilfe von Gl.5 auszurechnen:
das magnetische Feld hat in dieser Geometrie eine axiale Symmetrie und ist
umgekehrt proportional zum Radius: H ~ 1/r. Nach allen Integrationen bekommt man:

LV R

z="Y o d (=),

i

wobei R und r die Radien des Kupferrohrs bzw. des Bleidrahts sind.
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3.2.3 Betrachtung zu Experimenten an YBa;Cu;07;5

Der vereinfachte Aufbau fur die Resonanzmessungen an YBa,CusO7.s ist in

der Abb.3.3 dargestelit. Der Helixresonator ist eine Spule aus Kupferdraht, der auf ein

D 5 N, o | h ni.__*

Pl JRPNNGEL IUGRRGRCIN I PRI o GRS /SN S PN . . VN o3 PUELONSE N
UEASTOr gEWICKCEL IS1. LJ/IC RNOPPIUIlE Jdos KCSOMNALOIS Ulld Ucs IVICDKICISES K

arin
entweder induktiv mit Hilfe einer Schlinge (wie in Abb.5.3) oder kapazitiv bei

Benutzung des offenen Endes des Koaxialkabels (Abb.5.1) sein.

Kopplung
-

Abbildung 3.3 Aufbau des Helixresonators fir YBaCuQ Experimente.

Mit Hilfe eines Stabes aus Styropor wird die Probe entweder innerhalb oder auBerhalb
der Spule angebracht. Das Resonanzverhaltens dieses Aufbaus kann durch Gl.4,5

beschrieben werden.

Die  wichtigste  Unterschied  zwischen ~ YBaCuO- und  Blei-
Resonatorgeometrien ist, im letzten Fall, die komplizierte Feldgeometrie in der Nihe
der Probe. Deswegen ist es sehr diffizil, wenn iiberhaupt méglich, mit Hilfe der

Formeln 4 und 5, wie es in Kap.3.2.2 gemacht wurde, das Verhiltnis zwischen der
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Oberflichenimpedanz und den Resonatorparametern zu finden. Um diese

Schwierigkeiten zu ibergeben, wurden drei verschiedene Methoden vorgeschlagen:

1. Direkte Methode. Ellipsoidniherung.

Es wird angenommen, dal das magnetische Feld in der Nihe der Probe

homogen ist und die Probe als ein Rotationsellipsoid beschrieben werden kann. wobei
die Halbachsen des Ellipsoids a und b als die effektiven ProbengroBen Ieg, d/2
angenommen werden konnen, wobei d die Dicke der Probe ist und T der effektive

Probenradius. Damit ergibt sich:

\[Probenoberfléche
rcff =

T

Von nun an ist es moglich, das magnetische Feld ortsabhangig zu beschreiben
und die entsprechenden Integrale der Formel (5) auszurechnen. Es ist aber einfacher,
in dieser ist Naherung direkt die Energieverluste P des Resonators in Abhangigkeit
vom Oberflaichenwiderstand Rg zu bestimmen und dann die Giite des Resonators:
2nv, W

P 5
wobei W die akkumulierte Energie im Resonator ist. Die Oberflichenreaktanz Xp

Q=

kann danach mit der Formel (7) gefunden werden.

Die Magnetisierung (M) eines Ellipsoids im homogenen Magnetfeld (Hy) ist

ebenfalls homogen, und das resultierende Feld innerhalb des metallischen oder

faaall AIWARLAY 11, Hic
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supraleitenden Ellipsoids verschwindet, solange die Eindringtiefe nicht zu grof3 im
Vergleich zur Probengrof3e ist. In diesem Fall kann an der Oberflache flieBende Strom

wie folgt dargestellt werden:

H,
=dy-M=4d
di(y)), = dy- Y'IN
wobei N der Entmagnetisierungsfaktor eines rotationssymmetrisches Ellipsoids ist
[Wes 27]:

27: 2a ltl B (b/a)
tga sin(2a) J , o = arccos(b/a),

Fiir b << a kann der letzte Ausdruck vereinfacht werden:

)
" 2a

Dann werden die Energieverluste iiber die gesamte Oberflache integriert:

p=Hap = fay ras= T(H] R~ (dy)* =

H,
a—2+b—2:1 :4TCR( )b/(b‘/—

Die im Resonator akkumulierte Energie W kann unter der Bedingung des

ungv
2

Resonatorvolumen). Nach Berechnung der Giite des Resonators sieht das endgiiltige

homogenen H, als: W= angesetzt werden. (V ist das gesamte

Ergebnis wie folgt aus:

V 2
z, =Bl A2 M
Ceir In (2r=ﬁ'

b\/—)

wobei Formeln (7) benutzt wurden und die Frequenz v in einer komplexen Form

angenommen wurde: v=v, + . Es sei noch daruf hingewiesen, daB3 der

Vee
2Q
Referenzpunkt in diesem Fali eine ideale Probe (R=X=0) ist.
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II. Die Kugelniherung.

Diese Naherungsformel ist eine Vereinfachung der Ellipsoidniherung. Man
nimmt an, daf} die Probe das magnetische Feld innerhalb einer Kugel mit dem Radius
ree aufhebt und auBerhalb ungestort {a3t. Die Veranderung der Resonanzfrequenz
wird dann mit Hilfe von Formel (4) ausgerechnet. Es ist zu beachten, daf} die ideale
Probe das Feld in der Kugel mit dem Radius r.s aufhebt, wihrend die reale Probe
dies innerhalb einer effektive Grof3e (res - 8) tut. Hierbei ist & die Eindringstiefe der
Probe, definiert als:

Z 1

T ipge ViKwo

Man kann dann mit Hilfe von Formel (4) die entsprechende Volumenanderung in die

)

(I

Wie erwartet, sehen die beiden Naherungsformeln I und II dhnlich aus, die
Absolutwerte unterscheiden sich aber etwa um ein GroBenordnung. Dem liegt

moglicherweise eine zu stark vereinfachte Feldkonfiguration dem zugrunde.
III. Indirekte Naherung.

Referenzpunkt. Die Idee der dritten Herleitung ist, stattdessen einen Resonator ohne
Probe zu betrachten und Formel (4) zu benutzen. Eine Annahme, die man machen
muf} und die viel schwicher ist, als dies in II gemachte, ist daB das gestorte
Feldvolumen proportional zu (res)’ ist. Mathematisch bedeutet das, daB der Zahler in
(4) wie folgt dargestellt werden kann:

A%:ﬂIHédva‘r}

A
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C A s EN 4n
wobei A eine Konstante (Einheit - cm™) ist, die in II als IV angenommen wurde und

die nun experimentell bestimmt werden muf3. Dann bekommt man fir die nichtideale
Probe eine ahnlicher Gleichung:

A
A=A-(rcﬂ.—5)3
v

Ein Vergleich der beiden Ergebnisse ergibt:

3
A 38
v, =(1_1J Al-—

Av, Iy

und mit Zs = 2mevd

_ 2MeVlg Avy — Av

Z
0 3 Av,

(II1)

Da der Herleitung von Gleichung III viel schwichere Niherungen zugrunde
liegen, wurde sie als Arbeitsformel beim Auswerten der YBaCuO Daten verwendet.
Wenn man die Formel I benutzen wiirde, wiren die Ergebnisse im wesentlichen

gleich. Die Formel II dagegen ergibt zu niedrige Impedanzen.
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Kapitel 4

Theoretische Grundlagen

4.1 Bearbeitung der Daten von supraleitenden Proben.

Nach der BCS - Theorie [Bar 57] 1afit sich die elektromagnetische Antwort

eines Supraleiters durch die folgende Formel ausrechnen [Gin 69]:

e’N(0)v,
2n*he

of R[R-A(x')]i(0.R,T)exp(-R/£)

ir,9= exp(io X

(1)
wobei j(r,t) - Stromdichte
N(0) - Zustandsdichte an der Fermikante
vo-Fermi Geschwindigkeit,

¢ - Freie Weglange der Elektronen,

und h,c haben.

R=rr

h,r

Die nichtlokalen Effekte sind mit der Funktion I(@,R,T) zu beschreiben. Diese
Funktion ersetzt Pippards [Pip 53] empirischen Wert exp(-R/&g), wobei Ey=hAvo/nA die

Kohirenzlinge ist, und hat die gleiche charakteristische Ortsabhingigkeit.

Diese komplexe Integralgleichung a3t sich in zwei wichtigen Fillen relativ
einfach ausrechnen, namlich erstens wenn /<<€, (lokal limit) und zweitens wenn
A<<E, (extrem anomalous limit) ist. In beiden Grenzfallen dndert sich die Funktion

I(o,R,t) relativ langsam als Funktion der Ortes und man kann sie durch den Wert
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[(®,0,T) ersetzen. Dann sieht das Verhiltnis zwischen der supraleitenden und

normalen Leitfahigkeit wie folgt aus:

o 1(0,0,T)

oy —inho

Die exakten Integrale wurden von Mattis und Bardeen [Mat 58] ausgerechnet.
Mit Hilfe der Resonanzmethoden kann man aber nicht direkt die komplexe
Leitfahigkeit messen. Der Wert, der im Experiment gefunden werden kann, ist die
komplexe Oberflichenimpedanz: Z*=R+iX. Im lokalen Grenzfall folgt aus den

Maxwellgleichungen das Verhaltnis zwischen der Impedanz und der Leitfahigkeit:

ZS _[$J—1/2
zZ, \oy/)

In dem extrem anomalen Grenzfzll leitet man die folgende Gleichung her:
ZN - 0-N

Sowohl lokaler als auch extrem anomaler Grenzfall werden bei Auswertung

der in dieser Arbeit vorgestellten Messungen benutzt: der lokale Grenzfall ist fiir die
Auswertung der YBa,Cu3;075 -Daten brauchbar, und der anomale Grenzfall fiir die

Auswertung der Daten von Blei.

Blei, im normalen Zustand bei 10 K, ist ein gutes Beispiel fiir den anomalen
Skineffekt. Fir reines Blei ist eine elektronische freie Weglinge von ~6 um zu
erwarten [LB 82], wahrend bei 1GHz die bei normalen Skineffekt zu erwartende
Eindringstiefe ~0.2 pm ist. Das heilt, daB im normalleitenden Zustand die
Ungleichung ¢>>8 korrekt ist und nichtlokale Effekte gut sichtbar sein sollen. Es

gibt zwet Effekte, die bei Experimenten an Blei zu Giberpriift werden kdnnen:

1) Es ist moglich zu Gberpriifen, ob sich der Oberflichenwiderstand entweder

gemal der Lokalen Formel:

ITTNG
70 = [
o

oder gemaf der nichtlokalen Formel
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1/3
[ 8]

Ld
ac

/

verhilt.

2) Beim Messen des Imaginirteils des Widerstandes sollte man im nichtlokalen

Fall Xy~+/3Ry erhalten. Die lokale Gleichung liefert hingegen X=~R. Es ist zu
beachten, dal3 das MeBverfahren nur zuldB3t den relativen Wert von X zu messen, und
zwar: X - X(T=0) . Es gibt eine gewisse Ungenauigkeit beim Ausrechnen des X(T=0)
Wertes. Wenn aber X(T=0) in unserem Frequenzbereich knapp 10 mal kleiner ist als
X im normalleitenden Zustand, dann bedingt sogar der grof3e Fehler beim Ausrechnen

von X(T=0) nur eine relativ geringer Ungenauigkeit der gesamten Reaktanz X.
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4.2 Supraleitendes Blei und Frequenzabhiingigkeit der

Kohiirenzlinge

Wihrend in normalleitendem reinem Blei bei Temperaturen des flissigen He
die nichtlokalen Effekte relativ einfach zu sehen sind, ist die ganze Betrachtung viel

komplizierter im supraleitendem Zustand. Es gibt dafiir zwei Griinde:

1) Die BCS Theorie fur Supraleiter [Bar 57] betrachtet nur den Fall schwacher

1+ i

Elektron-Phonon Kopplung. Blei hat aber eine Elektron-Phonon Kopplungskonstante
o~1, was nicht mehr als klein betrachtet werden kann. Das heiflt, da3 die Theorie nur

als eine erste Niherung genommen werden kann.

2) In Blei ist bei T=0 und »=0 die effektive Kohérenzlinge &, etwa 8004 und
die Eindringtiefe Ao ~S00A. Das bedeutet ,dalB das Verhiltnis &/A weder im Bereich
fiir anomale noch fiir lokale Effekte liegt. Unten wird gezeigt, da3 der extrem anomale
Grenzfall des normalleitenden Bleis im normalen Zustand eine gewisse

"Verlangerung" in die supraleitende Phase hat.

