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Kapitel 1

Einleitung

Auch wenn gut zwanzig Jahre nach der Entdeckung der Hochtemperatursupraleiter
[Bednorz86] die ersten Anwendungen dieser Materialklasse auf so unterschiedlichen
Gebieten wie der Energietechnik, dem Mobilfunk oder der Messtechnik Einzug ge-
halten haben, besteht bis heute keine Einigkeit iiber den Mechanismus, welcher der
Supraleitung in diesen Materialien zugrundeliegt [Malozemoff06, Cho06].

Unter dem Begriff Hochtemperatursupraleiter wird eine Vielzahl oxidischer Ver-
bindungen unterschiedlicher chemischer Zusammensetzungen und Kristallstrukturen
zusammengefasst, deren strukturelle Gemeinsamkeit ein geschichteter Aufbau aus
CuOs-Ebenen und Zwischenschichten ist. Durch Variation der atomaren Zusammen-
setzung in den Zwischenschichten lassen sich Ladungstréiger in die CuOy-Ebenen do-
tieren, wobei die Eigenschaften der verschiedenartigen daraus resultierenden Verbin-
dungen wesentlich von dieser Dotierung x abhéngen. Daher ist die Untersuchung des
Phasendiagramms grundlegend fiir das Verstédndnis der Hochtemperatur-Supraleiter.
Die dotierten Lanthanoidenkuprate eignen sich in besonderer Weise als Modell-
system fiir eine solche Untersuchung, da sie zum einen eine relativ einfache Kri-
stallstruktur aufweisen, zum anderen die Mdéglichkeit bieten, die Kupfer-Sauerstoft-
Ebenen sowohl mit Lochern als auch mit Elektronen zu dotieren. Ein Vergleich der
loch- und elektronendotierten Seite des Phasendiagramms kann Hinweise darauf lie-
fern, welche Faktoren ausschlaggebend fiir die Entstehung der Supraleitung in den
Kupratverbindungen sind.

Ein stark vereinfachtes und auf einige wesentliche Elemente reduziertes Phasen-
diagramm ist in Abbildung 1.1 dargestellt. Das undotierte Ausgangsmaterial ist
ein antiferromagnetischer Mott-Isolator, wobei durch eine Dotierung mit Ladungs-
tragern die Néel-Temperatur T, die antiferromagnetische und paramagnetische
Phase trennt, mit zunehmender Dotierung abnimmt. Bei hoheren Dotierungen ent-
steht fiir tiefe Temperaturen eine supraleitende Phase, deren kritische Temperatur 7,
zunéchst anwéchst und nach Erreichen eines Maximums bei der sogenannten optima-
len Dotierung wieder abnimmt, wodurch eine kuppelférmige T.(z)-Kurve entsteht.
Der Bereich oberhalb der supraleitenden Phase ldasst sich wiederum zumindest in
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zwei Teilgebiete einteilen. Unterhalb einer dotierungsabhéngigen charakteristischen
Temperatur T 6ffnet sich in einigen Bereichen der Fermi-Fliche eine Liicke im Anre-
gungsspektrum, die zu ungewohnlichen elektrischen und thermischen Eigenschaften
fiihrt und als Pseudoliicke (PL) bezeichnet wird.

Die loch- und die elektronendotierte
Seite des Phasendiagramms erscheinen
AT zunéchst sehr dhnlich, es lassen sich je-
doch auch einige Unterschiede erkennen.
So erstreckt sich die antiferromagneti-

Elektronen- Loch- sche Phase auf der elektronendotierten
Dotierung Dotierung  geite auf einen deutlich grofleren Dotie-
N1 T(x) rungsbereich, so dass supraleitende und

T(x)

antiferromagnetische Phase direkt an-
einander angrenzen. Dies wird in der

T (x) Literatur im Rahmen eines sehr einfa-
x  chen Bildes haufig auf die unterschied-

0 lichen Plétze zuriickgefiihrt, die dotier-
te Elektronen und Locher in den CuQO»-

Abbildung 1.1: Vereinfachte schematische Penen besetzen. Dotierte Locher besit-

Darstellung des Phasendiagramms der 2€D vorwiegend den Charakter von Sau-
Hochtemperatur-Supraleiter erstoff 2p Fehlstellen, befinden sich al-

so primér auf Platzen zwischen benach-

barten Cu?"-Ionen, so dass der Spin des
Lochs die antiferromagnetische Kopplung zwischen den Kupferspins stort. Dahinge-
gen besetzen dotierte Elektronen vorwiegend Kupfer 3d-Plitze, wodurch Cu™ Ionen
ohne magnetisches Moment entstehen, was die antiferromagnetische Ordnung der
CuOs-Ebene lediglich abschwécht. Im ersten Fall spricht man von Frustration, im
zweiten Fall von Verdiinnung der antiferromagnetischen Ordnung [Matsuda92].

T.00 ‘

Fiir die elektronendotierte Seite des Phasendiagramms gibt es deutlich weniger ex-
perimentelle Untersuchungen, als fiir die lochdotierte Seite, wovon die folgende kurze
Datenbank-Recherche einen ersten Eindruck vermittelt: Die englischsprachige elek-
tronische Datenbank iiber Veroffentlichungen zum Thema Supraleitung, die vom
National Institute of Advanced Industrial Science and Technology (AIST) in Japan
herausgegeben wird, enthélt unter der Kategorie Hochtemperatur-Supraleiter ( High
T.) fiir den Zeitraum von Januar 2002 bis Ende Mai 2007 etwa 9000 Eintrége. Wird
die Suche zusétzlich durch den Suchbegriff electron doped (also elektronen-dotiert)
eingegrenzt, ergeben sich nur noch etwa 350 tibereinstimmende Eintrége [AIST07].

Neben den kleineren kritischen Temperaturen und insbesondere den deutlich kleine-
ren kritischen Stromdichten, die die elektronendotierten Verbindungen im Vergleich
zu den lochdotierten Materialien zundchst weniger attraktiv fiir mogliche Anwen-
dungen erscheinen lassen, liegt sicherlich ein Hauptgrund fiir dieses Ungleichgewicht
in den experimentellen Schwierigkeiten bei der Herstellung dieser Materialien. Ins-



besondere spielt die Kontrolle des Sauerstoff-Gehalts eine wesentliche Rolle. Elektro-
nendotierte Lanthanoidenkuprate neigen aufgrund ihrer Kristallstruktur zum Ein-
bau tiberschiissigen Sauerstoffs an speziellen interstitiellen Plétzen, die hauptséchlich
als starke Streuzentren wirken und die Supraleitung unterdriicken.

Die Verwendung diinner Filme aus elektronendotierten Hochtemperatur-Supraleitern
bietet den Vorteil, dass sich der interstitielle Sauerstoff leichter entfernen lasst, als
bei einkristallinen Proben. Dariiberhinaus lasst sich an diinnen Filmen auch das do-
tierungsabhéngige Verhalten der verhéltnisméaflig neuen Verbindung Las_,Ce,CuQOy
untersuchen, die von allen elektronendotierten Lanthanoidenkupraten die hochste
kritische Temperatur aufweist und bisher nur unter grofien Schwierigkeiten als Ein-
kristall hergestellt werden kann [Yamada94, Oka03].

Die wichtige Rolle, welche die Tunnelspektroskopie bei der experimentellen Un-
tersuchung klassischer Supraleiter gespielt hat, beruht vor allem darauf, dass Tun-
nelspektren an SIN-Kontakten bei tiefen Temperaturen direkt die Zustandsdichte
der supraleitenden Elektrode abbilden und somit Informationen iiber die Form der
Energieliicke und ihre Abhéngigkeit von &ufleren Bedingungen wie Temperatur oder
Magnetfeld liefern. So gelang eine der ersten experimentellen Bestétigungen der
Vorhersagen der BCS-Theorie zur Existenz und Temperaturabhéngigkeit der Ener-
gieliicke durch Tunnelspektroskopie-Messungen [Giaever61].

Auf dem Gebiet der Hochtemperatur-Supraleiter ergeben sich jedoch einige Schwie-
rigkeiten bei der Interpretation entsprechender Messkurven. So zeigen Tunnelspek-
tren an Hochtemperatur-Supraleitern ungewohnlich hohe Leitwerte im Bereich der
Energieliicke, weiterhin eine Hintergrundleitfihigkeit, deren Herkunft nicht eindeu-
tig geklart ist und schlieflich hdufig sogenannte Nullspannungsanomalien. Bei den
letztgenannten Strukturen besteht inzwischen Einigkeit dariiber, dass es sich um
den Effekt Andreev-gebundener Zustinde handelt, die auf die d-Wellen Symmetrie
des Ordnungsparameters der untersuchten Supraleiter zuriickzufiihren sind.

Ziel dieser Arbeit ist die systematische Untersuchung der Dotierungsabhiangigkeit
von Tunnelspektren an Kontakten aus unterschiedlichen elektronendotierten Ku-
pratverbindungen. Dabei wurden Korngrenzenkontakte untersucht, die den Vor-
teil bieten, Tunnelspektren in einem weiten Temperatur- und Magnetfeldbereich
zu ermoglichen, ohne dass sich die Barrierenparameter dndern.

Im Mittelpunkt des Interesses stehen dabei zwei Phidnomene, durch die sich Tun-
nelspektren an elektronendotierten Hochtemperatur-Supraleitern von Spektren an
entsprechenden lochdotierten Materialien unterscheiden.

Zum einen werden fiir lochdotierte Systeme nahezu immer die oben angesprochenen
Nullspannungsanomalien beobachtet, die als Effekt Andreev-gebundener Zustdnde
in d-Wellen Supraleitern interpretiert werden, wihrend entsprechende Effekte in
Tunnelspektren an elektronendotierten Systemen nahezu nie auftreten. Es stellt sich
nun die Frage, ob dieser Unterschied auf einen dotierungsabhingigen Ubergang zwi-
schen Grundzustédnden verschiedener Symmetrie zuriickzufiihren ist.

Zum anderen tritt fiir lochdotierte Supraleiter im Nullfeld fiir Temperaturen ober-
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halb der kritischen Temperatur eine Unterdriickung des Leitwertes auf der Skala
der supraleitenden Energieliicke auf, die als Pseudoliicke bezeichnet wird. Fiir elek-
tronendotierte Materialien wird ein entsprechender Effekt bei Spektren im Nullfeld
nicht beobachtet, Tunnelspektren bei tiefen Temperaturen, bei denen die Supralei-
tung durch ein hinreichend grofles Feld unterdriickt wird, weisen jedoch eine auffal-
lend &hnliche Struktur auf, so dass zu klédren bleibt, ob es sich bei beiden Effekten
um das gleiche Phdnomen handelt, und wie diese Pseudoliicke in elektronendotierten
Systemen niher charakterisiert werden kann.!

Im Hinblick auf die Auswertungsmethode stellt sich die Frage, wie die Hintergrund-
leitfahigkeit der Spektren theoretisch zu behandeln ist. Dabei wird versucht, Al-
ternativen zu der in der Praxis verbreiteten Methode vorzustellen, die gemessenen
Spektren durch eine weitgehend willkiirliche Hintergrundfunktion zu dividieren.

Besonderer Wert wird auf eine vergleichende Charakterisierung verschiedener Kon-
takte einer Probe gelegt, um probenspezifische Effekte von solchen zu trennen, die
durch lokale Eigenschaften wie Defekte oder Verunreinigungen verursacht werden.

Die Tunnelspektroskopie-Messungen werden durch eine ausgedehnte Reihe von Wi-
derstandsmessungen an Filmbriicken der untersuchten Proben ergéinzt, welche die
supraleitenden Filme charakterisieren und insbesondere Informationen iiber das kri-
tische Feld der Materialien als Funktion der Probentemperatur liefern sollen.

Die Arbeit gliedert sich wie folgt: Zunéchst werden in Kapitel 2 einige wichtige
Begriffe zu Theorie und Phénomenen der Supraleitung vorgestellt, die grundlegend
fiir das Versténdnis der im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Experimente sind.

Kapitel 3 enthilt eine Einfithrung in die Theorie der Tunnelspektroskopie. Es be-
ginnt mit einem sehr einfachen semi-phdnomenologischen Modell und schliefit mit
Erlauterungen zu Andreev-gebundenen Zustéinden und ihrer Bedeutung fiir Tunnel-
spektren.

Anschlieflend werden in Kapitel 4 einige Methoden entwickelt und vorgestellt, mit-
tels denen aus experimentellen Tunnelspektren, insbesondere an symmetrischen SIS-
Kontakten, Informationen iiber die Eigenschaften von Elektroden und Tunnelbarrie-
re gewonnen werden kénnen. Insbesondere wird ein Verfahren zur numerischen Ent-
faltung symmetrischer SIS-Spektren vorgeschlagen, welches meiner Kenntnis nach
in der Literatur in dieser Form nicht zu finden ist. Weiterhin werden eine Reihe
von Modellen zusammengestellt, welche die in vielen Spektren an Hochtemperatur-
Supraleitern beobachtete lineare Hintergrundleitfahigkeit erkldren kénnen.

In den Kapiteln 5 und 6 wird ein Uberblick iiber die untersuchten Proben und
die verwendeten experimentellen Techniken gegeben.

Kapitel 7 stellt die Resultate der Widerstandsmessungen an Filmbriicken vor. Ins-

!Die auf der elektronendotierten Seite des Phasendiagramms mit T™* (x) bezeichnete Linie be-
zieht sich auf die Resultate optischer Spektroskopie, die allerdings einen Effekt auf einer Energies-
kala nachweisen, die deutlich oberhalb der Skala der supraleitenden Energieliicke liegt (vgl. Kapitel
2.3)



besondere werden verschiedene Methoden zur Bestimmung von H.o(T') bzw. H.5(0)
vorgestellt, auf die experimentellen Daten angewendet und die damit erzielten Er-
gebnisse werden verglichen.

Kapitel 8 enthalt schliellich die Ergebnisse der Tunnelspektroskopie-Messungen.
Schwerpunkte liegen auf der Darstellung und Interpretation der Spektren bei tiefen
Temperaturen, zum einen im Nullfeld und zum anderen in einem hinreichend groflen
Magnetfeld, das die Supraleitung unterdriickt.

In Kapitel 9 werden die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit zusammengefasst
und kurz im Hinblick auf mdégliche weiterfithrende Experimente diskutiert.

Im Anhang werden einige komplexere Herleitungen von in dieser Arbeit verwende-
ter Formeln sowie einige zusétzliche Abbildungen und Erlduterungen zusammenge-
stellt, auf die in den vorhergehenden Abschnitten Bezug genommen wurde, die aber
aus Platzgriinden nicht in den Haupttext integriert wurden.



Kapitel 2

Theorie und Phinomene der
Supraleitung

2.1 BCS-Theorie

In diesem Abschnitt sollen kurz einige Konzepte der BCS-Theorie vorgestellt wer-
den, die grundlegend fiir das Verstdndnis der im Rahmen dieser Arbeit behandelten
Tunnelspektren sind. Dabei handelt es sich im wesentlichen um die Eigenschaften
der Anregungen iiber dem supraleitenden Grundzustand sowie eng damit verkniipft
um Herkunft und Eigenschaften der Energieliicke. Die Darstellung lehnt sich an die
Erlduterungen zur BCS-Theorie in [Rickayzen69] und [Tinkham96] an.

Grundlegend war der 1956 von L. N. Cooper erbrachte Nachweis, dass in Gegen-
wart eines Fermi-Sees unabhéngiger Teilchen eine attraktive Wechselwirkung zwi-
schen zwei Elektronen unabhéngig von ihrer Gréfle zur Ausbildung eines gebundenen
Paarzustandes fiihrt [Cooper56]. Darauf aufbauend formulierten Bardeen, Cooper
und Schrieffer 1957 die erste mikroskopische Theorie der Supraleitung [Bardeen57a]
[Bardeen57b]. Sie modellierten dabei die attraktive Wechselwirkung durch eine Kon-
stante —V fiir Elektronen innerhalb einer Energie Aw entfernt vom Fermi-Niveau.
Fiir alle anderen Elektronen verschwindet die Wechselwirkung in diesem Modell. Die
Wellenfunktionen werden dabei aus Elektronen-Paaren der Form (ko, —k—o) aufge-
baut, wobei k den Impuls und ¢ den Spin eines Elektrons angibt. In der Darstellung
der 2. Quantisierung ist der BCS-Grundzustand gegeben durch:

o) = [l (ve+neckycly))loo) (2.1)
k=k,.. .k,
mit
o? + [ = 1. (2.2)

Dabei ist |¢g) der Vakuumzustand, cle erzeugt ein Elektron mit Impuls k und Spin
0, Cxo ist der entsprechende Vernichtungsoperator. v und vy sind die sogenannten

6
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Kohérenzfaktoren, wobei |1y |*> die Wahrscheinlichkeit angibt, mit der der Paarzu-
stand (ko, —k — ), besetzt ist. |vk|? ist entsprechend die Wahrscheinlichkeit, dass
der Paarzustand (ko, —k—o) unbesetzt ist. Der Paar-Hamilton-Operator ist gegeben
durch:

H = kaCLocka + ZVklcf{TCile—ucm (2.3)

ko kl

&k ist die Energie eines einzelnen Teilchens relativ zur Fermienergie, der Wech-
selwirkungsterm Vi mischt Paarzusténde (k T,—k |) und (I 7,—1 |). Um die
Kohérenzfaktoren vy und v, zu bestimmen driickt man das Produkt c_y|ck; durch
seinen Erwartungswert by = (c_xcky) und Fluktuationen um diesen Erwartungswert
aus, also

C_k|CkT = bk + (C—kLCkT — bk) (2.4)

Der in der Klammer stehende Fluktuationsterm ist aufgrund der groffen Anzahl
der beteiligten Teilchen klein, so dass beim Einsetzen von Gleichung (2.4) in den
Ausdruck (2.3) alle Terme vernachlissigt werden koénnen, die bilinear in diesem
Fluktuationsterm sind. Damit ergibt sich fiir den sogenannten Modell-Hamilton-
Operator:

HM = kaCLgckg + ZVkl(bl*cc—liClT + bchTCT—kL — bik{bl) (25)
ko kl

Dabei sind die Koeffizienten by selbstkonsistent so zu bestimmen, dass

bk = (c-x| k1) (2.6)
gilt. Mit der Definition
Ay = _kalbl (2.7)
I

lésst sich der Modell-Hamilton-Operator vereinfachen zu

HM = Z{kcfwckg — Z(Al*(c_klcm + AkcLTcT—kl — Akbl*() (28)
ko k

Bogoliubov und Valatin konnten zeigen, dass sich dieser Hamilton-Operator durch
die im folgenden dargestellten linearen Transformationen diagonalisieren lésst [Bogoliubov58§]
[Valatin58].

G = Vo + Uiy (2.9)

CT—kl =~k + Uk’Yle (2.10)
Dazu werden die Gleichungen (2.9) und (2.10) in Gleichung (2.8) eingesetzt wobei die
Koeffizienten vy und v so zu wahlen sind, dass der resultierende Hamilton-Operator
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(a) A/EF=O..1 E-3

f I : o AL~ i } I >
-1.0005-1.0000-0.9995 IKKF 0.9995 1.0000 1.0005
1.2-HFE,
1.04
0.8+

0.6+
0.4+

(b) 02 T

Abbildung 2.1: Energie der Anregungen als Funktion des Impulses rela-
tiv zum Fermi-Impuls gemdfl Gleichung(2.12). Teilabbildung (a) zeigt Aus-
schnittvergroBerungen von Teilabbildung (b) um k = +kp

nur noch Konstanten und Terme enthélt, die proportional zu den Besetzungszahl-
operatoren ik sind. Zusammen mit der Normierungsbedingung (2.2) ergibt sich
aus dieser Forderung folgende Beziehung

1 £k
2 2 _ 1
e =1 —|ukl” = 5 <1 k) (2.11)

mit der Definition

By =/ + AL (2.12)

Mit dieser Wahl fiir die Kohéarenzfaktoren vereinfacht sich der Modell-Hamilton-
Operator zu

Hy = (b — B+ Abl) + Y Ee(vig o + ). (2.13)
Kk k

Der erste Summand ist eine Konstante und stellt die Energie des Grundzustandes
dar. Wie man leicht zeigen kann, erfiillen die Operatoren vy die Fermi-Dirac Kommu-
tator-Relationen. Also beschreibt der zweite Summand unabhéngige Fermionen mit
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Anregungsenergie Fy. Die Quasiteilchen, die von 711 erzeugt werden, werden auch
als Bogoliubonen bezeichnet. Ihre Dispersionsrelation ist durch Gleichung (2.12)
gegeben und in Abbildung (2.1) fiir verschiedene Werte des Quotienten A/Ef illu-
striert, wobei Teilabbildung (b) die Dispersionsrelation im Bereich von Wellenzahlen
mit |k| < 1.5kp zeigt, wihrend Teilabbildung (a) eine iiber 10000fache Ausschnitt-
vergroflerung der Bereiche um k& = 4k von Teilabbildung (b) darstellt. Die Kurven
fiir verschiedene Werte des Quotienten A/FEp lassen sich auf der Skala von Teilab-
bildung (b) nicht unterscheiden. Zwei wesentliche Beobachtungen sind festzuhalten.
Zum einen ist die minimale Anregungsenergie gegeben durch |A|, d.h. |A] ist eine
Energieliicke fiir die Anregungen. Zum anderen ist jeder Energiewert zwischen 0 und
der Fermi-Energie vierfach entartet.

Wie die Auflésung der Gleichungen (2.9) und (2.10) nach 7110 und %Td zeigt, han-
delt es sich bei den Bogoliubonen um eine Linearkombination aus elektronen- und
lochartigen Anregungen

Mo = ViChy — ViCok, (2.14)

" = UltCT—kl‘FVltCkT- (2.15)

Die Anregung 7, éndert die Ladung des Supraleiters um g, = (Ju|? — [v4c|?)e,
also um einen Bruchteil der Elementarladung. Um Anregungen zu beschreiben, die
die Gesamtladung um eine ganze Elementarladung erh6hen oder vermindern, ist es
zweckméaflig, folgende Operatoren zu betrachten

’YZkO = UltCLT —eSTe, (2.16)
Theo = URSCly — i, (2.17)
'V;rkl = UltCT—kl + ST, (2.18)
Yy = UI’ZSCT_I(l + VyCir- (2.19)

Dabei sind S und ST Vernichtungs- bzw. Erzeugungsoperatoren fiir ein Cooper-Paar.

2.2 Ordnungsparameter

Das Konzept eines Ordnungsparameters wird in der Physik auf ganz unterschied-
lichen Gebieten benutzt, um Phaseniibergénge zu beschreiben. Geht ein System in
einen Zustand hoherer Ordnung iiber, so ist mit dieser Ordnung das Auftreten ei-
ner neuen Grofe verbunden, die als Ordnungsparameter bezeichnet wird [White79].
Ein Beispiel ist die spontane Magnetisierung beim Ubergang von der paramagne-
tischen in die ferromagnetische Phase eines Ferromagneten. Auf dem Gebiet der
Supraleitung wurde der Begriff des Ordnungsparameters im Rahmen der Ginzburg-
Landau-Theorie als makroskopische, komplexwertige Pseudo-Wellenfunktion ¢ (r) =
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Rotation Rotation
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Abbildung 2.2: Die vier Singlett-Paarzustédnde fiir eine CuO,-
Ebene

() |e™) eingefiihrt. Dabei liefert der Betrag [t/(r)| die lokale supraleitende Dich-
te, die Phase des Ordnungsparameters spielt zum Beispiel eine entscheidende Rolle
bei der Erklarung des Josephson-Effektes.

In der Ginzburg-Landau-Theorie wurde der Ordnungsparameter zunéchst rein phéno-
menologisch eingefithrt um die makroskopischen Eigenschaften supraleitender Mate-

rialien zu erkléaren. Seine physikalische Bedeutung auf mikroskopischer Ebene ergibt

sich dadurch, dass die Ginzburg-Landau-Theorie als Spezialfall aus der BCS-Theorie

abgeleitet werden kann [Gorkov59]. Insbesondere konnte gezeigt werden, dass die

Energieliickenfunktion A(k) und der Ginzburg-Landau Ordnungsparameter die glei-

che Symmetrie im reziproken Raum aufweisen.

Allgemein ldsst sich der Zustand eines Systems durch die Gruppe der Symmetrie-
transformationen charakterisieren, welche den Hamiltonoperator des Systems inva-
riant lassen. Beim Ubergang in einen Zustand hoherer Ordnung, also geringerer
Symmetrie, wird dieser Zustand durch eine Untergruppe der urpriinglichen Gruppe
charakterisiert.

Fiir einen Normalleiter ist die Symmetriegruppe im allgemeinsten Fall gegeben durch
das direkte Produkt aus der Symmetriegruppe des Kristallgitters G gpistan , der
Gruppe der Spin-Rotationen S der Gruppe der globalen Eichtransformationen U(1)
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und der Gruppe der Zeitumkehrtransformationen 7"
Gnl = GKristall x S % U<1) x T (220)

Fiir konventionelle Supraleiter wird beim Ubergang in die supraleitende Phase nur
die globale Eichsymmetrie gebrochen, da die Phase des supraleitenden Ordnungs-
parameters ¥(r) = [¢(r)|e’*™) eine physikalische Bedeutung hat und daher eine
Multiplikation mit einem globalen Phasenfaktor 0 das System verdndert. Mate-
rialien, bei denen zusétzlich zur Eichsymmetrie weitere Symmetrien gebrochen sind,
werden als unkonventionelle Supraleiter bezeichnet, insbesondere wenn im supralei-
tenden Zustand nicht die volle Symmetrie des Kristallgitters erhalten bleibt.

In vielen Féllen reicht es aus, bei der Beschreibung der Supraleitung von einer ein-
zelnen CuO,-Ebene auszugehen, deren Symmetriegruppe im einfachsten Fall (ohne
Beriicksichtigung orthorhombischer Verzerrungen) der Symmetriegruppe des Qua-
drates C}y, entspricht. Gruppentheoretische Betrachtungen zeigen, dass sich die mog-
lichen Symmetrien fiir einen Singlett-Supraleiter in diesem Fall durch die Eigenwerte
der Spiegelung and der [100]-Achse und der Drehung um 7 /2 um die [001]-Achse cha-
rakterisieren lassen [Annett95], die jeweils die Werte —1 und +1 annehmen kénnen.
Die vier resultierenden Kandidaten fiir die Symmetrie des Ordnungsparameters im
supraleitenden Zustand sind in Abbildung 2.2 illustriert. Dabei reprasentiert jede der
vier Teilabbildungen Untergruppe derjenigen Transformationen aus der Symmetrie-
gruppe des Quadrates, die das jeweils dargestellte Quadrat in sich selbst iiberfiithren.
Die Bezeichnungen lehnen sich an die Nomenklatur fiir Atomorbitale entsprechender
Symmetrie an.

Eine vollstdndige Auflistung der moglichen Ordnungsparameter fiir die bei den
Kuprat-Supraleitern auftretenden Kristallstrukturen findet sich in [Annett96]. Eini-
ge dieser Symmetrien des Ordnungsparameters bzw. der Energieliicke werden in Ab-
bildung 2.3 illustriert, wobei sich die Darstellung an die Behandlung in [Harlingen95]
und [Tsuei00a] anlehnt. AuBerdem werden die funktionalen Zusammenhénge A(k)
fiir die einzelnen Symmetrien in Abbildung 2.3 zusammengefasst. Dabei sind &, und
k, die Komponenten des Wellenvektors in der Brioullin-Zone, a ist die Gitterkon-
stante der ab-Ebene.

Waihrend klassische Supraleiter sich durch eine Energieliicke mit isotroper s-Wellen-
Symmetrie charakterisieren lassen, werden fiir Hochtemperatursupraleiter im We-
sentlichen eine d-Wellen Symmetrie, eine anisotrope s-Wellen Symmetrie
oder eine reelle bzw. komplexe Mischung der verschiedenen Symmetrien diskutiert.
Hauptkennzeichen der d-Wellen-Symmetrie ist ein Vorzeichenwechsel bei einer Ro-
tation um 7 /2 im reziproken Raum, was einem Phasenunterschied von 7 entspricht.
Léngs der [110]-Richtung verschwindet die Energieliicke. Eine vollstindige bzw. par-
tielle Unterdriickung des Leitwertes ldngs dieser Richtung tritt jedoch auch bei ani-
sotroper s-Wellen-Symmetrie auf, wobei das Ausmafl der Unterdriickung durch den
Parameter v in der entsprechenden Formel auf Abbildung 2.3 bestimmt wird. Der
Nachweis von Nullstellen in der Energieliicke ldngs bestimmter Richtungen reicht
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schematische  Darstellung A

Name von A(k) in der 1. BZ (k)

s-Welle ‘ Ag

anisotrope

s-Welle + Ao [(cos kya — cos kya)4 4]

erweiterte ) - ,
s-Welle Ao [(1+7)*(cos kya — cos kya)® — +7
g-Welle % A [sin 2k a sin 2k,a — sin 2k,a sin 2k,
dy2_ - A R

Welle o [cos kza — cos kyal

dgy-Welle >< Agsin kyasin kya

Abbildung 2.3: Energieliicke als Funktion des Wellenvektors fiir verschiedene Sym-
metrien des Ordnungsparameters nach [Harlingen95] und [Tsuei0OOa)
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also nicht als Unterscheidungskriterium zwischen d- und anisotroper s-Wellen Sym-
metrie.

Experimente zur Bestimmung der Symmetrie des Ordnungsparameters lassen sich
einteilen in amplituden- und phasensensitive Experimente. Einige der amplituden-
sensitiven Experimente wie die Untersuchung der Temperaturabhéngigkeit der Ein-
dringtiefe oder der spezifischen Wiarme kénnen die Existenz von Anregungen sehr na-
he an F = 0 und damit indirekt Nullstellen in der Energieliicke nachweisen wéhrend
andere Techniken wie die winkelaufgeléste Photoemissions-Spektroskopie (ARPES)!
die direkte Bestimmung der Abhéngigkeit der Amplitude von A von der Richtung im
reziproken Raum erlauben. Wie oben erldutert ist es zur eindeutigen Unterscheidung
zwischen d- und anisotroper s-Wellen Symmetrie jedoch notwendig, Informationen
iiber das Vorzeichen und somit iiber die Phase des Ordnungsparameters bzw. der
Energieliicke zu erhalten. Die meisten phasensensitiven Experimente beruhen auf
dem Josephson-Effekt, wobei eine Struktur aus Josephson-Kontakten in geeigneter
geometrischer Anordnung untersucht wird, um den Unterschied in der Phase des
Ordnungsparameters ldngs bestimmter Richtungen im k-Raum zu identifizieren. Ei-
ne Ubersicht iiber die verschiedenen experimentellen Techniken und ihre Ergebnisse
fiir die Kuprat-Supraleiter wird zum Beispiel in [Tsuei0Oa] gegeben. In den Ab-
schnitten 3.5.5 und 3.5.6 wird genauer erlautert, warum die Tunnelspektroskopie,
die zunéchst als rein amplitudensensitive Methode verstanden wurde, Informationen
iiber Vorzeichenwechsel im Ordnungsparameter liefern kann.

Wiéhrend fiir lochdotierte Hochtemperatur-Supraleiter sowohl aufgrund von ampli-
tuden- als auch von phasensensitiven Experimenten weitgehend Einigkeit iiber die
d-Wellen-artigen Symmetrie des Ordnungsparameters besteht, ist die Situation bei
elektronendotierten Kupraten etwas weniger eindeutig [Tsuei00a, und Referenzen
darin]. Zahlreiche amplitudensensitive Experimente lassen auf eine Anisotropie der
Energieliicke bzw. des Ordnungsparameters schliefen, einige phasensensitive Experi-
mente wie SQUID-Messungen [Chesca03| oder das berithmte Trikristall-Experiment
[Tsuei0Ob]deuten auf eine d-Wellen-artige Symmetrie hin. In Leitwertsspektren an
Kontakten aus elektronendotierten Kupraten niedriger Transparenz werden jedoch
mit wenigen Ausnahmen nie die Nullspannungsanomalien beobachtet, die in nahezu
allen Kontakten aus lochdotierten Materialien auftreten und als Anzeichen fiir einen
Vorzeichenwechsel des Ordnungsparameters gewertet werden.

In einigen Eigenschaften elektronendotierter Hochtemperatur-Supraleiter werden
qualitative Unterschiede zwischen dem Verhalten unter- und {iberdotierter Proben
beobachtet, die als Anzeichen fiir einen Ubergang zwischen supraleitenden Zusténden
mit verschiedenen Symmetrien des Ordnungsparameters bei optimaler Dotierung in-
terpretiert werden, so in der Form von Leitwertsspektren an Punktkontakten hoher
Transparenz (jedoch nicht bei Kontakten im Tunnel-Limit!)[Biswas02, Qazilbash03]
sowie in der Temperatur-Abhéngigkeit der Eindringtiefe[Skinta02]. Dabei wird ein
Ubergang zwischen d-Wellen Symmetrie bei kleinen Dotierungen und s-Wellen-

langle resolved photoemission spectropcopy
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Symmetrie bzw. einer Misch-Symmetrie der Form d + is bei grolen Dotierungen
vorgeschlagen.

2.2.1 Zustandsdichte

Bei den meisten amplitudensensitiven Experimenten wird direkt oder indirekt die
Form der Zustandsdichte N(F) insbesondere nahe F = 0 untersucht. Allgemein ist
der Zusammenhang zwischen der Energieliickenfunktion A(k) und der reduzierten
Zustandsdichte n(E) = Ng(FE)/N, eines Supraleiters durch

(B) = <% (ﬁ» 21

gegeben, wobei die Klammern () fiir eine Mittelung iiber die Fermiflache stehen.
Alle Energien werden relativ zur Fermienergie gemessen. Weiterhin wird von einer
konstanten Zustandsdichte N,,;(F) = N,; im normalleitenden Zustand ausgegangen.
Fiir einen s-Wellen Supraleiter ergibt sich so fiir die reduzierte Zustandsdichte

E 0firz <1
(B =R([——— ) = = 2.22
ns(E) <,/E2—A2> {\/x+7_1 fiir x > 1 (222)

mit © = E/A. Die reduzierte Zustandsdichte eines d-Wellen-Supraleiters mit zylin-
drischer Fermiflache ist durch

2 ("2 E
na(E) = 2 / doR

™ Jo V E? — A2 cos?(20)
{%xK(a:) firz <1

2.23
2K (z7h) fiir x > 1 (2.23)

gegeben. Dabei ist K (z) das vollsténdige elliptische Integral erster Art [Won94]. Wie
im folgenden Kapitel gezeigt wird, fithren die Singularitéten bei den Zustandsdichten
(2.21) und (2.21) fiir |[E] = A auch bei den Leitwertkurven fiir Tunnelkontakte
bei solchen Supraleitern zu Singularitdten. In Experimenten werden jedoch anstelle
dieser Singularitdten endliche Extrema beobachtet. R. C. Dynes, V. Narayanamurti
und J. P. Garno schlagen vor, diese Verrundungen durch eine endliche Lebensdauer
7 der Quasiteilchen zu erklaren und diese Effekte zu beriicksichtigen, indem die
Energie F um einen imagindren Anteil iI" ergdnzt wird, der mit der Lebensdauer 7
iiber die Unschérferelation zusammenhéngt, also

E — E+il = E+ih/T (2.24)

[Dynes78]. Der Parameter I' wird im folgenden kurz als Dynes-Parameter bezeich-
net. In den Teilabbildungen 2.4(a) und (b) werden die Zustandsdichten eines s-
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Abbildung 2.4: Reduzierte Zustandsdichten eines s- (a) bzw. d-Wellen Su-
praleiters (b) mit Dynes-Verschmierung nach (2.21)-(2.24) fiir unterschied-
liche Parameter I.

bzw. d-Wellen-Supraleiters fiir verschiedene Werte des Dynes-Parameters einander
gegeniibergestellt. Die Skalierung der vertikalen Achsen ist fiir beide Teilabbildun-
gen identisch. Die Kurven ohne Dynes-Verschmierung (I' = 0 ) sind in Abbildung
2.4 als dickere Linien dargestellt. Wie diese Kurven zeigen, entsteht fiir s-Wellen-
Supraleiter eine verbotene Zone der Breite 2A symmetrisch um die Fermi-Energie,
wahrend fiir d-Wellen-Supraleiter Anregungen beliebig kleiner Energie moglich sind.
Fiir kleine Energien (|E/A < 1) verlduft die Zustandsdichte annidhernd linear. Die
Pfeile in Abbildung 2.4 deuten die Entwicklung der Kurven mit zunehmendem Wert
fiir I' an. Dabei ist festzuhalten, dass bei einem d-Wellen-Supraleiter der gleiche
Dynes-Parameter eine deutlich groflere Verrundung in der Zustandsdichte erzeugt,
als bei einem s-Wellen-Supraleiter, was auf die endliche Zustandsdichte fiir d-Wellen-
Supraleiter im Bereich der Energieliicke zuriickzufiihren ist.

2.3 Pseudoliicke

Unter der Bezeichnung Pseudoliicke (pseudogap) versteht man eine Reduktion der
Zustandsdichte in einem Energiebereich A* um die Fermienergie, die unterhalb einer
charakteristischen Temperatur 7™ im Normalzustand von Hochtemperatursupralei-
tern im Dotierungsbereich etwa bis zur optimalen Dotierung beobachtet wird. Die
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Vorsilbe (,,Pseudo®) ist dabei darauf zuriickzufiihren, dass die Energieliicke nur in
bestimmten Regionen der Fermifliche auftritt. Mit zunehmender Dotierung wer-
den diese Regionen kleiner, wodurch der Charakter des Materials metallischer wird
[Timusk99).

Die Reduktion der Zustandsdichte kann durch eine Vielzahl spektroskopischer Tech-
niken untersucht werden, so etwa Tunnelspektroskopie, ARPES, optische Spektro-
skopie, Raman-Streuung, NMR oder magnetische Neutronen-Streuung, auflerdem
lassen sich durch Messungen des elektrischen Widerstands oder der spezifischen
Wiirme Informationen iiber Eigenschaften der Pseudoliicke gewinnen. Eine Ubersicht
iiber die verschiedenen Techniken und die damit erzielten Ergebnisse wird zum Bei-
spiel in [Timusk99, Norman05] gegeben. Aktuelle Resultate der Tunnelspektrosko-
pie, insbesondere Resultate von STM-Messungen werden in [Fischer07] zusammen-
gefasst.

Genau genommen werden unter dem Begriff Pseudoliicke Effekte im Normalzu-
stand der Hochtemperatursupraleiter diskutiert, die auf verschiedenen Energieska-
len auftreten, zum einen auf der Skala der supraleitenden Energieliicke von weni-
gen meV, zum anderen bei Energien von einigen hundert meV, also auf der Skala
der antiferromagnetischen Austauschwechselwirkung [TakahashiOl]. Im Folgenden
werden die Bezeichnungen kleine und grofie Pseudoliicke fiir diese beiden Effek-
te verwendet. Die grofle Pseudoliicke wird zum Beispiel in Messungen der opti-
schen Leitfahigkeit nachgewiesen, sowohl in loch- als auch in elektronendotierten
Systemen, allerdings in verschiedenen Regionen der Fermi-Fliche [Onose04]. Die
kleine Pseudoliicke wird vor allem in Tunnelspektren beobachtet. Fiir lochdotierte
Materialien wie BisSroCaCuyOgy s entwickelt sich die Pseudoliicke ohne erkennba-
ren Ubergang mit steigender Temperatur aus der supraleitenden Energieliicke, die
unterhalb der kritischen Temperatur beobachtet wird [Renner98a]. Eine Beonder-
heit dieser Pseudoliicke in Tunnelspektren besteht darin, dass sie auch fiir leicht
iiberdotierte Proben auftritt. STM?-Messungen an BiySroCaCusQOg, 5 bei tiefen Tem-
peraturen und endlichen Magnetfeldern zeigen dariiberhinaus auch Anzeichen die-
ser Pseudoliicke in Vortex-Kernen [Renner98b]. Bei elektronendotierten Materialien
lasst sich in Tunnelspektren oberhalb der kritischen Temperatur kein Anzeichen ei-
ner entsprechenden kleinen Energieliicke erkennen. Im Normalzustand bei kleinen
Temperaturen, der fiir diese Materialklasse durch Anlegen eines Magnetfeldes in der
Groflenordnung von 10 T erreicht werden kann, wird jedoch eine Unterdriickung des
Leitwerts auf der Skala der supraleitenden Energieliicke beobachtet, die der in den
lochdotierten Materialien fiir 7' > T, auftretenden Struktur sehr dhnelt [Kleefisch01].
Das Verhalten dieser Struktur steht im Mittelpunkt der in Abschnitt 8.2 vorgestell-
ten Untersuchungen.

Beziiglich der Ursache der Pseudoliicken und ihres Zusammenhangs mit der Su-

praleitung existieren im Wesentlichen zwei Szenarien. Zum einen koénnte die Pseu-
doliicke Kennzeichen eines Zustandes sein, in dem die Ladungstrager bereits in Form

2scanning tunneling microscope - Rastertunnelmikroskop
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von Paaren vorliegen, die dann bei Erreichen der kritischen Temperatur 7, Phasen-
kohérenz erlangen und so das supraleitende Kondensat bilden. A* ist in diesem Fall
die Bindungsenergie der Ladungstréger-Paare. In diesem Sinn ist der Zustand des
Materials zwischen der kritischen Temperatur 7, und der Pseudoliicken-Temperatur
T* ein Vorldufer (precursor) der supraleitenden Phase. Die Entwicklung der Pseu-
doliicke aus der supraleitenden Energieliicke mit steigender Temperatur und die glei-
che Symmetrie der beiden Liicken im reziproken Raum (fiir lochdotierte Systeme)
werden in der Literatur als Hinweise auf dieses Erklarungsmodell gewertet.

Andererseits wird die Physik der Hochtemperatursupraleiter auch haufig im Rah-
men eines Modells verschiedener konkurrierender Grundzustédnde bei tiefen Tempe-
raturen diskutiert [Sachdev00]. So gibt es einige experimentelle Hinweise auf einen
quantenkritischen Punkt knapp oberhalb der optimalen Dotierung, also einen Pha-
seniibergang bei T" = 0, sowohl fiir loch- [Tallon99, Uchida03] als auch fiir elektronen-
dotierte Syteme [Qazilbash03, Zimmers05]. In diesem Zusammenhang konnte die
Pseudoliicke als Eigenschaft einer mit der Supraleitung konkurrierenden Phase inter-
pretiert werden. Da bei elektronendotierten Materialien die antiferromagnetischen
Korrelationen durch die Dotierung viel weniger stark unterdriickt werden, als bei
den lochdotierten Verbindungen, bietet sich zum Beispiel die antiferromagnetische
Phase an. Derzeit wird eine mogliche Koexistenz von Supraleitung und Antiferro-
magnetismus kontrovers diskutiert [Motoyama07, Matsuda92].

Eine der wichtigsten charakteristischen Groflen bei der Untersuchung der Pseu-
doliicke in Hochtemperatur-Supraleitern ist die Temperatur 1%, oberhalb der diese
Struktur verschwindet. Insbesondere ist es interessant, die Dotierungsabhéngigkeit
T* (x) zu kldren und auf diese Weise das Phasendiagramm der untersuchten Materia-
lien um die entsprechende 7™ (z)-Kurve zu ergénzen. Der Vergleich von Position und
Verlauf der T* (x)-Kurve und der 7, (z)-Kurve im Phasendiagramm ermoglicht wich-
tige Schlussfolgerungen beziiglich der Natur der Pseudoliicke. Verlauft die 7™ (x)-
Kurve beispielsweise unterhalb der T.(z)-Kurve, so kann der Zustand, in dem die
Pseudoliicke auftritt, kein Vorlaufer der supraleitenden Phase sein.
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Theorie der Tunnelspektroskopie

In den folgenden Abschnitten werden einige grundlegende Modelle fiir den Strom-
transport iiber eine Potentialbarriere beschrieben. Bestehen, wie bei den hier unter-
suchten Korngrenzenkontakten, beide Elektroden des betrachteten Kontaktes aus
supraleitenden Materialien, so setzt sich der Tunnelstrom prinzipiell additiv aus
dem Beitrag der Quasiteilchen /(1) und dem Beitrag der Cooper-Paare I,(V') zu-
sammen, wobei das Tunneln von Cooper-Paaren durch die Josephson-Gleichungen

I1,(V) = I.sin¢g (3.1)
o9 = 2e/hV (3.2)

beschrieben wird. ¢ ist die Phasendifferenz der Ordnungsparameter fiir die bei-
den Elektroden, I. der kritische Strom des untersuchten Kontaktes. Das Symbol
0; bezeichnet die partielle Ableitung nach der Zeit t. Aufgrund der niedrigen kriti-
schen Stromdichten und des verwendeten Messaufbaus, spielen Josephson-Effekte fiir
die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kontakte jedoch praktisch keine Rolle
(vgl Abschnitt 8.1), so dass der Beitrag der Cooper-Paare zum Tunnelstrom ver-
nachléssigt werden kann. Daher beschrinken sich die folgenden Erlduterungen auf
das Tunneln von Quasiteilchen.

3.1 Semi-Phinomenologisches Modell

Gegeben seien zwei Tunnelelektroden, die iiber eine diinne isolierende Barriere von-
einander getrennt sind, wie in Abbildung 3.1 schematisch dargestellt ist. Die Barriere
wird durch ein Barrierenpotential ¢(V, z) beschrieben, wobei V' die zwischen den bei-
den Tunnelelektroden anliegende Spannung ist. Im thermischen Gleichgewicht wird
die Besetzung der Zustéinde in Elektrode i (i = 1,2) bei der Temperatur 7" durch
die Fermi-Funktion fr(E;, u;) = [exp((E; — ;) /ksT) + 1)1 beschrieben. Dabei ist
1; die Fermi-Energie der jeweiligen Elektrode und kg die Boltzmann-Konstante. Im
folgenden treffen wir die Konvention, dass das Anlegen einer positiven Spannung V'

18



3.1 Semi-Phidnomenologisches Modell 19

E* o(x,V)
»
E
E+eV
My - x
eV
@ N 4 Mo
@)
< t »
>
X

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung eines Tunnelkontaktes bei einer
zwischen den Elektroden anliegenden Spannung V

die rechte Elektrode energetisch um eV absenkt, so dass p; — s = eV. Weiterhin
werden alle Energien relativ zur Fermi-Energie von Elektrode 1 gemessen. Damit
gilt

fr(By,m) = [exp(E/kgT)+ 1Y = f(E),
fr(Ea, p2) lexp(E + eV/kpT) + 1)Y= f(E +eV).

Der Beitrag von Ladungstragern der Energie F zum Strom von Elektrode 1 zur
Elektrode 2 ist proportional zur Anzahl der besetzten Zustinde in Elektrode 1,
also N1(FE)f(E), sowie zur Anzahl der unbesetzten Zustédnde in Elektrode 2, also
No(E+eV)(1—f(E+eV)). Weiterhin muss dieser Beitrag zum Tunnelstrom noch mit
einer Tunnelwahrscheinlichkeit P(E, V') gewichtet werden, die im wesentlichen durch
die Eigenschaften der Barriere bestimmt wird. Der Gesamt-Tunnelstrom ergibt sich
somit durch Integration iiber alle Energien und Subtraktion des entgegengesetzt
gerichteten Tunnelstromes zu

I(V)=A- / T AE P(E,VIN\(E)NS(E + eV) [f(E) — f(E+eV)].  (35)

Dabei gehen in den konstanten Vorfaktor A aufler Naturkonstanten nur die Ab-
messungen des Tunnelkontaktes ein. In der Literatur wird (3.5) auch héufig in der
Form

I(V)=A- /OO dEP(E,V)N,(E — eV)Ny(E) [f(E V)= f(B)].  (3.6)

o0
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dargestellt, die aus (3.5) durch die Substitution £ — E =FE+¢eV mit P(E,V) =
P(E —¢eV,V) = P(E,V) hervorgeht.

3.2 WKB-Niherung

Die tunnelnden Elektronen werden durch Wellenfunktionen ¢ = ¢ (r, t) beschrieben,
die sich als Losungen der Schrodinger-Gleichung

L0 ho_,
zhaw = —%V W+ V(r)y (3.7)

ergeben. Im folgenden beschriankt sich die Darstellung auf ein eindimensionales
Problem. Ist in diesem Fall das Potential V' (z) abschnittweise konstant (¢(z) =
oY) fiir r; < & < xj41,J = l.n), so lassen sich die Wellenfunktionen in den ein-
zelnen Gebieten durch ebene Wellen oder Exponentialfunktionen beschreiben, je
nachdem ob die Energie gréfler oder kleiner ist, als das Potential im betrachteten
Gebiet, also durch Funktionen der Form

) = A eikr 4 BOe=tke it = 4 / h—?(E — $0) fiir E > ¢V, (3.8)

beziehungsweise

Y0 = AW erw 1 BUe=r it g = 2}%‘(05(1) — B) fir E < ¢Y). (3.9)
Dabei werden die Koeffizienten A BY durch die Randbedingungen bestimmt,
denen zufolge sowohl die Wellenfunktion, als auch deren Ableitung an endlichen
Potentialspriingen stetig verlaufen. Ist der Verlauf des Barrierenpotentials nicht ab-
schnittweise konstant, wie zum Beispiel in Abbildung 3.1 dargestellt, so kénnen
verschiedene Néherungsverfahren zur Bestimmung der Wellenfunktionen angewen-
det werden. Eines der wichtigsten dieser Verfahren, ist die nach Wentzel, Kramer
und Brioullin benannte WKB-Naherung [Schiff68]. Dabei wird folgender Ansatz fiir

die Wellenfunktion gew#hlt

W(x,t) = AerW @D, (3.10)
Durch Einsetzen in die Schrodinger-Gleichung (3.7) ergibt sich folgende Differenti-
algleichung fir W(x,t).

0 th
EW—I——(VW) ——V W+ ¢(z) = (3.11)

Im klassischen Grenzfall (B — 0) ist dies genau die Hamilton-Jacobi Gleichung.
Fiir ein konservatives System lassen sich der ort- und der zeitabhéingige Teil der
Wellenfunktion separieren

P(z,t) = u(z) - e wbt (3.12)
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Fiir den Ansatz (3.10) ergibt sich somit

W(z,t) = S(z) — Et. (3.13)
Die Funktion S(x) muss demnach der Differentialgleichung

ihS" — S”? +2m[E — ¢(x)] = 0 (3.14)

geniigen.! Die Idee der WKB-N#herung ist nun, die Funktion S bis zur ersten Ord-
nung in Potenzen von A zu entwickeln (S = Sy + hS; + ...), diese Entwicklung in
Gleichung (3.14) einzusetzen und jeweils die Koeffizienten von gleichen Potenzen
von h gleichzusetzen. Damit ergeben sich die Differentialgleichungen

S —2m(E —¢) =0, (3.15)
Sy — 25,8 =0, (3.16)

iS] — S =0. (3.17)

(3.18)

So und 57 lassen sich durch elementare Integration bestimmen. Setzt man

h2k? falls £
om(E — ofa)) = {1 ) B ol (3.19)
—h?k*(z) falls E < ¢(x)
so ergibt sich fiir den ortsabhéngigen Teil der Wellenfunktion
At fe FOE pallg B>
'LL(-T> = \I/fefm Oﬁ(j)di 4w ¢(x) (320)
Jmeo falls £ > ¢(z).

Die auf diese Weise konstruierten Wellenfunktionen sind also Ndherungslésungen der
Schrodinger-Gleichung, wobei diese Ndherungen gut sind, solange das Potential so
langsam variiert, dass der Impuls des Teilchens iiber einige die Broglie-Wellenléngen
praktisch konstant ist. An den klassischen Wendepunkten (E = ¢(x)) bricht die
Naherung zusammen.

3.3 Modelle des Tunnelns

Abbildung (3.2) stellt schematisch die beiden Vorstellungen iiber die Wellenfunk-
tionen einander gegeniiber, die den beiden wesentlichen Methoden zur genaueren
Beschreibung des Tunnelstromes zugrunde liegen. Die linke Seite von Abbildung Ab-
bildung 3.2 zeigt den Typ von Wellenfunktion, die im Rahmen des zeitunabhdngigen
Ansatzes verwendet wird, um den Tunnelprozess zu beschreiben. Dabei ergibt sich

'Fiir Funktionen einer Variable bezeichnet das Symbol / die Ableitung nach dieser Variable.
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Siiid E+eV

®H2 ® ®“2

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung von Tunnelkontakten mit Wellenfunktio-
nen, wie sie der zeitunabhéngigen (links) und zeitabhéngigen (rechts) Methode zu-
grunde liegen.

die Wellenfunktion als Losung der zeitunabhéngigen Schrodingergleichung fiir die
gesamte Tunnelstruktur unter Beachtung der Randbedingungen. Wie weiter oben
erliutert, hat diese Wellenfunktion in Elektrode 1 die Form einer Uberlagerung von
einer hin- und zuriicklaufenden ebenen Welle mit Wellenvektor k, in der Barriere
zerféllt sie exponentiell mit einer charakteristischen Liange 1/x und jenseits der Bar-
riere hat sie wieder die Form einer ebenen Welle mit Wellenvektor q. Die Transmissi-
onswahrscheinlichkeit ist in diesem Bild gegeben durch das Quadrat des Amplituden-
verhéltnis der Wellenfunktionen vor und hinter der Barriere. Die rechte Seite von Ab-
bildung 3.2 zeigt die Wellenfunktionen, die dem zeitabhdngigen Ansatz zur Beschrei-
bung des Tunnelstromes zugrunde liegen. Hierbei wird die Schrodingergleichung fiir
die rechte und die linke Seite des Tunnelkontaktes separat gelost, so dass die bei-
den dargestellten Wellenfunktionen erhalten werden, die nur im Bereich der Barriere
iiberlappen. In diesem Bild wird die Transmissionswahrscheinlichkeit zwischen den
durch die Wellenfunktionen représentierten Zusténde durch diesen Uberlapp gege-
ben.

3.3.1 Zeitunabhingiger Ansatz

Hier wird die Situation durch einen stationédren Zustand beschrieben, mit dem iiber
den Stromdichteoperator ein Teilchen- und damit ein Ladungsstrom verbunden ist.
Wie zu Beginn von Abschnitt (3.2) erldutert, ldsst sich fiir ein stufenformiges Bar-
rierenpotential eine exakte Losung der zeitunabhéngigen Schrodingergleichung aus
Funktionen der Form (3.8) und (3.9) unter Beachtung der jeweiligen Randbedin-
gungen konstruieren. Fiir ein beliebig geformtes Barrierenpotential ¢(x, V') ergeben
sich asymptotische Losungen der Form (3.20), die an den klassischen Wendepunk-
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ten in geeigneter Weise fortgesetzt und verbunden werden miissen [Schiff68]. Gilt
¢(z) > FE innerhalb der Barriere, so ist das Verhéltnis der Amplituden vor und
hinter der Tunnelbarriere im Wesentlichen gegeben durch das Verhéltnis der Expo-
nentialterme in Gleichung (3.20) fiir £ > ¢(z) an den klassischen Wendepunkten der
Bewegung. Damit ergibt sich fiir die Transmissionswahrscheinlichkeit als Quadrat
des Amplitudenverhéltnisses

o w(w)da\ 2 vy o
P(E,V) = (—) = ¢ 2t VA @@V)-E)dr (3.21)
efzo k(z)dz

Im folgenden soll ein Ausdruck fiir den Tunnelstrom durch einen dreidimensionalen
Tunnelkontakt hergeleitet werden, dessen Barriere parallel zur yz-Ebene verlauft,
wobei das Barrierenpotential nur lings der xz-Richtung variiert. In diesem Fall 14sst

sich die Wellenfunktion zu

Uaa(z,y, 2) = e FWh=2) Ly (z) (3.22)

ansetzen, wobei die Komponente des Wellenvektors parallel zur Grenzfliche, also
k= ky-§+k.-2 wegen der Symmetrie des Problems beim Tunneln erhalten bleibt.
() lasst sich wiederum wie im eindimensionalen Fall bestimmen. Insbesondere
héngt die Transmissionswahrscheinlichkeit in diesem Fall nur von dem Teil der ki-
netischen Energie ab, der mit der Impulskomponente senkrecht zur Tunnelbarriere
verkniipft ist, also P(E, V) = P(E,,V) mit E, = £ k2

2m T
Der Beitrag von Elektronen mit Impuls k = £, X+ k,y + k.Z und Energie I/ = %kQ
zum Tunnelstrom ist proportional zur Geschwindigkeitskomponente in z-Richtung

Vg = %‘Zf“f, zur Ladung e sowie zur Anzahl der verfiigbaren Zusténde pro Einheits-
T

volumen, die gegeben ist durch 2 - # - fr(E, Er) - dkydk,dk,. Dabei resultiert der

Vorfaktor 2 aus der Spinentartung, der Faktor ﬁ gibt die Zustandsdichte im k-
Raum an. Dariiberhinaus muss dieser Beitrag noch mit der Tunnelwahrscheinlichkeit
P(E,,V)nach (3.21) gewichtet werden. Insgesamt ergibt sich somit fiir den Gesamt-
Tunnelstrom durch Integration iiber alle moglichen Impulszusténde und Subtraktion

des entgegengesetzt gerichteten Tunnelstromes :

(V) = %///dkxdkydkzP(Ew,V)@ (fr(E, Er) = fr(E + €V, Ep)).

dk,
(3.23)

Dabei ist Er die Fermienergie der linken Elektrode. Zur Integration iiber die k,-k.-
Ebene geht man iiber zu ebenen Polarkoordinaten

dkydk, = kydkydk,. (3.24)

Da der Integrand in (3.23) nicht von kg abhéngt, liefert die Integration tiber kg
lediglich einen Faktor 27 und nach Ubergang zu einer neuen Integrationsvariable
h? h?
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vereinfacht sich der Ausdruck fiir den Tunnelstrom als Funktion der anliegenden
Spannung zu

1V) = Gt | ABPEV) [ B (B, Ep) = (B + eV, Ep)

(3.26)

3.3.2 Zeitabhingiger Ansatz

Der zeitabhéngige Ansatz zur Beschreibung von Tunnelprozessen nutzt aus, dass
die isolierende Barriere eines Tunnelkontaktes die Subsysteme der beiden Tunnel-
elektroden fast vollig entkoppelt. In diesem Fall lassen sich die beiden Elektroden
durch getrennte Hamilton-Operatoren H; und Hs beschreiben, so dass der Gesamt-
Hamilton-Operator des Systems in 3 Summanden zerfallt gemé&f

H = H, + Hy + Hr (3.27)

Dabei beschreibt der sogenannte Transfer-Hamilton-Operator Hr die Kopplung der
beiden Subsysteme, in unserem Fall also das Tunneln von einer in die andere Elektro-
de. Dieser Ansatz des Transfer-Hamilton-Operators wurde bereits 1928 von J. R. Op-
penheimer eingefiihrt, um die lonisationsrate von Wasserstoff-Atomen in einem dufleren
elektrischen Feld zu beschreiben [Oppenheimer28]. 1961 wurde dieser Ansatz von
J. Bardeen im Zusammenhang mit den ersten Messungen von Giaever an supralei-
tenden Tunnelkontakten [Giaever60] wieder aufgegriffen [Bardeen61].

Dabei lésst sich die Tunnelrate mit Hilfe von Methoden der zeitabhédngigen Stérungs-
theorie erster Ordnung bestimmen. Die Goldene Regel von Fermi liefert so fiir die
Ubergangsrate zwischen einem Anfangszustand |¢;) und einem Endzustand [Vy)
unter dem Einfluss einer kleinen Stérung Hr

iy
h

Lhgiy—tpy) = (gl Hrlvi)|* - 0(zi — &) (3.28)

Besonders einfach ist die Darstellung des Transfer-Hamiltonians in der Formulierung
der zweiten Quantisierung [Cohen62)]

Hr =Y TaqorChytio + TrgeChoCar - (3.29)
k,q,0

Dabei sind CLU und ¢y, die iiblichen Erzeugungs- bzw. Vernichtungs-Operatoren fiir
Fermionen mit Impuls £ und Spin o. Der Index k beziehe sich im Folgenden stets
auf Zustédnde in Elektrode 1, der Index q auf Zustdnde in Elektrode 2. Der erste
Summand in (3.29) beschreibt demzufolge den Transfer eines Quasiteilchens von
Elektrode 1 nach Elektrode 2, wobei der Impuls von k nach q gestreut wird; der
zweite Summand beschreibt den umgekehrten Prozess. Da nur spinerhaltende Pro-
zesse betrachtet werden sollen, kann der Index ¢ im Folgenden weggelassen werden.



3.3 Modelle des Tunnelns 25

lk = 1) ® |q = 0) bezeichne den Zustand, in dem der Zustand k in Elektrode 1
besetzt, der Zustand q in Elektrode 2 unbesetzt ist. Dann gilt

((a=1® k=0])[Hr|(k=1) @|q = 0)) = Ti, (3.30)

In dieser Darstellung lautet Fermis Goldene Regel

2
Pkﬁq::-ﬁ-wszQ-agk-—eq) (3.31)
Der Tunnelstrom von Elektrode 1 nach Elektrode 2 ergibt sich durch Multiplikation

mit der Ladung und Integration iiber alle moglichen Ausgangs- und Endzustiande.

Io=e-) Ti g (3.32)
k.q

Liegt zwischen den Elektroden eine Spannung V' an, so lédsst sich der Tunnelstrom
mit den in Abschnitt 3.1 erlduterten Konventionen durch das Integral

4re

I(V)_p = ?//dekdequ(ek)N2(5q+eV)f(€k)[1—f(€q+eV)]-]qu|2(5(5k—5q)
(3.33)

ausdriicken. Beim Ubergang von der Summen- zur Integraldarstellung miissen da-
bei wieder die jeweiligen Zustandsdichten und Verteilungsfunktionen beriicksichtigt
werden. Weiterhin geht an dieser Stelle die Naherung ein, dass das Betragsquadrat
des Tunnel-Matrixelementes |Tiq|? nur von den Energien ey, eq der betreffenden
Zustande abhéngt. Integration iiber ¢, und Subtraktion des entgegengesetzt gerich-
teten Stromes liefert schliefSlich

vy = 4—26 / de| TNy () Na(e + eV)[f () — (e + eV)]. (3.34)

In Abschnitt 2.1 wurde gezeigt, dass es sich bei den Anregungen eines Supralei-
ters um Bogoliubonen, also um spezielle Linearkombinationen aus elektronen- und
lochartigen Zustédnden handelt. Prinzipiell sind also fiir supraleitende Elektroden
die Operatoren ¢, und CLO_ durch die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren
fiir Bogoliubonen geméf (2.9) und (2.10) auszudriicken. Damit gehen zunéchst die
Kohéarenzfaktoren vy und vy in den Ausdruck fiir den Transfer-Hamiltonian ein. Am
Beispiel eines Supraleiter-Normalleiter-Kontaktes lédsst sich jedoch zeigen, dass die
Kohérenzfaktoren letztendlich aus der Formel zur Berechnung des Tunnelstromes
herausfallen. Dazu betrachtet man den Beitrag, den die Injektion eines Elektrons
mit Energie F/, Impuls k und Spin T aus einer normalleitenden Elektrode in einen Zu-
stand gleicher Energie und Spinrichtung mit Impuls q in die supraleitende Elektrode
im Grundzustand leistet, wobei fiir die Energieliicke des Supraleiters A < E gelten
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soll. Der diesen Ubergang beschreibende Teil des Transfer-Hamilton-Operators ist
gegeben durch

TicatVaVaott + Tiar Vg Yai - (3.35)

Der Vernichtungsoperator 741, angewendet auf den supraleitenden Grundzustand,
liefert einen Beitrag von Null, so dass nur der erste Summand betrachtet werden
muss. Geméafl Fermis Goldener Regel liefert dieser erste Summand einen Beitrag
von

[ Tiqr|” - [vql® (3.36)

zum Tunnelstrom. Jeder Energiewert ist nach Gleichung (2.12) vierfach entartet.
Insbesondere existiert eine Wellenzahl q mit Ey = Eq und {5 = —&q. Wie Gleichung
(2.11) zeigt, gilt in diesem Fall vg = v4. Unter der Annahme, dass das Tunnel-
Matrixelement nur von der Energie der beteiligten Zustéinde abhéngt, liefern die
Ubergiinge k — q und k — § zusammen einen Beitrag von

[ Tiat [*[val”* + |Tiar*|val* = |T(E)* (Jval* + Ival*) = |T(E)|* (3.37)

zum Tunnelstrom. Auf diese Weise héngt der Tunnelstrom schliefllich doch nicht
von den Kohirenzfaktoren ab. Beim Ubergang von der Summendarstellung (3.32)
zur Integraldarstellung (3.33) diirfen daher auch fiir supraleitende Elektroden die
Zustandsdichten elektronen- und lochartiger Anregungen gleicher Energie zusam-
mengefasst werden, so dass auch in diesem Fall der Tunnelstrom durch Gleichung
(3.34) beschrieben wird. Normal- und Supraleiter unterscheiden sich in diesem Bild
nur durch ihre Zustandsdichten, weswegen es auch als Halbleiter-Modell bezeichnet
wird.

Die Form der resultierenden Strom-Spannungs-Kennlinie hingt natiirlich empfind-
lich von den Eigenschaften des Matrix-Elementes ab. Fiir Tunnelkontakte mit wenig-
stens einer supraleitenden Elektrode konnte Bardeen begriinden, dass das Matrix-
Element als Konstante betrachtet werden darf [Bardeen61]. Damit hangt die Strom-
Spannung-Kennlinie wesentlich von der Zustandsdichte der Anregungen im Supra-
leiter ab. Auf der anderen Seite konnte Harrison fiir das Tunneln zwischen zwei
Systemen unabhéngiger Teilchen zeigen, dass das Matrixelement invers propor-
tional zu den jeweiligen Zustandsdichten ist, so dass in diesem Fall der Tunnel-
strom nicht mehr von den Zustandsdichten der Tunnelelektroden beeinflusst wird
[Harrison61]. Abgesehen von diesen Extremfillen der alleinigen Abhéngigkeit der
Strom-Spannungs-Kennlinie von den Zustandsdichten der Tunnelelektroden auf der
einen und der vélligen Unabhéngigkeit von den Zustandsdichten auf der anderen Sei-
te gibt es je nach betrachtetem System verschiedene komplexere Zusammenhénge
zwischen Kennlinie und Zustandsdichte, so dass im Allgemeinen der Zusammenhang
zwischen Zustandsdichte und Strom-Spannungs-Kennlinie kritisch diskutiert werden
muss.
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Abbildung 3.3: Energie-Besetzungszahl-Diagramme fiir einen NIN-Kontakt bei T' =
0 (a), T =0.27, (b) und T' = 0.6T, (c) sowie geméf (3.39)berechnete Leitwertsspek-
tren fiir verschiedene Temperaturen (d)

3.4 Beschreibung einfacher Tunnelkontakte

Im folgenden soll gezeigt werden, wie grundlegende Charakteristika von an sehr
einfachen, planaren Tunnelstrukturen aufgenommenen Leitwertsspektren schon mit
Hilfe des in Abschnitt 3.1 beschriebenen, semi-phdnomenologischen Modells verstan-
den werden konnen.

Bestehen beide Tunnel-Elektroden aus Normalleitern, so spricht man von einem
NIN-Kontakt. Hier konnen die Zustandsdichten der Elektroden fiir Energien nahe
der Fermi-Energie als Konstanten Ny, Ny angenommen werden. Lésst sich ferner die
Tunnelwahrscheinlichkeit P(FE, V) ebenfalls als Konstante betrachten, so reduziert
sich Gleichung (3.5) auf

(V)= A-P-N, -Nz-/+oo dE (F(E) — f(E + eV)). (3.38)

—0o0
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Demzufolge ergibt sich fiir den Leitwert

+o0o

G(V) =—c¢-A-P- Nl : N2 . / dEan(W”W:E-l—eV = BAPNlNQ. (339)
Somit ergibt sich eine Ohmsche Strom-Spannungs-Kennlinie. Insbesondere héngt
der Leitwert nicht von der Temperatur ab. In den Teilabbildungen (3.3a) bis (3.3c)
sind jeweils das Produkt aus Zustandsdichte und Fermifunktion gegen die Ener-
gie der beiden Tunnelelektroden eines NIN-Kontaktes fiir T = 0, T = 0.27, und
T = 0.67, aufgetragen. Der zur jeweils zweiten Tunnelelektrode gehérende Graph
ist gegeniiber dem Graphen der ersten Tunnelelektrode so ldngs der E-Richtung
verschoben, dass die Fermi-Niveaus einen Abstand von p; — ps = eV aufweisen. Da
N(E)- f(E) ein Ma8 fiir die Anzahl der besetzten Zustinde darstellt, ldsst sich der
in den Teilabbildungen (3.3a) bis (3.3c) farbig hinterlegte Bereich als von Elektronen
besetzt interpretieren. Wie in Abschnitt 3.1 ist ein Tunneln von Elektrode 1 in Elek-
trode 2 nur moglich, wenn der Ausgangszustand besetzt, der Endzustand frei ist.
Insofern lassen sich Graphen der Art von Abbildung (3.3) gut zur Veranschaulichung
des qualitativen Verlaufs von Tunnelspektren verwenden.