Aufgrund der BCS-Theorie ist die charakteristische Koharenzlange im
Supraleiter mit Hilfe der Funktion I(w,R,T) gegeben ist, die in der Strom-Feld-
Gleichung (1) benutzt wird. Ein Ausdruck ist fur I(w,R,T) in der Theorie [Gin 69] wie
folgt gegeben:

Ko,R,T)=-mi j[l —-2f(E + ho)J[g(E)cos(ae, ) —isin(ag, )] exp(iae, )dE —

A-he

L o VI (/ ) (2)

ALC/TD o
HRIJH L= LI ETRW Y

TT r
J
A

—[1-2f(E)][g(E)cos(ag, ) +isin(ae, )] exp(—iog, })dE

wobei £; und €; die Energien des normalleitenden Zustands sind, die den Zustanden E,

beziehungsweise E+ho entsprechen:
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2 2172
£, = (E? - AH)'? €2 = (E+he) - AY)
AT = (B2 4 A2 L 5.\ B\/e o
BlL) =& T4 7L yee;
a= R/hVo

Diese Integralgleichungen sind zwar kompliziert, es ist aber bekannt, daB3 es

unter der Bedingungen ©»—0 eine fast temperaturunabhingige Naherung gibt,

Es ist schon an diese Stelle bemerkbar, da3 bei ®-»0 die charakteristische
Koharenzlinge des Supraleiters unstetig ist, namlich im supraleitenden Zustand gleich
& ist, sogar bei T — T.- 0, und im normalen Zustand gleich der freien Weglange ¢,

sogarbei T — T.+ 0.

Korrelationsldnge

A 0)740

So

0 Temperatur

Wir wollen des Hauptverhalten des Integrals I(w,R,T) auswerten, wenn die
Frequenz zwar ungleich null, aber noch sehr klein ist. Wir nehmen auch an, daf3 die

Temperatur in der Nahe von T, ist. Beide Bedingungen bedeuten, daf3:

ho << A <<kT. und T~T..

Damit kann der erste Integral in I(o,R,T) vernachlissigt werden, weil das
Integrationsinterval sehr kurz ist und der Term [1-2f(E+h®)] wie folgt gendhert
werden kann:

[1-2f(E+ho)] ~ (A+ho)/KT ~ 0
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Der zweite Term hat bei E>>A die folgende asymptotische Naherung:

wenn g(E)|Ew ~1 und (g, -¢, )[E% ~ho , dann gilt:

IzlE% ~ T{[l—Zf{E+hm)}exp[ia(a, -, )] -
(1= 26(E ) expliae, ~&, JJE ~

Tz %(Ei)hm exp(-ihoa) = ho exp(-itoa)2f(E, ) ()

wobei E, bedeutet, daB uns nur der Teil des Integrales bei groBen E interessiert.
Typischerweise muBl E,, viel grofer als A werden. Das Ergebnis (3) ist einfach ein
Rest des gesamten Integrales (2) im normalleitendenem Zustand (A=0) multipliziert
mit einer Funktion 2f(E,). Diese Funktion ist null im reinen supraleitenden Zustand
(T=0) und eins im normalleitenden Zustand. Das heif3t, daB bei ©#0 und T>T.in der
Korrelationsfunktion des Supraleiters ein gewisser Anteil wichst, der die gleiche

Ortabhangigkeit [exp(-1hoat)], wie normale Elektronen hat.

Um die oben genannten Effekte genauer zu beschreiben, wurde das Integral

numerisch berechnet.

Es mulf} vorher gesagt werden, daB es nicht korrekt wire, die charakteristische

Kohirenzlinge des Supraleiters als:

g = I(R)dR

1
1(0);

zu definieren. Das kann man beim Analysieren des Ausdrucks (3) zeigen, der eine

Ortsabhingigkeit wie exp(ihoa) = exp( ) hat. Beim Integrieren wird dieses

nA io
Term nicht in Betracht gezogen, obwohl er einen gewissen korrelierten Anteil des
elektrischen Strom beschreibt. Es ist besser, unter der charakteristischen Linge den
Wert:

=Tl TII(R)IdR ,
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oder bei einer nicht unendlich grof3en freien Weglange der Elektronen:
6 = g IR exa— )k @
0
zu verstehen. Bei Temperaturen, die weit entfernt von T, sind, gilt:
SEZSEZIN

und bei T T, divergiert £,. Im letzten Fall ist die gesamte charakteristische Lange &;

wegen des Ausdrucks exp(-R/¢) einfach £.

1.0
< %

3 1 -\\i
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~
=
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Abbildung 4.1 Relative Amplitude der range-function I(R,®,A) aus der BCS-Theorie
gegen die normierte Ortskoordinate R/€y. Die Berechnungen werden bei A0/A(0) =
0.034, entsprechend ~ 10 GHz fur Blei, bei Temperaturen 1-T/Tc = { 0.41; 0.1;
0.025; 0.0064; 0.0016 } ausgewertet. Die Zahien bezeichnen die dazugehdrigen
Werte von  ho/A(T). Fir R/, < 1 verhdlt sich die Funktion wie das
Exponentialgesetz ~ exp(-R/&o). Die bei groferen R/Ey wachsenden Abweichungen

sind deutlich zu erkennen.
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ha/AT)=
—u—(.037
—e— (.064
—a—(.124
—v—0.25
—0— (.49

Arg[ I(R, 0,A)] (rad)

Abbildung 4.2 Phase der BCS range-function I(R,w,A) gegen normierte
Ortskoordinate R/&q. Alle Parametern sind gleich zu der Abb.4.1:

ho/A(0) = 0.034, ( ~ 10 GHz fiir Blei )

1-T/Tc = { 0.41; 0.1, 0.025; 0.064; 0.0016 }
Die lineare Ortsskala ist zu beachten. Der Abfall der Phase entspricht dem bei grof3en

R/& im I(R,w,A) existierenden Faktor: exp(-ihoa), wobei a=R/Avy (vgl. G1.3).

Als Beispiel zeigen Abb.3.1,3.2 die berechnete Ortabhingigkeit der Funktion
I(o,R,T) bei verschiedenen Temperaturen 1-T/Tc = { 0.41; 0.1; 0.025; 0.064; 0.0016

}, entsprechend :

ho
TA(0)

=0.034, und ={0.037,0.064,0.124,0.25,0.49}

ho
nA(T)
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Bei kleinsten Temperaturen verhilt sich I(o,R,T), erwartungsgemil, fast wie
eine Exponentialfunktion exp(-R/E;). Ein gewisser Teil dieser Exponentialfunktion
kann bei R<, fast bei jeder Temperatur gesehen werden. Wenn die Temperatur
zunimmt, wird der Exponentielle Anteil kleiner, in Gegenteil dazu steigt der
oszillierende Anteil (Gl.3) des Integrals. Die Ortabhingigkeit dieses Anteils
entsprechen in der ersten Naherung dem Wert A(R)exp(-ioR/vp). Hier ist die A(R)
eine langsame fenomenologische Funktion von R wie man aus den Abbildungen sehen
kann. Das heil3t, da3 die gesamte Funktion I(R,®,T) als:

I~ { [1-A(R,0)] -exp(-R/E) + A(R,0) -exp(-iaR/vo) }
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Abbildung 4.3 Temperaturabhingigkeit der mit Hilfe von Gl.4 und Abb.4.1
berechneten effektiven Kohirenzlinge. Die Punktlinie bezeichnet die nach der
BCS-Theorie zu erwartende Eindringtiefe A(T). Es ist zu beachten, dal3 fur
supraleitendes Blei und (1-T/T¢) < 0.1 (ebenso wie im normalen Zustand) der
anomale Grenzfall eine gute Niherung darstellt, da in den Bereich immer

Eea<<A gilt.
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geschrieben werden kann, und die gesamte charakteristische Lange ist nun:
¥ ~ &+ Ao, ),
wobei A~0.1 bei (1-T/T;)~0.1 ist.

Diese Betrachtungen lassen den SchluB zu, da die effektive
Temperaturabhéangigkeit der charakteristischen Koharenzlinge in der Nahe von T. bei
nicht unendlich kleinen Frequenzen ein Argument zur Benutzung des extrem
nichtlokalen Grenzfalles liefert. Von nun an kann die Formel fir den anomalen
Skineffekt nicht nur im normalen Zustand benutzt werden, sondern auch teilweise im

supraleitenden Zustand, namlich bei 1-T/T.<0.1.
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Kapitel §

MeBergebnisse

5.1. Messergebnisse. La,CuQy, (La;.,Sry);,CuOy.

S.1.1 Einleitung

Seit der Entdeckung der Supraleitung in (La,Ba),CuQ, durch Bednorz und
Miiller [Bed 86], sind die oxidischen Hochtemperatursupraleiter immer noch
Gegenstand intensiver Forschung. Ziele dieser Bemithungen sind einerseits, mogliche
technische Anwendungen, zum Beispiel in der Mikroelektronik, zu realisieren.
Andererseits ist der Mechanismus der Hochtemperatursupraleitung noch nicht
verstanden, obwohl eine nicht zu uberschauende Anzahl experimenteller und

theoretischer Arbeiten auf diesem Gebiet verdffentlicht wurde.

(La;.,Sr)»,CuOy.;5 ist trotz der relativ geringen Ubergangstemperatur (< 45 K)
einer der am meisten untersuchten Hoch-T-Supraleiter. Er zeichnet sich im Vergleich
zu anderen Oxidsupraleitern durch eine relativ einfache perovskitdhnliche
Kristallstruktur aus und kann unterschiedlich dotiert werden [Phi 89]. Anstelle von
Strontium konnen auch andere Erdalkali- oder Alkalimetalle (Ba, Ca, Na, K,...) auf
den Lanthanplatz der Ausgangssubstanz dotiert werden. Weiterhin ist die Einlagerung
von zusitzlichem Sauerstoff auf Zwischengitterplidtzen moglich. Stochiometrisches
La,CuQ, ist, wie auch die Ausgangssubstanzen aller anderen oxidischen Supraleiter,
ein antiferromagnetischer Isolator. Durch  Dotierung wird die
Ladungstragerkonzentration in der CuO, Ebene erhoht. Dies fihrt zu einer

Unterdriickung der antiferromagnetischen Ordnung , und das System wird ab
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(La1xS1x);CuOy4,s metallisch. Die mit Sauerstoff angereicherten Proben haben
besonderes Interesse geweckt, da es in diesem Fall moglich ist, durch Tempern eines
Kristalls unter verschiedenen Bedingungen die Sauerstoffkonzentration zu variieren
und somit den gleichen Kristall mit einer unterschiedlichen Ladungstragerdichte in der
CuO; Ebene zu untersuchen.

Das Studium d
Ausgangssubstanzen ist fur das Verstindnis der Hochtemperatursupraleitung von
entscheidender Bedeutung. Um diese zu untersuchen, bieten sich zum einen die
optische Spektroskopie, zum anderen Leitfihigkeitsmessungen an. Mittels optischer
Spektroskopie findet man die niedrigste elektronische Anregung in La,CuO, bei
1.6-2eV. Diese Anregung entspricht einem Ubergang vom O 2p zum Cu 3d Band. In
der dc-Leitfihigkeit liegt die thermische Aktivierungsenergie dagegen nur bei
~30meV. Bei tiefen Temperaturen sind die Zustinde lokalisiert, und die
Temperaturabhingigkeit der dc-Leitfahigkeit kann durch das Variable-Range-
Hopping Modell beschrieben werden.

Arbeiten, die sich zudem teilweise widersprechen. Leitfahigkeitsmessungen im
Mikrowellenbereich [Rea 89] ergaben eine extrem hohe effektive Masse und eine
ungewohnlich grofle Dielektrizitatskonstante. Dagegen folgt aus Messungen im
Radiofrequenzbereich {Che 89, Lun 92] , daB3 die dielektrischen Eigenschaften von
La,CuQ4 dem Verhalten eines konventionellen Halbleiters mit geringer Dotierung
entsprechen. Fiir die ac-Leitfahigkeit erhdlt man in der Frequenzabhingigkeit ein
Potenzgesetz 0, ~ ® mit s < 1 [Che 91, Lun 92], welches charakteristisch fiir
Hupfleitfihigkeit ist. Allerdings besteht Unklarheit iiber die Temperaturabhingigkeit
des Exponenten s und damit auch iber den Ladungstransportmechanismus. Chen et.

al. [Che 91] erhalten flir beide kristallographische Achsen eine starke

dem Variable-Range-Hopping Modell erklirt, wobei die nach dem Modell nicht
erwartete Temperaturabhingigkeit des Exponenten durch Mehrfachhiipfprozesse
interpretiert wird. Allerdings ist die Auswertung der Frequenzabhangigkeit auf den
Temperaturbereich zwischen 4 K und 12 K beschriankt. Im Gegensatz dazu ergeben

die Messungen, die in unserer Arbeitsgruppe [Lun 92] durchgefuhrt wurden, oberhalb
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25 K einen temperaturunabhangigen Exponenten s, der jedoch stark anisotrop ist und

mit diesem Modell nicht erklirt werden kann.

5.1.2 La;CuOQ,.

Die untersuchten Krista
Chernogolovka aus einer La;0; - CuO, Schmelze mit CuO UberschuBl gezogen.
Nihere Informationen zur Kristallzucht sind in [Eme 90] zu finden. Urspriinglich
hatten die Kristalle eine GroBe von 8x6 mm? in der ab-Ebene und in c-Richtung von
15 mm. Fir die hier beschreibenen Messungen standen jedoch nur kleinere
Bruchstiicke dieser Kristalle zur Verfligung. Der groBte Kristall hatte eine Geometrie

von etwa 2x3x2.5 mm’.