Ist eine der beiden Tunnel-Elektroden supraleitend, muss natiirlich die Zustands-
dichte der Anregungen des Supraleiters beriicksichtigt werden. Fiir einen BCS-
Supraleiter ohne Dynes-Verrundung ist diese Zustandsdichte durch Gleichung (2.22)
gegeben. Abbildung (3.4) zeigt analog zu Abbildung (3.3) die Energie-Besetzung-
Schemata eines SIN-Kontaktes bei T'= 0 (a), 7' = 0.27, (b) und 7" = 0.67, (c) sowie
in Teilabbildung (3.4d) die daraus resultierenden G(V')-Spektren fiir Temperaturen
von T = 0 bis T' = T, in Schritten von T' = 0.17,. Beim Ubergang in die supra-
leitende Phase bildet sich eine Energieliicke der Breite 2A um die Fermi-Energie
aus, in der keine Anregungen moglich sind. Daher ist insbesondere ein Tunneln von
Quasiteilchen aus und in diesen Energiebereich nicht moglich, was die Form der
Tunnelspektren mafigeblich beeinflusst.

Unter den zuvor begriindeten Annahmen iiber die Zustandsdichte der normalleiten-
den Elektrode und die Tunnelwahrscheinlichkeit ist der Tunnelstrom durch einen
SIN-Kontakt gegeben durch

Tin(V) = APN, / B No(B) (F(E) — F(E + V). (3.40)

Entsprechend gilt fiir den Leitwert

+oo
GS[N(V) = —€APN1/ dE NQ(E>awf<W>’W:E+ev. (341)

—00

Mathematisch handelt es sich bei dem Integral in (3.41) um die Faltung der Zu-
standsdichte mit der Ableitung der Fermifunktion

GS]N(V) = —€APN1 . (Ng * f’) (—SV). (342)
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Abbildung 3.4: Energie-Besetzungszahl-Diagramme fiir einen SIN-Kontakt bei T"= 0
(a),T = 0.27, (b) und T' = 0.67, (c) sowie geméf (3.41)berechnete Leitwertsspektren
fiir verschiedene Temperaturen (d)

Die Ableitung der Fermifunktion an der Stelle W = E + eV ist ein um E = —eV/
zentrierter Peak, dessen Breite durch kg7 bestimmt ist. Fiir T — 0 geht diese
Funktion in die d-Funktion iiber, so dass

GE(V) = —eAPN; Ny(—eV). (3.43)

Der Verlauf der G(V)-Kurve eines SIN-Kontaktes bei T = 0 spiegelt also genau den
Verlauf der Zustandsdichte des Supraleiters wieder. Abbildung (3.4d) zeigt G(V)-
Kurven, die durch numerische Berechnung des Integral-Ausdrucks fiir 7(V') nach
(3.40) und anschlieBende numerische Ableitung bestimmt wurden. Dabei wurde die
supraleitende Zustandsdichte gemafi Formel (2.22) sowie eine Niherungsformel fiir
die BCS-Temperatur-Abhéngigkeit der Energieliicke nach [Einzel03] verwendet. Fiir
T = 0 fithrt die Divergenz der Zustandsdichte fiir |[E| = A zu Singularitidten in der
G(V)-Kurve bei |V| = A/e wihrend der Leitwert fir |V| < A/e verschwindet. Bei
endlichen Temperaturen entwickeln sich diese Singularitdten zu schmalen Maxima,
deren Hohe mit zunehmender Temperatur abnimmt, gleichzeitig wachst der Leitwert
im Bereich der Energieliicke.
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Abbildung 3.5: Energie-Besetzungszahl-Diagramme fiir einen SIS-Kontakt bei T = 0
(a),T = 0.27, (b) und T = 0.67 (c) sowie geméf (3.45)berechnete Leitwertsspektren
fiir verschiedene Temperaturen (d)

Abbildung (3.5) schlielich zeigt die entsprechenden Energie-Besetzungs-Schemata
und die Leitwertsspektren im Temperaturbereich zwischen 7" = 0 und 1" = T, fiir
einen SIS-Kontakt. In Bezug auf die in Teilabbildung (3.5d) dargestellten Leitwerts-
spektren sind drei wesentliche Beobachtungen festzuhalten.

e BeiT' = 0 befinden sich die Singularitédten im Gegensatz zu dem SIN-Spektrum
bei gleicher Temperatur bei |V| = 2A, was sich durch Betrachten von Teilab-
bildung 3.5(a) leicht erklédren lésst: bei einem Kontakt mit zwei supraleitenden
Elektroden kann erst dann ein Strom flieen, wenn die angelegte Spannung der
Summe der beiden Energieliicken entspricht.

e Die Strukturen der Leitwertsspektren eines SIS-Kontaktes sind deutlich schéarfer
ausgepragt als die Strukturen eines vergleichbaren SIN-Kontaktes.

e Fiir hohe Temperaturen bildet sich ein Maximum bei V' = 0, heraus, dessen
Hohe mit wachsender Temperatur zunimmt. Dieses Leitwertsmaximum kommt
zustande durch das Tunneln von thermisch angeregten Ladungstrigern mit
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E > A und das Tunneln in dadurch fiir £ < —A frei gewordene Zustéinde,
wie in Abbildung (3.5¢)zu erkennen ist.
Der Tunnelstrom ist gegeben durch
+oo
[(V)srs = AP / AEN\(E)N,(E + V) (f(E) — f(E + V). (3.44)

—00

Demnach gilt fiir den Leitwert

sts(V) = APG /+OO dENl(E)awNQ(W>|W:E+€V (f(E) — f(E + GV))
— APe /+Oo dENl(E)NQ(E + €V)awf(W)|W:E+ev. (345)

3.5 Jenseits des Halbleiter-Modells

In Abschnitt (3.3.2) wurde gezeigt, dass bei der Behandlung des Tunnelstromes
im Rahmen des Transfer-Hamilton-Operator Ansatzes die Kohérenzfaktoren 14 und
vk aus der Berechnung herausfallen. Dies ermdoglicht es, loch- und elektronenartige
Anregungen der gleichen Energie zusammenzufassen. Normal- und Supraleiter un-
terscheiden sich in diesem Bild nur durch ihre Zustandsdichten, weswegen es auch
als Halbleiter-Modell bezeichnet wird. Tatséchlich sind die Eigenzusténde im Supra-
leiter stets Linearkombinationen von elektronen- und lochartigen Anregungen. Sie
ergeben sich als Losungen der Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen, die im folgenden
Teilabschnitt vorgestellt werden. Effekte, die auf dieser speziellen Natur der Qua-
siteilchen beruhen, lassen sich innerhalb des Halbleiter-Modells natiirlich nicht er-
klaren. Der wichtigste solcher Effekte ist die Andreev-Reflexion, die im néchsten Teil-
abschnitt erlautert wird. Aufgrund dieses Effektes sind Leitwertsspektren speziell an
Supraleiter-Normalleiter-Kontakten mittlerer bis hoher Transparenz im Rahmen der
bisher vorgestellten Modelle nicht zufriedenstellend zu beschreiben. Dies gelang zum
ersten Mal durch die BTK-Theorie, die im Anschluss vorgestellt wird. Dabei werden
Transmissions- und Reflexionsprozesse an der Grenzflache zwischen Normal- und
Supraleiter mit Hilfe der Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen behandelt. Der letzte
Teil dieses Abschnitts geht schliellich genauer auf die Bildung Andreev-gebundener
Zustinde an Grenzflichen von unkonventionellen Supraleitern und ihre Auswirkun-
gen auf Tunnelspektren ein.

3.5.1 Bogoliubov-de-Gennes Gleichungen

Ein raumlich variierendes Paarpotential, wie es zum Beispiel an Grenzflichen zwi-
schen Supra- und Normalleitern vorliegt oder in der Shubnikov-Phase durch Vortices
verursacht wird, fithrt dazu, dass die Eigenfunktionen des Hamilton-Operators von
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der Position r abhéngen. Dabei ergeben sich die Eigenzustdnde als Losungen der
Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen [deGennes63]

( A["{(Or) égz ) ( izgg ) = En ( z:gg ) (3.46)

Ho— —— (?v - %)2 + V() - Er. (3.47)

mit

2m &

Die Funktionen v,(r) und v,(r) reduzieren sich fiir ein konstantes Paarpotential
A(r) = A auf die Kohédrenzfaktoren der BCS-Theorie. Wie Gleichung (3.46) zeigt,
handelt es sich bei den Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen um ein System gekop-
pelter Differentialgleichungen fiir v,(x) und v,(x), wobei die Stirke dieser Kopp-
lung durch das Paarpotential A(r) bestimmt ist. Im Normalleiter verschwindet das
Paarpotential. Demzufolge entkoppeln die Differentialgleichungen in (3.46) und die
Eigenzustdnde des Systems sind reine Elektronen- oder Lochzustinde. Im Supra-
leiter dagegen liegt immer eine Linearkombination von elektronen- und lochartigen
Anregungen vor.

Die Herleitung der Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen verlauft im Wesentlichen
analog zur Ableitung der Beziehung (2.11) in Abschnitt 2.1 [deGennes66]. Auf-
grund der Ortsabhéngigkeit des Paarpotentials geht man dabei von den iiblichen
Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperatoren cy, und CLU zu Feldoperatoren in der
Ortsdarstellung iiber, also zu

U(ro) = Zeikrckg und Ui (ro) = Ze’ikrcﬂa (3.48)
K K

Der effektive Hamilton-Operator ist in dieser Darstellung bis auf konstante Terme
gegeben durch

H, = /dr (Z Ul (ro)HoW(ro) + A(r) T (r 1)U (r |) + A*(r)U(r 7)U(r l)) :

(3.49)

Die Bogoliubov-Transformationen lassen sich in dieser Darstellung als
P t) = Y mvn(r) = phori(r), (3.50)
Trl) = > ymovalr) +3505(r) (3.51)

schreiben. Dabei sollen die Operatoren 7,, den effektiven Hamilton-Operator dia-
gonalisieren, das heifit es soll gelten

He=Ey+ > Eu iy no- (3.52)

no
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Andreev-Reflexion an der
Grenzflache zwischen einem Normalleiter und einem Supraleiter

Unter Beachtung der Antikommutator-Relationen fiir die Fermi-Operatoren W, -~
und c ergibt sich, dass (3.52) nur erfiillt ist, wenn v, (r) und v,(r) den Bogoliubov-
de Gennes Gleichungen (3.46) geniigen.

3.5.2 Andreev-Reflexion

Bei der Andreev-Reflexion handelt es sich um einen speziellen Streuprozess an einem
rdumlich variierenden Paarpotential, insbesondere auch an der Grenzflache zwischen
einem Normal- und einem Supraleiter. Kennzeichnendes Merkmal der Andreev-
Reflexion ist, dass bei der Reflexion die Umwandlung eines elektronen- in ein lochar-
tiges Quasiteilchen erfolgt, wobei das Andreev-reflektierte Loch die Trajektorie des
einfallenden Elektrons zuriickverfolgt.? Dies wird als Retro-Reflexion bezeichnet.
Abbildung 3.6 zeigt schematisch die Andreev-Reflexion an der Grenzflache zwischen
einem Normalleiter und einem Supraleiter. Ein Elektron mit £ < A kann nicht in
den Supraleiter eindringen; es wird an der Grenzfliche als Loch retro-reflektiert, wo-
bei aus Griinden der Ladungserhaltung im Supraleiter ein Cooper-Paar kondensiert.

2Natiirlich ist auch der umgekehrte Prozess, also die Umwandlung einer loch- in eine elektro-
nenartige Anregung, moglich. Um eine kompakte Darstellung zu ermoglichen, beschrankt sich die
folgende Diskussion jedoch auf den ersten Fall.
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5(56)—2h—(() — k) = £V E§ — Ax)?

)=,/ \/EF — A

_ ) 1 #) VE3—Az)?
()2 _5(1+E—0)_5 1i()—VEO
\/ 2_A(z

’V(:L')|2:%<1—M):% 1;F(*)EOE—OA()2

Ey

2
vo(w) = H8 = KL k(@) = 2 (£) k(z) (@) - )’

Tabelle 3.1: Zusammenfassung wichtiger ortsabhéngiger Groflen im Zusammenhang
mit der Andreev-Reflexion. Dabei ist an den mit einem (%) versehenen Stellen das
jeweils obere Vorzeichen zu wéhlen, wenn |k| > kg, das untere, wenn |k| < kp.

Mathematisch ergibt sich die Andreev-Reflexion aus den Losungen der Bogoliubov-
de-Gennes-Gleichungen fiir ein rdumlich variierendes Paarpotential. Zum ersten Mal
wurde diese Rechnung 1963 von de Gennes und Saint-James durchgefiihrt, die das
Anregungspektrum einer diinnen normalleitenden Schicht auf einem supraleitenden
Substrat untersuchten [deGennes63]. Andreev stellte jedoch ein Jahr spéter zum
ersten Mal die physikalische Bedeutung dieses Prozesses als Retro-Reflexion einer
elektronen- in eine lochartige Anregung heraus [Andreev64]. Er erklirte mit diesem
nach ihm benannten Effekt die ungewdhnlich niedrige thermische Leitfahigkeit in
der Shubnikov-Phase von Supraleitern.

Bevor die Losung der Boguliubov-de Gennes Gleichungen fiir einen Normalleiter-
Supraleiter-Kontakt ndher diskutiert wird, soll in einem ersten Schritt versucht wer-
den, ein etwas anschaulicheres Bild der Andreev-Reflexion zu vermitteln [Welter00].

Dazu ist zunéchst in Betracht zu ziehen, dass sich das Paarpotential an der Grenz-
fliche zwischen Normal- und Supraleiter nicht wirklich sprunghaft &ndert, son-
dern aufgrund des Proximity-Effektes [deGennes66] auf der Liangenskala der BCS-
Kohérenzlinge von 0 auf den Endwert A im Supraleiter ansteigt, wie Teilabbil-
dung 3.7a schematisch fiir einen eindimensionalen NS-Kontakt zeigt. Wéhrend der
Andreev-Reflexion bleibt der Betrag der Energie Fy des einfallenden Quasiteilchens
konstant. Nach Gleichung (2.12) wird daher mit einem rdumlich verénderlichen
Paarpotential A(z) auch die kinetische Energie relativ zum Ferminiveau &(x) orts-
abhéngig. Dies wiederum fiihrt zu einer Ortsabhéngigkeit des Impulses k(z), der
Kohérenzfaktoren v(x), v(z) und der Gruppengeschwindigkeit vg(z). Die funktio-
nalen Zusammenhénge zwischen den einzelnen Groflen werden in Tabelle 3.5.2 zu-
sammengefasst

Im folgenden soll anhand der fiinf in Abbildung 3.7 gekennzeichneten Stationen die
Verédnderung der in Tabelle 3.5.2 aufgelisteten Groéflen diskutiert und die Andreev-
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der Andreev-Reflexion an der Grenzfliche
zwischen einem Normalleiter und einem Supraleiter

Reflexion damit néher beleuchtet werden. Dazu sind in Teilabbildung 3.7 (b) die
jeweilig giiltigen Dispersionsrelationen fiir die Positionen 1-5 dargestellt, wéahrend
Abbildung 3.7 (c) das Betragsquadrat der Kohérenzfaktoren sowie das Verhiltnis
der kinetischen Energie zur Gesamtenergie als Funktion des auf die Gesamtenergie
normierten Paarpotentials zeigt.

1. Weit im Normalleiter verschwindet das Paarpotential. Fiir die Kohédrenzfaktoren
einer Anregung mit £y < A und Anfangsimpuls k(0) = k¢ ergibt sich

0(0)]? = 1 — [1(0)2 = 1 (1+5—’“> _ 1 falls€> 06 [k > kr
2 €| 0 falls € <0 & [k < kr

(3.53)

Das bedeutet, im Normalleiter existieren elektronenartige Anregungen nur aus-
serhalb, lochartige Anregungen nur innerhalb der Fermikugel, wie anschaulich
auch klar ist. Im folgenden sei |ko| > kp, die Anregung zunichst also rein
elektronenartig.
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k [vf? vf? 3 vG
1| \/2m/R*/Er + Ey 1 0 Ey 2/ h2/2m\/Er + Ey
2 kp <k <k 12<vfP<1| 0<|vP<l | 0<&E<Ey 0 < vg < vg1
3 kp 1/2 1/2 0 0
4 0<k<kp O<uP<1/21/2<|vfP<1|-Ey<&<0 ves < vg <0
5) \/2m/h2vEp—E0 0 1 —E() —2\/h2/2m\/EF—E0

Tabelle 3.2: Werte der in 3.5.2 aufgelisteten Groflen an den in Abbildung 3.7 einge-
zeichneten Positionen 1-5

2. Wie Tabelle 3.5.2 zeigt, nimmt |v(x)|> mit zunehmendem Paarpotential ab,

wihrend |v(x)[*> um den gleichen Betrag zunimmt. Das bedeutet, dass der
elektronenartige Charakter ab- der lochartige Charakter der Anregung bei
Annéherung an den Supraleiter zunimmt. Gleichzeitig nehmen der Impuls, die

kinetische Energie und die Gruppengeschwindigkeit ab.

. Ist schlieBlich der Punkt z( erreicht, an dem das Paarpotential A(xg) der

Energie Ej, entspricht, so gilt |v(zg)[*> = |v(x0)]* = 1/2. An diesem Punkt
ist k(xo) = kg, die kinetische Energie und die Gruppengeschwindigkeit ver-
schwinden. Weiter kann die Anregung nicht in den Supraleiter eindringen. &
und vg wechseln das Vorzeichen, die Anregung bewegt sich also wieder vom
Supraleiter weg.

. In diesem Bereich gilt |k(x)| < kp. Demnach nimmt gemé&fl Tabelle 3.5.2

mit zunehmender Entfernung von der Grenzflache der elektronenartige Cha-
rakter der Anregung weiter ab, der lochartige Charakter nimmt weiter zu.
Wiéhrenddessen nimmt k weiter ab, wihrend die Betrége der kinetischen Ener-
gie und der Gruppengeschwindigkeit anwachsen.

. Ist die Anregung schlieBlich zum Ausgangspunkt zuriickgekehrt, so ist [(0)|> =

1, die Anregung also rein lochartig.

Tabellarisch werden die Werte der in 3.5.2 aufgelisteten Groflen an den Positionen
1-5 nocheinmal in Tabelle 3.2 zusammengefasst.

Nun soll die Andreev-Reflexion an einem stufenférmigen Paarpotential in einer Di-
mension ohne externe Felder fiir £ < A skizziert werden. Die Bogoliubov-de-Gennes
Gleichungen reduzieren sich in diesem Fall auf

( Aix) A—(;) ) ( 58 ) =k ( fﬁgg ) (3.54)
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mit
B @
T =z B 359
und
0 falls x < 0
Alz) = i (3.56)
Ag fallsxz >0.

Im normalleitenden Gebiet (z < 0) entkoppeln die Differentialgleichungen, so dass
man folgenden Ansatz wéihlen kann

Uni(x) = Yo(2) + Va(x) + 1hyp(x) = €™+ (é) + aet-" (?) + be =+ <(1)> (3.57)

Dabei entspricht der erste Summmand )o(x) einem einfallenden Elektron, der zweite
Summand v, (z) einem Andreev-reflektierten Loch und der dritte Summand ()
einem normal reflektierten Elektron. Im supraleitenden Gebiet (z > 0) hat sich
folgender Ansatz als sinnvoll herausgestellt [Kulik70]:

ula) = )+ dule) = e () e (1), (3.59)

Dabei ist zu beachten, dass aufgrund des endlichen Paarpotentials beide Kompo-
nenten v(z) und v(x) fiir beide Beitréige endlich sind.
Einsetzen dieses Ansatzes in die Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen (3.54) liefert

h2

und
hQ 2 .
o = Br iy /A - B2, (3.60)
sowie
1 A
7= & (E — iy /A2 — E2> =e (3.61)
mit

@ = arccos(E/Ay). (3.62)

Da E < Ay ist der Imaginérteil von x4 endlich. Eine Taylor-Entwicklung von s
bis zur ersten Ordnung in Ay/Er liefert fiir den Imaginérteil
Ay 1

Sls) ot = - (3.63)
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Dabei ist vp die Fermi-Geschwindigkeit, £y die BCS-Kohérenzldange. In der supralei-
tenden Elektrode zerfallen also die Anregungen auf der Langenskala der Kohérenz-
lénge.

Die Koeffizienten a, b, ¢ und d lassen sich nun durch Beriicksichtigung der Randbe-
dingungen ¢ (z = 0) = Ygy(x = 0) und ¢¥/,(x = 0) = ¢,,(z = 0) bestimmen. Eine
lingere Rechnung zeigt, dass die Koeffizienten b und d bis auf Terme der Ordnung
(Ao/FEr)? vernachliissigt werden koénnen. Damit reduzieren sich die Randbedingun-
gen auf

c=1und a =~yc=1. (3.64)

Das bedeutet, dass keine normale Reflexion stattfindet; alle einfallenden Elektro-
nen werden Andreev-reflektiert, wobei die Wellenfunktion des Andreev-reflektierten
Loches gegeniiber der Wellenfunktion des einfallenden Elektrons eine Phasenver-
schiebung von —p = — arccos(E/A) aufweist. Insbesondere konvergiert diese Pha-
senverschiebung fiir £ — 0 gegen —n /2, was im Rahmen der Diskussion Andreev-
gebundener Zusténde wichtig werden wird.

3.5.3 BTK-Theorie

Die erste Theorie, die die Auswirkungen

der Andreev-Reflexion und verwandter

Prozesse auf die Leitwertsspektren in
Normalleiter-Supraleiter-Kontakten sy- w
stematisch untersucht, wurde 1982 von b
Blonder, Tinkham und Klapwijk vor-

gestellt [Klapwijk82, Blonder82]. Mit

Hilfe dieses, im folgenden kurz als wo
BTK-Theorie bezeichneten Ansatzes ge-

lang zum ersten Mal eine einheitliche
Beschreibung der Strom-Spannungs- wa
Kennlinien sowohl von Tunnelkontak-
ten, als auch von Kontakten mittler-
er bis hoher Transparenz. Dabei wird
der Strom iiber einen NS-Kontakt als
Funktion der Wahrscheinlichkeiten dar-
gestellt, die sich fiir die schon im vorigen
Abschnitt aufgefithrten und in Abbil-
dung 3.8 schematisch dargestellten Pro-
zesse ergeben, also fiir Andreev-Reflexion (a), normale Reflexion (b), Transmission
als vorwiegend elektronenartiges (c) und Transmission als vorwiegend lochartiges
(d) Quasiteilchen. Die Barriere zwischen den beiden Elektroden wird hierbei durch

Abbildung 3.8: Mogliche Prozesse an der
Grenzflache zwischen einem Normal- und
einem Supraleiter
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ein Potential der Form
O(z) =H - d(x) = Zhvpi(z) (3.65)

modelliert, also durch ein d-Potential, dessen Starke durch den dimensionslosen Pa-
rameter Z gegeben ist. Auf diese Weise lassen sich Kontakte beliebiger Transparenz
beschreiben, von einem rein metallischen Kontakt (Z = 0), wie im vorhergehenden
Abschnitt beschrieben, bis zu einem Tunnelkontakt (Z > 1). Die Bogoliubov-de-
Gennes-Gleichungen (3.54) miissen dabei noch durch Addition des Barrierenpoten-
tials ®(x) geméf Gleichung (3.65) zu den Diagonalelementen T modifiziert werden.
Der Ansatz fiir die Wellenfunktionen in der normalleitenden und supraleitenden
Elektrode ergibt sich wiederum zu (3.57) und (3.58). Nur die Randbedingungen
verdndern sich aufgrund des J-Potentials zu

,Ivz}nllx:O = ¢sl|a}:0 (366)

und

2m
Vatlo=0+ — Ypyla=o- = 7H¢sl|x=0- (3.67)

Durch Beriicksichtigung dieser Randbedingungen lassen sich die Koeffizienten a-
d und damit die Wellenfunktionen t,-14 berechnen. Die Wahrscheinlichkeit, eine
Anregung elektronen- oder lochartiger Natur am Ort x und zur Zeit ¢ zu finden, ist
gegeben durch

P(x,t) = |v(x, t)]> + |v(x, ). (3.68)

Aus den Bogoliubov-de-Gennes Gleichungen (3.54) folgt eine Kontinuitéatsgleichung
der Form

—)
OP +VIp =0 (3.69)
mit
h — —
_ o x Oy
Jp = - (\s(v Vo) —S(v VI/)> : (3.70)

Damit léasst sich Jp als Wahrscheinlichkeitsstromdichte fiir Anregungen interpre-
tieren. Daraus wiederum ergeben sich die Wahrscheinlichkeiten fiir die einzelnen
Prozesse zu

A=J vp (3.71)
mit

Je, = % (g(v*%a) . %@*%a)) (3.72)
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1.0+

Z=5

Abbildung 3.9: Wahrscheinlichkeit fiir Andreev-Reflexion (a) und normale Reflexion
(b) an einem NS-Kontakt fiir verschiedene Barrierenparameter Z. Der funktionale
Zusammenhang A = A(E/A,Z), B = B(E/A, Z) wurde dabei [Blonder82] entnom-

men.

fiir die Andreev-Reflexion und entsprechenden Gleichungen fiir die Prozesse b-d.
Die auf diese Weise bestimmten Wahrscheinlichkeiten A-D lassen sich als Funk-
tionen von E/A und Z darstellen, wobei der genaue funktionale Zusammenhang
in [Blonder82] tabellarisch zusammengefasst ist. Abbildung 3.9 zeigt die nach die-
sen Formeln berechneten Wahrscheinlichkeiten fiir Andreev-Reflexion und normale
Reflexion als Funktion der Energie fiir verschiedene Barrierenparameter zwischen
0 und 5. Wie schon im vorigen Abschnitt gezeigt, findet bei einem rein metalli-
schen Kontakt (Z = 0) keine normale Reflexion statt, fiir Energien unterhalb der
Energieliicke werden alle einfallenden Elektronen Adreev-reflektiert. Mit zunehmen-
der Barrierenhohe steigt die Wahrscheinlichkeit fiir normale Reflexion, wéhrend die
Andreev-Reflexion nur in einen schmaler werdenden Bereich um F = A herum von
Bedeutung ist. SchliefSlich ldsst sich der Strom iiber den Kontakt als Funktion der
zuvor ermittelten Wahrscheinlichkeiten geméafl

1) = 2w A | B eV) - fo(BL 4 AB) - B(E)]  (373)

berechnen. Dabei ist Ny die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand an der Fer-
mikante, vr die Fermi-Geschwindigkeit und A der Querschnitt des Tunnelkontaktes.
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Abbildung 3.10: Leitwert eines NS-Kontaktes, berechnet nach Gleichung (3.73).

In Gleichung (3.73) geht die Néherung ein, dass sich alle auf die Tunnelbarriere auf-
treffenden Elektronen im thermischen Gleichgewicht befinden, ihre Verteilung also
durch die Fermi-Funktion fr(E) gegeben ist. Weiterhin wurde beriicksichtigt, dass
sich alle Wahrscheinlichkeiten zu Eins summieren, dass also gilt

A(EY+B(E)+C(E)+D(E)=1 (3.74)
Fiir T' = 0 ergibt sich somit der differentielle Leitwert eines NS-Kontaktes zu
G(V) =2Ngevp A[l + A(eV) — B(eV)]. (3.75)

Abbildung 3.10 zeigt die nach (3.75) berechnete differentielle Leitfahigkeit als Funk-
tion der am Kontakt anliegenden Spannung fiir Barrierenparameter von Z = 0 bis
Z = 5. Dabei ergeben sich qualitativ sehr unterschiedliche Spektren. Wahrend fiir
hochtransparente Kontakte (Z = 0) der Leitwert im Bereich £ < A aufgrund der
Andreev-Reflexion doppelt so grofl ist wie im Grenzfall hoher Spannungen, ergibt
sich fiir groffle Barrierenparameter ein typisches Tunnelspektrum mit ausgepragter
Energieliicke und Kohérenzpeaks bei |E| = A, das die Zustandsdichte der supra-
leitenden Elektrode wiederspiegelt. Fiir Z — oo liefert die BTK-Theorie also das
gleiche Resultat wie der in Abschnitt 3.3.2 vorgestellte Transfer-Hamilton-Operator
Ansatz.

Fiir Kontakte mit zwei supraleitenden Elektroden ist die Anwendung der BTK-
Theorie mathematisch bedeutend aufwéndiger, da hier —zumindest bei Kontakten
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Abbildung 3.11: Schematische Darstellung zur multiplen Andreev-Reflexion fiir n =
4.

mittlerer bis hoher Transparenz— auch Prozesse hoherer Ordnung beriicksichtigt
werden miissen. SNS-Kontakte hoher Transparenz weisen so Strukturen im Leit-
wert bei Spannungen V' = 2A/n mit neN auf, die auch als Subgap-Strukturen be-
zeichnet werden. Diese Strukturen lassen sich auf multiple Andreev-Reflexionen an
den beiden SN-Grenzflichen des SNS-Kontaktes zuriickfithren. Fiir 2A/n < eV <
2A/(n—1) ist ein Transport von Quasiteilchen tiber (n—1)-fache Andreev-Reflexion
moglich, wie in Abbildung 3.11 fiir n = 4 beispielhaft dargestellt ist.

Interferenz von mehrfach Andreev-reflektierten Quasiteilchen kann zur Ausbildung
gebundener Zustéinde fithren. Diese sogenannten Andreev-gebundenen Zustinde (ABS?)
spielen eine grofie Rolle, insbesondere an Ober- und Grenzflichen von Hochtemperatur-
Supraleitern, deren Ordnungsparameter Vorzeichenwechsel fiir verschiedene Rich-
tungen im k-Raum aufweisen. Mit der Entstehung Andreev-gebundener Zustédnde
und ihren Auswirkungen auf die Tunnelspektren beschéftigt sich der folgende Ab-
schnitt.

3.5.4 Andreev-gebundene Zustéinde

Um die Entstehung Andreev-gebundener Zustédnde zu erkliren, ist es zweckméafig,
zunéchst einen Kontakt ohne anliegende Spannung zu betrachten, in dem zwei su-
praleitende Elektroden iiber eine normalleitende Schicht der Dicke d aneinander

3 Andreev Bound States



3.5 Jenseits des Halbleiter-Modells 43

e -

Elektron
o 3
E
>
PG Q0
R Cooperpaar [A
Loch

Abbildung 3.12: Schematische Darstellung zur Bildung Andreev-gebundener
Zustdande an einem SNS-Kontakt

gekoppelt sind. Zwischen den Ordnungsparametern der beiden Supraleiter liege ein
Phasenunterschied Af = 6; — 6, vor. Wie Abbildung 3.12 zeigt, entsteht fiir ein
Elektron, das sich im normalleitenden Bereich mit einer Energie £ < A auf eine
Grenzfliche zum Supraleiter zu bewegt, durch Andreev-Reflexionen an den beiden
NS-Grenzflidchen eine geschlossene Trajektorie. Ist der Phasenunterschied Agg, den
ein solches Quasiteilchen bei einem vollstdndigen Umlauf erfahrt, ein ganzzahliges
Vielfaches von 27 ,gilt also

Ape = 2mn mit neN, (3.76)

so iiberlagern sich die Wellenfunktionen des einlaufenden und des Andreev-reflektierten
Quasiteilchens zu einer stehenden Welle: es entsteht ein gebundener Zustand bei der
Energie E. Der Phasenunterschied setzt sich zusammen aus der Phasendifferenz A#
der beiden Supraleiter, dem Phasenunterschied, der beim Durchlauf der normal-
leitenden Schicht erzeugt wird und der Phasenverschiebung, die das Quasiteilchen
gemif den Uberlegungen auf Seite 38 bei den beiden Andreev-Reflexionen erfihrt,
also

Apg = A0+ 204+ par1 + ©aro (3.77)
mit

g, = Fd (3.78)
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und
Yar; = —arccos(E/A;), i =1,2. (3.79)

Die folgende Diskussion beschréinkt sich auf Zustéinde an der Fermikante, also fiir
E = 0. In diesem wichtigen Sonderfall verschwindet der zweite Summand in Glei-
chung (3.77). Daher ist hier die Erfiillung der Bedingung (3.76) fiir gebunden Zustéande
insbesondere unabhéngig von der Dicke der normalleitenden Schicht. Wie am Schluss
von Abschnitt 3.5.2 gezeigt wurde, konvergiert fiir £ — 0 die bei der Andreev-
Reflexion erfahrene Phasenverschiebung unabhéngig von der Amplitude des Ord-
nungsparameters gegen —7 /2, so dass sich die Bedingung (3.76) auf

Apg = A0 — 1 =21mn < A = (2n + 1)1 mit neN (3.80)

reduziert. Es kommt also fiir einen SNS-Kontakt genau dann zur Ausbildung Andreev-
gebundener Zustdnde an der Fermikante, wenn die Phasendifferenz Af# der beiden
supraleitenden Elektroden ein ungeradzahliges Vielfaches von 7 betrigt.

3.5.5 ABS an Oberflichen von d-Wellen Supraleitern

Im letzten Abschnitt wurde gezeigt,
dass die Bildung gebundener Zustdnde
an der Fermikante fiir SNS-Kontakte
unabhéngig von der Dicke der nor-
malleitenden Schicht ist. Daher lassen
sich die Uberlegungen des letzten Ab-
schnitts auf Oberflichen von Supralei-
tern mit anisotropem Ordnungsparame-
ter iibertragen, indem zwischen Supra-
leiter und Vakuum eine (virtuelle) nor-
malleitende Schicht der Dicke dy ein-
gefithrt und anschlieBend der Grenzfall
dx — 0 betrachtet wird.

Die Abbildungen 3.13 und 3.14 illustrie- Abbildung 3.13: (keine) ABS an [110]-
ren die Situation fiir eine [100] und eine Oberfliche von d-Wellen Supraleitern
[110]-Oberflache eines d-Wellen Supra-

leiter, also einem Winkel av von 0° bzw.

45° zwischen der a-Achse und dem Lot auf die Grenzfliche. Fiir ein unter dem Winkel
[ auf die Grenzfldche zwischen Normalleiter und Vakuum einfallendes Elektron ent-
steht durch normale Reflexion an der Grenzfliche zum Vakuum, Andreev-Reflexion
an der Grenzfliache zwischen Normal- und Supraleiter sowie erneuter normaler Refle-
xion des Andreev-reflektierten Lochs und anschliefender erneuter Andreev-Reflexion
wieder eine geschlossene Trajektorie. Durch die zweifache normale Reflexion entsteht
eine zusitzliche Phasendifferenz von 27, so dass geméf (3.76) die Bedingung (3.80)
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fiir die Bildung Andreev-gebundener Zustidnde an der Fermikante unveréndert bleibt.
Die Phasendifferenz A# der beiden Supraleiter im SNS-Kontakt aus Abbildung 3.12
wird in diesem Fall ersetzt durch die Phasendifferenz des Ordnungsparameters fiir
die verschiedenen Wellenvektoren, die das Elektron in den Positionen besitzt, die in
den Abbildungen 3.13 und 3.14 mit den Ziffern 1 und 2 gekennzeichnet sind. Die
Wellenvektoren werden entsprechend als ki bzw. ko bezeichnet. Es bleibt also zu
untersuchen, wie die Phasendifferenz

A = arg(A(ky)) — arg(A(kz)) (3.81)

von der Orientierung der Grenzfliche abhéngt.

Der Wellenvektor wiederum wird bei der normalen Reflexion an der Grenze zum
Vakuum verdndert, wobei die Komponente parallel zur Grenzfliche erhalten bleibt,
wéahrend die Komponente senkrecht zur Grenzflache lediglich das Vorzeichen wech-
selt. Bei der Wahl eines entsprechenden Koordinatensystems gilt also ky = (ky1, k)
und k2 = (—ku_, le).

In der Darstellung der Abbildungen 3.13
und 3.14 ldsst sich der Ordnungspa-
rameter A(k) bestimmen, indem der
Vektor k an den Ursprung des Koor-
dinatensystems aufgetragen wird, wel-
ches zur Darstellung des Ordnungspara-
meters gehort (also an den Kreuzungs-
punkt der beiden hantelférmigen Kur-
ven). A(k) ergibt sich dann aus dem
Punkt, in dem der Vektor k oder dessen
Verldangerung eine der Kurven kreuzt.

Die Abbildungen 3.13 und 3.14 illustrie-
ren jeweils die Extremfille im Hinblick
Abbildung 3.14: ABS an [110]-Oberfliche auf die Bildung Andreev-gebundener
von d-Wellen Supraleitern Zustinde. Wihrend im Fall einer [100]-

Oberflache fiir alle Einfallswinkel § der

Ordnungsparameter fiir die Wellenvek-
toren bei aufeinanderfolgenden Andreev-Reflexionen unveréndert bleibt, also
A(ky) = A(ka), ergibt sich im Fall einer [110]-Grenzfliche fiir alle Einfallswinkel
A(ky)) = —A(kza). Ein solcher Vorzeichenwechsel entspricht aber genau einer Rota-
tion in der komplexen Ebene um einen Winkel 7. Fiir [110]-Oberflachen von d-Wellen
Supraleitern treten also fiir alle Einfallswinkel Andreev-gebundene Zusténde auf, fiir
[100]-Oberflachen ist die Bedingung fiir die Bildung dieser Zusténde nie erfiillt. Fiir
alle anderen Oberflachen héngt die Bildung Andreev-gebundener Zusténde vom Ein-
fallswinkel 3 des betrachteten Elektrons ab.

Auf jeden Fall ist festzuhalten, dass die Bedingung Af = 7 sich prinzipiell nur
fiir Ordnungsparameter erfiillen lédsst, die einen Vorzeichenwechsel fiir verschiede-
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Abbildung 3.15: Zustandsdichten fiir verschiedene Grenzflichen eines d-
Wellen-Supraleiters, bzw. daraus durch Faltung berechnete Leitwertsspek-
tren fiir einen symmetrischen SIS-Kontakt.

ne Richtungen im reziproken Raum aufweisen. In dieser Hinsicht ist die Existenz
Andreev-gebundener Zusténde ein Unterscheidungskriterium zwischen d- und ani-
sotroper s-Welle.

3.5.6 Die Rolle von ABS fiir Tunnelspektren

Wie in den ersten Abschnitten dieses Kapitels ausgefiihrt wurde, ist eine wesentli-
che Messgrofle bei Tunnelspektren an Supraleitern die Zustandsdichte, genauer die
lokale Zustandsdichte der Supraleiter an der Grenzfliche zur Tunnelbarriere. Daher
spielen Andreev-gebundene Zustéinde eine grofie Rolle bei der Tunnelspektroskopie
von Supraleitern, deren Ordnungsparameter einen Vorzeichenwechsel aufweisen, also
insbesondere fiir d-Wellen Supraleiter.

Die lokale Zustandsdichte unter Beriicksichtigung Andreev-gebundener Zusténde
ldsst sich zum Beispiel mit den Methoden der quasiklassischen Theorie berechnen
[Burkhardt97]. Fiir SIS-Kontakte geringer Transparenz, also im Tunnel-Limit, wie
sie im Rahmen dieser Arbeit untersucht werden, reicht es aus, die lokalen Zustands-
dichten fiir die beiden Grenzflichen links und rechts der Tunnelbarriere getrennt
zu betrachten und daraus per Faltung die Tunnelleitfahigkeit zu berechnen, wie es
in den ersten Abschnitten dieses Kapitels dargestellt wurde. Zur Veranschaulichung
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zeigt Abbildung 3.15 Zustandsdichten und daraus fiir einen symmetrischen SIS-
Kontakt berechnete Leitwertsspektren fiir verschiedene Winkel o. Dabei wurden die
Zustandsdichten mit einem Programm berechnet, das auf den in [Burkhardt97] dar-
gestellten Methoden der quasiklassischen Theorie beruht und uns vor einiger Zeit
freundlicherweise von H. Burkhardt und D. Rainer zur Verfiigung gestellt wurde.
Wie Abbildung 3.15 zeigt, entsteht fiir & > 10° ein deutlich erkennbares Maximum
in der Zustandsdichte bzw. in den Tunnelspektren bei £ = 0 bzw. V' = 0. des-
sen Hohe zunimmt, wenn sich die Orientierung der Grenzfliche der [110]-Richtung
(av = 45°) annéhert. Ein solches Maximum wird in Tunnelspektren an lochdotierten
Hochtemperatur-Supraleitern sehr hiufig beobachtet und als Nullspannungsanoma-
lie bzw. in der englischsprachigen Literatur als ZBA* bezeichnet. Eine solche Null-
spannunsanomalie lasst sich also als Resultat Andreev-gebundener Zustéinde und
damit als Hinweis auf einen Vorzeichenwechsel des Ordnungsparameters fiir unter-
schiedliche Richtungen im reziproken Raum interpretieren [Hu94]. In dieser Hinsicht
ist die Tunnelspektroskopie also auch eine phasensensitive Messmethode.

Die im Rahmen dieser Arbeit aufgezeichneten Tunnelspektren an Korngrenzenkon-
takten aus elektronen-dotierten Kuprat-Verbindungen im supraleitenden Zustand
weisen in keinem einzigen Fall ein Maximum bei V' = 0 auf. Daher wird auf eine
ausfiihrlichere Behandlung der Auswirkungen endlicher Temperaturen und Magnet-
felder auf Andreev-gebundene Zustéinde und die daraus resultierenden Strukturen in
Tunnelspektren an d-Wellen Supraleitern verzichtet. Nahere Informationen zu die-
sen Themen sowie zur Rolle Andreev-gebundener Zustédnde fiir Leitwertsspektren
unterschiedlicher Transparenz finden sich beispielsweise in [Kashiwaya00, und Refe-
renzen darin|. Ein kurzer Literaturiiberblick tiber einige Experimente zu Andreev-
gebundenen Zustdnden insbesondere fiir Kontakte aus d-Wellen Supraleitern wird
in A.1 gegeben.

4zero bias anomaly



Kapitel 4

Analyse von Tunnelspektren

Nachdem im letzten Kapitel einige grundlegende Modelle zur Beschreibung von Tun-
nelspektren vorgestellt worden sind, beschéftigt sich das folgende Kapitel mit der
Frage, auf welche Weise umgekehrt aus experimentellen Spektren Informationen
iiber Eigenschaften von Elektroden und Barriere der untersuchten Tunnelkontakte
gewonnen werden koénnen.

Nach einigen einleitenden Bemerkungen zur Nomenklatur bei der Beschreibung von
Tunnelspektren werden drei thematische Schwerpunkte behandelt.

Zunéchst wird erldutert, inwieweit aus SIS-Spektren Riickschliisse auf die Zustands-
dichte der Elektroden gezogen werden kénnen. Dabei wird insbesondere ein Verfah-
ren zur numerischen Entfaltung entwickelt und diskutiert, welches meiner Kenntnis
nach in der Literatur in dieser Form bisher nicht zu finden ist.

Der néchste Abschnitt beschéftigt sich mit verschiedenen Erkléarungsanséitzen fiir
die Hintergrundleitfihigkeit, die in vielen Leitwertsspektren insbesondere an den im
Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kontakten, beobachtet wird.

SchlieBlich wird im dritten Abschnitt die Frage behandelt, inwieweit die Erhaltung
der Gesamtzahl von Anregungszustédnden die Verteilung des spektralen Gewichtes
unter den Tunnelspektren beeinflusst.

Um die Ausdrucksweise in den folgenden Kapiteln zu erleichtern, sollen jedoch
zunéchst einige Bezeichnungen fiir Strukturen und Spannungs-Bereiche in den Tun-
nelspektren festgelegt werden. Zur Illustration ist in Abbildung 4.1 ein typisches
Leitwertsspektrum abgebildet, wie es an den im Rahmen dieser Arbeit untersuch-
ten Kontakten im supraleitenden Zustand aufgezeichnet wurde. Dabei lassen sich
im wesentlichen drei Strukturen unterscheiden, und anhand dieser Strukturen drei
Spannungsbereiche, die in Abbildung 4.1 durch Pfeile gekennzeichnet sind. In der
Mitte des Spektrums nahe V' = 0 befindet sich ein ausgepragtes Minimum, das Kenn-
zeichen der Energieliicke der supraleitenden Elektroden. An die Liicke schlieflen sich
zwei Maxima an, die mehr oder weniger ausgepriagt sein konnen. In der Literatur
hat sich fiir diese Strukturen der Begriff der Kohédrenzmaxima oder Kohérenzspitzen
(coherence peaks) durchgesetzt. Der Bereich deutlich jenseits der Kohdrenzmaxima

48
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Abbildung 4.1: Illustration zur Nomenklatur bei der Beschreibung der Tun-
nelspektren

wird als Hintergrund bezeichnet. Der Verlauf der Leitwertsspektren im Hintergrund-
bereich wird ausfiihrlich in Kapitel 4.2 behandelt.

4.1 Bestimmung der Zustandsdichte

Tunnelspektren an Kontakten, bei denen eine Elektrode aus einem Normalleiter
mit konstanter Zustandsdichte, die andere Elektrode aus einem Supraleiter besteht,
spiegeln geméfl Gleichung (3.43) im allgemeinsten Fall die Tunnel-Zustandsdichte
(TDOS)! der supraleitenden Elektrode: fiir klassische BCS-Supraleiter wie Alumini-
um die BCS-Zustandsdichte, fiir Supraleiter mit starker Kopplung wie Quecksilber
noch zusétzliche Phononenstrukturen und fiir viele Hochtemperatur-Supraleiter die
lokale Zustandsdichte an der Oberfliche des Supraleiters (LDOS)?, in die gebundene
Oberflichenzusténde aufgrund der Symmetrie des Ordnungsparameters eingehen.

Im Falle der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten symmetrischen Korngrenzen-
kontakte handelt es sich jedoch natiirlich stets um SIS-Kontakte, so dass der Zu-
sammenhang zwischen Zustandsdichte und Leitwertsspektrum nicht mehr durch ei-
ne einfache Proportionalitéit gegeben ist. Da beide Elektroden in einem Arbeits-
schritt durch Aufwachsen eines supraleitenden Filmes auf ein Bikristallsubstrat

Itunneling density of states
2local density of states
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hergestellt werden, und fiir einen symmetrischen Korngrenzenkontakt, wie in Ab-
schnitt 5.3 erldautert, auch die beiden Oberflichen der supraleitenden Elektroden
dquivalent sind, kann in guter Ndherung davon ausgegangen werden, dass die Tunnel-
Zustandsdichten zu beiden Seiten der isolierenden Barriere identisch sind, dass also
gilt N1(E) = No(E) = N(E). Das in Abschnitt 3.1 beschriebene, semi-phédnomeno-
logische Modell oder auch der Transfer-Hamilton-Operator Ansatz liefern unter der
Annahme eines konstanten Tunnel-Matrix-Elementes und unter Vernachlassigung
aller Vorfaktoren?

1) = [ TAENENEV)fE) - o8+ V)

= /m dE N(E — eV)N(EV)[fr(E = V) — fr(E)], (4.1)

—00

Im Grenzfall T' — 0 ist der Tunnelstrom also durch
eV
I(V, T =0) :/ dEN(E)N(E —€V) (4.2)
0

gegeben. Mathematisch handelt es sich bei den Integraltermen in (4.1) und (4.2) fir
gerade Zustandsdichten N(F) = N(—F) um Faltungen der Zustandsdichte mit sich
selbst und der Fermifunktion, also

I(V)=(NxN)(eV)=2(N (N fr))(eV) (4.3)
und
I(V,;T =0)=(NxN)(eV), (4.4)

wobei sich das Faltungsintegral in (4.3) iiber die gesamte reelle Achse, in (4.4) nur
tiber das Intervall (0, eV) erstreckt. Durch Ableitung ergibt sich fiir den Leitwert in
dieser Notation

G(V)=(N"xN)(eV)—=2(N'x N fr)(eV) (4.5)
und
GV, T=0)=(N'xN)(eV) . (4.6)

Nun stellt sich die Frage, ob oder unter welchen einschrankenden Voraussetzun-
gen es moglich ist, diese Faltungen zu invertieren. Eine solche Methode wiirde es
ermoglichen, aus experimentellen Leitwertsspektren direkt die Tunnel-Zustandsdichte
zu berechnen. Haufig wird die Zustandsdichte stattdessen zum Beispiel mit Metho-
den der quasiklassischen Theorie berechnet, daraus durch die entsprechende Faltung

3Da bei einer Entfaltung meist nur das qualitative Verhalten von N (E) von Interesse ist, kann
ein Vorfaktor gegebenenfalls mit in die Grée N einbezogen werden.



4.1 Bestimmung der Zustandsdichte 51

das Leitwertsspektrum ermittelt und das Ergebnis schlieSlich mit den experimentel-
len Daten verglichen. Da in diese indirekte Methode natiirlich wesentliche Annahmen
iiber die Natur der Tunnel-Zustandsdichte eingehen, wéire eine Mdoglichkeit, die Da-
ten direkt zu entfalten, sehr wiinschenswert. Leider liegt nur relativ wenig Literatur
zu diesem Thema vor, wahrscheinlich weil es durch Herstellung eines Kontaktes mit
normalleitender Gegenelektrode verhéltnismafBig leicht moglich ist, die Zustands-
dichte direkt zu messen. Weiterhin gehen alle mir bekannten Veroffentlichungen zu
diesem Thema davon aus, dass die Zustandsdichte einer Elektrode bekannt ist, um
daraus die Zustandsdichte der zweiten Elektrode zu berechnen.

Prinzipiell sind zwei methodisch unterschiedliche Ansétze moglich. Der Ansatz, den
ich im folgenden als Transformationsansatz bezeichnen mochte, nutzt charakteristi-
sche Eigenschaften der Fourier- oder Laplace-Transformation beziiglich der Faltung
und der Ableitung von Funktionen aus. Grundlegend ist dabei die Regel, dass das
Produkt der Fouriertransformierten zweier Funktionen der Fouriertransformierten
der Faltung dieser beiden Funktionen entspricht [Rade97]. F. E. Vopat hat die-
sen Ansatz genutzt, um die Zustandsdichte einer Elektrode eines SIS-Kontaktes im
Grenzfall kleiner Temperaturen zu berechnen, bei dem die Gegenelektrode aus ei-
nem Supraleiter besteht, dessen Zustandsdichte bekannt und durch die BCS-Formel
(2.22) gegeben ist [Vopat76]. Hilfreich dabei ist, dass die Laplace-Transformierte
dieser BCS-Zustandsdichte sich in geschlossener Form durch Bessel- und Exponen-
tialfunktionen ausdriicken ldsst. Ein analoger Ansatz zur Entfaltung von Gleichung
(4.5) mit Hilfe von Fourier-Transformationen hat sich als problematisch heraus-
gestellt, was vor allem auf die Form der Zustandsdichte und daraus resultierende
Singularitdten in der Fourier-Transformierten zuriickzufiihren ist. Generell sind die
Berechnungen im Rahmen eines Transformationsansatzes relativ aufwindig, so dass
im weiteren Verlauf dieser Arbeit ein numerischer Ansatz verwendet wurde, der die
rekursive Berechnung der Zustandsdichte aus den Leitwertsspektren erlaubt und im
folgenden erldutert werden soll. Ein dhnlicher Ansatz wurde von Mark Blamire ver-
wendet, um die Zustandsdichte einer Elektrode zu berechnen, wobei allerings auch
in diesem Fall von einer Gegenelektrode aus einem Supraleiter bekannter Zustands-
dichte ausgegangen wurde [Blamire93].

4.1.1 Numerischer Ansatz

Ist N(E), wie oben angenommen, eine symmetrische Funktion von E, so ist leicht
zu zeigen, dass I(V') eine ungerade Funktion von V' sein muss. Daher reicht es, die
folgende Diskussion auf positive Spannungen V' > 0 zu beschréanken. Gegeben sei
der Strom an n + 1 dquidistanten Spannungswerten mit Abstand 0V, beginnend bei
V =0, also

I;=1(V;) mit j =0..nund V; = j-0V Vi, . (4.7)
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Abbildung 4.2: Geméf (2.22) und (2.24) berechnete BCS-Zustandsdichten (Li-
nien) zusammen mit aus diesen Originaldaten per Faltung und Entfaltung
zuriickberechnete Daten (Punkte)

In dieser Diskretisierung ergibt sich fiir die Strom-Spannungs-Kennlinie gemafl Glei-
chung (4.2)

J
Ij=edV - NiNj_p mit Nj = N(eVj) = N(j-e-5V) . (4.8)
k=1

Einfache Umformungen ergeben

N; = (ew ZNk /. k) (4.9)

In der rechten Seite von Gleichung (4.9) treten nur Werte der Zustandsdichte auf,
deren Index kleiner als j ist. Ist also Ny, d.h. der Wert der Zustandsdichte bei
V = 0, bekannt und zudem ungleich Null, so lassen sich alle weiteren Werte der
Zustandsdichte rekursiv geméf Gleichung (4.9) bestimmen. Totale Differentiation
von Gleichung (4.2) nach V liefert

T eV
j—V(V) =eN(eV)N(0) — e/ N(E)OwN(W)|w=p_evdE (4.10)
0
Insbesondere ergibt sich fiir V=0
d—](O) =eN(0)% (4.11)

av
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Ny lésst sich also direkt dem Leitwertsspektrum an der Stelle V' = 0 entnehmen. Um
dieses Verfahren zu testen, wurden Zustandsdichten fiir BCS-Supraleiter mit Dynes-
Parametern zwischen I'/A = 0.1 und 0.9 nach Formel (2.21) mit (2.24) berechnet
und in Abbildung 4.2 als Linien dargestellt. Dabei ist die Zustandsdichte an der
Stelle V"= 0 durch

N(0) :9%( i ) 1 (4.12)

(D)2 — A? 1+ (AT)?

bestimmt. AnschlieBend wurden aus diesen Zustandsdichten die Strom-Spannungs-
Kennlinien nach Gleichung (4.8) berechnet und numerisch differenziert. Diese IV-
Kennlinien und die aus den Ableitungen bei V' = 0 erhaltenen Wert fiir N(0)
dienten wieder als Ausgangsdaten fiir die rekursive Berechnung der Zustandsdichten
geméif (4.9). Diese berechneten Zustandsdichten wurden ebenfalls in Abbildung 4.2
als Punkte eingetragen. Teilabbildung 4.2b zeigt eine Ausschnittvergroflerung von
Teilabbildung 4.2a. Hier ist besonders deutlich zu erkennen, dass auf der dargestell-
ten Skala kein Unterschied zwischen den Originaldaten (N,.) und den entfalteten
Daten (Ng.*) zu erkennen ist.

Schliefflich lésst sich das gerade beschriebene Verfahren zur Entfaltung auch auf
den Fall erweitern, dass die Tunnelwahrscheinlichkeit P(F, V') nicht konstant, aber
bekannt ist. Der Tunnelstrom im Grenzfall T — 0 ist dabei durch

I[(V,T =0) = /ev dEP(E,V)N(E)N(E — eV) (4.13)

gegeben. Die Zustandsdichte bei ' = 0 ergibt sich aus der Tunnelleitfahigkeit bei
V =0 geméf
dl (
av
Gilt weiterhin P(E,V) = P(—E,—V), so ist I(V) wieder eine ungerade Funktion,
und es reicht, sich auf den Fall V' > 0 zu beschrénken. Mit (4.7) und

0) =eP(E =0,V =0)N(0)* . (4.14)

Py = P(Ej, = ke 6V, V; = j 6V (4.15)
lasst sich (4.13) in diskreter Form als

J
Ij=edV Y PeyiNelNji (4.16)
k=1

ausdriicken. Aus (4.16) und (4.14) kann nun wiederum die Zustandsdichte in rekur-
siver Weise berechnet werden.

1 L
N, = J_ P N.N,_ . 4.17
J N()P]] (85‘/ ; kjiVkiNyg k) ( )

4Der Index leitet sich von der englischen Bezeichnung deconvolution fiir die Entfaltung ab.
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Abbildung 4.3: Differenz zwischen Original- und entfalteten Daten fiir eine BCS-
Zustandsdichte, wobei der Wert fiir N(0) der Ableitung der berechneten I'V-Kurve
(a) bzw. den Original-Zustandsdichte-Daten entnommen wurde.

4.1.2 Fehlerbetrachtung

Weisen die zur Entfaltung verwendeten Daten, wie im vorliegenden Beispiel, kein
Rauschen auf, so entsteht der grofite Fehler, der in die Berechnung eingeht, bei
der Bestimmung von N(0) durch numerische Differenzierung der I'V-Kennlinie. So
zeigt Abbildung 4.3 die Differenz zwischen entfalteten Daten und Originaldaten fiir
['/A = 0.3 als Funktion der Energie, wobei zur Berechnung der in Teilabbildung a
dargestellten Daten wie zuvor beschrieben N(0) anhand der numerisch differenzier-
ten GV-Kennlinie ermittelt wurde, wihrend in die Berechnung von den in Teilab-
bildung b gezeigten Daten der N(0)-Wert der Originaldaten eingegangen ist. Dabei
sind drei wichtige Beobachtungen festzuhalten. Zum einen wechselt zwischen benach-
barten Punkten fast immer das Vorzeichen der Abweichung zwischen Original- und
entfalteten Daten. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde deswegen darauf ver-
zichtet, benachbarte Punkte mit Linien zu verbinden. Auf diese Weise ergeben sich
scheinbar zwei Kurven, die eine nahezu perfekte Symmetrie beziiglich der E-Achse
aufweisen. Zum anderen zeigt Teilabbildung a ein Muster, das eine grofie Ahnlichkeit
mit Interferenzmustern aufweist. Durch Verwendung des Original-Wertes fiir N(0)
schlieBllich sinkt die Abweichung zwischen Original- und entfalteten Daten um 5
Groflenordnungen, wie Teilabbildung b zeigt. Auch hier zeigt sich ein, allerdings un-
deutlicheres, Muster in der Abweichung, wobei der Betrag der Abweichung hier mit
der Entfernung von F = 0 zunimmt. Es ist anzunehmen, dass die in Teilabbildung
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Abbildung 4.4: Differenz zwischen Original- und entfalteten Zustandsdich-
ten fiir verschiedene positive Abweichungen AN gem#f (4.18) als Funk-
tion der Energie(a), sowie die Kurven aus Teilabbildung (a) fiir den jeweils
kleinsten (b) und grofiten (c) Wert von AN,

b dargestellte Abweichung nur noch von Rundungsfehlern bei der numerischen Be-
rechnung verursacht wird. Um den Einfluss eines Fehlers in der Bestimmung von
N(0) auf die entfalteten Daten genauer zu untersuchen, wurde bei den Abbildungen
4.4 und 4.5 zugrunde liegenden Daten der Wert von N(0) gezielt gemaf3

N(0) = (1 4+ AN;YN,,.(0) mit ANJ* = 4+1-107°,...,4£20-107° (4.18)

variiert. Die Abbildungen 4.4 und 4.5 zeigen wiederum die Differenz zwischen den auf
diese Weise entfalteten Daten und den Originaldaten, wobei Abbildung 4.4 sich auf
positive Abweichungen ANJ® vom Originalwert bezieht, Abbildung 4.5 auf negative.
Es zeigt sich, dass das Vorzeichen dieser Abweichung das Verhalten der entfalteten
Daten qualitativ ganz unterschiedlich beeinflusst. Ist der fiir N(0) gewéhlte Wert zu
grof}; so entsteht ein schon in Abbildung 4.3 dargestelltes Interferenzmuster, dessen
Zentral-Maximum mit zunehmender Abweichung ebenfalls wichst, wihrend die Pe-
riodenldnge des Musters abnimmt. Zur Verdeutlichung sind in den Teilabbildungen
4.4 b und c die sich fiir Nf = 411075 bzw. fiir Nj* = 420 - 107 ergebenden
Kurven noch einmal ganz dargestellt. Ist der fiir N(0) gewéhlte Wert dagegen zu
klein, so nimmt der Betrag der Differenz zwischen Original- und entfalteten Daten
mit zunehmender Distanz zu E = 0 exponentiell zu, und zwar umso schneller, je
weiter der fiir N(0) gewéhlte Wert vom Originalwert abweicht. Um dies zu verdeutli-
chen, wurde in Teilabbildung 4.5 (a) im Gegensatz zu den anderen Teilabbildungen
eine logarithmische Skalierung der Ordinatenachse gewihlt. Teilabbildung 4.5 (b)
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Abbildung 4.5: Differenz zwischen Original- und entfalteten Zustandsdich-
ten fiir verschiedene negative Abweichungen AN gem#f (4.18) als Funk-

tion der Energie(a), sowie die Kurve aus Teilabbildung (a) fiir den grofiten
Wert von AN (b).

schlieflich zeigt die sich fiir Nj¢ = —20 - 1077 ergebende Kurve ganz.

Um die Moglichkeiten und Grenzen der hier vorgestellten Entfaltungsmethode bei
der Anwendung auf experimentelle Leitwertsspektren abzuschétzen, muss schliellich
noch der Einfluss von Rauschen in den Originaldaten diskutiert werden. Tatséchlich
zeigt sich hier eines der groBiten Probleme dieser rekursiven Methode. Gemafi Glei-
chung (4.9) gehen in die Berechnung eines N;-Wertes alle zuvor berechneten Werte,
in den Fehler also auch alle Fehler der zuvor berechneten Werte ein. Dies kann zu
einem mit zunehmendem j stark anwachsenden Fehler fithren. Um die Entfaltung
von experimentellen, verrauschten Daten zu simulieren, wurden, ausgehend von den
schon bisher verwendeten Zustandsdichte-Daten, IV -Kurven berechnet und nume-
risch differenziert. Fiir jeden Spannungswert wurde eine Zufallszahl R(V') zwischen
-1 und 1 generiert, mit einer Rauschamplitude von 0.01 multipliziert und zu dem
entsprechenden Leitwert addiert. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.6a dargestellt.
Obwohl die gewahlte Rauschamplitude relativ klein ist und sich das Rauschen auf
der in Abbildung 4.6 gewédhlten Groflenskala kaum erkennen lésst, ist der Effekt
auf die auf Basis dieser GV -Kurven berechneten Zustandsdichten dramatisch. So
steigt der berechnete Wert fiir die Zustandsdichte fiir die grofiten dargestellen Span-
nungswerte auf 10" mit n im zweistelligen Bereich an. Wiederum wechselt zwi-
schen benachbarten Spannungswerten fast immer das Vorzeichen. Dies ldsst sich
nutzen, indem mehrmals hintereinander iiber jeweils zwei benachbarte Punkte ge-
mittelt wird, wobei die Ergebnisse einer Mittelung als Ausgangsdaten fiir die néchste
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Abbildung 4.6: mit Rauschen versehene GV-Kurven (a) und daraus berechnete Zu-
standsdichten nach 25 Mittelungen (b)

Mittelung dienen. Das Ergebnis von 25 nacheinander ausgefithrten Mittelungen ist
in Abbildung 4.6b dargestellt. Wie man sieht, ist das Resultat unterschiedlich gut;
bei einigen Kurven weicht allerdings auch nach 25 Mittelungen die Zustandsdich-
te fiir groffere Spannungen noch dramatisch vom erwarteten Verlauf ab. Aufgrund
des haufigen Vorzeichenwechsels wurden die einzelnen Punkte auch hier nicht durch
Linien verbunden, um so die Ubersichtlichkeit zu erhhen. Insgesamt ist zu sagen,
dass die Mittelung umso bessere Werte erzielt, je grofler der Dynes-Faktor ist. Dabei
ist bisher noch nicht klar, ob das eine Auswirkung des hoheren Leitwerts im Liicken-
Bereich, der kleineren Kohérenzmaxima oder einer Kombination dieser Effekte ist.

Abbildung 4.7a schliellich zeigt die urspriingliche, berechnete BCS-Zustandsdichte
Ny (E) fir T'/A = 0.4 zusammen mit der aus der entsprechenden, kiinstlich mit
Rauschen versehenen G'V-Kurve berechneten Zustandsdichte Ng..(E) nach 25 Mit-
telungen. Im Bereich der Energieliicke stimmen beide Kurven sehr gut iiberein, im
Auflenbereich sind allerdings leichte Abweichungen zu erkennen. Dennoch stimmen
die beiden aus diesen Kurven berechneten G(V')-Kurven iiber den gesamten Span-
nungsbereich sehr gut iiberein, wie Abbildung 4.7b belegt. Insofern ist bei der In-
terpretation durch Entfaltung aus experimentellen Leitwertsspektren gewonnener
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Abbildung 4.7: Original-Zustandsdichte und aus zugehorigen G(V)-Kurve mit Rau-
schen berechnete Zustandsdichte nach 25Mittelungen (a) sowie aus diesen beiden
Zustandsdichten berechnete GV -Kurven

Zustandsdichten stets Vorsicht geboten, insbesondere, was periodische Strukturen
im Auflenbereich betrifft.

4.2 Hintergrundleitfihigkeit

Geméf der bisher in Kapitel 3 vorgestellten Theorien sollte sich der Leitwert ei-
nes SIN- oder SIS-Kontaktes fiir groe Spannungsbetrige einem konstanten Wert
anndhern, auf den sich das gesamte Spektrum normieren lésst, so dass sich Spektren
wie in den Abbildungen 3.3-3.5 ergeben.

Viele Tunnelkontakte auf Basis von Hochtemperatur-Supraleitern, aber auch einige
Kontakten aus klassischen Tieftemperatur-Supraleitern zeigen dagegen im Bereich
jenseits der Energieliicke eine lineare bis parabolische Abhéngigkeit des Leitwertes
vom Betrag der Spannung. Insbesondere werden lineare Hintergrundleitfahigkeiten
fiir Kontakte auf Basis von YBayCu3O7_s [Gurvitch89, Valles91, Cucolo92, Grajcar97],
Lay_«SryCuO, [Pan87, Kirtley87, Grajcar97], BisSroCaCuyOg [Cucolo94, Grajcar9s],
perovskitischer Bismuth- und Blei-Oxide [Sharifi91] aber auch auf Basis klassischer
Supraleiter wie Aluminium oder Chrom [Kirtley90b, Kirtley92] beobachtet. Informa-
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tionen, die aus solchen Spektren iiber die Zustandsdichten der supraleitenden Elek-
troden gewonnen werden, héngen natiirlich grundlegend von der Interpretation und
resultierend daraus von der theoretischen Behandlung der Hintergrundleitfahigkeit
ab. Dabei lassen sich prinzipiell zwei Gruppen von Erkldrungsansétzen unterschei-
den, nach denen die Hintergrundleitfahigkeit auf Effekte in den Elektroden oder in
der Barriere zuriickgefiithrt wird. Bevor diese Ansétze niher diskutiert werden, wird
im folgenden Abschnitt jedoch zunéchst eine traditionelle Methode vorgestellt, mit
der die Hintergrundleitfihigkeit bei Tunnelspektren eliminiert wird,

4.2.1 Normierung durch Division

In der Literatur wird héufig anstelle des direkt gemessenen Tunnelspektrums G (V)
eines SIS- oder SIN-Kontaktes im supraleitenden Zustand der Quotient aus dieser
Kurve und der entsprechenden Kurve G,,;(V') bei normalleitenden Elektroden be-
trachtet. Man spricht in diesem Zusammenhang von einer Normierung der G4 (V)-
Kurve durch die G,,;(V')-Kurve Diese Methode wurde bereits 1964 von S. Bermon
und D. M. Ginsberg vorgeschlagen, um Tunnelspektren an Al-Al,O3-Hg-Kontakten
zu erkldren. Sie zeigen, dass die differentielle Leitfdhigkeit als Funktion der an-
liegenden Spannung im Gegensatz zu theoretischen Vorstellungen keine Konstante
ist. Die Tatsache, dass das Verhéltnis Gg(V)/Gn (V) im Gegensatz zu den ein-
zelnen Leitwertskurven symmetrisch beziiglich V' = 0 ist und sich fiir hohe Span-
nungen dem Wert 1 néhert, werten sie jedoch als Hinweis darauf, dass eben je-
nes Verhiltnis Gg(V)/Gu(V) Informationen iiber die reduzierte Zustandsdichte
Ny (FE)/Nn(F) des untersuchten Supraleiters liefert [Bermon64]. 1969 beruft sich
J. M. Rowell auf die Ergebnisse von Bermon und Ginsberg und zeigt seinerseits
Tunneldaten an Al — I — Sn-Kontakten, die sowohl im supraleitenden als auch im
normalleitenden Zustand eine ausgepriagte Asymmetrie aufweisen, welche im Quo-
tienten (dI/dV')g/(dI/dV ), verschwindet [Rowell69].

Bisher ist also das Hauptargument fiir die vorgestellte Normierungsmethode, dass
dadurch sowohl die Hintergrundleitfihigkeit als auch Asymmetrien in den experi-
mentellen Kurven beseitigt und normierte Kurven erzeugt werden konnen, die sich
im Rahmen der einfachen Modelle beschreiben lassen, die in Abschnitt 3.4 vorgestellt
werden. Inwiefern aber lésst sich diese Methode theoretisch rechtfertigen?

Nach dem einfachen eindimensionalen Modell aus Abschnitt 3.1 ergibt sich der Tun-
nelstrom im Grenzfall T — 0 gemé$ (3.5) zu

(V) =a /OV P(E,V)N{(E)Ny(E + eV) (4.19)

Die Ableitung nach V' liefert fiir einen NIN-Kontakt (Ny(E) = Ny, Na(E) = N»)
GN[N(V) = OéGP(E = —6‘/, V)NgNl

0
+aN, N / Oy P(E,V)dE (4.20)
—eV
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bzw. fiir einen SIN-Kontakt (No(E) = Ny =const.)
GSIN(V) = aeP(E = —€V, V)NQNl(BV)

0
+al, / Oy P(E, V)N, (E)dE (4.21)
—eV

und fiir einen SIS-Kontakt

Gsis(V) = aeP(E = —eV,V)Ny(0)Nyi(eV)
o By P(E,V)N(E)Ny(E + eV)dE

—eV

+ae / : P(E, V)N (E)8w Na(W )y —psevdE (4.22)

—eV

Nach diesen Uberlegungen spiegeln die Quotienten Ggrs/Gnin bzw. Gsin/Gnin
nur dann das Verhéltnis der Zustandsdichte von Elektrode 1 im supraleitenden Zu-
stand und der entsprechenden Zustandsdichte im normalleitenden Zustand, wenn
der erste Summand auf der jeweils rechten Seite von (4.20), (4.21) und (4.22) die
Summe so dominiert, dass die iibrigen Summanden vernachléssigt werden kénnen.
Ob dies moglich ist, hingt wiederum von der Tunnelwahrscheinlichkeit P(E, V') und
fiir SIS-Kontakte von der Form der Zustandsdichte der zweiten Elektrode ab.