Die temperaturabhingigen Widerstandsdaten sind in den Abb.5.1.1 und 5.1.2
zu sehen. Bei sinkender Temperatur steigt der Widerstand bei jeder Frequenz an, zeigt
ein Maximum und nimmt danach wieder ab. Wie in Kap.H4 skizziert, 14t das
Auftreten des Widerstandsmaximum es zu sowohl den Real- als auch den Imaginérteil

der Leitfahigkeit eindeutig zu definieren.

Bet der Temperatur des maximalen Widerstandes gilt: Opc~€,0€,. Von nun an
soll der maximale Wert des Widerstands die gleiche Temperaturabhingigkeit, wie die
DC Leitfihigkeit haben, die im Fall von La,CuO, durch das M
Range-Hopping (VRH) Modell [Mot 74] beschrieben werden kann. Das Modell
betrachtet die lokalisierten Zustinde in der Nihe der Fermi-Energie Ef in einem
Halbleiter. Aus der Analyse der Hipfprozesse zwischen benachbarten ungeordneten
lokalisierten Zustanden folgt das bekannte Mottsche T* Gesetz:

o=cpexp[-(To/T)"*

wobei die Ty und o, mikroskopisch mit Hilfe des Modells zu beschreiben sind.
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Abbildung 5.1.1: Temperaturabhiangigkeit des La,CuQ, Widerstands gemessen bei drei
verschiedenen Frequenzen, in doppeltiogarithmischem Format. Das elektrische Feld
war langs der c-Achse orientiert. Der Einschub zeigt, dafy die aus dem Wert von R
erhaltene DC-Leitfahigkeit dem von Mott vorgeschlagenen Gesetz des variable-range-
hopping entspricht.

Die Amplituden des Widerstandsmaximums sind auf den Einschitben in
Abb.5.1.1 und 5.1.2 als Logarithmus von R, gegen T aufgezeichnet. Eine Gerade

zeigt, daf} das zu erwartende Gesetz vollkommen getroffen ist.

Wir verwenden jetzt Gl.4 (Kap.3.1), um den Realteil G, der Leitfihigkeit

auszurechnen. Die Ergebnisse sind in Abb.5.1.3 und 5.1.4 zusammen mit 4-Punkt
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Abbildung 5.1.2: Temperaturabhangigkeit des La,CuQO, Widerstands gemessen bei drei

war innerhalb der ab-Ebene orientiert Der Einschub zeigt, dal die aus dem Wert von
R..x erhaltene DC-Leitfahigkeit dem von Mott vorgeschlagenen Gesetz des variable-
range-hopping entspricht.

N Daten daroes AN
DC-Daten qargesteiit.

wihrend in Abb.5.1.4 die Leitfahigkeit in der ab-Ebene dargestellt ist.

Die Ergebnisse, die mit der Hilfe der kontaktfreie Methode gemessen worden
sind, sind mit den 4-Punkt DC-Leitféhigkeitsdaten zu vergleichen. Bei T>50K fallen

alle Daten auf eine gemeinsame Kurve, die die reine DC Leitfahigkeit kennzeichnet. In
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Abbildung 5.1.3: Leitfihigkeit ' von La,CuQy lings der c-Achse gegen Temperatur
bei verschiedenen MeBfrequenzen: 283 MHz, 36MHz, 33 MHz wie im Bild

auch gezeigt.

diesem Hochtemperaturebereich passen die kontaktfreien Daten gut zu den 4-Punkt

DC-Leitfahigkeitsdaten, die an derselben einkristallinen Probe gemessen worden sind.

Bei tiefen Temperaturen herrscht AC- Leitfahigkeit vor, was durch das
Verhalten geméaf} dem Potenzgesetz Aw® bestitigt wird. Bei Temperaturen kleiner als
15 K ist es moglich, den Absolutwert des Frequenzexponenten abzuschitzen. Die
Ergebnisse sind in Abb.5.1.5 gezeigt. Obwohl die experimentellen Fehler relativ groB3

sind, kann man den Unterschied zwischen den Frequenzexponenten s entlang der
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Abbildung 5.1.4: Leitfahigkeit von La,CuQ; innerhalb der ab-Ebene gegen Temperatur
bei verschiedenen Meffrequenzen: 285 MHz, 37 MHz, 3.5 MHz wie im Bild
bezeichnet. Die Ergebnisse der 4-Punkt DC-Messung an demselben Einkristall sind

auch gezeigt.

verschiedenen Richtungen gut sehen. Die beiden Frequenzexponenten nehmen bei
steigender Temperatur ab. Es ist zu beachten, da3 diese Abhédngigkeiten viel kleiner
sind, als die, die in [Che 91] berichtet werden. Die dort gemessenen s Werte nehmen
zwischen 4K und 12K von s$=0.7 bis $=0.51 ab. Es ist moglich, daf} diese starke
Temperaturabhiangigkeit und auch die in Ref. [Lun 92] gefundenen sehr kleinen s-
Werte in C-Richtung (s=0.25), auf den ungewlnschten EinfluB des

Kontaktwiderstandes zuriickgefliihrt werden kénnen.
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Abbildung 5.1.5: Frequenzexponenten S von LaCuOs gemal dem

Potenzgesetz (6 =0+ AV*) gegen Temperatur. Die Ergebnisse basieren auf

den in Abb.H4.3 und H4.4 gezeigten Daten.

Aus dem maximalen Widerstand entnommen aus Abb. 2 und mit Hilfe der im
Kap.H4 genannten Formel:

(1/Re)max = (0Cy/2)max = (0€'C6/2)max
kann die Dielektrizititskonstante in c-Richtung als 29 *+ 4 unabhingig von der
MeBfrequenz gefunden werden. Dieses Ergebnis stimmt mit dem bei der Zwei-Punkt-
Messung gefundenen Wert €=31 + 3 [Lun 95] uberein, die am derselben
monokristalinen Probe durchgefiihrt wurde. Innerhalb der ab-Ebene wurde der Wert
e= 90£10 gefunden. Das in diesem Einkristall gemessene €., kann nicht direktmit den
Kontaktdaten verglichen werden, da diese Daten viel mehr vom
Restkontaktwiderstand und von den ibrigbleibenden AC-Komponenten abhingig
sind. Die typischen Werte aus Zweipunktmessungen [Kne 94] liegen im Bereich
zwischen 60 und 110.
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5.1.3. (Lal.xSr,)zCu 04.

Alle Messungen, die in diesem Kapitel dargestellt sind , stammen von einer
einkristallinen Probe (La;4Sr,).CuQ,4, mit einem Sr-Gehalt vom x=8 %. Die Probe

wurde mit Hilfe der Zuchtmethode aus einer nichtstochiometrischen Schmelze

a ctalla yaran atiwa N Quluw? mmd arall yin
IV IN1IDVALIV VWALVl ClvYywa V. A LAL I ul

N
o

entlang der kiirzesten Seite. Nach dem Phasendiagramm des (La-Sr);CuQ, Systems
sollte [Tak 89] sich der supraleitende (SL) Phasentbergang in der Nihe von T=40K
befinden. Um das zu uberpriifen, wurde mit Hilfe der 4-Punkt Methode die DC-
Leitfahigkeit gemessen. Die Ergebnisse dieser Messungen sind in der Abb.5.1.6
dargestellt. Der Probenwiderstand steigt mit sinkender Temperatur bis etwa T~8K.
Bei einer Temperatur zwischen 7K und 8K sieht man einen Knick in den

Widerstandsdaten. Das konnte der supraleitende Phasentibergang sein.
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Abbildung 5.1.6: Widerstandsverlauf gegen die Temperatur einer Vierpunktmessung
bei einer Frequenz von 20 Hz fur eine (La;«Sry),CuOs Probe mit dem elektrischen

Feld innerhalb der ab-Ebene.
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Abbildung 5.1.7: Temperaturabhingige Resonanzdaten des (Laj«Sry),CuO4
Einkristalles mit x=8% bei 780 MHz. Oben: Bandbreite Aw=w0,/Q, die
proportional zum Oberflichenwiderstand R der Probe ist. Unten: Die

Resonanzfrequenzianderung Aw, ist proportional zur Oberflichenreaktanz X

L ) (R, X) ]
der Probe. Geschitzter Verhiltnisfaktor ist etwa - A - =1.5(Q2/ MHz).
0}
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Abbildung 5.1.8: Oberflichenimpedanzdaten des (L.a;Srx);CuO, Einkristalles
mit x=8% gemessen im 20 MHz Helix-Resonator. Der Reaktanzoffset X(0)

Die iiblichen Zweipunktmessungen (20Hz + 1MHz) an (La;.«Sry);CuQO; mit
gleichem (8%) Sr-Gehalt und 5% Sr Gehalt haben wegen des zu starken Einflusses

ezeiot [Kne O3
czeigt

[Kne 93], obwohl
einschrinkend zu sagen ist, daB das Experiment nur auf Temperaturen T > 10 K

begrenzt wurde.

Die (La;+Srx),CuQO4 Probe wurde mit Hilfe einer Resonanzmethode (Kap.
HS5c) bei 20 MHz und 780 MHz gemessen. Die Ergebnisse dieser Messungen sind in
Abb.5.1.7 und 5.1.8 gezeigt. Man sieht ganz deutlich einen Phaseniibergang in der
Nahe von T=11K. Es ist zu beachten, dafl der Phaseniibergang sehr breit ist. Bis zur
tiefsten bei der Messung benutzten Temperatur von 4.2K (780 MHz) ist keine Ende

des Ubergangsbereiches zu erkennen.
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Abbildung 5.1.9: Die zur Verdnderung der Resonanzparameter proportionale
Oberflichenimpedanz des (La;.Sry).CuO, Einkristalles mit x=8% bei 780 MHz
gegen, die AC Magnetfeldstirke im Resonator und bei Temperaturen 4.2 und
8.9 K. Die Phasentibergangstemperatur betragt ca. 11.5 K.

Ein weiteres besonderes Kennzeichen ist die Vorgeschichtsabhingigkeit der
Reaktanzdaten, die in Abb.5.1.7 zu sehen ist. Diese Eigenschaften konnten geklirt
werden, wenn man vermutet, daB3 der Kristall nicht homogen ist und einige Teile des
Kristalls bei verschiedenen Temperaturen supraleitend sind, andere Teile aber immer
im normalleitendemen Zustand bleiben. Da der elektrische Strom wegen des geringen
Anteils supraleitender Bereiche keinen ununterbrochenen Weg findet, tritt kein
eindeutig  identifizierbarer SL  Phasenubergang bei DC-Messungen auf
(vgl. Abb.5.1.7). Das Hochfrequenzexperiment dagegen miBt einen Effekt, der iber
die ganze Probe gemittelt ist. Das ist der Grund dafur, daf3 bei hoheren Frequenzen
ein Phaseniibergang klar zu erkennen ist. Die Verbindungen zwischen einzelnen Teilen
innerhalb der Probe, die sog. weak links, bilden ein Netz, das von der Vorgeschichte

abhingt.
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In diesem Fall wire auBerdem zu erwarten, dafl die Probe eine erhéhte
Nichtlinearitdt zeigt. Einen solchen Effekt sieht man in Abb.5.1.9. Hier ist die
Wechselfeldstarkeabhingigkeit des Real und Imaginirteils des Widerstandes
aufgetragen. Die nichtlinearen Effekte sind schon bei einer Magnetfeldstiarke von 0,2

Oe deutlich erkennbar.
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5.2 MeBergebnisse. Blei

ke

5.2.1 Einleitung.

Eine der wichtigsten Vorhersagen der BCS Theorie [Bar 57} der Supraleitung
ist der Anstieg der elektromagnetischen Absorption und der NMR-Relaxationsrate
unterhalb der Ubergangstemperatur Tc und das Aufireten eines Maximums in diesen
MeBgroBen bet T~0.8T¢ (Kohidrenzpeak). 1959 wurde das als Hebel-Shlichter-Peak
bezeichnete Maximum in der NMR Relaxationsrate [Heb 59] nachgewiesen. Betreffs
der Absorption des elektromagnetischen Feldes, die durch den Realteil der komplexen
Leitfahigkeit c* =o'+ig” beschrieben ist, wurden damals keine experimentellen
Beweise fiir die Existenz des Koharenzpeaks veroffentlicht.

Ein zusitzliches Interesse an der Untersuchung der komplexen Leitfahigkeit
der Supraleiter wurde durch die Entdeckung der Hochtemperatursupraleiter [Bed 86]
geweckt. Eine mogliche experimentelle Beobachtung der Kohirenzeffekte in NMR-
oder Leitfahigkeitsmessungen sollte einen Beweis fur oder gegen den BCS-
Mechanismus der Supraleitung liefern. In  den NMR Messungen an
Hochtemperatursupraleitern konnte nun kein Peak in der Relaxationsrate
nachgewiesen werden [War 87], [Ham 89], [Wal 91]. Im Gegensatz dazu wurde seit
1991 in einer Vielzahl von Experimenten ( [Bon 93], [Zha 93], [Pim 94] u.a) ein
Peak im Realteil der komplexen Leitfihigkeit gefunden. Es erschient daher sinnvoll
sein, der Frage nachzugehen, ob man fiir konventionelle Supraleiter einen Peak im

Realteil der Leitfahigkeit sehen kann.