Abgesehen von diesem grundlegenden Problem tritt bei Hochtemperatur-Supraleitern
eine weitere Schwierigkeit auf. Wiahrend bei klassischen Supraleitern bei T" = T, Glei-
chung (4.20) eine gute Naherung fiir die Tunnelleitfihigkeit darstellt, fithren die ho-
hen kritischen Temperaturen der Kuprate dazu, dass in Tunnelspektren bei T, schon
deutliche Effekte durch thermische Verrundung sichtbar werden. G(V,T = T.) ldsst
sich daher nicht zur Normierung der Spektren verwenden. Gibt es ein Modell zur
Beschreibung der NIN-Spektren, so kann die entsprechende Funktion an den Au-
Benbereich der Spektren mit supraleitenden Elektroden angepasst werden. Bei einer
trapezformigen Tunnelbarriere ergibt sich unter bestimmten Voraussetzungen zum
Beispiel eine quadratische G(V)-Kurve fiir einen NIN-Kontakt, wie in Abschnitt
4.2.3 ndher ausgefiihrt wird. Tunnelspektren an Hochtemperatursupraleitern zeigen
jedoch haufig iiber grofle Spannungsbereiche eine lineare Hintergrundleitfdhigkeit.
Abbildung 4.8 illustriert dies am Beispiel eines bei 5K und 0T aufgenommenen
Spektrums der Probe L194 und einer fiir |V| > 25mV angepassten Funktion der
Form

Jin(V,C,m) =C +m-|V] . (4.23)

Ohne ein geeignetes physikalisches Modell, das diese Hintergrundleitfahigkeit auf Ei-
genschaften von Elektroden oder Barriere zuriickfiihrt, bleibt fiir die Normierung nur
die Moglichkeit, eine moglichst einfache Hintergrundfunktion zu wéhlen und deren
Parameter an die experimentelle Kurve im Bereich hoher Spannungen anzupassen.
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Abbildung 4.8: Beispiel eines Tunnelspektrums mit einer an den Bereich
V| > 25mV angepassten linearen Funktion f;,(V,C,m) der Form (4.23)
sowie Funktionen f,cosn(V, C,m, P) der Form (4.24) fiir verschiedene Werte
des Parameters P und den Parametern C' und m aus der Anpassung von
fin(V, Cym).

Die Wahl dieser Funktion unterliegt natiirlich einer gewissen Willkiir. Deshalb ist
es wichtig festzuhalten, welchen Anforderungen die Hintergrundfunktion geniigen
muss.

e Die Funktion sollte fiir grofle Spannungen linear verlaufen. Dabei sei die Stei-
gung im Auflenbereich durch m, der zu V' = 0 extrapolierte Wert der entspre-
chenden Geraden durch C' gegeben.

e Sie sollte (fiir symmetrische Spektren) achsensymmetrisch zur G-Achse ver-
laufen.

e Die Funktion sollte iiberall stetig differenzierbar sein.

e Aufler einem Minimum bei V = 0 sollte die Funktion keine weiteren Extre-
ma oder Wendepunkte aufweisen, d.h. insbesondere sollte iiber dem ganzen
Definitionsbereich f”(V) > 0 gelten.



62 Kapitel 4 Analyse von Tunnelspektren

Eine der einfachsten Funktionen, die alle diese Anforderungen erfiillt, ist durch

fiocanV.Com.P) = €+ Pt (exp (V) +exn (<)

— C+P I (2 cosh (%v)) (4.24)

gegeben®. Dabei werden die Parameter C' und m durch eine Geradenanpassung an
den Auflenbereich des Spektrums bestimmt und fest vorgegeben, so dass nur noch
ein variabler Parameter iibrighleibt. Dieser Parameter P beeinflusst dabei sowohl
den Spannungsbereich, in dem fi,,00sn(V') den linearen Bereich verlésst, als auch den
Wert fineosn(V =0) = C + P -1In2. Abbildung 4.8 zeigt fincosn(V) fiir verschiedene
Werte von P. Dabei wird ein grundlegendes Problem deutlich. In dem Datenbe-
reich, in dem die Hintergrundfunktion besonders stark von P abhéngt, stehen die
wenigsten Datenpunkte aus dem experimentellen Tunnelspektrum zur Verfiigung,
da diese gerade im Bereich um V = 0 von der Hintergrundleitfahigkeit abweicht.
Dariiberhinaus wird das Ergebnis einer Anpassung von fi,cosn(V) an ein Tunnel-
spektrum wesentlich vom Spannungsbereich abhéngen, der dem Fit zugrunde gelegt
wird.

4.2.2 Effekte in den Elektroden

Die Haufigkeit und Reproduzierbarkeit des Auftretens linearer bis parabolischer Hin-
tergrundleitfihigkeiten bei Tunnelkontakten aus Hochtemperatur-Supraleitern und
der Erfolg der Tunnelspektroskopie bei der Bestimmung der Zustandsdichte klassi-
scher Supraleiter legen nahe, die Hintergrundleitfahigkeit auf die Zustandsdichte der
Hochtemperatur-Supraleiter zuriickzufiihren.

So postuliert die RVB-Theorie®, dass die starken Korrelationen zwischen den Elek-
tronen zu einer Trennung der Freiheitsgrade von Ladung und Spin fithren. Die An-
regungen eines solchen Materials bestehen aus Bosonen mit Ladung +e und Spin 0
einerseits und Fermionen mit Ladung 0 und Spin 1/2 andererseits, die als Holonen
und Spinonen bezeichnet werden [Anderson88]. Beim Tunneln von einem Normallei-
ter konstanter Zustandsdichte in ein Material, das durch die RVB-Theorie beschrie-
ben wird, muss das tunnelnde Elektron in ein Holon und ein Spinon zerfallen, so
dass bei T" = 0 K der Tunnelstrom durch

eV eV
I(V) ~ / Ny (E)dE - / N(E)dE (4.25)
0 0
gegeben ist. Sind die Zustandsdichten der Holonen (Ng(FE)) und der Spinonen

(Ns(E)) konstant, so ergibt sich ein parabolischer Zusammenhang zwischen Strom
und Spannung und somit eine lineare GV -Kurve.

°Diese Funktion wurde zum Beispiel in [Schonecke04] und [Krockenberger02] zur Normierung
von Tunneldaten verwendet
SResonating Valence Bond
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In der von J. C. Phillips vorgestellten Erklarung der Hintergrundleitfahigkeit spielen
lokalisierte Zusténde eine zentrale Rolle [Phillips90]. Danach setzt sich die Zustands-
dichte der Kuprate in der normalleitenden Phase additiv zusammen aus der Dichte
Nioe(E) lokalisierter Zusténde in den einzelnen CuOs-Ebenen und der Dichte de-
lokalisierter Zustdnde Ngeo(F), die durch Kopplung zwischen den CuOs-Ebenen
iiber Defektzustédnde entstehen. Beim Unterschreiten der kritischen Temperatur ge-
hen nur die delokalisierten Elektronen in die supraleitende Phase iiber, so dass die
lokalisierten Zusténde sowohl zu der beobachteten Hintergrundleitfihigkeit als auch
zu einer endlichen Leitfahigkeit im Bereich der Energieliicke fiihren.

In der Theorie der marginalen Fermifliissigkeiten (MFL") schlielich werden die un-
gewohnlichen Eigenschaften der normalleitenden Phase in Hochtemperatur-Supra-
leitern, zu denen auch die lineare Hintergrundleitfahigkeit von Tunnelspektren gehort,
auf eine Selbstenergie der Quasiteilchen zuriickgefiihrt, die durch

Sk, w) = A <w In— + m) (4.26)
Wo

gegeben ist. Dabei ist x = max(7T,w), wy eine Abschneidefrequenz und A die Kopp-

lungskonstante.

4.2.3 Effekte in der Barriere

Zum einen kann eine spannungs- und energieabhéngige Tunnelwahrscheinlichkeit zu
einer Hintergrundleitfdhigkeit fiithren, die sich auch fiir grofe Spannungen V' nicht
einem konstanten Wert anndhert. Dabei wird die Tunnelwahrscheinlichkeit P(E, V)
mafgeblich von der Form des Barrierenpotentials ¢(r, V') beeinflusst.

Zum anderen kénnen Figenschaften der Barriere dazu fithren, dass parallel zum
direkten elastischen Tunneln andere Transportmechanismen auftreten, welche die
Hintergrundleitfahigkeit verursachen.

Die einzelnen Effekte und ihr Einfluss auf die Hintergrundleitfahigkeit werden in den
folgenden Abschnitten vorgestellt

Einfluss der Tunnelwahrscheinlichkeit fiir einen NIN-Kontakt

Bevor der Zusammenhang zwischen dem Barrierenpotential und der Tunnelwahr-
scheinlichkeit néher erldutert und die Auswirkungen eines sehr einfachen trapezférmigen
Barrierenpotentials ausfiihrlich diskutiert werden, soll zunéchst kurz der Einfluss der
Tunnelwahrscheinlichkeit fiir einen NIN-Kontakt behandelt werden. Nach dem sehr
einfachen eindimensionalen Modell, das in Abschnitt 3.1 vorgestellt wurde, ergibt
sich die Tunnelleitfahigkeit im Grenzfall T'— 0 fiir konstante Zustandsdichten zu

G(V)xeP(E=¢eV,V)+ /@V dE%P(E, V). (4.27)

"Marginal Fermi Liquids
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Héngt die Tunnelwahrscheinlichkeit dariiberhinaus nicht von der Spannung ab, 1asst
sich die Energieabhéngigkeit P(FE) direkt dem Leitwertsspektrum G(V') entnehmen.
Insbesondere lasst sich ein NIN-Spektrum der Form

G(V)=Go+m|V| (4.28)
durch eine Tunnelwahrscheinlichkeit sowohl der Form

P(E,V)=P(F)=a+blE| (4.29)
als auch der Form

P(E,)V)=P(V)=a+0b|V] (4.30)

erzeugen. Dabei handelt es sich natiirlich um ein rein phdnomenologisches Modell,
das keine Erklarung fiir die vorgeschlagene Form der Tunnelwahrscheinlichkeit lie-
fert.

Modell der Trapezbarriere

John G. Simmons [Simmons63b, Simmons63a] und darauf aufbauend W. F. Brink-
man, R. C. Dynes and J. M. Rowell [Brinkman70] konnten mit einem sehr einfachen
Barrierenpotential eine parabolische Hintergrundleitfahigkeit erkldren, die hdufig in
Tunnelkontakten aus normalleitenden Metallen beobachtet wird.

E 3
EF+ (1)1
i E-tbeVv
(b1
(j)2
EF 1
eV
¥ L

X(E,)=0 X(E) t X

Abbildung 4.9: Schematische Darstellung einer trapezférmigen Tunnelbarriere fiir
V >0.
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Wie in Abschnitt 3.3.1 beschrieben wurde, ist die Tunnelwahrscheinlichkeit eines
Kontaktes im eindimensionalen Fall in der WKB-Né&herung durch

x2
P(E,V)=exp (—A/ dzx/¢(z, V) — E) (4.31)
1

gegeben. x; und x5, sind die Wendepunkte der Bewegung im klassischen Sinn, also die
Punkte z; mit ¢(x = z;, V) = E,. Der Potentialverlauf ¢(x, V') einer sehr einfachen,
trapezformigen Tunnelbarriere, wie sie den Berechnungen in [Brinkman70] zugrunde
liegt, ist in Abbildung 4.9 schematisch dargestellt. Dabei wird die Barriere durch
ihre Dicke ¢ und die Hohen ¢q, ¢o zu beiden Seiten der Barriere relativ zu den
jeweiligen Fermi-Niveaus charakterisiert. Das Anlegen einer positiven Spannung V'
erniedrigt die Lage des Fermi-Niveaus der rechten Elektrode um eV, wodurch das
Barrierenpotential verkippt wird. Damit ergibt sich das Barrierenpotential insgesamt
zu

Er firx <0
Oz, V)= Ep+ ¢+ 2% .0 firO<z<t (4.32)
Er —eV fir x > t,

wobei Er die Fermienergie der linken Elektrode ist. Der Bereich zwischen z; und x4,
iiber den bei der Berechnung von P(E, V') integriert wird, hangt dabei fiir eine feste
Spannung V' von der Energie £ ab und ist in Abbildung 4.9 fiir eine dort beispiel-
haft eingezeichnete Energie Ey schraffiert dargestellt. Eine ausfiihrliche Betrachtung
findet sich im Anhang A.3.1.

Fiir Tunnelkontakte mit sehr kleiner Querschnittsfliche reicht unter Umstédnden ein
eindimensionales Modell aus, um den Tunnelstrom zu beschreiben. Insbesondere
gilt dies im ballistischen Limit, also wenn die Abmessungen des Tunnelkontaktes
die elastische mittlere freie Weglange ¢ deutlich unterschreiten. Hier ergibt sich der
Tunnelstrom zu

(V) = 7/_+<><> dEP(E,V)N{(E)No(E + eV)(fr(E, Er) — fr(E + €V, Er))

(4.33)
. Fiir einen einzelnen Transportkanal gilt fiir den Vorfaktor v = %, so dass der
Leitwert bei V' = 0 durch
2e?
GV =0) ==~ exp(—At\/¢) (4.34)

mit A = %—T ~ 1.025;;\} gegeben ist. Der Widerstand des Kontaktes ohne Bar-
eV

riere (¢ = t = 0) entspricht damit dem Widerstandsquantum h/(2¢?) ~ 12.9kQ. Fiir

eine Parallelschaltung mehrerer (gleichwertiger) Kanéle l4sst sich (4.33) erweitern,
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indem der Vorfaktor v = Gy/e gewihlt wird. Dabei ist Gy wiederum der Leitwert
des Kontaktes ohne Tunnelbarriere, fiir einen idealen ballistischen Kontakt also der
Kehrwert des sogenannten Sharvin-Widerstandes, der sich aus dem spezifischen Wi-
derstand p, der mittleren freien Weglédnge ¢ und der Fliche A des Kontaktes zu

4
Gal = RSH = ng/A (435)

ergibt [Jansen80).

Fiir Kontakte mit Querschnittsflichen deutlich jenseits des ballistischen Limits wird
in der Literatur haufig das Modell eines planaren Tunnelkontaktes verwendet, bei
dem das Barrierenpotential ¢(r,V) = ¢(x,V) nur in der Richtung senkrecht zur
Ebene der Barriere variiert. Wie in Abschnitt 3.3.1 erldutert, hingt die Tunnel-
wahrscheinlichkeit eines solchen Kontaktes nur von dem Teil E, der kinetischen
Energie ab, der mit der Impulskomponente senkrecht zur Ebene der Tunnelbarriere
verkniipft ist. Damit ist der Tunnelstrom pro Flicheneinheit in einer Verallgemei-
nerung von Formel (3.26) durch

4dmme

vy = e /0 "4E, {P(E..V)

/0 4B NUE)NS(E + V) [fr(E, Br) — fr(E + eV, B}
(4.36)

gegeben.

Der Ansatz von J. Simmons besteht darin, das Integral in der Formel (4.31) fiir die
Tunnelwahrscheinlichkeit gemé&fl

| e o V)= B (o = ) (6l V)) — (4.37)
1

zu néhern, wobei (¢(z,V)), der mittlere Wert des Potentials im Intervall (z1, z2)
ist [Simmons63b, Simmons63a].

Fiir einen NIN-Kontakt mit einem trapezféormigen, symmetrischen Barrierenpotenti-
al und konstanten Zustandsdichten lassen sich die Integrale in (4.33) bzw. (4.36) ele-
mentar berechnen, also geschlossene Ausdriicke fiir die Stromdichte (4.36) in einem
planaren Kontakt bzw. den Tunnelstrom (4.33) in einem eindimensionalen Kontakt
finden. Fiir den planaren Tunnelkontakt lasst sich der resultierende Ausdruck unter
den Annahmen

Ep > ¢ und At\/¢ > 1 (4.38)

noch weiter vereinfachen werden. FEine Entwicklung in Potenzen von V und anschlie-
Bende Differenzierung liefert jeweils einen Ausdruck der Form
G(vV)
Go

~ 14+ GV +GV2 (4.39)
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fiir den Leitwert. Dabei ist fiir beide Modelle G; = 0, es ergibt sich also jeweils
eine um V = 0 zentrierte Parabel. Die Koeffizienten GGy und G5 héngen neben
Naturkonstanten ausschliellich von ¢ und ¢ ab; die entsprechenden Bestimmungs-
gleichungen Gy = Gy(t, ¢) und Gy = Go(t, ¢) lassen sich durch einfache algebraische
Umformungen nach ¢ und ¢ auflésen. Die genauen Formeln werden im Anhang A.3.5
hergeleitet.

Durch Anpassen einer quadratischen Funktion an ein NIN-Spektrum lassen sich im
Rahmen dieser Modelle also Informationen iiber Hohe und Dicke der Tunnelbarrie-
re gewinnen, sofern die in die Nédherungen eingegegangenen Annahmen zutreffen.
Kann man weiter davon ausgehen, dass die Spektren fiir normal- und supraleitende
Elektroden im Bereich groffer Spannungen (|V| > A) annéhernd iibereinstimmen,
so lésst sich diese Auswertungsmethode auch auf SIS-Spektren anwenden, indem
eine quadratische Funktion an den Auflenbereich der Spektren angepasst wird.

Brinkman, Dynes und Rowell erweiterten diesen Ansatz, indem sie anstelle der
Néherung (4.37) die Tunnelwahrscheinlichkeit geméaf (4.31) fiir ein Barrierenpotenti-
al der Form (4.32) sowie den daraus resultierenden Tunnelstrom fiir einen planaren
Kontakt durch numerische Integration bestimmten und anschlieffend in Potenzen
von V entwickelten [Brinkman70]. Dieser Ansatz liefert einen endlichen linearen
Beitrag zur Leitfahigkeit mit G; o< ¢1 — ¢o. Demnach entsteht eine Verschiebung
der GV-Parabel durch eine Asymmetrie (¢, # ¢2) der Tunnelbarriere.

J. P. Kirtley konnte schliellich auch experimentelle Spektren an SIN-Kontakten
aus Hochtemperatur-Supraleitern im Rahmen der hier zusammengefassten Ansétze
fiir einen planaren Kontakt erkliren, wobei er den eher linearen Zusammenhang
zwischen Spannung und Leitwert fiir hohe Spannungen auf relativ niedrige Barrie-
renhéhen von einigen meV zuriickfithrt [Kirtley90al.

Um zu untersuchen, ob diese Erklédrung auch fiir die linearen Hintergrundleitfahig-
keiten in Frage kommt, die an den Spektren der im Rahmen dieser Arbeit untersuch-
ten SIS-Kontakte beobachtet werden, wurden der Ausdriicke fiir den Tunnelstrom
aus (4.33) bzw. (4.36) differenziert und die resultierende Tunnelleitfahigkeit in C++
implementiert. Ndhere Erlduterungen zur Berechnung der Tunnelleitfdhigkeiten fiir
ein trapezformiges Barrierenpotential und zur Implementierung finden sich im An-

hang A.3.2 -A.3.4.

Die folgende Behandlung beschrénkt sich auf den Fall, dass ¢; = ¢o = ¢. Weiter-
hin wird bei SIS-Kontakten davon ausgegangen, dass die Zustandsdichten beider
Elektroden ebenfalls identisch sind N;(F) = Ny(E). Abbildung 4.10 zeigt beispiel-
haft fiir zwei Parametersidtze Tunnelkurven, die auf diese Weise jeweils fiir einen
NIN und einen SIS-Kontakt berechnet wurden, in den Teilabbildungen (al, a2) fur
eine planaren, in den Teilabbildungen (b1, b2) fiir einen eindimensionalen Kon-
takt. Dabei wurden fiir die Teilabbildung (al,bl) die in [Kirtley90a] verwendeten
Barrierenparameter t = 21 A und ¢ = 23meV und die Parameter A = 7meV und
[' = 2meV fiir die Zustandsdichte eines s-Wellen-Supraleiters nach (2.24) und (2.22)
benutzt. Fiir die Berechnungen zu den Teilabbildung (a2,b2) wurden die Barrieren-
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Abbildung 4.10: Nach dem Modell einer trapezférmigen Tunnelbarriere berechnete
Leitwerte fiir einen planaren (a) bzw. eindimensionalen (b) Kontakt mit den Para-
metern aus [Kirtley90a] (al,bl) und [Frohlich96](a2,b2)
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parameter verwendet, die in [Frohlich96] fiir BSCCO-Korngrenzenkontakte ermittelt
worden sind (t = 14A | ¢ = 100meV) withrend die iibrigen Parameter mit denen
aus Teilabbildung (a) iibereinstimmen. Erwartungsgemés zeigt sich, dass die Hinter-
grundleitfihigkeit stark von den Barrierenparametern beeinflusst wird. Die Spektren
in Teilabbildung (al) weisen fiir |V| 2 30mV tatséchlich einen annidhernd linearen
Zusammenhang zwischen Leitwert und Spannung auf.

Weiterhin sind in Abbildung 4.10 als hellgraue, gestrichelte Kurven die Parabeln
nach Gleichung (4.39) eingetragen, die sich geméafl (A.37) und (A.39) bzw (A.43)
und (A.45) aus den Barrierenparametern ergeben. Es ist eindeutig zu erkennen,
dass fiir die gegebenen Parametersitze diese Parabeln keine gute Néaherung fiir
die Leitwert-Kurven der NIN-Kontakte bzw. die Hintergrundleitfahigkeiten der SIS-
Kontakte darstellen. Besonders auffillig sind die Abweichungen bei den fiir planare
Tunnelkontakte berechneten Parabeln, was wohl auf die zusédtzlichen Néherungen
zuriickzufiihren ist. So liegt der Wert fiir At\/¢ fiir die angegebenen Parameter zwi-
schen 3 und 5.

Umgekehrt kann aus dieser Abweichung geschlossen werden, dass bei der Bestim-
mung von Barrierenparametern aus der Hintergrundleitfadhigkeit mittels Anpassung
einer Parabel Vorsicht geboten ist, insbesondere, wenn sich niedrige Barrierenhchen
ergeben.

Ein Vergleich der Teilabbildungen (al) und (b1l) bzw. (a2) und (b2) zeigt, dass sich
die Formen der Spektren nach dem Modell des eindimensionalen und des planaren
Kontaktes fiir [eV| < A qualitativ sehr &hneln, fiir die Barrierenparameter nach
Frohlich sogar im gesamten dargestellten Spannungsbereich. Bei den Barrierenpara-
metern nach Kirtley, also ¢ = 23meV ¢ = 21 A tritt jedoch fiir Spannungen eV > ¢
ein deutlicher Unterschied auf. Im eindimensionalen Modell nimmt die Steigung der
G(V)-Kurven etwa bei eV = ¢ deutlich zu, danach wieder etwas ab, wéhrend bei der
entsprechenden G(V')-Kurve fiir einen planaren Kontakt auf der dargestellten Skala
keine Verdnderung zu bemerken ist. Noch deutlicher ist die Struktur bei eV = ¢
zu erkennen, wenn statt der direkten Ableitung die logarithmische Ableitung der
Strom-spannungs-Kennlinie

i ()55

betrachtet wird. Diese Grofle, die in den Abbildungen (al’) und (b1’) fiir die jewei-
ligen NIN-Kurven noch einmal gegen die Spannung aufgetragen ist, zeigt fiir den
eindimensionalen Kontakt ein ausgepriagtes Maximum in der Ndhe von eV = ¢ und
auch fiir den planaren Kontakt ist in diesem Bereich eine weniger stark ausgeprigte
Struktur zu erkennen. Die Herkunft dieser Struktur ldsst sich anhand von Abbil-
dung 4.9 verdeutlichen: Fiir eine symmetrische Barriere (¢ = ¢ = ¢9) ist fir alle
einfallenden Elektronen mit F > Ep die effektive Barrierenlidnge (also der Bereich
zwischen x; und ;) kleiner als t, wenn eV > ¢. In [Halbritter85] wird gezeigt,
dass das Maximum von ¢ bei etwa 1.2¢ liegt, wobei die Hohe von ¢ abhéngt. Fiir
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Abbildung 4.11: SIS-, SIN- und NIN-Spektren fiir einen planaren Kon-
takt mit trapezférmiger Tunnelbarriere fiir die Parameter aus Abbildung
4.10 (al) (a), sowie fiir verschiedene Barrierenparameter berechnete SIN-
Spektren, wobei das Produkt aus Barrierenhthe ¢ und Barrierendicke ¢
konstant gehalten wird. (b)

einen planaren Tunnelkontakt héngt die Tunnelwahrscheinlichkeit nur von FE, ab,
die Besetzungswahrscheinlichkeit eines Zustandes aber von I/ = E, + Ej. Daher ist
dieser Effekt fiir einen planaren Kontakt schwécher ausgeprigt, die entsprechende
Struktur in der G(V')-Kurve praktisch nicht mehr zu erkennen.

Unerwartet ist zunéchst, dass die in Abbildung 4.10 (al) und (bl) dargestellten
Spektren des SIS- und des NIN-Kontaktes auch fiir hohe Spannungen nicht iiber-
einanderliegen. In Abbildung 4.11 (a) wird zusétzlich zu den SIS- und NIN-Spektren
aus Abbildung 4.10 (al) das entsprechende SIN-Spektrum dargestellt. Wie die Ab-
bildung 4.11 (a) zeigt, stimmt die Hintergrundleitfahigkeit des SIN-Kontaktes fiir
V' < 0 mit der Hintergrundleitfihigkeit des SIS-Kontaktes, fiir V' > 0 mit der Hin-
tergrundleitfdhigkeit des NIN-Kontaktes iiberein. Insgesamt ist das SIN-Spektrum
zudem deutlich asymmetrisch, was zunédchst verwundert, da die verwendeten Zu-
standsdichten sowohl des Normal- als auch des Supraleiters symmetrisch beziiglich
der Fermienergie sind. Um dies nidher zu untersuchen, wurden, ausgehend von den
Parametern in Abbildung 4.11 (a), weitere SIN-Spektren berechnet, wobei die Bar-
rierenhohe geméf

bo = ¢o* @ mit a = 1.0,1.1,1.2,...,5.0 (4.41)
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Abbildung 4.12: Fiir eine trapezférmige Tunnelbarriere berechnete SIS-
Spektren mit verschiedenen Fermi-Energien. Die Spektren fiir 0.15eV <
Er < 5eV lassen sich auf der dargestellten Skala praktisch nicht unter-
scheiden.

systematisch erhoht, die Dicke der Barriere entsprechend
to =to/a mit @« =1.0,1.1,1.2,...,5.0 (4.42)

verkleinert wurde, so dass das Produkt aus Barrierenhéhe ¢, und -dicke ¢, kon-
stant bleibt. Im Grenzfall ¢ — oo wird so aus einer trapezférmigen eine strukturlose
Barriere, die einer d-Funktion &hnelt. Die auf diese Weise berechneten Spektren,
normiert auf ihren Wert bei V' = 0, sind in Abbildung 4.11 (b) dargestellt. Die
Pfeile deuten die Entwicklung der Spektren mit zunehmendem Parameter « an.
Es zeigt sich, dass die Hintergrundleitfahigkeit mit zunehmender Hohe und entspre-
chend abnehmender Dicke der Barriere immer flacher verlauft, wobei gleichzeitig die
Asymmetrie der Spektren abnimmt, bis das fiir « = 5 berechnete Spektrum sym-
metrisch zu V' = 0 ist und eine konstante Hintergrundleitfdhigkeit aufweist. Dies
spricht dafiir, dass sowohl die Asymmetrie des SIN-Spektrums in Abbildung 4.11(a)
als auch die Tatsache, dass SIS und NIN-Kurve auch fiir hohe Spannungen nicht
iibereinanderliegen, auf die Form des Barrierenpotentials zuriickzufiihren ist. In al-
len bisherigen Rechnungen wurde eine Fermi-Energie von 500 meV angenommen.
Im Gegensatz zu klassischen Supraleitern liegt die Fermi-Energie der supraleiten-
den Kuprat-Verbindungen nur bei wenigen hundert meV [Kresin90, Halbritter93].
Solange die Fermi-Energie jedoch hinreichend grof ist, ist der genaue Betrag der
Fermi-Energie fiir den Verlauf der Tunnelspektren jedoch nicht von Bedeutung, wie
im Anhang A.3.2 anhand der dort hergeleiteten Gleichungen néher erlidutert wird
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(vgl. S. 238). Um dies ndher zu untersuchen wurden SIS-Spektren fiir Fermi-Energien
zwischen 0.05eV und 0.5 eV sowie fiir 5 eV berechnet, wobei alle anderen Parameter
mit dem Abbildung 4.11(a) zugrundeliegenden Parametersatz tibereinstimmen. Die
Spektren sind in Abbildung 4.12 dargestellt. Es zeigt sich, dass die Spektren fiir
Er > 0.1eV nur sehr schwach von der Fermi-Energie abhéngen. Fiir Er > 0.15eV
sind die Spektren mit bloem Augen nicht mehr von dem fiir 5eV berechneten
Spektrum zu unterscheiden, das in Abbildung 4.12 durch Kreise gekennzeichnet ist.

Parallele Transportkanile

Eine weitere Gruppe von Erklarungsanséitzen fiihrt die Hintergrundleitfahigkeit auf
alternative Transportmechanismen zuriick. Bisher wurde nur das direkte, elastische
Tunneln iiber eine ideale Barriere betrachtet. Der Begriff ideale Barriere bedeu-
tet in diesem Zusammenhang, dass sich die Barriere ausschlieflich iiber ihre Breite
und Hohe charakterisieren léasst. Realistischere Modelle beriicksichtigen auch den
Einfluss von inneren Freiheitsgraden der Barriere wie Kurzschliissen, Anregungen
oder lokalisierten Zusténden auf den Transport. Unabhéngig vom speziellen Trans-
portmechanismus bedeutet die Parallelschaltung der Tunnelkanile, dass sich die
experimentell beobachteten Leitwertkurven additiv aus den Leitwertkurven fiir die
einzelnen Transportkanile zusammensetzen.

Die einfachste Moglichkeit ist der Transport {iber einen Ohmschen Widerstand paral-
lel zum Tunnelkontakt. Dies fithrt zu einer vertikalen Verschiebung der G(V')-Kurve.
Der endliche Leitwert von Tunnelspektren bei V' = 0 wird héufig auf einen solchen
Effekt zuriickgefiihrt. Natiirlich ist mit Hilfe eines parallelen Ohmschen Widerstan-
des nur eine konstante Hintergrundleitfahigkeit zu erkléaren.

Inelastisches Tunneln

In einer Reihe von Verdffentlichungen wird der h&ufig an Tunnelkontakten aus
Hochtemperatur-Supraleitern beobachtete lineare Verlauf der Hintergrundleitfahigkeit
auf inelastisches Tunneln zuriickgefiihrt [Kirtley90b, Kirtley92, Grajcar9s, Seidel97,
Plecenik98].

Beim inelastischen Tunneln &ndert sich die Energie des tunnelnden Elektrons durch
Wechselwirkungen mit der Barriere. Die folgende Behandlung beschrénkt sich auf
den Fall eines Streuprozesses in der Barriere. Dabei wird eine Anregung emittiert
oder absorbiert, die der Energiedifferenz vor und nach dem Tunnelprozess entspricht.
Bei den Anregungen kann es sich z.B. um Phononen oder Spinfluktuationen handeln.

Der inelastische Beitrag zum Tunnelstrom kann prinzipiell analog zum Vorgehen
beim elastischen Beitrag aus Abschnitt 3.1 abgeleitet werden, wobei hier jedoch
zusitzlich der Energieverlust beim Tunneln, die spektrale Verteilung F(w) der An-
regungsmoden in der Barriere und die Besetzungswahrscheinlichkeit n(w) der ein-
zelnen Anregungen berticksichtigt werden miissen. Da es sich bei Anregungen wie
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Phononen oder Magnonen um Bosonen handelt, ist die Verteilung n(w) im thermi-
schen Gleichgewicht durch die Bose-Funktion gegeben. Der inelastische Tunnelstrom
ergibt sich in einer Verallgemeinerung von Formel (1) aus [Kirtley90b] zu

Lin(V) ~ /0 " dh) F () [n(w) 10T (V, h) + /O " () F(w)n(w) J (V. hw)

(4.43)
mit
s = [ NN + eV~ Ro)f(E)L - (B + eV o)
—N1(E)Noy(E + eV + hw)f(E+ eV + hw)[1 — f(E)]}
(4.44)
und
J(V, hw) = /%O {NL(E)Ny(E + eV + hw) f(E)[1 — f(E + eV + hw)]

~Ny{(E)No(E + eV — lw) f(E + eV — hw)[1 — f(E)]}.
(4.45)

Dabei beschreibt der erste Summand in (4.43) Tunnelprozesse, bei denen eine Anre-
gung emittiert wird, der zweite Summand beschreibt das Tunneln unter Absorption
einer Anregung. Im Grenzfall T — 0 sind die Verteilungsfunktionen reine Stufen-
funktionen und der Ausdruck fiir den Tunnelstrom reduziert sich auf

Tn(V) ~ + /Oev d(hw) F(w) /Oevm Ny(E)No(E — ¢V + hw)dE fiir V = 0.
(4.46)

Ein Vergleich mit Gleichung (4.2) zeigt, dass das innere Integral in (4.46) propor-
tional zum elastischen Tunnelstrom bei der Spannung V' — Aw/e ist. Sind die Zu-
standsdichten der Elektroden im normalleitenden Zustand konstant, so ergibt sich
der gesamte Tunnelstrom bei 7' = 0 zu

vy = Ij(V)+ I, (V)
eV eV eV —hw
0 0 0
Entsprechend gilt fiir die Tunnelleitfdhigkeit

G"(V) = eN|N, (1+ /0 evF(w)d(hw))

= G"(0) (1+/08V F(w)d(ﬁw)). (4.48)
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Fiir eine flache, breitbandige Verteilung ergibt sich somit eine lineare Hintergrund-
leitfahigkeit [Kirtley90b]. Umgekehrt ldsst sich die spektrale Verteilung der Anre-
gungen durch Differenzieren des im normalleitenden Zustand aufgezeichneten Tun-
nelspektrums gewinnen, sofern die Zustandsdichten im normalleitenden Zustand
tatsichlich konstant sind.

F(w) = (%G”Z(V) /eG”l(0)> _— (4.49)

Tunneln iiber Zwischenzustinde

Schlieflich wird noch eine weitere Gruppe von Transportmechanismen parallel zum
direkten elastischen Tunneln als Erklarung fiir die Hintergrundleitfdhigkeit in Tun-
nelspektren an Hochtemperatursupraleitern vorgeschlagen, die sich unter dem Be-
griff Tunneln iiber Zwischenzustéinde zusammenfassen lassen. Dabei ist noch zwi-
schen resonantem Tunneln iiber einen Zwischenzustand und dem Tunneln iiber eine
Vielzahl von Zwischenzustdnden zu unterscheiden. Bevor jedoch diese Prozesse und
ihre Auswirkungen auf den Tunnelstrom néher beschrieben werden, ist zunéchst die
Frage zu kldaren, warum lokalisierte Zustdnde insbesondere fiir den Transport iiber
Korngrenzen bei Hochtemperatur-Supraleitern eine deutlich groflere Rolle spielen,
als zum Beispiel bei klassischen Supraleitern.

Bei Hochtemperatur-Supraleitern handelt es sich um quasi zweidimensionale Sy-
steme mit kleiner Ladungstrigerdichte, die sich nah am Metall-Isolator Ubergang
befinden. Insbesondere ist die pd-Hybridisierung wichtig fiir die Leitfahigkeit in
den CuOs-Ebenen. Die starke Stérung von Ordnung und Stéchiometrie an Ober-
flichen bzw. Korngrenzen fiihrt zu einer Schwéchung dieser Hybridisierung und da-
mit zur Ausbildung eines isolierenden Bereiches an der Korngrenze, der eine grofle
Anzahl (=~ 10*'/cm?) lokalisierter Zustéinde enthilt [Halbritter03, und Referenzen
darin]. Ausgehend von dieser Vorstellung der Korngrenze wurde das sogenannte
ISJ-Modell zur Erklarung des Transports in Josephson-Kontakten vorgeschlagen
[Gross91]. Danach ergeben sich fiir Quasiteilchen und Cooper-Paare unterschiedli-
che Transportmechanismen. Wahrend resonantes Tunneln iiber Zwischenzusténde
der dominierende Transportmechanismus fiir Quasiteilchen ist, wird dieser Prozess
fiir Cooper-Paare aufgrund der Coulomb-Abstoflung stark unterdriickt, so dass die
Cooper-Paare direkt iiber die Korngrenze tunneln. Im Rahmen dieses ISJ-Modells
lassen sich zum Beispiel die Beziehung zwischen kritischem Strom und Normalwi-
derstand sowie das Rauschverhalten der Josephson-Kontakte verstehen [Marx96].

Da es sich bei den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kontakten jedoch nicht
um Josephson-Kontakte handelt, in dem Sinn dass bei keiner Briicke im Rahmen
der Messauflosung ein Josephson-Strom gemessen wird (vgl. Abschnitt 8.1.1), kon-
zentriert sich die folgende Behandlung auf das Tunneln von Quasiteilchen iiber Zwi-
schenzusténde.
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Resonantes Tunneln

Eines der einfachsten Modellsysteme fiir

einen gebundenen Zustand ist ein Teil-

chen in einer eindimensionalen recht-

eckigen Potentialmulde, wie es in Ab-

bildung 4.13(a) skizziert ist. In der (g) E L
Potentialmulde bilden sich fiir diskre-

te Energieniveaus gebundene Zustidnde

aus. Beispielhaft ist ein solches Energie- -
niveau Ej in Abb. 4.13 eingetragen. Ist ?

die Dicke der Wiande, die die Potential-  (b) (I)O E
mulde begrenzen, jedoch endlich, wie in

Teilabbildung (b) angedeutet, so besit- 4L | —(ng)
zen die gebundenen Zusténde eine end- 0 X, t X
liche Lebensdauer. Ist diese Lebensdau-

er hinreichend gering, so werden die lo-
kalisierten Zusténde experimentell nicht
beobachtet. Fiir Elektronen, die auf ei-
ne solche Barriere mit einer Energie Fj
treffen, welche der Energie eines gebundenen Zustandes fiir eine unendlich ausge-
dehnte Barriere entspricht, ist die Transmissionswahrscheinlichkeit jedoch resonanz-
artig iiberhoht. Allgemein ldsst sich die Transmissionswahrscheinlichkeit fiir einen
lokalisierten Zustand bei der Energie Fy durch eine Funktion der Form

D
(B — Eo)* + ([1/2 + Ty/2)?
ndhern [Naito87, Wolf85]. Dabei sind die Energien

Ty ~ exp(—Ay/éz) und Ty ~ exp(—A\/o(t — z)) (4.51)
proportional zu den Raten, mit denen Elektronen aus dem lokalisierten Zustand in
die linke bzw. rechte Elektrode tunneln. Die Funktion (4.50) weist ein Maximum
bei £ = E, auf, das am ausgeprégtesten ist, wenn I'y = I'y. Das bedeutet, dass
lokalisierte Zusténde in der Mitte der Barriere (z = t/2) den grofiten Beitrag zum
resonanten Tunneln leisten. In diesem Fall reduziert sich (4.50) auf eine Lorentzver-
teilung mit Halbwertsbreite I’ ~ exp(—A+/¢t/2). Fiir T — 0 tragen nur Elektronen
im Energiebereich 0 < E < eV zum Tunnelstrom bei. Erreicht die an den Kon-
takt angelegte Spannung einen Wert, der der Energie eines lokalisierten Zustands
entspricht, so wird resonantes Tunneln iiber diesen Zustand moglich. Daher fiihrt
resonantes Tunneln {iber einzelne lokalisierte Zustédnde E; zu deutlichen Strukturen
in den Tunnelstrom- bzw Leitwertkurven bei den Spannungen V; = E;/e.

=Y

Abbildung 4.13: Illustration zum resonan-
ten Tunneln

P(E) = (4.50)

Da die Korngrenzen von Hochtemperatursupraleitern eine besonders hohe Anzahl
lokalisierter Zustdnde aufweisen, wird vorgeschlagen, dass der Transport von Qua-
siteilchen iiber solche Korngrenzen durch resonantes Tunneln iiber eine homogene
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Verteilung von lokalisierten Zusténden dominiert wird und dass dieser Prozess auch
fiir die lineare Hintergrundleitfahigkeit verantwortlich ist, die an vielen Spektren an
solchen Korngrenzenkontakten beobachtet wird [Halbritter92]. Wie gerade erlautert,
beeinflusst das resonante Tunneln iiber Zwischenzustinde primér die Tunnelwahr-
scheinlichkeit P(E, V). Es gibt jedoch meiner Kenntnis nach in der Literatur kein
ausgearbeitetes Modell, welches eine konkrete Form fiir die Tunnelwahrscheinlich-
keit P(E,V) und den Tunnelstrom fiir diesen Fall von resonantem Tunneln {iber
eine Verteilung von lokalisierten Zusténden vorschldagt und auf Eigenschaften der
Barriere zuriickfiihrt.

In Abschnitt 4.2.3 wurden zwei einfache Formen fiir eine phénomenologische Tun-
nelwahrscheinlichkeit vorgeschlagen, die im Rahmen eines eindimensionalen Modells
fiir den Tunnelkontakt einen linearen Verlauf des Tunnelleitwerts fiir NIN-Kontakte
(N = 1) erzeugen. Dabei ist die Tunnelwahrscheinlichkeit entweder ausschlielich
eine Funktion von E oder von V und héngt linear vom Betrag der jeweiligen Grofie
ab ((4.29),(4.30)). Fiir eine homogene Verteilung der lokalisierten Zusténde iiber
alle Energien E sollte die Tunnelwahrscheinlichkeit allerdings nicht von der Energie
abhéngen. Insofern bleibt das Modell

P(E,V)=P(V)=a+b|V| (4.52)

iibrig. Allerdings ist zu beachten, dass die Temperaturabhéngigkeit des Tunnelstrom,
der sich nach diesem einfachen phanomenologischen Modell fiir Punktkontakte er-
gibt, ausschliefSlich durch die Form und gegebenenfalls die Temperaturabhéangigkeit
der Zustandsdichtefunktion N(F) bestimmt ist. Insbesondere verdandern sich NIN-
Spektren fiir N(E) = const. nach diesem Modell nicht mit der Temperatur, denn
da die Tunnelwahrscheinlichkeit geméf (4.52) nicht von der Energie abhéngt, kann
sie bei der Berechnung des Tunnelstromes vor das Integral iiber E gezogen werden.
Der Tunnelstrom berechnet sich also als Produkt aus P(V') und dem Ausdruck fir
den Tunnelstrom, der sich mit P = 1 ergibt. Fiir diesen Fall wurde jedoch bereits
in Abschnitt 3.4 gezeigt, dass bei NIN-Kontakten der Tunnelstrom nicht von der
Temperatur abhéngt (vgl. Abbildung 3.5(d)).

Tunneln iiber mehrere Zwischenzustinde

Defekte in der Barriere erlauben neben dem direkten Tunneln auch das Tunneln
iiber einen oder mehrere Zwischenzustédnde. Diese Prozesse werden schematisch in
Abbildung 4.14 fiir bis zu j = 3 Zwischenzustéinde illustriert. Dabei ist das direk-
te Tunneln und das Tunneln iiber einen Zwischenzustand elastisch, fiir mehr als
2 Zwischenzustédnde muss die Energiedifferenz zwischen den einzelnen lokalisierten
Zustdnden der thermischen Energie oder der Energie des elektrischen Feldes ent-
nommen werden. Daher werden erst mit zunehmender Spannung oder Temperatur
Prozesse mit einer gréfferen Anzahl j lokalisierter Zusténde relevant. Die Spannungs-
und Temperaturabhéngigkeit der einzelnen Transportkanéle ldsst sich in einem Mo-
dell zusammenfassen, dass von L. I. Glazman und K. A. Matveev entwickelt wurde
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[Glazman88|. Dominiert entweder die thermische Energie oder die Energie des elek-
trischen Feldes in der Barriere in eindeutiger Weise, so lasst sich die Leitfahigkeit
fiir den Transport iiber j > 1 Zwischenzustdnde nach diesem Modell durch

v; exp(_;‘%a)vj_”(j“) fir eV > kgT
Gj = GJ(M T) ~ s i—2/(j+1) £ (453)
tjexp(=2) TV HVT fiir kpT > eV

nihern. Die gesamte Leitfihigkeit ergibt sich zu
G(T,V)=> G;T.V) . (4.54)
§=0

Dabei héngen die Koeffizienten v; und
t; wiederum von der Kontaktfliche, der
Dichte ng,. der lokalisierten Zustdnde, £
Hohe ¢ und Dicke ¢t der Barriere so-
wie der Kopplung zwischen Elektro- ¢
nen und Phononen ab. Der mehrfach

in (4.53) auftretende Faktor (j + 1) ist &

darauf zuriickzufiihren, dass der Wider- j=0
stand beim Tunneln iiber j Zwischen- eV X R J.=1
zustinde als Serienschaltung aus (5 +1) =2
Widerstdnden aufgefasst werden kann. 4\/.7—”:3
Fiir jeden Transportkanal folgt der ent- s t i

sprechende Leitwert also einem charak-

teristischen Potenzgese;tz. Welche'r Bei— Abbildung 4.14: Illustration zum Tunneln
trag den gesamten Leitwert dominiert, ipar Zwischenzustinde nach [Xu90]
héngt geméafl (4.53) entscheidend von

der Dicke der Barriere und vom Span-

nungsbereich ab. So werden fiir grole Barrierendicken aufgrund des Exponential-
terms in (4.53) Beitrdge mit hoherem j relevant. Nahe V' = 0 und fiir kleinere
Barrierendicken reicht es unter Umstédnden aus, nur das Tunneln {iber zwei Zwi-
schenzusténde zu beriicksichtigen, fiir das sich eine Spannungsabhéngigkeit

Go(V) ~ VA3 (4.55)

ergibt.

4.3 Zustandserhaltung

Eine bei vielen Spektroskopie-Techniken verbreitete Analyse-Methode ist die Unter-
suchung sogenannter Summenregeln (sum rules)[Carbotte06]. Ganz allgemein wird
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dabei untersucht, wie sich das spektrale Gewicht in dem beobachteten Energie-
Intervall verteilt und wie sich diese Verteilung unter Variation der dufleren Bedin-
gungen verdndert. Dabei ist das spektrale Gewicht die Fliche, die von dem aufge-
zeichneten Spektrum und einem geeigneten Hintergrund eingeschlossen wird. Bei
der Tunnelspektroskopie ist die Zustandsdichte N(FE) der Elektroden eine wesentli-
che Messgrofe. Die Gesamtzahl N der Quasiteilchenzusténde ergibt sich aus der Zu-
standsdichte durch Integration iiber die Energie.® Ist die Gesamtzahl dieser Zustéinde
eine Erhaltungsgrofie, so gilt insbesondere

N = /OO Ny(E)dE = /OO Ny (E)E . (4.56)

Ist die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand konstant, so lédsst sich (4.56) fur
die reduzierte Zustandsdichte n(F) in der Form

/OO (n(E) —1)dE =0 (4.57)

darstellen. Abbildung 4.15 zeigt die reduzierte Zustandsdichte fiir einen d-Wellen
Supraleiter geméfl (2.23). Da die ng(F)-Kurve und n,,(E) = 1 fur £ > 0 genau
einen Schnittpunkt aufweisen, schlielen die beiden Kurven zwei Teilflichen ein, die
in Abbildung 4.15 schraffiert dargestellt und mit A1 bzw. A2 bezeichnet werden.
Gleichung (4.57) bedeutet, dass die Teilflichen sich gegenseitig genau kompensieren,
also A2 = —Al.

Fiir s- und d-Wellen-Supraleiter ohne Dynes-Verrundungen, also reduzierte Zu-
standsdichten der Form (2.22) und (2.23), lasst sich die Giiltigkeit von (4.57) auch
mathematisch einfach zeigen, fiir s-Wellen-Symmetrie durch elementare Integration,
fiir d-Wellen Symmetrie unter Zuhilfenahme der Regel von L’Hopital und tabellierter
Werte fiir elliptische Integrale [Byrd71].

Fiir endliche Werte des Dynes-Parameters I' ist die Auswertung des Integrals auf
der linken Seite von (4.57) jedoch deutlich schwieriger.

AuBerdem bleibt zu klédren, inwieweit die Regel (4.57), die sich fir SIN-Kontakte
geometrisch als Verschwinden der eingeschlossenen Fléche zwischen den im normal-
und im supraleitenden Zustand aufgenommenen Tunnelkurven interpretieren lasst,
auf Tunnelspektren an SIS-Kontakten iibertragen werden kann. Die eingeschlossene
Fléche ist in diesem Fall durch

A = / (GSIS(V) — GSIS (V) av
= (15500~ 17500)
eV

= lim (Ng(E)Ny(E — eV) — Ny (E)Ny(E — €V)) dE (4.58)

V—oo 0

8In der Literatur wird diese GroBe oft auch als IDOS, also integrierte Zustandsdichte (integrated
density of states) bezeichnet.
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Abbildung 4.15: Illustration zur Zustandserhaltung: reduzierte Zustands-
dichte fiir einen s-Wellen-Supraleiter geméf (2.22) sowie fiir einen Normal-
leiter (n,; = 1).

gegeben. Ob oder unter welchen zusétzlichen Anforderungen an die Funktionen
Ng(F) und N, (F) aus der Giiltigkeit von Gleichung (4.56) folgt, dass auch der
Ausdruck (4.58) verschwindet, ist im Allgemeinen mathematisch ebenfalls schwierig
Zu zeigen.

Um trotz dieser Schwierigkeiten einen ersten Eindruck davon zu erhalten, inwieweit
die Fliche unter den Tunnelkurven im normalleitenden und supraleitenden Zustand
fiir SIS-Kontakte aus s- und d-Wellen Supraleitern mit endlicher Dynes-Verrundung
erhalten bleibt, bietet es sich an, eine geeignete Kennzahl zu definieren und diese
Kennzahlen fiir einige berechnete Leitwertsspektren mit verschiedenen Symmetrien
und Dynes-Parametern zu vergleichen. Hier wird die Differenz D zwischen der Fléiche
unter der Kurve im supraleitenden fq(z) und im normalleitenden Zustand f,;(x),
bezogen auf die Fliche unter der Kurve im normalleitenden Zustand als Kenngrofie
vorgeschlagen. Dabei kann es sich bei der Kurve sowohl um eine Zustandsdichte als
auch um ein Leitwertsspektrum handeln. Da bei experimentellen Kurven natiirlich
immer nur {iber einen endlichen Spannungsbereich integriert werden kann, héngt D
also auch von der oberen Integrationsgrenze x,, ab. Insgesamt ergibt sich damit die
Kenngrofle D zu

D{fa(e).fule)on} = ([ (hute) = paten ) /([ putaras)
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Abbildung 4.16: KenngréBen D der Flichenerhaltung nach (4.59) fiir Leit-
wertsspektren von SIS-Kontakten aus s- und d-Wellen Supraleitern als
Funktion des Dynes-Parameters. Weiterhin wurden die Kenngréfien D auch
direkt anhand der jeweiligen Zustandsdichten berechnet, die Ergebnisse mit
2 multipliziert und als Linien in die Abbildung eingetragen. Aus Platz-
griinden wurde jeweils auf die Angabe des zweiten Argumentes von D in
der Legende verzichtet, das in jedem Fall durch n,;(F) = 1 gegeben ist.

(4.59)

Unter den Voraussetzungen, dass die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand
konstant ist, dass die Zustandsdichte im supraleitenden Zustand eine gerade Funkti-
on ist und dass die Zustandsdichten im normalleitenden und supraleitenden Zustand
ab einem gewissen Schwellenwert Fj iibereinstimmen, lésst sich einfach nachrechnen,
dass fiir F,, > 2E)

D{GI*(V), Go[*(V), Vi = En/e} = 2D{Na(E), Nu(E), En}. (4.60)

Insbesondere gilt unter diesen Voraussetzungen, dass aus der Flachenerhaltung fiir
die Zustandsdichten auch die Flachenerhaltung fiir die entsprechenden SIS-Leitwerts-
spektren folgt.

In Abbildung 4.16 sind die nach (4.59) berechneten Kenngrofen fiir (reduzierte) Leit-
wertsspektren fiir SIS-Kontakte aus s- und d-Wellen Supraleitern gegen die bei den
berechneten Zustandsdichten verwendeten Dynes-Parameter I' aufgetragen. Dabei
wurde als obere Integrationsgrenze jeweils das 8-, 16- und 24-fache der Energieliicke
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verwendet. Fiir eine Energieliicke von 2.5meV, also in der Groflenordnung der fiir
die PCCO-Proben bestimmten Werte, entspricht dies einer Integration bis zu 20, 40
bzw. 60 mV.

Weiterhin wurden die Kenngrofien fiir die zugrundeliegenden Zustandsdichten be-
rechnet, die Resultate verdoppelt und die Ergebnisse ebenfalls in Abbildung 4.16
als durchgezogene Kurven eingetragen. Es zeigt sich, dass die Beziehung (4.60) fiir
I' > 0.3A in guter Naherung giiltig bleibt, auch wenn die Zustandsdichten im normal
und supraleitenden Zustand fiir grofle Energien nur annidhernd iibereinstimmen.

Wie Abbildung 4.16 zeigt, liegt die Kennzahl D fiur V,,, > 8A/e bei Werten unter
einem Prozent und sie hdngt nur sehr schwach vom Wert des Dynes-Parameters
ab. Wird die obere Integrationsgrenze zu klein gewéhlt, so ist der Betrag von D
erheblich gréfer und héangt auch deutlich von I' ab, wie man sich durch Betrachten
der Zustandsdichte fiir verschiedene Dynes-Parameter auch anschaulich klarmachen
kann. Der Einfluss der Hintergrundleitfahigkeit auf die Fldchenerhaltung bleibt im
Einzelfall zu klaren, je nachdem, welcher Mechanismus die Hintergrundleitfdhigkeit
verursacht.
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Proben

Seit dem ersten Nachweis von Supraleitung in Las_,Ba,CuO4 wurden eine Fiille
unterschiedlicher Hochtemperatur-Supraleiter entdeckt, deren gemeinsames Merk-
mal eine Schichtstruktur aus CuO,-Ebenen und Zwischenschichten ist, iiber die La-
dungstréiger in die CuOs-Ebenen dotiert werden konnen. Die folgende Behandlung
beschriankt sich auf das Materialsystem, zu dem auch die im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten Proben gehoren, und das eine vergleichsweise einfache Kristall-
struktur mit der Moglichkeit verbindet, sowohl Lécher als auch Elektronen in die
CuOs-Ebenen einbringen zu konnen. Dabei handelt es sich um dotierte Lanthanoi-
denkuprate der chemischen Zusammensetzung Lny_, D,CuOy4, wobei Ln Platzhalter
fiir ein dreiwertiges Seltenerd-Ion, also La, Pr, Nd, Sm, Eu oder Gd!. Das Symbol
D vertritt ein zwei- bzw. vierwertiges Ion wie Sr?*, Ba?*, Ce** oder Th**, iiber das
Locher bzw. Elektronen in die CuOy-Ebenen eingebracht werden kénnen.

Im folgenden Abschnitt wird die Struktur dieser Verbindungen vorgestellt. Es fol-
gen eine kurze Beschreibung der Filmherstellung und der vermessenen Proben. Das
Kapitel schliefit mit einigen Bemerkungen zu Korngrenzenkontakten.

5.1 Kristallstruktur und Eigenschaften

Ausgangsmaterial der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Hochtemperatur-Supra-
leiter sind Lanthanoidenkuprate der chemischen Zusammensetzung Ln,CuO,. Bei
den Lanthanoiden wird mit steigender Ordnungszahl die 4 f-Unterschale mit Elek-
tronen aufgefiillt, Daher sind sich die Ln-Ionen chemisch sehr &hnlich, sie unter-
scheiden sich jedoch im Ionenradius, der mit steigender Ordnungszahl abnimmt,
und in ihren magnetischen Eigenschaften. In Tabelle 5.1 sind die Elektronenkonfi-
gurationen, die Grundzustand-Multipletts sowie einige lonenradien der dreiwertigen
Lanthanoiden-Ionen zusammengefasst. Je nach Radius des Lanthanoiden-Ions kri-

LCe tritt haufiger als vierwertiges Ion auf, Pm besitzt kein stabiles Isotop und fiir die Lantha-
noiden ab Gd lisst sich in der Verbindung Lns_,D,CuQOy4 keine Supraleitung erzielen.

82
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T- Struktur 2
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Abbildung 5.1: Vereinfachte Darstellung der Kristallstrukturen der Lanthanoiden-
kuprate.

stallisieren die Lanthanoidenkuprate in zwei verschiedenen Strukturen, die schema-
tisch in Abbildung 5.1 dargestellt sind. Nur LayCuQO, kristallisiert in der sogenann-
ten T-Struktur, fiir kleinere Ionenradien ergibt sich die T’-Struktur. Die T-Struktur
wird auch als KoNiO4-Struktur, bezeichnet, die T’-Struktur als NdyCuO4-Struktur.
Wie Abbildung 5.1 zeigt, unterscheiden sich diese Strukturen in den Positionen
der Sauerstoff-Ionen auflerhalb der CuOs-Ebenen. In der T-Struktur sind die Cu?*-
Ionen oktaedrisch mit O?~-Ionen koordiniert. Dabei bilden die O% -Ionen aufler-
halb der CuOs-Ebenen die Spitzen der CuOg-Oktaeder, sie liegen auf den sogenann-
ten Apex-Pldtzen®. In der T’-Struktur liegen alle O?~-Ionen lings der [001]-Achse
iibereinander, die Cu?*-Ionen sind damit quadratisch planar koordiniert.

Indem einige der dreiwertigen Ln3*-Tonen durch zwei- bzw. vierwertige Ionen wie
Sr?t oder Ce*t ersetzt werden, lassen sich Locher bzw. Elektronen in die CuOs-
Ebenen dotieren. Rontgen-Absorptions-Messungen zeigen, dass dotierte Locher vor-
wiegend den Charakter von Sauerstoff 2p Fehlstellen besitzen, dotierte Elektronen
vorwiegend den Charakter von Kupfer 3d Elektronen [Tranquada89].

Innerhalb der elektronendotierten Lanthanidenkuprate nimmt Lay_,Ce,CuO,4 aus

Zapex (lat.) - Spitze
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Ton Elektronen- | Grund- | Ionen-Radius | 7.
. konﬁgura‘gion zusitand [A] K]
La’t Xel4 S 1.160 28.8
C63+ {Xehﬁl 2F5/2
Cel™ [Xe]4f° 1S
Pr3+ [Xe]4f? SH, 1.126 24.4
PNd‘?:r geﬁﬁ 45]3/2 1.109 23.8
m (§ 4
Sm?* [Xe]4f5 SHj)o 1.079 19.6
Eudt | [Xe]df® Fy 1.066 12.5
Gd3+ [Xe]4f7 857/2 1.053 0

Tabelle 5.1: Elektronenkonfigurationen und Grundzustands-Multipletts der
Lanthanoiden-Ionen nach [Ashcroft76] sowie die Radien einiger dieser Ionen und ma-
ximale kritische Temperaturen der elektronendotierten Lanthanoidenkuprate nach
[Hepp00].

mehreren Griinden eine Sonderstellung ein. So ist Las Ce,CuQO4 aufgrund des
grofien Radius des La’"-Ions die einzige Verbindung, bei dem das Ausgangsma-
terial in der T-Struktur kristallisiert, also in der gleichen Struktur wie die be-
kannten lochdotierte Hochtemperatur-Supraleiter Las_,Sr,CuQy. Insofern erscheint
Lag_,D,CuQOy, theoretisch ein geeigneter Kandidat fiir ein Materialsystem, bei dem
Supraleitung durch Dotierung mit Elektronen und Léchern in der gleichen Kri-
stallstruktur erzielt werden und so die Symmetrie des Phasendiagramms beziiglich
Elektronen- und Loch-Dotierung untersucht werden kann.

Weiterhin ist das Materialsystem Lay_,Ce,CuQy, interessant, da die kritischen Tem-
peraturen der Lns_,Ce,CuQO,-Verbindungen mit zunehmendem Radius des Ln37-
Ions zunehmen, bei Lay_Ce,CuO4 also maximal sind[NaitoOOb]. Die maximalen
kritischen Temperaturen der einzelnen elektronen-dotierten Verbindungen werden
ebenfalls in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Schliefllich besitzt das La3+-Ion kein ma-
gnetisches Moment (vgl. Tabelle 5.1), so dass zum Beispiel durch vergleichende Mes-
sungen an Las_,Ce,CuOy- und Nd;_,Ce,CuOy4-Proben eventuell Riickschliisse ge-
zogen werden konnen, welche Eigenschaften durch die magnetischen Momente der
Nd-Ionen beeinflusst werden.

Bisher ist es allerdings nicht gelungen, elektronendotierte Supraleitung in Materia-
lien mit T-Struktur oder lochdotierte Supraleitung in Materialien mit T’-Struktur
zu erzielen. Sehr aktuelle Messungen an diinnen Filmen, bei denen es gelungen ist,
geringe Mengen von Ce in LaCeCuO, einzubringen und dabei die T-Struktur zu
erhalten, zeigen, dass die Dotierung mit Ce die resultierende Verbindung sogar iso-
lierender macht [Tsukada06]. Generell begiinstigt die Substitution von La®*T-Tonen
durch die kleineren Ce**-Ionen die T’-Struktur. Die Préparation von supraleiten-
den T’-Lay_,Ce,CuOy-Einkristallen ist jedoch ebenfalls schwierig und gelingt nur
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Probe Original- Material | Dotierung | Filmdicke Messungen
Bezeichnung [A]

L1 00-199 LCCO 0.1130 3000 Tunneln, p(7, H)

L2 00-194 LCCO 0.1216 3000 Tunneln, p(7, H)

L3 00-196 LCCO 0.1527 3000 Tunneln, p(7, H)

P1 E00-266 PCCO 0.1336 2000 Tunneln, p(7, H)

P2 E00-268 PCCO 0.1476 2000 Tunneln, p(7, H)

P3 E00-270 PCCO 0.1598 2000 Tunneln, p(7, H)

N1 | E00-239 | NCCO | 0.1187 2000 | (Tunneln), p(T, H), Rontgen
N2 E00-243 NCCO 0.1497 2000 (Tunneln), p(T, H), Rontgen
N3 E00-245 NCCO 0.1665 2000 (Tunneln), p(T, H), Rontgen
N4 E00-240 NCCO 0.13 2000 SEM

Tabelle 5.2: Informationen {iber die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben
nach [NaitoOOa]. Alle Proben bis auf N4 wurden auf symmetrischen 36.8°-Bikristall
Substraten aus SrTiOsin [001]-Orientierung hergestellt, bei Probe N4 betrigt der
Winkel 15°. Die Tunnelmessungen an den Proben der NCCO-Serie wurden aus
Griinden der Probenqualitéit nicht in die quantitative Auswertung in Kapitel 8 ein-
bezogen (vlg. AbschnittA.2).

in einem sehr begrenzten Dotierungsbereich [Yamada94]. Die Idee, die den hier
untersuchten Lay ,Ce,CuOy4-Filmen zugrunde liegt, ist es, die T’-Struktur durch
epitaktische Effekte zu stabilisieren.

5.2 Filmherstellung und vermessene Proben

Im Rahmen dieser Arbeit wurden diinne Filme aus Lay_,Ce,CuQy, Pry_,Ce,CuQOy
und Ndy_,Ce,CuOy4 (im folgenden kurz als LCCO, PCCO und NCCO bezeichnet)
untersucht, die mittels Molekularstrahl-Epitaxie auf bikristallinen SrTiO3-Substraten
aufgewachsen wurden. Alle Proben wurden von Markus Hepp in der Gruppe von M.
Naito bei NTT in Japan hergestellt, die Herstellung ist ausfiihrlich in [Hepp00] do-
kumentiert.

Die Herstellungsbedingungen wurden fiir die hier untersuchten Proben fiir jedes Ma-
terialsystem so optimiert, dass die kritischen Temperaturen der resultierenden Filme
moglichst hoch und die spezifischen Widerstéinde bei Raumtemperatur moglichst
gering sind. In Tabelle 5.2 sind die in dieser Arbeit untersuchten Proben, ihre Ori-
ginalbezeichnungen, Filmdicken und Dotierungen nach [Naito00a] sowie die an den
jeweiligen Proben durchgefithrten Messungen zusammengefasst.

Die in Tabelle 5.2 angegebenen Dotierungen wurden nach folgendem Verfahren er-
mittelt: Nach der Bestimmung der optimalen Wachstumsbedingungen wird fiir je-
des Materialsystem eine Reihe von Testfilmen mit verschiedenen Dotierungen her-
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gestellt. Testfilme und Bikristallfilme werden geréntgt, um die Gitterparameter zu
bestimmen. AnschlieBend wird die Zusammensetzung der Testfilme mittels ICP? be-
stimmt. Die daraus berechneten Werte fiir x werden gegen die c-Achsen-Parameter
aufgetragen. Da Ce*t einen kleineren Ionenradius besitzt als La3*, nimmt der c-
Achsen-Parameter mit zunehmender Ce-Dotierung ab. Ausgedehnte Messreihen zei-
gen, dass der Zusammenhang in sehr guter Naherung linear ist [Hepp00]. Anhand des
auf diese Weise bestimmten Zusammenhangs lassen sich nun aus den Roéntgendaten
der Bikristall-Proben die Dotierungen = berechnen. Fiir einige Proben der NCCO-
Serie wurden die Gitterparameter im Rahmen dieser Arbeit noch einmal durch
Rontgendiffraktometrie bestimmt.* Die aus den so ermittelten c-Achsen-Parametern
und des Zusammenhangs aus [Hepp00] berechneten Werte fiir die Ce-Dotierung z
stimmen sehr gut mit den in Tabelle 5.2 zusammengefassten Angaben aus dem den
Proben beigefiigten Datenblatt iiberein.

Schliefflich stellt sich noch die Frage, inwieweit die Grofle z, also die Ce-Dotierung,
mit der tatsdchlichen Elektronendotierung iibereinstimmt. Dazu ist zu beachten,
dass sich der genaue Sauerstoffgehalt der Proben nicht bestimmen lisst. Uberschiissiger
Sauerstoff auf Zwischengitterplétzen (insbesondere dem in der T’-Struktur nicht
besetzten Apex-Platz) lokalisiert die durch die Ce-Dotierung in die CuOs-Ebenen
eingebrachten Elektronen, Beladung mit Sauerstoff wirkt also als Loch-Dotierung
[Jiang93]. Messungen von Hall-Effekt und Widerstand an unter gleichen Bedin-
gungen hergestellten iiberdotierten PCCO-Filmen, die entweder mit Sauerstoff be-
laden oder durch Ionenbeschuss geschidigt wurden, zeigen, dass die zusétzlichen
Sauerstoff-lonen stets auch als Streuzentren wirken, wobei die Auswirkungen die-
ses Effektes auf die kritische Temperatur und den Widerstand die Auswirkungen
der Dotierung stets weit iiberschreiten [Higgins06]. Daher sollte die oben beschrie-
bene Optimierung der Herstellungsparameter beziiglich kritischer Temperatur und
Widerstand der resultierenden Filme dafiir sorgen, dass Sauerstoff auf Zwischengit-
terplédtzen weitgehend entfernt wird und damit x tatséchlich ein gewisses Maf fiir
die Elektronendotierung angibt.

5.3 Korngrenzenkontakte

Alle in dieser Arbeit vermessenen Filme wurden auf bikristalline Substraten aufge-
wachsen. Dies bietet die Mdoglichkeit, durch geeignete Strukturierung sowohl Film-
briicken wie auch Korngrenzenkontakte auf der gleichen Probe zu erhalten. In der
Literatur findet sich eine Fiille von Publikationen zum Thema Korngrenzen in
Hochtemperatur-Supraleitern, zum einen um den Stromtransport durch ein po-
lykristallines Leitermaterial besser zu verstehen, zum anderen, weil die gezielte
Praparation von Korngrenzen in einem Supraleiter mit d-Wellen-Symmetrie die Her-

3inductively coupled plasma spectroscopy- induktiv gekoppelte Plasma-Spektroskopie
4“Vor der Strukturierung der iibrigen Proben stand der Messaufbau fiir die
Rontgendiffraktometrie-Messungen noch nicht zur Verfiigung.
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stellung neuartiger Bauelemente erlaubt. Die Verwendung bikristalliner Substrate ist
dabei weit verbreitet. Eine Ubersicht findet sich zum Beispiel in [Hilgenkamp02].

Bei der Grenzfliche, die die beiden

Hilften der Bikristalle trennt, handelt

es sich nach der in [Hilgenkamp02] ver- Korngrenze
wendeten Notation fiir jede der un-
tersuchten Proben um eine symmetri-
sche [001]-tilt-Korngrenze. Dies bedeu-
tet, dass die Grenzfliche parallel zur
[001]-Ebene verlauft, dass die beiden
Hélften um einen Winkel 6 ldngs der
[001]-Achse gegeneinander verdreht sind
und dass schliefllich die Kristallachsen
in beiden Hélften die gleiche Orientie-
rung beziiglich der Grenzfliche aufwei-
sen. Abbildung 5.2 zeigt eine schema-
tische Darstellung eines solchen Bikri-
stalls. Durch die Epitaxie wird die Korn-
grenze in den auf das bikristalline Sub-
strat aufwachsenden Film iibertragen.
Die Gitterfehler ldngs dieser Korngrenze verursachen fiir hinreichend grofie Korn-
grenzwinkel eine isolierende Schicht, die hier als Tunnelbarriere verwendet wird.