In den ersten Experimenten [Hol 91], [Vol 93] konnte der zu erwartende Peak
beobachtet werden. Die erste Analyse [a8t aber den SchiuB zu, dafl das gemessene
Maximum im Rahmen der BCS Theorie nicht beschrieben werden kann. Wihrend bei
60 GHz {Hoi 91] in Blei (kT¢ / Ao ~ 2.5) ein Peak -Verhiltnis AGpex/ on=~0.9+0.1

beobachtet wurde, kann innerhalb der BCS Theorie ein maximaler Wert von etwa 0.3
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erreicht werden. Der Widerspruch zwischen Theorie und Experiment ist noch grof3er
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theoretisch keinen Kohidrenzpeak mehr erwarten solite.

Diese Effekte konnen moglicherweise auf Verunreinigungen der Probe
zurickgefiihrt werden, da die neuesten Ergebnisse iber die Leitfahigkeit des reinen
Blei und Niob bei 60 GHz [Kle 94] einen Absolutwert des Maximum gezeigt haben,
der theoretisch beschrieben werden kann, wenn man zusitzlich zur BCS-Theorie

Strong-Coupling-Effekte beriicksichtigt.

Die Ziele der an Blei durchgefiihrten und in dieser Arbeit dargestellten
Messungen waren:

- Uberpriifen, ob bei niedrigen Frequenzen, wenn %o « kTc , die gleichen
Koharenzeffekte zu sehen sind.

- Ergebnisse zu erhalten, die mit den in unserer Arbeitsgruppe durchgefiihrten

Kontaktmessungen an Blei verglichen werden konnen.

5.2.2 Ergebnisse und Diskussion.

Fiir das Experiment wurde 99.999% reines Blei benutzt. Es gab zwei
verschiedene Geometrien der Probe, nimlich einen Draht mit 0,5 mm Durchmesser
und einen Zylinder & 7 mm. Aus Kupferdraht wurde rund um den Bleizylinder eine
Spule gewickelt und dessen Resonanzcharakteristik gemessen (bei 158 MHz,
540 MHz, 1050 MHz). Wie es in Kap.3.2 gezeigt wurde, ist die Sensitivitit der
Resonatormessung umso besser, je geringer das freie Volumen des Resonators ist.
Deshalb wurde die beste Sensitivitit und Genauigkeit in der Geometrie erreicht, in der
die Spule aus Kupferdraht bestand, der auf den Bleizylinder gewickelt war. In diesem
Fall befindet sich, das elektromagnetische Feld nur in der diinnen Isolatorschicht
(d=100um) zwischen dem Blei und dem Draht, und deshalb ist das vom Feld

durchdringendeVolumen sehr gering.
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Abbildung 5.2.1: Temperurabhéngigkeit der Resonanzfrequenz (unten) und

Bandbreite Ao = ©/Q (oben) des 540 MHz Resonators mit Bleiprobe.

Die Kreise sind die experimentellen Daten, die Linien sind die Korrektur-

Fits (siehe Text).
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Koaxialresonator zu bauen (Kap.3.2.2), dessen innere Leitung aus einem Stick
Bleidraht bestand, dessen Linge eine Viertelwellenlange A¢/4 im Vakuum entspricht.
Ein Nachteil dieser Experimente mit Blei ist die Unmoglichkeit differentieller
Messungen mit und ohne Probe. Stattdessen muB man den Restwiderstand des

Resonators abschidtzen und danach abziehen.

In der Abb.5.2.1 sind die gemessene Resonanzfrequenz und die Gite des
Resonators am Beispiel der S540MHz Daten dargestellt. Die beiden Mef3grofen zeigen
einen scharfen Phasentbergang bei Tc ~ 7.2 K. Bei Temperaturen kleiner als 6K sieht
man nur noch die Resteffekte des Resonators. Da bei diesen Temperaturen auf der
experimenteiien Mefskala keine Widerstandeffekte mehr beobachtet werden soliten,
ist die Temperaturabhangigkeit der Halbwertsbreite bei T < 6K mit dem
Restwiderstand des in die Spule (in das Resonatorwand) befindlischen Kupfers zu
erklaren. In diesem Fall wurde der Restwiderstand als eine Gerade angenihert und die

entsprechenden Werte wurden von den Daten abgezogen.

Die Resonanzfrequenz steigt fir T < 6 K wieder an und der resultierende
Effekt kann relativ gut mit Hilfe der Abhingigkeit v = const / (T-4.2K) beschrieben
werden. Dieses Verhalten liegt nahe, daB3 diesem Effekt, in der Nahe des Siedepunktes
von Helium bei T=4.2K, die steigende Dichte des He-Gases mit dem entsprechenden
Austeigen der Dielektrizititskonstante zugrunde liegt. Als erste Niherung wurden
dann die vy Daten mit der Formel wvo ~ const/(T-4.2) gefittet, und die

Hochtemperaturdaten wurden dementsprechend korrigiert.

Es ist moglich, einen Bereich zu bestimmen, in dem die Korrekturen zu den
Daten nicht zu grof3 sind. Die Grenzen dieser Bereiche sind in Abb.5.2.1 mit den
Pfeilen angedeuted. Das sind namiich die Temperaturbereiche T > 6.5 K fur die
Halbwertsbreite (Widerstand) und T > 6.0 K fiir die Resonanzfrequenz (Reaktanz). Es
ist zu bemerken, dafl im letzten Fall der zur Verfugung stehende Bereich etwa
zweimal grofer ist. Der Grund dafuir ist die etwas stiarkere Temperaturabhingigkeit
der Oberflichenreaktanz X(T) im supraleitenden Zustand im Vergleich zum
Oberflichenwiderstand R(T).
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Damit kann aus den Daten mit Hilfe der in Kap.5.1 gegebenen Formeln die
Oberflichenimpedanz von Blei ausgerechnet werden. In Abb.5.2.2 ist der komplexe

Widerstand des Blei, der aus den Resonanzdaten erhalten wurde, dargestelltl.

In Abb.523 sind die gemessenen Werte der Oberflachenreaktanz (der
Imaginirteil des Widerstandes) in einer Darstellung die durch Zwei-Flissigkeits-
bestimmbaren Nullwert

S s Soiiia iav A3 A NNala
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X(0) zu finden. Nach den Zwei-Flissigkeits-Modell sollten die so dargestellten Daten
auf einer Geraden liegen. Aus der Steigung der Linie a3t sich X(0) bestimmen. Man
findet eine Gerade, die durch Null geht und die bei tieferen Temperaturen gemessenen
Daten beschreibt Mit dem Modell lautet die Gerade:

X:—.—)(—“-—(—.—ql——=X{O)-(D "

< 4 N zfl
)
T,

10°

1 sl
3
[N

Reaktanz ( {/square)
:
*
%
(srenbsy ) puejsiopimg

(]
8
i
—
"
.
e
, " e
" 1
%

]
IR Y
3
-~

0.000 +—-p—r—————————————

Temperatur (K)

Abbildung 5.2.2: Komplexer Oberflichenwiderstand von Blei ( Z* = R + iX )

gegen Temperatur,gemessen bei 540 MHz. Die Daten werden unter

Verwendung von Abb.5.2.1 berechnet. Die unterschiedlichen Skalentypen fur R

und X sind zu beachten.
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Der Absolutwert der magnetischen Eindringstiefe entspricht A =365£40 A
bei Messungen im 2.05 GHz Resonator und A = 570 + 100 A bei Messungen im
Helixresonator von 540 MHz. Die deutlich niedrigere Genauigkeit des Absolutwertes
im letzten Fall hangt mit der ungenau bestimmten Geometrie des Experimentes
zusammen. Die in dieser Arbeit erhaltenen Eindringtiefen (siehe Tabelle M.31)
stimmen gut mit dem aus der Literatur bekannten [Gas 70] Wert A =418 £ 9 A

tiberein.

Man sieht, daf3 bei hoherer Temperatur die experimentell erhaltenen Daten von
einer Gerade abweichen. Diese Abweichung laBt sich durch die endliche MeBfrequenz

erklaren, da die genannte Modelldarstellung unter der Ndherung =0 gerechnet ist.

2.05GHza
/ s

o
e d

Reaktanz ( (/square)

coo+—m————rT——
2 4 6 8 10

[T/
Abbildung 5.2.3: Oberflichenreaktanz (X) von Blei bet zwei verschiedenen
Frequenzen 540 MHz und 2.05 GHz in Zwei-Flussigkeits-Modell-Darstellung. Die
Eindringtiefe ist in jedem Fall mit Hilfe der Formel: X = pn,0A ausgerechnet.
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Ry (Theorie)
Frequenz | Ry (Exp.) X~ (Exp) | Xn/Ry Ao
(MHz) | (Q/0) |Nichtlokal  Lokal ()m) @)
(Q/0)

158 | 5.04-10" | 3.85-10" }1328-10" | 871-10% | 1.73 425 + 50
540 [ 1.11-10°]088-10°] 0.61-10° | 240-10° | 2.16 | 570+ 100
1050 | 2.19-10° | 1.36-10° [ 0.85-107 | 3.46-10° | 1.58 478 + 50
2050 |2.06-10° [ 213107 | 1.18-107 | 3.97-10° | 1.93 365 + 40

Tabelle M3.1: Mikrowellencharakteristik von Blei, erhalten aus Resonanzmessungen.

Noch besser wire es, statt des Zwei-Flissigkeits-Modells die BCS-Theorie mit voller
Frequenzabhingigkeit zu benutzen. In Wirklichkeit liefern die beiden Theorien das
gleiche Ergebnis, und oft wird das Zwei-Flissigkeits-Modell als einfache und

traditionelle Darstellung genommen, um den Wert vonX(0) zu finden.

Bei der Frequenz 2.05 GHz ist die Probe ein Draht &J 0.5 mm, in den anderen
Fallen - ein massiver Zylinder & 7 mm. Bei der Berechnung der theoretischen Werte
des Oberflichenwiderstandes wurden die folgenden Leitfahigkeitswerte angenommen
[LB 82](T=73K):

on(de) =5.79 - 107 (Q -cm)™;

Die aus der Messung erhaltenen Absolutwerte der Mikrowellencharakteristik

von Blei sind in Tabelle M3.1 gezeigt.

on/£=94-10" Q'cm?

Der in anomaler Naherung theoretisch zu erwartende Absolutwert fiir den

Oberflichenwiderstand 143t sich mit der folgenden Formel [Abr 88] ausrechnen:

’ 113
- {=)
x = (H,0) o, A

Hier ist o eine Konstante, die bei Reuter und Sonderheimer [Reu 48] angegeben
wurde: =47/ ﬁ (diffuse scattering). Im nichtlokalen Grenzfall spielt der Wert on//¢

die Rolle der Leitfahigkeit der lokalen Niherung. Dieser Wert von on/¢ wird als



60 5.2 MeBergebnisse. Blei

s
&
s 3
= 2x107 -
@
G
g
| ——
A 1x107°
T 8x10# A
>
o) 6x10™
4x10™ -
¥ L T L L 1 'll T L]
100 1000

Frequenz (MHz)
Abbildung 5.2.4: Frequenzabhingigkeit der Oberflichenimpedanz { R+iX ) von
Blei im normalleiten Zustand bei T = T¢ ( 7.23 K ). Die Reaktanzwerte (X)
sind aufgrund des nichtlokalen skin-effekt durch V3 dividiert, um sie direkt mit

dem Widerstand (R) vergleichen zu konnen.

~9.4-10" Q'cm? angenommen [Cha 52] (Vergleichsdaten sind in [LB 82] zu

finden).

Im lokalen Grenzfall gilt:

Ho®
2c.

¥ N

R, =

wobel bei T ~ 7.3 K die Leitfahigkeit von reinem Blei im normalen Zustand als

on(dc)=5.79 -10" (Q -cm)” [LB 82] angenommen werden kann.