Abbildung 5.2: schematische Darstellung
eines symmetrischen Bikristalls

Im Vergleich mit anderen Techniken wie Punktkontakt-Spektroskopie oder STM-
Messungen bieten Tunnelmessungen an Korngrenzenkontakten den Vorteil, dass die
Struktur der Tunnelbarriere sehr stabil ist. Das erlaubt ausgedehnte Mess-Serien fiir
verschiedene Temperaturen und Magnetfelder, ohne dass sich die Eigenschaften der
Tunnelbarriere dndern.



Kapitel 6

Experimentelle Techniken

6.1 Strukturierung der Proben

Bevor Transportmessungen durchgefiihrt werden kénnen, muss der Film zunéchst
strukturiert werden, wobei Geometrie und Position der Messbriicken auf der Pro-
be festgelegt werden. Zur Definition der gewiinschten Strukturen wurden spezielle
Masken erstellt, die im folgenden kurz vorgestellt werden sollen. Die Ubertragung
der Strukturen von der Maske auf die Filmoberfliache erfolgt mit Hilfe von optischer
Lithographie, die Freilegung der Strukturen im Film mittels Ionenstrahl-Atzen. In
beiden Fillen handelt es sich um Standard-Techniken, die zum Beispiel in [Schoop00]
und [Herbstritt01] detailliert beschrieben sind.

In den im Rahmen dieser Arbeit erstellten Strukturen wird eine iibliche Vier-Punkt
Geometrie verwendet, wie sie in Abbildung 6.1 schematisch dargestellt ist. Zentraler

_Voltmeter

Stromquelle— Goldkontakte

V+

Substrat

Abbildung 6.1: Schematische Darstellung eines 4-Punkt Kontaktes

88
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11=5b

1mm 50um

(@) - D> (b)

Abbildung 6.2: Masken fiir Grob- (a) und Feinstrukturierung (b) mittels
Projektionsbelichtung nach [Herbstritt01]

Bestandteil ist dabei ein Steg der Léange [, Breite b und Dicke d, der an jedem Ende
jeweils in zwei Zuleitungen miindet, einer Stromzufithrung und einem Spannungs-
abgriff. Die Zuleitungen enden in Kontaktflichen, an denen die Messbriicke iiber
Bonddréhte mit dem Messsystem verbunden werden kann. Der elektrische Kontakt
zwischen Bonddréhten und Messbriicke kann verbessert werden, indem eine diinne
Goldschicht auf die Kontaktflichen aufgebracht wird.

Um Tunnelkontakte aus einem auf einem bikristallinen Substrat aufgewachsenen
Film zu erzeugen, ist es notwendig, die Messbriicken so zu positionieren, dass die
Korngrenze zwischen den Spannungsabgriffen zu liegen kommt. Die erforderliche
Positionierungsgenauigkeit hédngt natiirlich von der Lange [ des jeweiligen Kontak-
tes ab. Haufig ist die Korngrenze unter dem optischen Mikroskop, zumindest bei
zuséatzlicher Beleuchtung von unten (Durchlicht) gut zu erkennen. In diesem Fall
bietet sich die Technik der Projektionsbelichtung an. Dabei wird das Bild der Mas-
ke {iber einen halbdurchléssigen Spiegel in den Tubus eines optischen Mikroskops
eingekoppelt und iiber die Objektivlinse auf die Probenoberfliche abgebildet, wobei
die abgebildete Struktur um den VergroBerungsfaktor Vp,; der Objektivlinse verklei-
nert wird. Der genaue Strahlengang findet sich zum Beispiel in [Herbstritt01]. Neben
der kontaktlosen Belichtung bietet diese Methode den Vorteil eines sehr flexiblen
Probenlayouts. Im Allgemeinen erfolgt die Strukturierung in mehreren Schritten,
wobei zunédchst mit dem Objektiv der kleinsten Vergroflerung eine Grobstruktur er-
zeugt wird. Anschlieend wird die Feinstruktur, also die genaue Form der Briicken,
einzeln mit einem Objektiv groflerer Vergroferung erzeugt. Die Masken selbst sind
leicht im Institut selbst herzustellen, so dass neue Strukturen schnell und einfach
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Abbildung 6.3: Struktur zur Freilegung der Randbereiche vor dem HF-Atzen
(a) und Peilstrukturen fiir die Kontaktbelichtung (b)

getestet werden konnen. Abbildung 6.2 zeigt die zur Strukturierung einer Probe
(L194) verwendete Grobstruktur (a) und eine zugehorige Feinstruktur (b). Dabei
wurde die Grobstruktur mit einem Objektiv der VergroBerung 1.6, die Feinstruk-
tur jeweils mit einem Objektiv der VergroBerung 50 erzeugt. Die Langenangaben
in Abbildung 6.2 beziehen sich auf die Langen auf der fertig strukturierten Pro-
be. Die Struktur besteht aus 10 Korngrenzenbriicken und je einer Filmbriicke auf
beiden Seiten der Korngrenze. Fiir die Feinstruktur wurden Briicken der Art von
Abbildung 6.2(b) mit Briickenbreiten zwischen 2 um und 6 ym verwendet, wobei das
Aspektverhéltnis jeweils b : [ = 1 : 5 betrdgt. Das konstante Aspektverhéltnis dient
dabei zur besseren Vergleichbarkeit von an Briicken verschiedener Breite aufgenom-
menen Widerstinden, da R ~ [/b. Allerdings lief§ sich diese Methode nur auf eine
einzige der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben anwenden (L.194), da bei
allen anderen die Korngrenze unter dem optischen Mikroskop weder im Auf- noch
im Durchlicht erkennbar war.

Fiir diese Proben ist die Kontaktbelichtung mit einem Mask-Aligner der Projekti-
onsbelichtung vorzuziehen. Dabei wird ein direkter Kontakt zwischen der Maske im
Mafistab 1:1 und der Oberfliche des auf den Film aufgebrachten Photolackes her-
gestellt und die gesamte Struktur in einem Belichtungsschritt erzeugt. Ist die Korn-
grenze in beiden Randbereichen zu sehen, so kann durch Justierung auf geeignete
Peilmarkierungen der Maske die Probe so positioniert werden, dass die Korngrenze
alle Kontakte an der gewiinschten Stelle schneidet.

Um die Sichtbarkeit der Korngrenze in den Randbereichen zu erhéhen, macht man
sich das Verhalten von SrTiOs; beim Atzen in Flusssiure zunutze [Kawasaki94,
Lippmaa98]. Gepufferte NH,F-HF Losungen im pH-Bereich von 3.7 bis 4.3 werden
verwendet, um atomar glatte, Ti-terminierte Oberflichen auf SrTiOs-Substraten zu
erzeugen, da Flusssdure Sr deutlich stérker angreift, als Ti. Bei niedrigeren pH-
Werten, werden rechteckige Atzgriibchen (etch pits) beobachtet. Eine Korngren-
ze bietet aufgrund der erhéhten Defektdichte bessere Angriffsmoglichkeiten fiir die
Fluor-Tonen, so dass lings der Korngrenze tiefe Atzgréiben entstehen, die im opti-
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Abbildung 6.4: SEM-Bild des Substrates nach dem HF-Atzen

schen Mikroskop deutlich zu sehen sind. Zunéchst muss an den Seitenréndern der
Probe in einem kleinen Bereich um die Korngrenze herum der Film vom Substrat
entfernt werden. Dazu wird dieser Bereich mittels einer speziellen, in Teilabbildung
6.3 (a) schematisch dargestellten Atzmaske belichtet, der belichtete Photolack wird
vom Entwickler abgelést und die nicht durch den Lack geschiitzten Bereiche des
Films werden durch Eintauchen in 10% HCI entfernt. Nach einem etwa 2-miniitigen
Bad in 3% HF ist die Korngrenze in den ausgewéhlten Bereichen deutlich als dunkle
Linie zu erkennen.

Die Masken fiir die Kontaktbelichtung enthalten neben den Strukturen fiir die
Messbriicken Peilstrukturen, wie sie in Teilabbildung 6.3 (b) schematisch darge-
stellt sind. Um auf einer Lange von 1 cm die Korngrenze auf beiden Seiten zwischen
die 3 ym voneinander entfernten Hélften der rechten in Abbildung 6.3 (b) dargestell-
ten Peilstruktur zu positionieren, muss sich die Probe im Mask-Aligner mit einer
Winkelgenauigkeit von 0.03° einstellen lassen.

Abbildung 6.4 zeigt ein SEM-Bild! eines Ausschnitts des fiir die Justierung ver-
wendeten Substrat-Bereichs nach der endgiiltigen Strukturierung der Probe. Durch
den letzten Strukturierungsschritt werden auch die Peilstrukturen auf das Substrat
{ibertragen und treten nach dem Ionenstrahl-Atzen reliefartig hervor. Neben den
Peilstrukturen sind die rechteckigen bis rautenformigen Atzgriibchen deutlich zu se-
hen, die lings der Korngrenze besonders ausgeprégt sind und damit ihren Verlauf
markieren.

Die Abbildungen 6.5 und 6.7 schliellich zeigen die Strukturen zweier im Rahmen
dieser Arbeit zur Strukturierung von Korngrenzenkontakten entwickelter Masken
fiir die Kontaktbelichtung, wobei die Teilabbildungen (a) jeweils einen Uberblick

!Scanning Electron Microscope - Rasterelektronenmikroskop
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(c)
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Abbildung 6.5: Maske KGO0 zur Strukturierung von Korngrenzenkontakten
auf 10 x 10 mm? Proben mittels Kontaktbelichtung

tiber die gesamte Struktur enthalten, die Teilabbildungen (b) und (c¢) Ausschnitt-
vergroferungen jeweils einer Messbriicke. Abbildung 6.5a zeigt wiederum 10 Korn-
grenzenbriicken und zwei Filmbriicken, deren Breiten zwischen 1pm und 10 pm
liegen, wobei das Aspektverhéltnis auch hier stets b : [ = 1 : 5 betrédgt. Die in
den Teilabbildungen 6.5b und 6.5¢ dargestellte Struktur einer Messbriicke wurde
im Vergleich zu 6.2 dahingehend veréndert, dass der Strompfad iiber eine Lénge
vom etwa 150 pm senkrecht auf die Korngrenze zulduft und dass die Spannungsab-
griffe so verlaufen, dass sich die durch einen Stromfluss in den Bereich der Korn-
grenze eingekoppelten Magnetfelder gegenseitig aufheben. Beim Strukturieren mit
Maske KGOO stellte sich die besonders bei schmalen Briicken durch das konstan-
te Aspektverhéltnis notwendige Begrenzung der Breite z der Zuleitungsstrukturen
als moglicher Nachteil heraus. Bei Strukturen mit einer Breite von unterhalb 2 pm
muss die Belichtungs- und Entwicklungszeit besonders sorgfiltig gewahlt werden, um
Uberbelichtungen zu vermeiden. Da ich die supraleitenden Filme im Rahmen meiner
Arbeit nicht selbst hergestellt habe, war es sehr wichtig, die Proben bei der Struktu-
rierung nicht zu schadigen. Dazu gehort es, unnotige Belackungsschritte zu vermei-
den. Wurde bei der Strukturierung also die Korngrenze getroffen, so war vor dem
Ionenstrahlétzen stets abzuwégen, ob die eventuelle Zerstorung von 1-2 Kontakten
in Kauf genommen werden, oder die Strukturierung wiederholt werden sollte. Wei-
terhin waren mehr Filmbriicken auf jeder Seite der Korngrenze wiinschenswert. Diese
Gesichtspunkte wurden beim Entwurf der in Abbildung 6.7 dargestellten Struktu-
ren beriicksichtigt. Durch Verdnderung der gesamten Anordnung war es moglich,
die Anzahl der Filmbriicken auf 6 zu erhohen, ohne die Zahl der Korngrenzen-
briicken reduzieren zu miissen. Weiterhin sind die Kontaktflichen so angeordnet,
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dass auf eine Lift-Off Technik zur Erzeugung der Goldkontakte verzichtet werden

kann. Stattdessen wird der Aussenbereich der
Probe vor der eigentlichen Strukturierung mit
Gold besputtert, wobei der mittlere Bereich mit
einer aufliegenden Maske verdeckt ist. Bei den
in 6.7 (b) dargestellten Messbriicken schliellich
wurde auf ein konstantes Aspektverhéltnis zu-
gunsten breiterer Zuleitungen verzichtet. Alle
Messbriicken besitzen eine Lénge von 20 ym, an
die sich an jedem Ende ein kleiner trapezférmiger
Bereich anschlieft. Bei supraleitenden Tunnel-
kontakten spielt dies keine grofie Rolle, da im
supraleitenden Bereich die Spannung genau an
der Korngrenze abfillt. Bei Filmbriicken im nor-
malleitenden Bereich lassen sich zur Berechnung
des spezifischen Widerstandes der Beitrag einer
trapezformigen Struktur unter der vereinfachen-
den Annahme, dass der Strom iiberall senkrecht
zu den Stirnflichen des Trapezes fliefit, leicht be-
rechnen. Fiir eine Struktur wie in Abbildung 6.6
mit spezifischem Widerstand p ergibt sich

[ In(by /bs)

— g2 1
i (6.1)

df 4y

b, i b,
Z \ 4

Abbildung 6.6: Skizze zum spe-
zifischen Widerstand einer tra-
pezformigen Struktur

Ll

Abbildung 6.7: Maske KGO1 zur Strukturierung von Korngrenzenkontakten
auf 10 x 10 mm? Proben mittels Kontaktbelichtung
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6.2 Lock-In Technik

Zur Aufzeichnung von Leitwertsspektren an Tunnelkontakten haben sich zwei Stan-
dard-Techniken etabliert: zum einen die Aufnahme von dc-Strom-Spannungs-Kenn-
linien? mit anschlieBender numerischer Differenzierung, zum anderen die simultane
Messung der dc-Strom-Spannung-Kennlinie und des differentiellen Widerstands in
Lock-In-Technik. Die in dieser Arbeit gezeigten Spektren wurden in unterschiedli-
chen experimentellen Umgebungen, wie verschiedenen Kryostat- und Magnetfeldsy-
stemen im Haus sowie dem Hochfeldlabor am GHMFL? in Grenoble aufgenommen,
wobei ein Hauptaugenmerk auf Messungen in hohen Magnetfeldern lag, bei denen
eine optimale Abschirmung von Storsignalen haufig nicht moglich war. Daher wur-
de die Lock-In-Technik zur Aufzeichnung der Spektren gewihlt. Der Hauptvorteil
liegt in dem hervorragenden Signal-Rausch-Verhiltnis, das mit Hilfe dieser Tech-
nik erreicht werden kann. Dariiberhinaus kann in Lock-In-Technik der differentielle
Widerstand des betrachteten Tunnelkontaktes direkt bestimmt werden.

6.2.1 Funktionsweise eines Lock-In-Verstarkers

Die Funktionsweise eines Lock-In-Verstéarkers ist in Abbildung 6.8 schematisch dar-
gestellt. Ganz generell wird der funktionale Zusammenhang zwischen einer Ein- und
einer Ausgangsgroflie eines physikalischen Systems untersucht, was in Abbildung 6.8
als ,Experiment“ bezeichnet wird. Dabei wird das Ausgangssignal im Allgemei-
nen durch ein Rauschsignal iiberlagert, dessen Amplitude die des Ausgangssignals
durchaus weit iibersteigen kann. Ein wesentlicher Zweck der Lock-In-Technik liegt
nun darin, das Ausgangssignal aus dem Rauschen herauszufiltern. Dazu wird die
Eingangsgrofie mit einer bestimmten Frequenz w,. moduliert und der Lock-In de-
tektiert die Antwort des Systems bei eben dieser Frequenz w,.. Im vorliegenden Fall
handelt es sich bei der Eingangsgrofle um den dem Kontakt aufgepréagten Strom,
wobei die dabei am Kontakt abfallende Spannung die Ausgangsgroie des Experi-
mentes darstellt.

Der Funktionsgenerator, der die Modulation der Eingangsgréfie des Experimentes
erzeugt, ist dariiberhinaus iiber eine phasensensitive Riickkopplung, in Abbildung
6.8 als PLL* bezeichnet, mit einem internen Oszillator im Lock-In-Verstirker ver-
bunden, der daraufhin ein Referenzsignal mit gleicher Frequenz w,s = w,. und fe-
ster Phasenbeziehung zum Modulationssignal des Funktionsgenerators erzeugt. Mit
einem Phasenschieber kann nun die relative Phasenverschiebung ¢ zwischen dem
Referenzsignal und dem in den Signaleingang des Lock-In eingespeisten Ausgangs-
signal des Experimentes eingestellt werden. Ohne Beschrankung der Allgemeinheit

2direct current - Gleichstrom
3Grenoble High Magnetic Field Laboratory
“4phase locked loop. Dies ist der Ursprung der Bezeichnung Lock-In-Verstirker
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Abbildung 6.8: Schematische Darstellung der Funktionsweise eines Lock-In-
Verstarkers nach [Sta99] Die fiir die Funktionsweise des Lock-In zentralen
Komponenten sind dunkelgrau hinterlegt

gilt fiir das Eingangs- und das Referenz-Signal des Lock-In

Sin(t) = Asin(wect) + Sgr(t)
Sref(t) = Bsin(wect + @)

Dabei ist Sg(t) das Rauschsignal, das dem zu messenden Signal iiberlagert ist.
In dem als PSD (phase sensitive detector) bezeichneten Bauelement werden nun
Eingangs- und Referenz-Signal miteinander multipliziert und das resultierende Si-
gnal wird anschlieBend in einem RC-Tiefpassfilter zeitlich gemittelt. Mathematisch
ldsst sich damit das Ausgangssignal des Lock-In als

T
St = = / Sinlt) - Syeg(t)dlt (6.4)
T Jo

ausdriicken. Wahrend in digitalen Lock-In Verstdarkern Referenz- und Eingangssi-
gnal digitalisiert und anschlieBend digital multipliziert werden, wird in analogen
Geréten hiufig kein analoger Multiplizierer eingesetzt [Marti03]. Stattdessen wird in
diesem Fall haufig das Referenzsignal als Steuersignal fiir einen Synchrongleichrich-
ter verwendet, dessen Wirkungsweise detailliert in [Tietze93] beschrieben ist. PSD
und Tiefpassfilter wirken zusammen wie ein schmalbandiger Bandpassfilter, dessen
Bandbreite umgekehrt proportional zur RC-Zeit T' des Tiefpassfilters ist [Stachel00].
Um dies zu verdeutlichen, betrachtet man das Ausgangssignal des Lock-In, wenn fiir
eine feste Referenzfrequenz w,.s am Eingang des Lock-In-Verstérkers ein Storsignal
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Abbildung 6.9: Ausgangssignal des Lock-In-Verstéirkers als Funktion der
Differenz zwischen der Signalfrequenz w; und einer konstanter Referenz-
frequenz von wy/2m = 137 Hz fiir verschiedene Integrationszeiten 7T'. Die
Phasenverschiebung ist hier auf ¢ = 0 gesetzt.

beliebiger Frequenz w, anliegt. In diesem Fall ergibt sich am Ausgang des Lock-In
unter Vernachléssigung aller Vorfaktoren und fiir ¢ = 0 ein Signal der Form

1 (T
Sout = —/ sin(w, t) - sin(wyert)dt
T Jo

1 (sin((wn —wrep)T)  sin((w, + wref)T))
2 (wn - wmf)T (wn + wref)T

(6.5)

vor. In Abbildung 6.9 ist der Verlauf dieser Grole als Funktion der Differenz zwi-
schen Referenz- und Storsignalfrequenz fiir eine feste Referenzfrequenz von w,.r/2m =
137 Hz bei verschiedenen Integrationszeiten 7" aufgetragen. Die Funktion zeigt deut-
lich die charakteristischen Eigenschaften eines Bandpass-Filters, der nur Signale
mit Frequenzen sehr nahe der Referenzfrequenz passieren ldsst, wobei die Band-
breite des Filters mit zunehmender Integrationszeit abnimmt. Geht man zum Bei-
spiel von weilem Rauschen aus, so lasst sich sehr einfach mit Hilfe des Wiener-
Khinchine-Theorems zeigen, dass das Verhaltnis der Rauschleistungen hinter und vor
einem Bandpass-Filter proportional zum Verhéltnis der Bandbreite des Bandpass-
Filters zur Bandbreite des Rauschens ist [Stachel00]. Im vorliegenden Fall ist die
iibertragene Rauschleistung also umgekehrt proportional zur RC-Zeit des Tiefpassfil-
ters.
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6.2.2 Messung differenzieller Grofien in Lock-In-Technik

Neben der Rauschunterdriickung liefert die Lock-In-Technik ebenfalls die direkte
Messung differenzieller Gréflen. Im vorliegenden Fall der Messung einer Strom-

Spannungs-Kennlinie entspricht dies der Messung des differenziellen Widerstandes
dl/dv.

Dabei wird dem zu vermessenden Kontakt ein Stromsignal aufgeprégt, dass sich
aus einem Gleichstromsignal ;. und einem Wechselstromsignal mit einstellbarer
Amplitude und Frequenz zusammensetzt, also

I(t) = e + Lo - sin(wt). (6.6)

Dementsprechend féllt am Kontakt eine Spannung ab, fiir die eine Taylor-Entwicklung
um Iy, bis zur zweiten Ordnung in I,

V(t) = V(g + Lue - sin(wt))
1
— V(Jdc)+v'(1dc)1acsm(wt)+év”(fdc)ljcsin%wt)+0(I§C) (6.7)

ergibt, wobei V' und V" die erste bzw. zweite Ableitung der Funktion V(1) ist.
Dieses Signal wird dem Lock-In als Eingangs-Signal zugefiihrt, wie zuvor erlautert
im PSD mit dem Referenz-Signal multipliziert und anschliefend im Tiefpassfilter
integriert. Nach Gleichung (6.4) ergibt sich somit fiir das Signal am Ausgang des
Lock-In-Verstarkers:

1 /T
Sout = —/ V (t) sin(wt + @)
T Jo
1
= §V'(Idc)lac-cos(gp)—{—O(Ij’c). (6.8)

Dabei verschwinden wegen
T
/ sin? ™ (wt) =0 VneN (6.9)
0

alle Beitrdge der Taylor-Entwicklung in geraden Potenzen von I,.. Ist die Amplitude
des Wechselstromsignals hinreichend klein, so dass Beitrédge hoherer Ordnung in I,
vernachléssigt werden konnen, so ist das Signal am Ausgang des Tiefpass direkt pro-
portional zum differenziellen Widerstand des Kontakts bei einem Bias-Strom .. Die
absolute Grofle des Signals hdangt nun noch von der Phasendifferenz ¢ zwischen Ein-
gangssignal und Referenzsignal ab. Die Notwendigkeit eines Phasenabgleichs wird
durch die Verwendung eines 2-Phasen-Lock-In-Verstarkers aufgehoben, der fiir alle
gezeigten Messungen zum Einsatz gekommen ist. Bei einem solchen Gerét werden 2

PSD eingesetzt, die eine relative Phasenverschiebung von 7 zueinander aufweisen.
Damit ergibt sich fiir die Ausgangssignale

1
Sout] = §VI([dc)[ac : COS(()O) (610)
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Abbildung 6.10: Messaufbau fiir die Aufzeichnung von Tunnelspektren

und

1 1
Soutz = 5V'(Lic)luc - c08(p + 5) = =5V (Lie) Luc - sin(p). (6.11)
Damit lassen sich sowohl der differenzielle Widerstand V’(1,.) als auch die Phasen-
verschiebung ¢ unmittelbar aus S,,;; und S, bestimmen.

6.2.3 Messaufbau zur Aufnahme von Tunnelspektren

Der fiir die Aufzeichnung der in dieser Arbeit gezeigten Tunnelspektren verwendete
Messaufbau ist in Abbildung 6.10 dargestellt. Die Typen der im Rahmen dieser
Arbeit verwendeten Messgerite sind in Tabelle 6.1 zusammengefasst.

Fiir jeden Messpunkt wird dem Kontakt ein Gleichstrom I;. aufgeprégt, die am Kon-
takt abfallende Gleichspannung V. und der differentielle Widerstand dV/dI werden
dabei aufgezeichnet; schlieSlich wird der differentielle Leitwert (dV/dI)™" gegen die
zugehorige Gleichspannung aufgetragen. Da die internen Oszillatoren der verwende-
ten Lock-In-Verstarker jeweils Wechselspannungsignale liefern, werden diese durch
einen im Vergleich zum Probenwiderstand Rp hinreichend grof§ dimensionierten Vor-
widerstandes Ry in Wechselstromsignale umgewandelt. Weiterhin wird der Wech-
selstromkreis iiber eine Kapazitat Cy direkt hinter dem Ausgang des Lock-In vom
Gleichstromkreis abgekoppelt. Eine weitere Abkopplung des Gleichstromkreises vom
Wechselstromkreis, etwa durch den Einsatz von RC-Tiefpassfiltern vor dem Eingang
des Multimeters bzw. hinter dem Ausgang der Stromquelle, wurde in einigen Ein-
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Gerit Firma Modell
. Stanford Research SR560, SR850
Lock-In-Verstéarker e 910
Keithley Instruments 2400
Strom-Quelle Rnick 7152
Multimeter Keithley Instruments | 2000, 2002, 2010

Tabelle 6.1: Zur Aufzeichnung von Tunnelspektren verwendete Messgeréte

zelfdllen durchgefiihrt, hat sich aber fiir die meisten Félle in der Praxis als nicht
notig erwiesen.

Bei den Parametern, die fiir jeden zu vermessenen Kontakt geeignet auszuwéhlen
sind, handelt es sich um den Vorwiderstand Ry, die Frequenz w,. und Spannungsam-
plitude V,. des vom lokalen Oszillator des Lock-In ausgegebenen Wechselspannungs-
ignals sowie die Integrationszeit T" des Lock-In-Verstérkers. Dabei sind die folgenden
Gesichtspunkte zu beriicksichtigen:

Erzeugung der Wechselspannung Der Vorwiderstand dient dazu, das Wech-
selspannungsignal des Lock-In in ein Stromsignal umzuwandeln. Deswegen sollte
Ry den Probenwiderstand stets um Groflenordnungen iibersteigen, so dass sich der
differentielle Widerstand an der Probe zu

VaIZ(VdC>

ergibt, wobei Valz (Vie) das bei einer Gleichspannung V. an der Probe abfallende
Wechselspannungsignal ist. Léasst sich der Spannungsabfall {iber die Probe nicht
vernachléssigen, so muss der Widerstand geméaf3

%}z(vdr:) Vac
Re(Vie) = 2ot '(VGC—VP(VdC)) (6.13)

korrigiert werden. Je nach Probenwiderstand wurden bei den im Rahmen dieser Ar-
beit vorgestellten Messungen Vorwiderstande zwischen 4 k2 fiir niederohmige Film-
briicken und 10 M2 fiir hoherohmige Tunnelkontakte verwendet.

Amplitude des Wechselstromsignals Dariiberhinaus miissen Ry und V,. auch
so gewéhlt werden, dass die Amplitude des Wechselstromsignals I,. = V,./Ry hin-
reichend klein ist, damit Beitrdge hoherer Ordnung in /,. in Gleichung (6.8) ver-
nachléssigt werden konnen. Nur in diesem Fall wird am Lock-In tatséchlich der
differenzielle Widerstand gemessen. Wird die Amplitude des Wechselstroms zu grof3
gewihlt, so fithren diese Beitrdge hoherer Ordnung in [,. zu deutlichen Verrun-
dungen in den G(V')-Kennlinien, wie Abbildung 6.11 zeigt. Hier sind beispielhaft an
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Abbildung 6.11: In Lock-In-Technik aufgenommene Leitwertsspektren an
Briicke B7 der Probe L199 fiir verschiedene Amplituden des Wechselstrom-
signals zwischen 50 pA und 1 A
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Abbildung 6.12: Schematische Darstellung einer typischen /V-Kennlinie zur
[ustration der Verrundungseftekte fiir grofle Wechselstromamplituden

Briicke B7 der Probe 1.199 fiir verschiedene Wechselstromamplituden zwischen 50 yA
und 1pA aufgenommene G(V)-Spektren dargestellt. Eine anschauliche Erklérung
dieser Verrundungseffekte liefert Abbildung 6.12. Hier ist der Verlauf einer typischen
IV-Kennlinie eines supraleitenden Tunnelkontaktes schematisch dargestellt. Wie zu-
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Abbildung 6.13: Bei V4. = 0 in Lock-In Technik gemessener Widerstand als
Funktion der Oszillatorfrequenz v = w/27 sowie an die Messdaten angepas-
ste Kurve nach Gleichung (6.15)

vor erldutert, wird in der Lock-In-Technik in jedem Punkt der Strom-Spannungs-
Kennlinie das Gleichstromsignal von einem Wechselstromsignal fester Amplitude
I, iiberlagert und das dabei an der Probe abfallende Wechselspannungsignal V.2
gemessen. Insofern wird mit dem Verhiltnis I,./V.Y ein Differenzenquotient gemes-
sen, der fiir I,. — 0 und damit V. — 0 in den Wert der ersten Ableitung iibergeht.
Dieser Differenzenquotient lésst sich in Abbildung 6.12 fiir zwei ausgewéhlte Punkte
(I, V1) und (I, V5) der Strom-Spannungs-Kennlinie fiir ein konstante Wechselstrom-
amplitude I,. als Steigungen der beiden rot eingezeichneten Geraden ablesen. Es ist
deutlich zu erkennen, dass bei einer nichtlinearen, monoton steigenden Kennlinie
wie im vorliegenden Fall der Differenzenquotient in den Punkten besonders stark
von der Ableitung abweicht, in denen die Steigung der Kennlinien besonders klein
ist. Der groite Effekt zeigt sich also um V = 0, wie auch die experimentellen Kur-
ven aus Abbildung6.11 belegen. Mit zunehmender Amplitude des Wechselstroms
1, verringert sich das Verhéltnis aus am Lock-In gemessenen Spannungsignal und
I, das heifit der gemessene Leitwert ist grofler als der tatséchliche Leitwert. In
der Praxis wird daher bei einem Gleichstromsignal von I;. = 0 das dem Kontakt
aufgepréigte Wechselstromsignal reduziert, bis sich das dabei am Lock-In gemessene
Wechselspannungsignal nicht mehr weiter erhoht und sich eine weitere Reduktion
des Wechselstromsignals nur in einem erhchten Rauschpegel duflert. Fiir die mei-
sten Kontakte haben sich hier Werte zwischen 5- 1078 A und 1-107% A als sinnvoll
herausgestellt.
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Parasitire Kapazititen Ein Teil des Wechselstromsignals fliefit iiber parasitére
Kapazitéten C,, parallel zur Probe ab und verringert so den tatsichlichen Wechsel-
strom I iiber die Probe. Diese parasitiren Kapazitiiten ergeben sich schon durch
die Kapazititen der verwendeten BNC-Kabel ® und sind nie ganz zu vermeiden. Die
Stéarke dieses Effektes nimmt mit wachsender Frequenz des Wechselstromsignals zu,
wobei der Frequenzbereich, in dem die Effekte parasitdarer Kapazitédten parallel zur
Probe vernachléssigt werden konnen, sowohl vom Widerstand des jeweils vermesse-

nen Kontaktes als auch von der Grofle der parasitdren Kapazitédten abhangt.

Die Aufteilung des Wechselstroms lésst sich in der einfachsten Néherung durch das
in Abbildung 6.13 schematisch dargestellte Schaltbild beschreiben. Dabei wurde
die Serienschaltung aus Wechselspannungsquelle und Vorwiderstand in diesem Bild
bereits durch eine ideale Wechselstromquelle ersetzt. Die Anwendung der Kirchhoff-
schen Regeln auf diese Schaltung liefert fiir das Verhéltnis der Amplituden des iiber
die Probe flieBlenden Wechselstroms und des Gesamtstroms

ol _ 1
1G]~ T+ PReCE,

Damit ergibt sich fiir die Beziehung zwischen dem experimentell ermittelten Pro-
benwiderstand und dem tatséchlichen Probenwiderstand.

RE = fir

erp ~ :
/1 +WwRLC2,

Abbildung 6.13 zeigt neben dem schon diskutierten Schaltbild den wieder an Pro-
be L199 und Briicke B7 in Lock-In-Technik experimentell ermittelten Widerstand
fir I;. = 0 als Funktion der Oszillatorfrequenz v = w/2w. Die durchgezogene Li-
nie in Abbildung 6.13 ist das Ergebnis einer Anpassung von Gleichung (6.15) an
die Messdaten. Sie belegt, dass die sich die experimentell beobachtete Abhéangigkeit
des gemessenen Widerstands von der verwendeten Modulationsfrequenz sehr gut
durch das einfache Modell einer Kapazitit parallel zur Probe beschreiben lasst. Aus
dieser Anpassung ergibt sich fiir diesen Fall der tatséchliche Probenwiderstand zu
Rp ~ 829 Q) und die parasitire Kapazitat zu C),, = 32.8nF, was in Anbetracht der
spezifischen Kapazitét der verwendeten BNC-Kabel von etwa 105 pF/m durchaus als
plausibler Wert erscheint. In der Praxis wurde die fiir die Aufnahme von Leitwerts-
spektren an einem Kontakt verwendete Modulationsfrequenz bestimmt, indem die
Ostzillatorfrequenz ausgehend von hohen Werten reduziert und dabei die am Lock-in
gemessene Spannung beobachtet wurde. Fiir die meisten Messungen wurden Oszil-
latorfrequenzen w,./2m im Bereich zwischen einigen zehn und einigen hundert Hz
verwendet.

(6.14)

(6.15)

Integrationszeit Die Integrationszeit T schliellich ist umgekehrt proportional zur
Bandbreite des phasensensitiven Detektors des Lock-In und damit zur mittleren

SCKabel = 105 pF/m
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iibertragenen Rauschleistung. Eine Erhohung der Integrationszeit reduziert also das
Rauschen. Andererseits reduziert eine hohe Integrationszeit auch die erreichbare
Messgeschwindigkeit. Als verniinftiger Kompromiss haben sich in den meisten Fallen
Werte zwischen 300ms und 3s herausgestellt.



Kapitel 7

Transportmessungen an
Filmbriicken

7.1 R(T)-Messungen im Nullfeld

Die Messung des spezifischen Widerstands von Filmbriicken im Nullfeld ermoglicht
eine erste Charakterisierung der untersuchten Proben. Dabei ergibt sich zum einen
die kritische Temperatur 7T, aus der Position des steilen Abfalls des gemessenen
Widerstandes unter die Auflosungsgrenze der Messapparatur. Zum anderen erlaubt
die Form der p(T")-Kurven oberhalb der kritischen Temperatur Riickschliisse darauf,
welche Streumechanismen das Transportverhalten der Ladungstréger beeinflussen.