Es ist moglich zu Uberprifen, ob Blei im normalen Zustand wirklich dem

extrem nichlokalen Grenzfall entspricht. Es ist deutlich zu erkennen, daB das
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Verhiltnis zwischen Ry und Xy nicht mehr 1:1 ist (wie es im Hagen-Rubens Limit
erwartet wird), sondern ~ 1.85 £ 0.2, was als theoretischer anomaler Grenzfallswert
von /3 interpretiert werden kann. Die experimentellen Absolutwerte der
Oberflichenwiderstandes stimmen relativ gut mit dennen iiberein, die mit Hilfe der
nichtlokalen Formel berechnet werden, obwohl man sagen muf, da} in diesem

Frequenzbereich fur Blei die Ergebnisse der beiden Grenzfalle nicht weit voneinander

anomal e 1/3
entfernt sind. Diesem liegt das nicht zu starke Verhiltnis RI\L"“‘I ~ («6-) zugrunde.
N

Die temperaturabhingigen Werte der Oberflachenimpedanz bei verschiedenen
Frequenzen sind in Abb. 5.2.4, 5.2.5 dargestellt. Aufgrund der Daten kann man die
Frequenzabhingigkeit der Oberflichenimpedanz im normalen Zustand abschitzen.
Theoretisch sollte man unter diesen experimentellen Bedingungen ein Potenzgesetz
mit unterschiedliche Exponente finden. Man kann unterscheiden zwischen dem
lokalen ©'? und nichtlokalen ©** Gesetz. Der fiir den Frequenzexponenten gemessene
Wert betrug: 0.68+0.1. Die Genauigkeit ist in diesem Fall zwar relativ niedrig, [aft
aber trotzdem den SchluB ziehen, daf3 der gefundene Wert einem nichtlokalen Gesetz

entspricht.

Mit Hilfe der Werte R(T) und X(T) kann man nun die komplexe Leitfahigkeit

ausrechnen. Aus den Griinden, die im Kap.4.2 diskutiert wurden, wurde trotz der

nicht gut erfiillten Ungleichung &, » Ao die anomale Formel fiir die Rechnungen

Die Ergebnisse fur die komplexe Leitfahigkeit des Blei sind in Abb.5.2.5, 5.2.6
dargestelit. Hier werden nur die Daten fiir zwei Frequenzen gezeigt, namlich flr
540MHz und fur 2GHz, da bei diesen Frequenzen die Genauigkeit und die Sensitivitit
am grof3ten waren, und deshalb die Ergebnisse in einem  relativ groflen

Temperaturbereich ausgewertet werden konnten.
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Abbildung 5.2.5: Komplexe Leitfahigkeit des Blei bei 540 MHz. Die Linien
sind berechnet gemiB dem extrem anomalen Grenzfall der BCS-Theorie,

die keine Fitparameter zuldft.
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Abbildung 5.2.6: Komplexe Leitfahigkeit des Blei bei 2.05 GHz. Die Linien

sind berechnet nach extrem anomalen Grenzfall der BCS-Theorie. Es gibt

keine Fitparameter in der theoretischen Kurve.
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Die experimentellen Daten werden mit der BCS Theorie verglichen. Im
T

die komplexe Leitfahigkeit des Supraleiters nicht mehr von ¢ und £ abhingig ist. Das
liegt daran, daf3 im Hauptausdruck ({(1), Kap.5.2) fur die komplexe Leitfahigkeit der
Term A(r') die starkste Ortsabhangigkeit hat und fiir die anderen Terme einfach der
entsprechende Wert bei R=0 genommen werden kann. Der resultierende Ausdruck fiir

os/ oy sieht dann genauso aus wie derselbe Ausdruck im lokalen "dirty" Limit ( A » §

» £ ), und deshalb kann beim Berechnen der theoretischen Kurve die Formel [Bra 89)

im extrem "dirty" Limit ( mit T = % >> ) verwendet werden, obwohl diese Formel

formal fur die lokale Niaherung geeignet ist.

Der Imaginarteil der Leitfahigkeit stimmt mit der theoretischen Kurve relativ
gut Uberein. Der Unterschied ist auf die angenommenen Néaherungen zurickzufiihren.
Der zweite Effekt, der eine Rolle spielen kann, ist der Effekt der starken Kopplung
zwischen den Elektronen und Phononen in Blei [Gas 70}, der in diesem Experiment

nicht in Betracht gezogen wurde.

Der Realteil der Leitfahigkeit kann mit der BCS-Theorie nicht beschrieben
werden. Fir die Probe, die bei 2 GHz gemessen wurde, liegt die theoretische Kurve
fur T< 6.5K niedriger als die experimentell erhaltenen Punkte. Die wahrscheinliche
Ursache ist die Inhomogenitat der Temperatur, die keine Rolle fiir den Imaginireteil
spielt, aber fiir den Realteil extrem wichtig ist. Es kann gezeigt werden [Deu 80], dafl
die Verteilung der Phaseniibergangstemperaturen in der Probe oder die Inhomogenitét
der Temperatur einen Peak in der temperaturabhéingigen Leitfahigkeit verursachen,
dessen Breite einer Breite der Temperaturverteilung entspricht. Bei 540MHz sieht
man diesen Effekte kaum, weil in dem Fall statt einem Draht ein massiver Zylinder
gemessen wurde. Stattdessen wurde eine Unterdriickung der Koharenzeffekte
beobachtet. Man sieht eine deutliche Steigerung der Leitfahigkeit, die aber niedriger
ist, als im Rahmen der BCS Theorie zu erwarten ist. Eine wahrscheinliche Ursache
dafiir ist die groBle Kopplungskonstante in Blei (a¢~0.39 ) [Ric 65]. Es kann
theoretisch gezeigt werden, daf} solche Effekte den im Experiment beobachteten Wert
des Realteils, der Leitfshigkeit unterdriicke [Aki 91] [All 91]. Dies wurde auch in der
Resonanzmessung des Blet bei 60 GHz becbachtet [Kle 94].
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5.3 MeBergebnisse. YBa,Cu;0.5

5.3.1 Aligemeines

Alle Proben, die untersucht wurden, stammen aus den Institut flr
Kristallographie in Moskau. Die Herstellung der Kristalle wird von Bykov et al.
[Byk 88] beschrieben. Sie wurden in Platintiegeln mit der Methode der spontanen
Kristallisation aus einer nichtstochiometrischen, mit Cu-Oxiden angereicherten
Schmelze gezogen. Alle Kristalle haben die Form eines kleinen diinnen Plattchens mit
den Abmessungen von etwa 1x1x0.02 mm’. Die c-Achsen der Kristalle stehen

senkrecht auf der Plattchenebene. Alle untersuchten Kristalle besaBBen eine glatte und

homogene Oberfliche.

Kristall-Nr. Tc (50%) ATc (K) d | 7-8

1 91.8 K 0.4 00 | 70

la doppelt - 00 | 70

2 918K 0.4 0.03 | 6.97

3 91.5K 0.6 0.11 | 6.89

5 90.6 K 1.0 0.16 | 6.84

6 92K ~10 0.16 | 6.84

7 86 K >3.5 0.18 | 6.82

12 61 K >5.0 031 6.69

Tabelle 5.3.1: YBa;Cu307.5 - Einkristalle, die zur Auswertung benutzt wurden.
Als AT wurde der Bereich definiert, in dem der Widerstand von 50% auf 10%

des Wertes bei der Springtemperatur abnimmt.
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Die fertigen Kristalle wurden in Sauerstoff bis zur konstanten Masse unter
dem Druck p~latm und der Temperatur T=723K getempert. Die ausschlieBend
vorgenommene Analyse [Ale 88] la3t den SchluB zu, daf3 der Sauerstoffgehalt in den
Proben als 8=0.0 angenommen werden kann. Bei einigen Kristallen wurde der
Sauerstoffgehalt durch eine weitere Temperprozedur gezielt eingestellt [Sic 93]. Die
Einkristalle wurden in einem Platinschalchen im Glasrohrofen getempert. Durch das
Ofenglasrohr wurde Argongas (99.999%) geleitet. Bei dem Tempervorgang wird
ausgenutzt, daB sich bei einer vorgegebenen Temperatur bei einem definierten
juBeren Sauerstoffpartialdruck ein bestimmter Gleichgewichtssauerstoffgehalt
einstellt [Bry 89]. Die damit erhaltenen Werte von 6 werden dann mit Hiife der aus
der Literatur [Gra 90] bekannten Abhangigkeit zwischen dem Sauerstoffgehalt und
der supraleitenden Ubergangstemperatur zur supraleitenden Phase tberpriift. Obwohl
das genannte Verfahren den genauen Sauerstoffspartialdruck nicht bestimmen und
stabil halten laBt, kénnen die mit Hilfe der Vergleichsmethode erhaltenen 6 Werte als
Niherungswerte benutzt werden. Die Ergebnisse sind in der Tabelle 5.3.1 dargestellt.

esonanzmessungen der Kristalle, wie es in Kap.3.2.3 beschrieben ist,
wurde in jeden Experiment die Resonanzkurve zweimal gemessen, mit und ohne
Probe. Im Gegenzatz zu den Bleidaten war dies hier moglich, weil die YBa;Cu3075
Proben sehr klein waren und die Resonanz nicht stark storten. Eine typische
Frequenzinderung beim Einflihren der Probe in den Resonator ist weniger als 3% des
Absolutwertes der Resonanzfrequenz. Eine solche doppelte Messung der
Resonanzfrequenz 1alt es zu, den wesentlichen Teil der Selbstabsorption des

Resonators abzuziehen.
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Abbildung 5.3.1: Temperaturabhingigkeit der Resonanzfrequenz (unten) und
Bandbreite Ae = ©o/Q (oben) des 1.1 GHz Helixresonators mit und ohne (leer)
YBa,Cu;07.5 Probe. Es sind die Daten flir die Probe Nr.5 dargestellt (siche
Tab.5.3.1). Man beachte die Unterbrechung der Achse auf der die Resonanzfrequenz

aufgetragen ist.
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Hauptsachlich wurden die YBa,Cu3O1 -Proben in dem Resonator gemessen,
der eine Resonanzfrequenz von 1.1 GHz hat. Einzelne Messungen wurden auch bei
200 MHz durchgefiihrt. Ein Hauptgrund dafiir ist die hohe Sensitivitat der Messung
bei hoheren Frequenzen, der unter anderen durch die ~ o’ Frequenzabhingigkeit des
Oberflichenwiderstandes zu erwarten ist. Die Frequenz von ~1 GHz ist einerseits
praktisch der hochste Frequenzwert, den man mit Hilfe eines Helixresonators
erreichen kann, anderseits sind hohere Frequenzen weniger interessant, da bei v > 10
GHz viele Literaturdaten iber die komplexe Impedanz von YBaCuO zur Verfigung
stehen ([Kle 92}, [Shi 92}, [KiIn 93]). Einige Proben wurden trotzdem bei anderen
Frequenzen gemessen, um zu uberprifen, ob die fir die Rechnungen benutzte
Niherung richtig ist, daB3 nahmlich die Strom-Feld-Verhaltnisse lokal sind und das

elektromagnetische Feld nur an der Oberfliache wirkt.

Die gemessenen Resonanzparameter in Abhéngigkeit von der Temperatur sind
in Abb.5.3.1 zu sehen. Der Phaseniibergang bei etwa 91.5 K ist relativ scharf, und nur
bis T=85 K kann man noch zwischen Proben- und leeren Resonatordaten

unterscheiden.

Alle Messungen an YBa,Cu;0;s werden zundchst separat behandelt und

ausschlieBend zusammen diskutiert.

1. Probe Nr.1,8=0.0

Dies ist eine Probe, die in Sauerstoff getempert wurde, und deshalb wird
angenommen, dal3 fur die Probe & = 0.0 gilt. Diese Probe hat den schmalsten
supraleitenden Phasenubergang, im Vergleich zu den anderen YBaCuO Proben, deren

-MeBdaten in dieser Arbeit prasentiert werden.
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Abbildung 5.3.2: Temperaturabhingigkeit der Oberflichenimpedanzen bei
1.1 GHz vom YBa,;Cu30,5 Einkristall Nr.1 (6=0.0).

Die gemessenen Oberflachenimpedanzen sind in Abb.5.3.2 dargestellt. Obwohl
die Reaktanzdaten in einem relativ groen Temperaturbereich gemessen werden
konnten, stehen die Widerstandsdaten wegen der begrenzen Sensitivitit der Messung
nur bis etwa 2K unterhalb des Phaseniibergangs zur Verfugung. Es ist trotzdem
moglich, in diesem Bereich die komplexe Leitfahigkeit auszurechnen. Man benutzt
dafiir eine Formel fiir die Oberflichenimpedanz im lokalen Limit (Kap.4.1):

. 1/2
(i)
(o}

Der X(0) Wert, den man fiir die Rechnungen braucht, wurde mit Hilfe des Zwei -
Flassigkeits -Modells berechnet. Die entsprechende Darstellung ist in Abb.5.3.3 zu
sehen. Die temperaturabhangigen komplexen Leitfahigkeitsdaten sind in Abb.5.3.4
dargestellt. Die durchgezogene Linie ist ein BCS-Fit, der mit Hilfe des Brandtschen
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Abbildung 5.3.3 Oberflachenreaktanz (X) des YBa;CuiO7s Einkristalls Nr.1

(6=0.0) bei 1.1 GHz in Zwei-Flussigkeits-Modell-Darstellung. Die Gerade

X
He® Ofyq

entspricht einer magnetischen Eindringtiefe von A = =230um.

FORTRAN - Programmes [Bra 89] durchgefiihrt wurde. Der einzige Fitparameter des

Programmes (durty parameter) 1= % hat in diesem Fall einen Wert von 0.15.

Man sieht, dafl der Imaginirteil der Leitfahigkeit mit Hilfe der BCS-Theorie
gut beschrieben werden kann, obwohl der Realteil der Leitfahigkeit fast immer kleiner
als der theoretische Wert ist, ausgenommen den schmalen Bereich in der Néahe des

Phaseniibergangs.
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Abbildung 5.3.4: Die komplexe Leitfahigkeit von YBa,Cu307s Einkristall Nr.1
(6=0.0) bei 1.1 GHz. Die durchgezogene Linie entspricht dem BCS-Theorie Fit.

Der Fitparameter m&¢/2 hat in diesem Fall den Wert 0.15.
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2. Probe Nr.1a. 6 =0.0

Diese Probe zeigt einen doppelten Phasentibergang. Abb.5.3.5 zeigt die
gemessenen Impedanzdaten, auf dem Bild bezeichnen die Pfeile zwei
Ubergangstemperaturen. Es ist noch zu beachten, daB im normalleitenden Zustand
Ry#Xy ist. Das ist ein Hinweis auf mogliche Nichtoberflicheneffekte, die mit dem
doppelten Phasenibergang verbunden sein konnten. Deshalb wurden die Daten dieser

Probe nicht weiter behandelt.

ﬁ YBa2Cu3O7-S T2 1 A“:cgttealétpaabo:o:bn
1.1GHz

°¢g¢e¢¢¢c¢e««eucce“o

L o g aagl
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3
S
B>

A4 1A
[6d

3 .
10 Y T T T T

Temperatur (K)
Abbildung 5.3.5: Temperaturabhingigkeit der Oberflichemimpedanz bei
1.1GHz des YBa;Cu;O;5 Einkristalls Nr.la (6=0.0). Der doppelte

Phaseniibergang ist zu beachten.
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3. Probe Nr.2. 6=0.03
Probe Nr.3. 6 =0.11

Im Vergleich zur Probe Nr.1 weisen die beiden Proben Nr.2 und Nr.3 einen
etwas breiteren Phaseniibergang auf. Die Mefergebnisse sind in Abb.5.3.6-5.3.10
dargestellt. Die Abb.5.3.6, 5.3.9 zeigen den Oberflichenwiderstand bei 1.1 GHz und
die Abb.5.3.7, 5.3.8 die daraus berechnete komplexe Leitfahigkeit. Der fiir die
Berechnungen notwendige Wert von X(0) wurde wie immer mit Hilfe des Zwei -

Flissigkeits- Modells gefunden.

10"

et a1 aaad

il A '

102

i

R, X ( (¥/square)

103

a1l

86 8 — 0 92
Temperatur (K)

Abbildung 5.3.6 Temperaturabhiangigkeit der Oberflichenimpedanzdaten bei
1.1 GHz von YBa,;Cu;075 Einkristall Nr.2 (§=0.03).
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Abbildung 5.3.7: Die komplexe Leitfahigkeit von YBa,Cu3;0;s Einkristail Nr.2
(6=0.03) bei 200 MHz und 1.1 GHz. Die durchgezogene Linie entspricht dem Fit
gemil der BCS-Theorie. Der Fitparameter 7n&¢/2¢ wird bei beiden Frequenzen als

0.06 angenommen.
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Abbildung 5.3.8: : Die komplexe Leitfihigkeit von YBa,Cu3;07s Einkristall Nr.3
(6=0.11) bei 1.1 GHz. Die durchgezogene Linie entspricht dem Fit gemiR der
BCS-Theorie. Der Fitparameter m&y/2¢ hat den Wert 0.06.
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Abbildung 5.3.9: Temperaturabhangigkeit der Oberflichenimpedanz bei 200
MHz von YBa,Cu;0-.5 Einkristall Nr.2 (6=0.03).
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Abbildung 5.3.10 Zwei-Fliissigkeits-Darstellung der Oberflichenreaktanz von
Probe Nr.2 bei 200 MHz. Die Gerade entspricht einer magnetischen

Eindringtiefe von A= 1300 A. Es ist ein groBerer linearer Bereich im Vergleich

zur Probe mit 8=0.0 (Abb.5.3.3) zu bemerken.
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Die Probe Nr.2 wurde auch in 200 MHz Resonator gemessen, obwohl hier die
Empfindlichkeit gegeniiber der Messung bei 1.1 GHz deutlich reduziert war. Das
typische Temperaturverhalten der 200 MHz Daten ist grundsatzlich dasselbe wie bei
1 GHz. Zwei Unterschiede treten jedoch auf:

-1. Im der normalleitende Phase sind R und X ungleich. Das Verhaltnis X/R

zu tun, sondern ist frequenzabhingig und hangt mit der vergroBerten Eindringtiefe
zusammen.

2. Ein schmaler Peak im Realteil der Leitfihigkeit in der Nihe des
Phaseniiberganges ist nicht mehr deutlich zu erkennen. Man sieht nur einen Anstieg
der Leitfahigkeit nach T.. Das weitere Verhalten ist wegen der zu grof3en Streuung

der Daten nicht mehr auszumachen.

4. Probe Nr.5. 6 =0.16.

Die Probe Nr.5 hat einen besonderen Platz in der Reihe aller in dieser Arbeit
dargesteliten Proben. Obwohl die Breite des Phasentibergangs noch mit der Breite des
Ubergangs bei Proben mit einem groéBeren Sauerstoffgehalt vergleichbar ist, ist der
Oberflichenwiderstand im supraleitenden Zustand hoch genug, um in einem groflen
Temperaturbereich mefBbar zu sein. Die gemessenen Widerstandsdaten sind in
Abb.5.3.11 gezeigt, und die daraus bestimmte komplexe Leitfahigkeit ist in
Abb.5.3.12 zu sehen.

Der Imaginarteil der Leitfahigkeit sieht im wesentlichen wie bei der Probe mit
groflen Sauerstoffgehalt (kleinem 6 ) aus und paBt wesentlich schlechter zur
theoretischen Vorhersage als die Daten der Kristalle Nr.1,2 und 3. Die Abweichungen
sind am groflten in der Nahe der Phasentbergangstemperatur. Der Realteil der
Leitfahigkeit kann nicht mit Hilfe der BCS-Theorie gefittet werden. Die Daten liegen

immer hoher als die theoretischen Kurven.
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Abbildung 5.3.11 Temperaturabhingigkeit der Oberflaichenimpedanz bei 1.1 GHz

(unten) und 200 MHz (oben) von YBa;Cu30+.5 Einkristall Nr.5 (6=0.16).




53 Meﬁergebmsse YB&:CU;O7.5 79

P S

W

10 ‘;’“ T 1] T 1
4
10° 3
bZ ] )
= 10'3
b ]
]
10375 200
3 --4-- 1100 MHz
1] BCS-Theory
107 3
. . l . 1
L] I T r
1005
Z 107
2 5
14 I '
] S
T ’ L] ]—'
82 84 86 8 90 92

Temperatur (K)

Abbildung 5.3.12: Die komplexe Leitfahigkeit von YBa;Cu3;0;s Einkristall Nr.5
(6=0.16) bei 200 MHz und 1.1 GHz. Die durchgezogene Linie entspricht dem Fit
gemaf der BCS-Theorie. Der Fitparameter n&¢/2¢ wird bei beiden Frequenzen als

0.16 genommen.
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5. Probe Nr.6 6=0.16
Probe Nr.7 6=0.18
Probe Nr.12 6 =0.31
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Abbildung 5.3.13: Temperaturabhingigkeit der Oberflachenimpedanz bei 1.1 GHz
von YBa,Cu;075 Einkristall Nr.6 (6=0.16). Im Einschub ist die Reaktanz gemél dem
Zwei-Flissigkeits-Modell aufgetragen. Die Gerade entspricht einer magnetischen

Eindringtiefe von A=3200 A.
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Die Probe Nr.6 ist ein erstes Beispiel fur einen stark verbreiterten
Phaseniibergang, obwohl die Phaseniibergangstemperatur noch hoch ist. Die
geschatzte Breite des Uberganges ist etwa 10 K. Die gemessenen
temperaturabhiangigen komplexen Impedanzdaten sind in Abb.5.3.13 gezeigt. Man
kann vermuten, daf3 die Probe noch relativ gleichmafig ist, die Impedanzdaten und die
Zwei-FlissigkeitsModell-Auftragung sehen qualitativ noch genauso aus, wie die
Daten der Proben mit groBerem Sauerstoffgehalt. Es gibt einen linearen Bereich in
Zwei-Flussigkeits-Modell-Darstellung, der den Nullwert X(0) bestimmen 14Bt, um die
komplexe Leitfahigkeit zu b i
Leitfahigkeitsdaten dar. Es ist zu sehen, daBB der Realteil der Leitfihigkeit viel groBer

und der Imaginiarteil etwa 10 mal kleiner, als bei anderen Proben ist. Es wurde in

diesem Fall kein theoretischer Fit gezeigt, da der Imaginirteil der Leitfihigkeit sich

mit keinen physikalisch plausiblen Parametern fitten 146t.

Abbildung 5.3.14: Die komplexe Leitfihigkeit von YBa,Cu3;0,5 Einkristall

-~ - rr

r.6 (6=0.16) bei 1.1 GHz.
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Abbildung 5.3.15: Temperaturabhangigkeit der Oberflichenimpedanzdaten bei
1.1 GHz von YBa;Cu305; Einkristall Nr.7 (6=0.18).

Bei den beiden Proben Nr.7 und Nr.12 ist der Sauerstoffmangel schon so
groB, daB die Ubergangstemperatur deutlich niedriger als 90K liegt. Tc ist 86K fur
Probe Nr.7 und 61K fiir Probe Nr.12. Die komplexen Impedanzergebnisse sind in den
Abb.5.3.15, 5.3.16 gezeigt. Eines der Ziele dieser Messungen war, die Impedanzdaten
bei gleich hergesteliten Proben mit unterschiedlichen Phaseniibergangstemperaturen
zu vergleichen. Die Mefergebnisse lassen es aber nicht zu: der stark verbreitete
Phaseniibergang bei Proben mit grolem Sauerstoffmangel 148t nur der SchluB zu, daf3
diese Proben schon stark inhomogen sind in Bezug auf die rdumliche

Sauerstoffsverteilung.
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Abbildung 5.3.16: Temperaturabhingigkeit der Oberflichenimpedanz bei 1.1 GHz
von YBa;Cu;075 Einkristall Nr.12 (6=0.31).

Die Oberflichenwiderstinde beider Proben sind in den Abb.5.3.15, 5.3.16
dargestellt. In Abb.5.3.16 (Probe Nr.12) sieht man einen stark verbreiterten
Phaseniibergang mit dem Hauptsprung des Widerstandes bei 61 K. In Abb.5.3.15
(Probe Nr.7) sieht man sogar einen Peak in der Temperaturabhingigkeit des
Imaginarteils der Impedanz bei etwa 86K. Der Peak a3t sich leicht erkldaren, wenn
man das volle Eindringen des elektromagnetischen Feldes in den Kristall betrachtet. In

diesem Fall kann die Reaktanz X mit folgender Formel beschrieben werden:

X~ G Im normalleitenden Zustand ist der Imaginirteil der Leitfahigkeit "= 0

T . .
und steigt nach dem Phaseniibergang wie 0"~ (1- -,I:E) an, o' hat im Vergleich zu ¢"

eine viel schwichere Temperaturabhingigkeit, wenigstens in einem schmalen Bereich

in der Néihe des Phasentbergangs. Das heif3t, daB3 oberhalb des Phaseniibergangs

c"™>>g" ist und die im Experiment beobachtete Reaktanz X proportional zu 57 ist
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und deswegen mit sinkender Temperatur steigt. Unterhalb des Phasenibergangs ist

1
¢'<<c", und X ist nun proportional zu o und nimmt bei sinkender Temperatur ab.
Um beide Bedingungen zu erfiillen, muf3 die Reaktanz X ein Maximum haben, wenn
o'~c". Um den im Experiment beobachtenden Peak zu beschreiben, darf man
eigentlich nicht die gerade unterstelite qualitative Anderung des vollen Eindringens
des elektrischen Feldes annehmen, sondern muf} die Formel ( z.B. [Dum 94} ):

1 i d
Z=R+iX= Py e Coth[éqfiuoo)c)

o)

benutzen, wobei d die Dicke der Probe ist, die als ein diinner Film betrachtet wird.

Die gegebene einfache Erklarung ist aber qualitativ korrekt und liefert
prinzipiell die gleichen Ergebnisse wie die genaue Berechnung nach der oben

angegebenen Formel,

5.3.2 Diskussion und Vergleich der Daten

Um die Ergebnisse der verschiedenen Proben vergleichen zu konnen, wurden

T R
die Daten auf T und R skaliert. Das Vergleichsbild des Oberflichenwiderstandes

ist in Abb.5.3.17 zu sehen. Die Proben mit hoherem Sauerstoffgehalt haben die am
schirfsten definierten Phasentberginge. Ein Schnitt der Daten wurde in der Nihe der
Ubergangstemperatur T, bei zwei verschiedenen Temperaturen vorgenommen und ist
in Abb.5.3.18 dargestellt. Der Oberflichenwiderstand nimmt mit steigendem
Sauerstoffmangel & zu, woflir die steigende Inhomogenitit der Kristalle ein Grund
sein kann. Die Imaginirteile X der Impedanz bei diesen Proben sind in Abb.5.3.19 in
der Zwei-Flissgkeits-Modell-Darstellung aufgetragen. Hier konnte keine direkte
Abhingigkeit vom Sauerstoffgehalt in der Probe beobachtet werden.
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Abbildung 5.3.17; Oberflichenwiderstand von YBa,Cu3;07.5 gegen Temperatur bei
1.1 GHz in normierter Darstellung.
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Abbildung 5.3.19: Die normierten Reaktanzdaten von YBa,CuzO;s in Zwei-
Flussigkeits-Modell-Darstellung. Die Kristalle Nr.5 (®*) und Nr.6 () haben die

gleiche Sauerstoff-Stochiometrie §=0.16.

Wie es im Kap.3.2.3 beschriecben wurde, wurden bei allen Proben die
Absolutwerte von Oberflichenimpedanz (Ry=Xy), Eindringtiefe (8x) und spezifischem
Widerstand (pn ) im normalleitenden Zustand und Eindringtiefe (1) im supraleitenden
Zustand berechnet. Die Ergebnisse dieser Berechnungen sind in Tab.5.3.2 bzw. in
Abb.5.3.20 dargestellt. Obwohl die 5-Abhingigkeiten nicht so eindeutig sind wie in
Abb.5.3.18, kann aber auch hier eine steigende Tendenz beobachtet werden. In jeden
Fall zeigt die Probe mit 8=0.0 die beste Mikrowellen-Charakteristik namlich die

geringsten Eindringtiefen im normalleitenden (6,=6.4pm) und im supraleitenden
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Abbildung 5.3.20: Mikrowellencharakteristik von YBa,Cu3O75 Einkristallen bei 1.1

GHz: Eindringtiefe im supraleitenden (A) und normalen (8yx) Zustand, spezifischer

Widerstand (px)

Zustand (A ~ 230nm ). Dieser letzte Wert stimmt gut iiberein mit den Literaturdaten
von 140 nm [Bon 93], (170 nm [Rev 94] )

Die Leitfidhigkeitsdaten sind in der Abb.5.3.21 zusammenfassend dargestellt.
Der Imaginirteil der Leitfahigkeit ist hier in linearer Darstellung aufgetragen, um zu
zeigen, daf in der Nahe von T, " eine lineare Temperaturabhingigkeit hat. Dies

kommt aus der Analyse der bekannten BCS Formel die fur ho << A gilt:

A<<k'1' TC

¢ _m
oy tmh(sz)
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Probe | Frequenz P (L -cm) Xx Su A(0) o
(M) @2 |y | om | @
1 1100 18 0.028 6.4 230 0.75
2 200 430 0.058 75 1300 1.5
2 1100 110 0.068 16 800 3.0
3 1100 24 0.032 7.4 450 0.5
5 200 560 0.066 84 1160 -
5 1100 480 0.145 33 960 -
6 1100 260 0.105 24 3200 -

Tabelle 5.3.2: Mikrowellencharakteristik von YBa,Cu;O55 Einkristallen :
Eindringtiefe im supraleitenden (A) und normalleitenden (Oy) Zustand,
spezifischer Widerstand (py), Oberflichenwiderstand (Xy), Kohérenzlinge (&)

parallel zur c-Achse (siehe Kap.5.3.3). Alle Parameter auBer & sind innerhalb der

ab-Ebene gemessen.

In Abb. 5.3.21 sind die Fits mit der BCS-Theorie als durchgezogene Linien
mit dem entsprechenden Wert von % ~ 0.1 fir alle YBa,Cu;075 Proben gegeben.

Der Wert scheint realistisch zu sein, wenn man die aus der Literatur bekannten Werte

fur die Kohirenzlinge &, (~ 30 A [Jia 94], die verschiedenen Daten im Vergleich) und
fiir die freie Weglinge ¢ ( ~160 A [Kam 90]; ~300 A [An} 94] (NCCO)) nimmt. Dann

erhilt man einen Literaturwert als —2—% ~03 .

Im Bild des Realteils der Leitfahigkeit (5.3.21 unten) zeigen die Proben mit
geringstem Oberflichenwiderstand ( 1, 2, 3 ) nur einen schmalen Peak, der nur in

einem kleinen Temperaturbereich grofBer als die theoretische Kurve ist.
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Abbildung 5.3 21: Die komplexe Leitfihigkeit von YBa,Cu3O7s Einkristallen bei
1.1 GHz. Die durchgezogenen Linien entsprechen den Fits mit der BCS-Theorie.
Die Fitparameter mEo/2¢ werden als 0.15 (6=0.0) und 0.06 (6=0.03; 0.11)
angenommen. Die gestrichelte Linie (unten) ergibt sich durch Einflihren einer
Verteilung der Phasentbergangstemperaturen AT¢=0.25K. Dies fithrt zu keinen

merklichen Effekten im Imaginarteil der Leitfahigkeit .



90 5.3 MeBergebnisse. YBa,Cu3O45

Die gestrichelte Linie zeigt das Ergebnis eines Versuchs den Peak mit einer
Verteilung der Ubergangstemperaturen auf einer Breite von 0.25 K zu beschreiben.
Man sieht zwar die gleiche experimentelle und theoretische Peakform, aber die
theoretische Kurve liegt immer hoher als die experimentellen Daten (auBer 6=0.16).
Ein Grund fur die Verminderung des Realteils der Leitfihigkeit kann z B. in Ref.
[Aki91], [All 91] gefunden werden. Normalerweise ist in der urspriinglichen Form
der BCS- Theorie die Entstehung des Peaks mit einer Divergenz der Zustandsdichte
an der Energieliicke verbunden. In der erweiterten BCS-Theorie, die von Eliashberg
entwickelt worden ist, ist der Peak bei der Verschmierung der supraleitenden
Zustandsdichte eliminiert. Dafiir sind die einer starken Elektron-Phonon-Kopplung

Effekte verantwortlich.

Der groBlere geﬁmdéne Peak fiir die Probe Nr.5 (6=0.16) kann die gleiche
Ursache wie die anderen Peaks haben. Noch ein dazugehorige Effekt ist die merkliche
Abweichung von ¢" von der theoretischen Kurve. Die gleiche
Temperaturabhangigkeit von A? ~o"  wurde in [Gas 91] in YBCO-Filmen
beobachtet und als ein Beweis fiir einen Berezinskii-Kosterlitz-Thouless Ubergang
interpretiert. Dal3 diese Effekte bei den Kristallen Nr.1,2,3 fehlen, ist ein Hinweis
darauf, da} hier moglicherweise die mit zunehmendem § steigende UngleichmiaBigkeit
der Proben eine Rolle spielt. Die Ergebnisse von Tunnelexperimenten mit
Ortsauflosung [Ale 89] zeigen die rdumliche UngleichmaBigkeit der supraleitenden
Energielicke. In diesem Experiment wurden Proben mit 6<6.5 gemessen, die mit der

gleichen Methode hergestelit werden, wie die, die in dieser Arbeit verwendet wurden.

Der SchluBB, daB die rdumliche Heterogenitit der Proben groBer bei
niedrigerem Sauerstoffgehalt (7-8) ist, folgt aus der experimentell beobachteten
Verbreiterung des Phaseniibergangs bei Proben mit niedrigerem & (Proben Nr.6,7,12).
Zwei weitere Griinde dafir sind die Anstieg des Oberflichenwiderstandes im
supraleitenden Zustand (Rs, Abb.5.3.17) und die zunehmenden Eindringtiefen
(8n,A,Abb.53.20).
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5.3.3. Diskussion der Fluktuationseffekten.

Es ist bekannt, daB die Hoch-Tc Supraleiter einen relativ breiten
Phasentibergang haben. Diesem liegen hauptsichlich Fluktuationseffekte zugrunde.
Thermische Fluktuationen lassen die Bildung von supraleitenden Paaren auch oberhalb
Tc zu und erhohen damit die effektive Leitfahigkeit. Die resultierende Leitfihigkeit

ergibt sich durch Addition eines Fluktuationsterms zur normalleitende Leitfahigkeit:

Ciotal = ON T AGqukt

Der Ausdruck fiir Acaue wurde bei Aslamasov und Larkin [Asl 68] fir die

zwei wichtigsten Fallen angegeben:

2

e
Drei Dimensionen:  Ac™ = 320E(0) -2

2 (AL)
Zwei Dimensionen:  Ac’® = 1§hd .

wobei d die charakteristische zweidimensionale Distanz ist, £(0) die Ginsburg-
T-T,

Landau Kohirenzlange bei T=0 und t die reduzierte Temperatur: t =
C

Da die Hochtemperatursupraleiter eine viel kiirzere Koharenzlinge £(0) und
viel kleinere Leitfahigkeit in normalem Zustand als die "normalen" Supraleiter haben,

sind die relativen Fluktuationseffekte Acau:/ Gn gut zu beobachten.

Der in der temperaturabhangigen Leitfahigkeit beobachtete Peak kann nicht
vollkommen mit Hilfe von Fluktuationen beschrieben werden. Man kann aber
feststellen, daB fir das Verhalten der Daten bei T > T die Fluktuationseffekte

verantwortlich sind.

Beim Analysieren der Fluktuationen in YBa;Cu;0+5 Daten sollen noch einige

Effekte berticksichtigt werden:
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1. Die endliche Frequenz o # 0.
Die entsprechenden Formeln wurden bei Schmidt [Sch 68] entnommen. Die
Frequenz geht in erster Naherung als Korrekturfaktor ~ ( 1 + ®©° ) ein, wobei die

T ho 1 . . . .
normierte Frequenz © als @ = T6kT. 1 definiert ist. Die Rechnung zeigt, daf3 bei
o

AT~0.1K und o/2r=1GHz der Korrekturfaktor mit einer Genauigkeit besser als 1%

vernachlassigt werden kann.

2. Der Maki-Thompson Term [Mak 68], [Tho 70].

Obwohl es Rechnungen [Kim 90] [Hik 90] gibt, die zeigen, daf3 der Maki -
Thompson Term bei genauem Betrachten der YBaCuO Daten nicht vernachlassigt
werden sollte, wurde dies im weiteren trotzdem als eine erste Niherung gemacht. Die
Zulassigkeit dieser Vernachlassigung wurde auch in [Hor 92] als Folge der starken
pair breaking Eftekte angenommen und kiirzlich experimentell nachgewiesen

[Pom 94].

3. Die Temperaturabhéngigkeit der normalen Leitfahigkeit.

Bei der Analyse von Fluktuationen in Hochtemperatursupraleitern wird oft
angenommen, daB3 diese Abhingigkeit linear ist ( py = aT + b). Da die Daten nur in
einen sehr schmalen Temperaturbereich zur Verfigung stehen (90K+95K), wurde
diese Abhingigkeit weiter vereinfacht ( py = aT ), um die Zahl der Fitparameter zu
vermindern. Dies sollte keine grof8en Fehler bei Berechnungen ergeben, weil der

Temperaturbereich schmal ist.

4. Lawrence - Doniach Erweiterung [Law 70] der Formeln von Aslamasov
und Larkin.

Es wird in der Literatur nachgewiesen [Gas 91], [Hop 91], daB3 das
YBa,Cu;O7;5 -System nicht direkt mit Hilfe der zwei- oder dreidimensionalen AL
Formel beschrieben werden kann: In der Nahe des Phaseniibergangs sind die
Fluktuationen dreidimensional und wenige Grad davon entfernt sind sie
zweidimensional. In dieser Situation sollte die Lawrence - Doniach Formel {Law 70]

benutzt werden:
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w_ € go)T 1™
Ao ‘16hd{LdJ }

Die Formel beschreibt den dreidimensionalen Fall der AL Formeln in der Nihe

der Phaseniibergangstemperatur, solange Tc < T < T, , wobei die kritische

)
Temperatur T, als T, =T, (I+[2’ig ):; J gegeben ist. Wenn man als Richtwerte

die aus der Literatur bekannten Werte fir d und £(0) ( 6.4 A bzw. 1.5 A [Gas 91))
annimmt, erhalt man : (T, - Tc) ~ 10K. Das heif3t, dal beim Auswerten der Daten, die

T (K)
Abbildung 5.3.22: Kiritisches Verhalten der komplexen Leitfihigkeit von
YBa,Cu;075 Einkristall Nr.1 (8=0.0) bei 1.1 GHz. Die Symbole sind die
experimentellen Daten, "3D AL" ist ein Fluktuationsfit nach der dreidimensionalen
AL-Theorie mit der Kohirenzlinge &£;(0) = 0.75 A . Die Pfeile bezeichnen den

feststellbaren Unterschied zwischen den zwel Werten der
Phasenibergangstemperatur nach dem fit mit der BCS-Theorie und nach der
3D AL Formel: To(BCS) =91.45 K, T¢(3D AL)=91.62 K.
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bis zu ~5K von Tc entfernt sind, trotzdem die dreidimensionale AL Formel benutzt

werden kann,

Der insgesamt resultierende Naherungsausdruck hat nur drei Fitparameter
(Tc, £(0) und a ) und sieht wie folgt aus:

Gml: 03[) + (aT)-I

Mit Hilfe dieser Formel wurden die Leitfahigkeitsdaten der drei Proben
Nr.1,2.3 analysiert. Probe Nr.5 wurde nicht in Betracht gezogen, da ihre Leitfahigkeit
bei Tc stark vom Peak dominiert ist. Ein Beispiel des Fits ist in Abb.5.3.22 gegeben
und die endgiiltigen £(0) Werte wurden in Tabelle 5.3.2 (Kap.5.3.1 ) dargestellt.
Diese Werte stimmen relativ gut mit dem aus der Literatur bekannten Wert
£.(0)=15+05A [Gas 91] [Hop 91] iberein, obwohl die Korrelation zwischen
Eindringtiefe (A) und Kohirenzlinge (£) (Probe Nr.2 im Vergleich zu Proben Nr.1,3)

die Vermutung zulafBlt, daB3 die angenommenen Naherungen zu drastisch waren.
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5.3.4. Diskussion des Maximums in der Leitfihigkeit

Es wurde experimentell nachgewiesen und ist allgemein akzeptiert, daf3 die
Hochtemperatursupraleiter keinen Peak unterhalb T. in der NMR Relaxationsrate
zeigen [War 87], [Ham 89], [Wal 91). Verschiedene méogliche Erklarungen wurden
dafiir gegeben. Die starke inelastische Streuung [All 91] [Aki 91} verursacht eine
Verschmierung der Singularitit in der Zustandsdichte, und bei einer geniigend grof3en
Kopplungskonstanten bringt das die Eliminierung des Kohdrenzpeaks mit sich. Da die
NMR Relaxationsrate und die elektrische Leitfihigkeit den gleichen Koharenzfaktor
in der Theorie haben [Tin 75], sollte auch in Leitfihigkeitsmessungen kein

Kohirenzpeak gesehen werden.

Im Gegensatz dazu wurde ein Peak im Realteil der komplexen Leitfahigkeit
beobachtet (Fig.M4.), [Mir 91], (Kob 91], [Hol 92], [Kle 92], [Lun 93], [Bon 93],
[Ma 93], [Shi 94], [Pim 94]. Dieser Peak scheint anders als der weak-coupling BCS
Kohirenzpeak zu sein, da er ganz dicht bei T. liegt und sehr schmal ist (~0.5K,
Proben 1-3 ). Man findet in der Literatur eine Reithe von Mechanismen, die versuchen
diese experimentellen Ergebnisse zu erkliren ( [Hor 92] und Referenzen hierin ). Die
neuesten theoretischen Analysen [Gin 94] lassen aber den Schlufl zu, daB man zur
Beschreibung der Eigenschaften von Hoch-T¢ Supraleitern keine "exotischen"
Mechanismen aulerhalb der BCS-Theorie braucht. Dies angenommen, bleiben nur

zwel mogliche Effekte zur Erklarung des Peaks tibrig:

- Fluktuationseffekte

- Existenz einer Verteilung von Phaseniibergangstemperaturen

Wie in  [Moo93] gezeigt wurde, kann die Verteilung der
Phasentiibergangstemperaturen Tc einen Peak im Realteil der Leitfihigkeit
produzieren. Die Ursache des Effektes ist eine Mischung von normalleitenden und
supraleitenden Bereichen in der Probe. Im Experiment wurde jedoch nur die
gemittelte Impedanz gemessen. In diesen Fall bekommt man einen Peak, der etwas

niedriger als T, liegt und dessen charakteristische Breite gleich der Verteilungsbreite
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ist. Ein zusatzlicher Hinweis, der zu diesen SchluB fuhrt, st die Korrelation zwischen
dem etwa ~ 2.5 mal breiteren supraleitenden Phaseniibergang von der Probe Nr.5 im

Vergleich zu den Proben Nr.1,2,3, die eine hohere Sauerstoffkonzentration aufweisen.

Berechnungen zur Anwendung von Fluktationseffekten auf Hoch-Tc
Supraleiter wurden bei Horbach und Saarloos durchgefiihrt [Hor 92]. Diese
Rechnungen basieren auf einer friheren Theorie von Schmidt [Sch 68], [Sch 70] der
die Fluktuationen sowohl oberhalb als auch unterhalb Tc analysiert hat. Es ergibt sich,

daB sich der Fluktuationspeak bei T, befindet, praktisch symmetrisch ist und im Falle

Ac
der Hoch-T¢ Supraleiter eine typische Grofle o " 1 besitzen kann. Die letzte
N

Aussage konnte auch durch die in Kap.5.3.3 erzielten Resultate bestitigt werden. Der
experimentell — gemessene  Peak  liegt aber etwas tiefer als  die
Phaseniibergangstemperatur, was als ein Hinweis gegen das Vorliegen von
Fluktuationseffekten gewertet werden kann, oder, besser gesagt, was fiir eine
Mischung der beiden Effekte spricht. Dabei spielt in den Proben Nr.5,6 die Verteilung
der Tc 's die groBte Rolle. In den Proben 1,23 jedoch, kommt den die beiden

Mechanismen in etwa gleiche Bedeutung zu.



Zusammenfassung 97

Zusammenfassung

1. Methoden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Methoden zur kontaktfreien Messung der
komplexen Leitfahigkeit von elektrisch leitenden Proben entwickelt. Es wurden
Experimente an supraleitenden Proben ( Blei, (La;xSrx).CuQ4, YBa,Cu307.5 ) und

verwandten halbleitenden Materialien ( La,CuQy4 ) vorgenommen.

Die Idee des kontaktfreien Mefverfahrens beruht auf der Verinderung der
Resonanzkurve eines elektrischen Schwingkreises mit und ohne Probe. Es wurden
zwei Fille unterschieden:

1) Kapazitive Kopplung: Die Probe ist im elektrischen Feld des Resonators

2) Induktive Kopplung: Die Probe ist im magnetischen Feld des Resonators

Die erste Methode ist fiir Proben mit einem typischen Wert des Realteils der
Leitfihigkeit von 10™ (Q-cm)' < o' < 1 (Q-cm)’ geeignet. Ein Vorteil des
Verfahrens ist die einfache MefBgeometrie, die die Auswertung vereinfacht, und die
Moglichkeit, die Dielektrizitdtskonstante abzuschitzen, wenn sie nicht stark
temperaturabhéngig ist. Die Experimente wurden an einem La,CuQ, -Einkristall im
Frequenzbereich von 3 bis 300 MHz wund bei Temperaturen 42 + 300 K
durchgefiihrt.

Die zweite Methode kann zur Messung von Metallen und Supraleitern benutzt
werden. Hier wurden Experimente bei Frequenzen 100 MHz + 2 GHz an massivem
Blei, sowie an (La;«Srx),CuQO4 und YBa,Cu;07 Einkristallen durchgefiihrt. Da die
Auswertungen bei dieser Methode relativ kompliziert sind, wurde flir jede
Mefligeometrie  die  entsprechende  Arbeitsformel  hergeleitet, um  die

Probeneigenschaften zu erhalten.
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2. Theorie

Bei Experimenten mit Blei wurde das Problem gelost, wie die in der Messung
erhaltenen Oberflichenimpedanzdaten in die komplexe Leitfihigkeit umgewandelt
werden sollen. Die Schwierigkeit lag darin, daf3 in supraleitendem Blei die
Kohiarenzlinge (£ ~ 800A) im Vergleich zur Eindringtiefe (A ~400A) nicht gro8
genug ist, um die Benutzung der Formeln fiir den nichtlokalen Skineffekt zu erlauben.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden numerische Rechnungen zur BCS range-function
vorgenommen, die zeigen, daBl in der Nahe der Phaseniibergangstemperatur die
effektive Kohirenzlinge E.¢ hoher als & ist. AuBerdem wurde gezeigt, daB3 in diesem
Temperaturbereich, fir supraleitendes sowie fiir normalleitendes Blei, zur Berechnung
der komplexen Leitfahigkeit die Formeln fur den extrem nichtlokalen Grenzfall

benutzt werden kénnen.
3. Experimentelle Ergebnisse

3.1 La,CuOs.

Die kontaktfreie Messung wurde fur die zwei Hauptkristallrichtungen
durchgefiihri: ab-Ebene und c-Achse. Die Leitfahigkeit ist in La,CuQs stark anisotrop
und hat einen effektiven Anisotropiefaktor o./c. ~ 100. Bei Temperaturen T > 50 K
dominiert in den Daten die DC-Leitfahigkeit, die dem Mottschen variable-range-
hopping Gesetz entspricht ( & ~ exp{-[To/T]"*} ). Bei tiefen Temperaturen wird die
DC-Leitfihigkeit kleiner, und die frequenzabhangigen Daten werden durch ein
universal response Gesetz ( 6 = opc + Ao’ ) beschrieben. Die Mechanismen, die,
betreffend La,CuQO, , zu diesem Gesetz fihren, wurden in einer separaten Arbeit
[Lun 95] behandelt.

3.2 (La1xS1,)2Cu0,.

Obwohl in den experimentellen Daten ein supraleitender Phasentibergang bei
T~11K detektiert wurde, ist die Oberflichenimpedanz durch starke
Probeninhomogenitdt beeinfluft und kann kaum auf reine Probeneigenschaften

zurickgefiihrt werden.
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3.3 Blei.

Es wurde experimentell gezeigt, da die Impedanz von reinem Blei im
normalen Zustand und im Frequenzbereich v ~ 1002000 MHz durch den
nichtlokalen Skin-Effekt bestimmt wird. Die komplexe Leitfihigkeit vom
supraleitenden Blei wurde mit der BCS-Theorie verglichen. Der Imaginérteil stimmt
relativ gut mit der theoretischen Kurve uiberein, obwohl im extrem anomalen Grenzfall

kein Fitparameter mehr in der Theorie bleibt.

Der Realteil der Leitfahigkeit zeigt einen Peak in der Nihe des
Phaseniibergangs. In der Messung bei 2 GHz wurde dieser Peak auf die
UngleichmiBigkeit der Temperatur in der Probe zuriickgefuhrt, da bei dieser
Probengeometrie (0.5 mm dinner Draht) die Temperaturhomogenitat nicht aufrecht
erhalten werden kann. Beim 540 MHz Experiment mit dem massiven Zylinder
dagegen kann der beobachtende Peak als Kohirenzpeak identifiziert werden. Die
theoretischen Vorhersagen fur den Realteil der Leitfahigkeit stimmen mit dem
Experiment nicht iiberein. Die Ursache dafiir sind wahrscheinlich die strong-coupling

Effekte.

3.4 YBa;Cu301s .

Diese Arbeit stellt die MeBergebnisse an mehreren YBa,Cu;07.5 Einkristallen
vor, die bei 1.1 GHz erhalten wurden. Einige erginzende Experimente wurden auch
bei 200 MHz durchgefiihrt. Es wurde ein Versuch untergenommen, die systematische
Abhingigkeit der Mikrowellencharakteristik von YBa,;Cu;O75 vom Sauerstoffmangel
8 zu untersuchen. Resultierend kann gesagt werden, dafl die Probe mit dem kleinsten
8 die besten Ergebnisse gezeigt hat, d.h. bei dieser Probe wurde der schmalste
Phaseniibergang ~ 0.4 K und die kleinste Eindringtiefe ~ 230 A beobachtet.

Die BCS-Fits fur den Imaginirteil der Leitfihigkeit zeigen eine gute
Ubereinstimmung mit dem Experiment. Der aus den Fits gewonnene dirty-parameter
nEy/2¢ hat bei allen Proben den Wert von etwa 0.1, in guter Ubereinstimmung mit aus

Literaturdaten berechneten Werten.
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Die Ergebnisse flir den Realteil der Leitfahigkeit weisen einen sehr schmalen
(meistens 0.5 K breiten) Peak nahe Tc auf, der nicht als BCS-Kohédrenzpeak
identifiziert werden kann. Als zwel Mechanismen, die beim Aufireten des Peaks eine
vergleichbare Rolle spielen, wurden die Fluktuationseffekte und Probeninhomogenitit
genannt. Die mit Hilfe des dreidimensionalen Modells von Aslamasov-Larkin

durchgefiihrte Analyse der Fluktuationseffekte ergab einen Wert fiur die

Kohirenzliange entlang der c-Achse von &, ~ 1 A .

Die Ubereinstimmung der Temperaturabhingigkeit der magnetischen
Eindringstiefe (Imaginarteil der Leitfahigkeit) von YBa,Cu3;0O75 mit den theoretischen
Ergebnissen der BCS Rechnung spricht flir die Giltigkeit des BCS-Mechanismus der
Supraleitung in diesen Substanzen. Obwohl der im Experiment gefundene Verlauf des
Realteils o'(T) der Leitfahigkeit nicht mit der BCS -Theorie bereinstimmt, kann er
unter Berucksichtigung der Tc -Verteilungs- und Fluktuationskorrekturen zur BCS-

Theorie sowie unter Einbeziehung von strong-coupling Effekten erklirt werden.
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