Abbildung 7.1 zeigt p(T)-Kurven!, die im Nullfeld an Filmbriicken der Proben der
LCCO- (a), der PCCO- (b) und der der NCCO-Serie (c) aufgenommen wurden.
Insgesamt nimmt der spezifische Widerstand mit zunehmender Dotierung ab, was
sich dadurch erklaren lasst, dass durch die Dotierung mit Ce zusétzliche bewegliche
Ladungstréiger in die CuO,-Ebenen eingebracht werden. Eine Ausnahme bildet die
optimal dotierte LCCO-Probe (L2), die den groiten spezifischen Widerstand der
LCCO-Serie aufweist. Dies kénnte einerseits darauf zuriickzufiihren sein, dass die
tatsichlichen Abmessungen der Briicke, zum Beispiel durch Uberbelichtung, etwas
von den Abmessungen der zur Strukturierung verwendeten Lithographie-Maske ab-
weichen, die zur Berechnung des spezifischen Widerstandes herangezogen wurden.
Andererseits konnte der Widerstand der Probe L2 jedoch auch aus anderen, her-
stellungsbedingten Griinden ungewohnlich hoch sein. Dafiir spricht, dass bei den
Tunnelmessungen besonders grosse Effekte beim Ubergang vom supraleitenden in
den normalleitenden Zustand auftreten (vgl. Tabelle 8.2.2 in Abschnitt 8.2.2).

Alle Kurven zeigen fiir hohe Temperaturen metallisches Verhalten, also einen Anstieg
des Widerstands mit wachsender Temperatur. Ab einer gewissen, probenspezifischen

1Sofern nicht ausdriicklich anders dargestellt, soll im Folgenden p stets den Widerstand in der
ab-Ebene bezeichnen, also p = pgp

104



7.1 R(T)-Messungen im Nullfeld 105

L2, x=0.12, p H=0T

L2, x = 0.11 p H=0T

La, Ce CuO, '

B : '
o C i ]
%. g N 3
=~ 20F i E
Q r 3
§ ! P2, x=0.15, pH=15T __
10 i P2 E
; x=0.15
0 E IJpH=OT | IPrZ-cheXCIUO4_

80F N1,x=0.12, y H=10T

[ §x=0.12
S i BH=0T
Z 40 - :
F x=0.15 : _ _
20 - 15T ? N2, x=0.15, y H=0T
— =
/ Nd. Ce CuO
0 f=——tm—asac 2-x X 4

0 10 20 30 40 60 70 80 90 100

50
T(K)

Abbildung 7.1: spezifischer Widerstand als Funktion der Temperatur fiir H = 0 und
poH > 14T fiir die Proben der LCCO- (a), PCCO- (b) und NCCO - Serie (c)
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Abbildung 7.2: Spezifischer Widerstand im Nullfeld als Funktion des Quadrates
der Temperatur fiir die Proben der LCCO-Serie sowie an die linearen Bereiche der
experimentellen Kurven angepasste Fitgeraden

Temperatur, die fiir die untersuchten Proben zwischen 30 und 70 K liegt, lédsst sich
der Verlauf der p(T')-Kurven gut durch eine quadratische Funktion der Form

po + AT? (7.1)

beschreiben. Beispielhaft ist dies in Abbildung 7.2 fiir die Proben der LCCO-Serie
dargestellt, worin die spezifischen Widersténde gegen das Quadrat der Temperatur
aufgetragen sind. In dieser Darstellung ist besonders gut zu erkennen, in welchem
Temperaturbereich die p(T?)-Kurven linear, die p(T)-Kurven also quadratisch ver-
laufen. In diesen Temperaturbereichen wurden Geraden an die p(7?)-Kurven an-
gepasst und in Abbildung 7.2 als gestrichelte Linien dargestellt. Der spezifische
Widerstand der unterdotierten LCCO-Probe (L1, x = 0.11) zeigt fir 77 > 70K
quadratisches Verhalten, fiir kleinere Temperaturen weicht die p(7?)-Kurve nach
oben von der Fitgeraden ab. Bei der optimal dotierten LCCO-Probe (L2, z = 0.12)
lisst sich die p(7?)-Kurve bis zum Ubergang in die supraleitende Phase gut durch
eine Gerade beschreiben, wihrend die p(T?)-Kurve der iiberdotierten Probe (L3,
x = 0.25) fiir T < 36 K nach unten von der entsprechenden Fitgeraden abweicht.
Ahnliche Abweichungen vom quadratischen Verhalten nahe T, nach oben fiir unter-
nach unten fiir iiberdotierte Proben zeigen sich auch in den in Abbildung 7.1 (b)
und (c) dargestellten p(7")-Kurven der PCCO- und NCCO- Serie und wurden bereits
zuvor fir NCCO-Filme dokumentiert [Gollnik97]. Es handelt sich hierbei mit hoher
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Probe | T, | AT Po A PN p(50K) | p(100K)
(K) | (K) | (u€2em) | (pS2em/K?) | (pQem) | (uQem) | (pfdem)
L1 28.1 | 1.2 34.1 2.69-1073 42.0 43 61
L2 28.8 | 04 56.5 6.63-1073 64.3 74 124
L3 21.8 | 0.6 15.1 2.12:1073 15.0 21 37
P1 18.4 1 0.9 30.0 1.07-1073 38.1 35 42
P2 2291 0.7 10.9 8.40-1074 11.5 13 -

P3 20.0 | 2.0 - - - - -

N1 225 | 0.7 65.6 1.83-1073 70.4 72 84
N2 226 0.6 - - 11.8 15 -
N3 |21.3] 08 7.2 1.00-1073 6.9 10 17

Tabelle 7.1: Aus den p(T')-Messungen im Nullfeld ermittelte Kenngréfien der Proben
der LCCO-, PCCO- und NCCO-Serien

Wahrscheinlichkeit um Auswirkungen der unterschiedlichen Transporteigenschaften
unter- und iiberdotierter Proben bei tiefen Temperaturen im Normalzustand, wor-
auf im folgenden Abschnitt ndher eingegangen wird. Die Parameter der Fitgeraden,
also die Parabolizitdten A und die Restwiderstinde py sowie die Werte des spezifi-
schen Widerstandes bei 50 K und 100 K und die im folgenden Abschnitt bestimmten
kritischen Temperaturen und Ubergangsbreiten sind in Tabelle 7.1 zusammenge-
fasst. Die Parabolizititen liegen etwa um einen Faktor 10 unter den beispielsweise
in [Tsuei89] an optimal dotierten NCCO-Filmen bestimmten Werten, allerdings sind
auch die hier gemessenen spezifischen Widerstdnde um den gleichen Faktor kleiner,
und sowohl die Werte in Tabelle 7.1 als auch die Ergebnisse anderer Gruppen zei-
gen, dass die Parabolizitdt mit zunehmendem Restwiderstand ebenfalls zunimmt
[Beom-Hoan93]. Im Temperaturbereich bis etwa 200 K wird fiir alle elektronendo-
tierten Kuprate die auch hier auftretende quadratische Abhéngigkeit des spezifischen
Widerstandes von der Temperatur beobachtet; fiir h6here Temperaturen weichen die
experimentellen p(T)-Kurven etwas nach unten von der T?-Abhingigkeit ab.

In der Literatur werden im Wesentlichen zwei Streumechanismen als Ursache der
an elektronendotierten Kupraten beobachteten Temperaturabhéingigkeit des spe-
zifischen Widerstandes diskutiert. Dabei wird in den meisten Publikationen auf
Elektron-Elektron-Streuung verwiesen, die im Rahmen eines einfachen dreidimen-
sionalen Fermifliissigkeit-Modells zu einem Beitrag p._. ~ T2 fiihrt [Ashcroft76].
Die Parabolizitit A = A._. der p(T")-Kurve nach (7.1) liefert dabei ein Ma$ fiir die
Streuamplitude.

C. C. Tsuei erklédrt die bei hohen Temperaturen beobachteten Abweichungen mit
einem Ubergang von dreidimensionalem zu zweidimensionalem Verhalten bei einer
Temperatur T, ~ 200K und kann mit der aus dieser Erweiterung resultierenden
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Formel

AT?* fir T. < T < T,
(T):{p0+ ur 1. <1 <715, (72)

po + AT [In(Tp/T,)] " - n(Tp/T) fix T > T,

das Verhalten des spezifischen Widerstandes von optimal dotierten NCCO-Filmen
im Temperaturbereich 25 K < T' < 300 K gut beschreiben [Tsuei89]. Dabei ist Tp =
Er/kp die der Fermienergie entsprechende Temperatur.

Andere Autoren kénnen mit einem rein dreidimensionalen Modell ebenfalls {iber den
gesamten Temperaturbereich eine zufriedenstellende Ubereinstimmung von Theo-
rie und Experiment erzielen, indem sie zusétzlich den Beitrag p._p, der Elektron-
Phonon-Streuung zum spezifischen Gesamtwiderstand p(T") beriicksichtigen, so dass

p(T) = po+ Pe—e + Pe—ph - (7.3)

Dabei wird der Beitrag der Elektron-Phonon-Streuung in einem Fall aus der aus Tun-
nelspektren gewonnenen Elektron-Phonon-Spektralfunktion o F(w) abgeschétzt
[Tralshawala91], in einem anderen Fall nach dem Bloch-Griineisen-Modell berechnet
[Varshney02].

Ein umstrittener Punkt bei der Interpretation der Temperaturabhingigkeit des spe-
zifischen Widerstandes als Auswirkung von Elektron-Elektron-Streuung bleibt die
ungewohnlich grofie Streuamplitude A.., die den theoretisch erwarteten und bei
klassischen Metallen und Alkalimetallen auch beobachteten Wert von 10~2ufdcm
um mehrere Grofenordnungen iibersteigt. Als Grund dafiir wird héufig die gerin-
ge Ladungstréagerdichte in Verbindung mit der speziellen Topologie der Fermifléche
elektronendotierter Kuprate angefiihrt [Tsuei89, Tralshawala91, Varshney02]. Wei-
terhin spricht gegen den von Tsuei vorgeschlagenen Ubergang von drei- zu zweidi-
mensionalem Verhalten bei hohen Temperaturen als Ursache fiir die logarithmische
Abweichung der p(7")-Kurven vom rein quadratischen Verlauf, dass diese Abweichun-
gen sowohl fiir Messungen des spezifischen Widerstandes ldngs der CuOs-Ebenen als
auch senkrecht dazu beobachtet werden [Crusellas91].

Die Néahe zur antiferromagnetischen Phase und die Existenz antiferromagnetischer
Fluktuationen in supraleitendem NCCO [Motoyama07, Matsuda92] legt einen ma-
gnetischen Beitrag zur Streuung als Alternative zur Elektron-Elektron-Streuung na-
he. Tatséchlich kénnen O. Beom-hoan und Mitarbeiter die experimentellen p(7T')-
Daten an NCCO-Einkristallen verschiedener Dotierungen sowohl in ab- als auch in
c-Richtung durch Streuung von Elektronen an antiferromagnetischen Spinfluktua-
tionen erkléren [Beom-Hoan93|.

Eine weitere wichtige Kenngrofe, die den p(7T")-Kurven im Nullfeld entnommen wer-
den kann, ist natiirlich die kritische Temperatur 7. Bei der Bestimmung von T, ist
zu beachten, dass die p(T")-Kurven knapp oberhalb des Ubergangs je nach Dotierung
ein unterschiedliches Kriimmungverhalten aufweisen. Daher wurde das folgende, in
Abbildung 7.3 (a) illustrierte Verfahren zur Bestimmung von T, gewihlt. T, ergibt
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Abbildung 7.3: lustration zur Bestimmung der kritischen Temperatur 7, aus p(T)-
Messungen im Nullfeld (a) und auf diese Weise bestimmte kritische Temperaturen
als Funktion der Dotierung(b)

sich als Mittelpunkt der Schnittpunkte Tsp; und Tsps der an den linearen Bereich
des Ubergangs angepassten Geraden g, mit der p = 0-Linie einerseits und einem
an den Bereich oberhalb T, angepassten Polynoms P, erster oder zweiter Ordnung
andererseits. Der Abstand der Schnittpunkte liefert ein Maf fiir die Breite des resi-
stiven Ubergangs. Die auf diese Weise ermittelten kritischen Temperaturen fiir die
Proben der LCCO- , der PCCO- und der NCCO-Serie sind in Teilabbildung 7.3
(b) gegen die Jewelhgen Dotierungen aufgetragen und liefern so einige Punkte des
jeweiligen Phasendiagramms. Die Ubergangsbreite AT wurde dabei als Fehlerbal-
ken eingezeichnet. Die gestrichelt eingezeichneten Linien deuten einen moglichen
Verlauf der T,(z)-Linie an und sind nur als Orientierungshilfen zu verstehen. Da
auf der iiberdotierten PCCO-Probe leider keine intakten Filmbriicken fiir p(7)-
Messungen zur Verfiigung stehen, wurde fiir diese Probe die kritische Temperatur
und die Ubergangsbreite aus Tunnelmessungen abgeschiitzt [vgl. dort]. Um einen
leichteren Vergleich mit Literaturwerten zu erméglichen, sind in Abbildung 7.4 die
kritischen Temperaturen aus Abbildung 7.3(b) noch einmal zusammen mit einigen
in der Literatur dokumentierten Ergebnissen fiir diinne Filme der entsprechenden
Materialsysteme jeweils als Funktion der Ce-Konzentration x dargestellt.
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Abbildung 7.4: Vergleich der kritischen Temperaturen der hier untersuchten Proben
(ausgefiillte groBe Punkte) mit Literaturwerten nach [NaitoOOb],[Fournier03] und
[Sekitani02] (unausgefiillte kleine Punkte)

Folgende Beobachtungen beziiglich der Abbildungen 7.3 (b) und 7.4 sind festzuhal-
ten:

Die optimale Dotierung, also die Dotierung, bei der die kritische Temperatur maxi-
mal ist, ist fiir die LCCO-Serie gegeniiber den PCCO- und NCCO-Serien zu kleine-
ren Dotierungen hin verschoben. Dabei sind die kritischen Temperaturen der LCCO-
Serie auch deutlich groler als bei den anderen Probenserien. Solch eine Verschiebung
wird iibereinstimmend in verschiedenen Studien iiber die Dotierungsabhéngigkeit
der kritischen Temperatur von LCCO-Filmen dokumentiert, sowohl bei der Her-
stellung durch Molekularstrahl-Epitaxie [NaitoOOb], als auch durch gepulste Laser-
Deposition [Sawa02] oder Magnetron-Sputtern [Wu06]. Dieser Effekt wie auch die
vergleichsweise hohen kritischen Temperaturen der LCCO-Filme werden in Verbin-
dung mit dem groBen Radius des La®>"-Tons gebracht [Sawa02].

Wie Abbildung 7.3 (b) zeigt, stimmen die maximalen kritischen Temperaturen der
PCCO und NCCO-Serien innerhalb der durch die Ubergangsbreiten bestimmten
Grenzen iiberein. Auch ist fiir alle drei Materialsysteme die Ubergangsbreite der
jeweils optimal dotierten Probe am kleinsten.
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Abbildung 7.4 belegt, dass die kritischen Temperaturen der hier untersuchten Fil-
me fiir alle Proben der LCCO-Serie sowie fiir die optimal- und iiberdotierten Fil-
me der PCCO- und NCCO-Serien recht gut mit den Ergebnissen anderer Gruppen
iibereinstimmen. Die Werte fiir 7, der unterdotierten PCCO und NCCO-Filme lie-
gen jedoch oberhalb der Literaturwerte, besonders deutlich bei der unterdotierten
NCCO-Probe. Eine mogliche Erklarung ist die Abhéngigkeit der kritischen Tempe-
ratur von den Wachstumsbedingungen [Hepp00].

Die aus den p(T')-Messungen an Filmbriicken im Nullfeld ermittelten Kennzahlen,
also T, AT, die Parameter py und A des quadratischen Fits geméafl Formel (7.1)
sowie die Werte des spezifischen Widerstandes bei 50 K und 100 K sind in Tabelle
7.1 noch einmal zusammengefasst.

7.2 R(T)-Messungen im Normalzustand

Die relativ geringen kritischen Felder elektronendotierter Kuprate ermoglichen es,
die Supraleitung auch bei tiefen Temperaturen durch ein unter normalen Labor-
bedingungen erzeugbares, permanentes Magnetfeld zu unterdriicken. Fiir die im
Rahmen dieser Arbeit vermessenen Proben reichten hierfiir im Temperaturbereich
T 2 1.4K stets Felder zwischen 10T und 15T aus. Eine genauere Bestimmung der
kritischen Felder fiir die einzelnen Proben wird im folgenden Abschnitt behandelt.
Solange magnetoresistive Effekte im normalleitenden Bereich klein sind und sich die
p(T)-Kurven fiir verschiedene Felder oberhalb von H. im wesentlichen durch eine
leichte Verschiebung ldngs der p-Achse voneinander unterscheiden, lésst sich davon
ausgehen, dass die bei hohen Magnetfeldern aufgenommenen p(7')-Kurven in guter
Néherung die Transporteigenschaften im normalleitenden Zustand fiir H = 0 wi-
derspiegeln, insbesondere auch im Bereich kleiner Temperaturen, der im Nullfeld
aufgrund der Supraleitung experimentell nicht zugénglich ist [Boebinger96]. Abbil-
dung 7.1 zeigt neben den p(7)-Kurven in Nullfeld auch Kurven, die fiir ein ange-
legtes Magnetfeld aufgenommen wurden, das die Supraleitung unterdriickt. Auch in
diesem Fall zeigen alle Kurven bei hohen Temperaturen metallisches Verhalten, das
nur wenig vom Verhalten im Nullfeld abweicht. Bei den unter- und optimal dotierten
Proben jeder Probenserie erreicht der spezifische Widerstand bei einer Temperatur
T'in €in Minimum und wéchst fiir T' < T,,,;,, mit fallender Temperatur wieder an.
Es kommt somit zu einem Ubergang von metallischem zu isolierendem Verhalten.?
In der Literatur wird in diesem Zusammenhang héufig der Wert fiir das Produkt
aus mittlerer freier Wegliinge [ und Fermi-Wellenzahl kr am Ubergang angegeben.
Fiir ein System leitfdhiger Ebenen im Abstand d mit zylinderférmiger Fermifldche

2Man koénnte auch von halbleitendem Verhalten sprechen, in der Literatur zu diesem Thema
wird jedoch der hiufig der Begriff ,isolierend“ zur Kennzeichnung der Temperaturabhingigkeit
des Widerstandes verwendet.
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Abbildung 7.5: Spezifischer Widerstand fiir yuoH = 15T als Funktion der Tempera-
tur fiir die Proben der LCCO-Serie

lasst sich dieses Produkt aus dem Flachenwiderstand Ro = p/d bei T, gemifl

h/e?
Rpo = 74
27 Tkl (74)
berechnen. Wird die Streuung z. B. durch Erhoéhung der Verunreinigungsdichte
erhoht, so nimmt die mittlere freie Weglénge ab, der Flachenwiderstand nimmt zu.
Das loffe-Regel Kriterium

kel = 1 (7.5)

gibt eine minimale freie Weglénge fiir metallischen Transport an [Gurvitch81, Ioffe60],
fiir kpl < 1 wird nach diesen Uberlegungen isolierendes Verhalten angenommen. Am
Ubergang zwischen metallischem und isolierendem Verhalten zeigen die hier un-
tersuchten Proben Flichenwiderstdnde zwischen 200 und 1200 2, was nach (7.4)
Werten zwischen 130 und 22 fiir krl entspricht; die genauen Werte sind in Tabelle
7.2 zusammengefasst. [solierendes Verhalten in einem Widerstandsbereich, in dem
nach 7.5 metallischer Transport erwartet wiirde, wird auch von anderen Gruppen
beobachtet und als Hinweis auf den groflen Einfluss von Verunreinigungen gewertet
[Boebinger96, Fournier98].?

3Bei genauerer Betrachtung lisst sich mit den einfachen Uberlegungen beziiglich der freien
Wegléinge, die dem Ioffe-Regel Kriterium zugrunde liegen, allerdings prinzipiell keine isolierende
Phase erkldren, die bei kleineren Temperaturen als die metallische Phase auftritt.
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Die iiberdotierten Proben dahingegen zeigen bis hinunter zu 7" = 1.4 K hin metal-

lisches Verhalten. Der Normalzustand elektronendotierter Kuprate bei tiefen Tempe-

raturen zeigt also unterschiedliche Transporteigenschaften fiir unter- und iiberdotierte
Proben, wie auch die Messungen anderer Gruppen an Serien von NCCO-[Miura02]

PCCO- [Fournier98] und LCCO-Proben [Sawa(2] verschiedener Dotierungen zeigen.

Diese Dotierungsabhéngigkeit wird auch fiir den lochdotierten Kuprat-Supraleiter

Lag_Sr,CuO4beobachtet [Boebinger96] und als Hinweis auf einen quantenkritischen

Punkt bei optimaler Dotierung bewertet, also auf einen Ubergang zwischen einer

metallischen und einer isolierenden Phase bei 7' = 0 K [Orenstein00].
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Abbildung 7.6: Spezifischer Widerstand fiir poH = 15T als Funktion der Tempera-
tur fir die Proben der PCCO-Serie (a) und NCCO-Serie (b) sowie eine Ausschnitt-
vergroBerung der Kurve fiir die optimal dotierte NCCO-Probe (c).

Um zu untersuchen, welcher Mechanismus fiir das isolierende Verhalten der unter-
und optimal dotierten Proben bei tiefen Temperaturen verantwortlich sein konnte,
soll im folgenden der Verlauf der p(7)-Kurven im isolierenden Bereich ndher un-
tersucht werden. Dazu sind die p(T")-Kurven im Normalzustand bei hohen Magnet-
feldern in Abbildung 7.5 fiir die Proben der LCCO-Serie und in Abbildung 7.6 fiir
die Proben der PCCO- (a) und NCCO -Serie (b) noch einmal vergroBert und in
halblogarithmischer Darstellung abgebildet. Um alle Kurven auf einer Skala abbil-
den zu konnen, auf der sich das Steigungsverhalten gut erkennen lésst, wurden die
Widerstandswerte der unterdotierten PCCO und NCCO-Proben jeweils durch einen
konstanten Faktor geteilt, der in Abbildung 7.6 an den entsprechenden Kurven an-
gegeben ist. Alle p(T)-Kurven mit isolierendem Verhalten fiir tiefe Temperaturen



114 Kapitel 7 Transportmessungen an Filmbriicken

Probe | =z« B | Thin Prmin Ro | kpl | log(1/T)-Bereich | m/pg
() | () | (u0em) | (©) (%)
L1 011 | 15 | 44.2 44.5 371 70 | 14K < T < 25K 41
L2 0.12 | 15 | 32.7 70.4 587 | 44 | 16K < T < 25K 47

P1 0.13 ] 14 | 51.6 34.7 280 | 90 | K <T < 11K 12
P2 1015 | 15 | 17.6 12.7 106 | 246 | P K < T < 10K 25

N1 |0.12| 10 | 384 69.6 580 | 45 | bK< T < 15K 13
N2 015|145 | 7.0 11.4 95 273 4K <T < 7K 2

Tabelle 7.2: Kennzahlen der p(T')-Kurve mit isolierendem Verhalten im Normalzu-
stand fiir kleine Temperaturen

zeigen qualitativ ein sehr dhnliches Verhalten. In einem gewissen Temperaturbe-
reich folgen sie einem log(1/T)-Verlauf, zeigen also auf einer halblogarithmischen
Skala lineares Verhalten. In diesem Temperaturbereich wurde eine Gerade

y = po+m x log(T/K) (7.6)

an die p(logT)-Kurven angepasst. Unterhalb dieses Temperaturbereiches weichen
die Kurven nach unten von dem log(1/7")-Verhalten ab, bei einigen Kurven ist eine
Sattigung bei Anndherung an die kleinsten erreichten Messtemperaturen zu beob-
achten. Der Temperaturbereich des log(1/7')-Verhaltens, die Steigung der p(logT')-
Kurve in diesem Bereich sowie gegebenenfalls der Sattigungswert sind dabei proben-
spezifisch. Fiir die unterdotierte NCCO-Probe liegen nur Messdaten fiir 7' > 4.2K
vor. Bis zu dieser Temperatur lésst sich die entsprechende p(7')-Kurve gut durch
ein log(1/T)-Gesetz beschreiben, wobei eine Sattigung fiir kleinere Temperaturen
natiirlich nicht auszuschlieflen ist. Die p(7)-Kurve der optimal dotierten NCCO
Probe schliellich zeigt fiir sehr kleine Temperaturen noch eine Besonderheit, die
sich auf der Skala der Abbildung 7.6 (b) nur schlecht erkennen ldsst und deshalb
in Teilabbildung (c¢) noch einmal vergroflert dargestellt ist. Bei der bei 15T aufge-
nommenen p(7")-Kurve ist etwa bei 3 K ein lokales Maximum zu erkennen, so dass
es zu einem weiteren Ubergang von isolierendem zu metallischem Verhalten bei die-
ser Temperatur kommt. Um dieses Verhalten nédher zu untersuchen, wurden weitere
p(T)-Messungen an dieser Filmbriicke bei verschiedenen Magnetfeldern im Bereich
kleiner Temperaturen durchgefiihrt, die in Abschnitt 7.3.1 im Rahmen der Diskus-
sion des Magnetwiderstands im normalleitenden Bereich dargestellt und diskutiert
werden.

Die logarithmische Temperaturabhéngigkeit des spezifischen Widerstandes im iso-
lierenden Bereich, verbunden mit einer Tendenz zur Sattigung fiir T — 0 ist fiir
LCCO- [Sekitani03] und PCCO-Proben [Fournier98, Fournier00] bis zur optimalen
Dotierung auch in der Literatur dokumentiert. Bei NCCO ist die experimentelle
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Situation weniger iibersichtlich. Einige Gruppen beobachten eine Sattigung oder zu-
mindest Abweichung der p(T")-Kurven vom log(1/T")-Verhalten fiir tiefe Temperatu-
ren [Sekitani03, Hidaka91], bei anderen lassen sich die Messkurven bis zu den klein-
sten gemessenen Temperaturen durch ein log(1/7")-Gesetz beschreiben [Fournier(0,
Maiser97]. Fiir Lag_,Sr,CuQy, also auf der lochdotierten Seite, wird stets eine loga-
rithmische Divergenz der p(T")-Kurven fiir 7 — 0 beobachtet [Ando95, Boebinger96].

Um die logarithmische Temperaturabhéngigkeit des spezifischen Widerstandes im
isolierenden Bereich zu erkliaren, werden in der Literatur im Wesentlichen zwei Mo-
delle eingesetzt, zum einen schwache Lokalisierung in zwei Dimensionen, zum ande-

ren der Kondo-Effekt.

Die schwache Lokalisierung ist ein Quantenin-

terferenzeffekt in einem freien Elektronengas un-

ter Beriicksichtigung von elastischer Streuung an

zufillig verteilten Verunreinigungen mit einer cha- P T
rakteristischen Streuzeit 7;. Storungstheoretisch er- / %X \
geben sich die Korrekturen zum Leitwert durch (

Beriicksichtigung von Termen hoherer Ordnung in
der Dichte der Verunreinigungen. Diese Terme las-
sen sich schematisch durch Diagramme darstellen,
deren Form in Abbildung 7.7 skizziert ist. Dabei
vgrlz‘iuft die Zeitachse horizontal von linkg nach r.echt, Abbildung 7.7: Diagramm
die O.rt.s— oder Impulsachse vertikal, die gestrichel- g, logarithmische Korrek-
ten Linien stehen fiir Streuung an den durch Kreu- o ,um  Leitwert nach
ze symbolisierten Verunreinigungen. Die relevanten [AltshulerS0b]

Prozesse sind also solche, bei denen ein Elektron-

Loch-Paar an den gleichen Verunreinigungen, aber in

umgekehrter Reihenfolge gestreut wird. In der Skalie-

rungstheorie der Lokalisierung wird untersucht, wie sich der Leitwert eines Systems
als Funktion der Systemgrofie verdndert [Thouless74]. Inelastische Streuung, charak-
terisiert durch eine Streuzeit 7;,, zerstort die Kohérenz von Wellenfunktionen. Daher
entspricht die Systemgrofle L, auf der Quanteninterferenzeffekte eine Rolle spielen,
der Strecke, die ein Elektron zwischen zwei inelastischen Streuprozessen zuriicklegt.
Fiir 7;, > 7. ist diese Strecke, die auch als Thouless-Léange Ly, bezeichnet wird,
durch

1 1
L = \/a(UFTel)(’UFTin) = C—ilellin (77)

gegeben, wobei vr die Fermigeschwindigkeit ist, d die Anzahl der Dimensionen des
betrachteten Systems. Geméafl

T (7.8)

héngt die inelastische Streuzeit und damit auch die Thouless-Léange von der Tempe-
ratur 7' ab, wobei der Wert des Exponenten p durch den speziellen Streumechanis-
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mus bestimmt wird. Insgesamt ergibt sich der Leitwert als Funktion der Temperatur
in zwei Dimensionen zu

T
oy (T) = o9+ Cpln (To) : (7.9)

Dabei ist C' eine Konstante Fiir kleine Korrekturen |(o9¢(T") — 0¢) /00| < 1 ldsst sich
der spezifische Widerstand also durch

poi (T') = po + p5 CpIn (?) (7.10)
nihern. Altshuler, Aronov und Lee zeigen, dass neben der Lokalisierung auch
die Wechselwirkung zwischen den Elektronen in zwei Dimensionen zu einer ganz
dhnlichen Korrektur des Leitwerts fiihren kann [Altshuler80a, Lee85]. Die beiden
Mechanismen, also Lokalisierungs- und Korrelationseffekte, lassen sich aber anhand
ihrer Magnetfeldabhéngigkeit unterscheiden. Die konstruktive Interferenz zwischen
den Wellenfunktionen des in Abbildung 7.7 dargestellten Elektron-Loch Paares wird
durch ein senkrecht zur Bewegungsebene der Ladungstriger angelegtes Magnetfeld
gestort, da die Wellenfunktionen von Elektron und Loch beim Durchlaufen der dar-
gestellten Bahnen im Magnetfeld unterschiedliche Phasen aufnehmen. Die Lokali-
sierung wird also unterdriickt. Damit ergibt sich ein stark anisotroper, negativer
magnetoresistiver Effekt. Das heiffit, der Widerstand nimmt mit wachsender Feld-
komponente senkrecht zu den supraleitenden Ebenen ab .* Korrelationseffekte da-
gegen fiithren zu einem isotropen, positiven Magnetwiderstand.

Als Kondo-Effekt wird die Streuung der Leitungselektronen an lokalisierten magneti-
schen Momenten im Material bezeichnet, die auf der sd-Austausch-Wechselwirkung
zwischen den Spins der Leitungselektronen und den lokalisierten Momenten beruht.
Berechnungen zeigen, dass dieser Prozess zu einem Minimum in der p(7)-Kurve
und zu einem logarithmischen Anstieg des Widerstands fiir T' < T,,;, fithrt, wobei
der Widerstand fiir 77 — 0 jedoch einem endlichen Wert zustrebt [Winzer75]. Da
die Kondo-Streuung mit einem Flip des Elektronenspins sowie des entsprechenden
lokalisierten Momentes verbunden ist, unterdriickt ein dusseres Magnetfeld diesen
Effekt, was zu einem negativen, isotropen Magnetwiderstand fiihrt.

Anhand der vorliegenden Messungen ist es allerdings nicht moéglich, zu entscheiden,
welches der beiden vorgestellten Modelle die p(T, H)-Kurven der unter- und opti-
mal dotierten Proben im isolierenden Bereich besser beschreibt. Insbesondere kann
kein eindeutiger Zusammenhang zwischen dem isolierenden Verhalten der unter- und
optimal dotierten Proben und einer bestimmten Magnetfeldabhéngigkeit des Wider-
stands in diesem Bereich hergestellt werden, wie in Abschnitt 7.3.1 néher erlautert
wird.

4Magnetoresistive Effekte werden in Abschnitt 7.3.1 genauer erliutert.



7.3 R(T, H)-Messungen 117

7.3 R(T, H)-Messungen

In dem Temperatur- und Magnetfeldbereich, in dem auch die meisten Tunnelmes-
sungen durchgefithrt wurden, also 1.4K< T < 40 — 50K und 0T< poH < 15T,
wurden detaillierte Messungen des spezifischen Widerstands als Funktion der Tem-
peratur fiir verschiedene, feste Magnetfelder sowie als Funktion des Magnetfeldes
fiir verschiedene, feste Temperaturen aufgezeichnet. Die resultierenden p(7')- und
p(H)-Kurven fiir die drei Proben der LCCO-Serie sind in Abbildung 7.8 (a)-(c) je-
weils in einer dreidimensionalen Darstellung zusammengefasst. Es ist deutlich zu
erkennen, dass sich die p(T')- und p(H)-Kurven so kreuzen, dass sich eine durchge-
hende p(T, H)-Fliche ergibt. Dies trifft sogar fiir die bei 30-40 K aufgenommenen
p(H)-Messungen an Probe L3 in 7.8(c) zu, bei denen die Temperatur ersichtlich
nicht ganz konstant gehalten wurde. Hysterese-Effekte konnen daher ausgeschlossen
werden. Ein weiterer Vorteil der dreidimensionalen Darstellung besteht darin, das
Zusammenspiel der Auswirkungen von Temperatur und Magnetfeld auf die Trans-
porteigenschaften der untersuchten Materialien besser zu veranschaulichen. Fiir ei-
ne genauere Betrachtung ist jedoch eine zweidimensionale Darstellung der p(7T)-
und p(H )-Kurvenscharen hiufig vorteilhafter. Die entsprechenden Abbildungen fiir
die Kurven der LCCO- PCCO- und NCCO-Serie wurden aus Platzgriinden in den
Anhang A.4 verschoben. Die p(7T)- und p(H)-Kurven lassen sich entlang der 7-
bzw. H-Achse jeweils in drei Bereiche aufteilen, den supraleitenden Bereich, den
Ubergangsbereich und den normalleitenden Bereich. Im folgenden Unterabschnitt
wird der Verlauf der Messkurven im normalleitenden Bereich im Hinblick auf ma-
gnetoresistive Effekte genauer untersucht. Der Ubergangsbereich ist das Thema des
letzten Unterabschnitts, in dem insbesondere die Bestimmung des kritischen Feldes
H.(T) genauer diskutiert werden soll.

7.3.1 Der normalleitende Bereich: Magnetwiderstand

Der Magnetwiderstand %(T, B) ist definiert als die Anderung des Widerstands in
einem Magnetfeld B bezogen auf den Wert im Nullfeld bei gleicher Temperatur, also

p = ST =0) : (7.11)

Alle Metalle zeigen einen geringen Anstieg des Widerstandes im Magnetfeld, zuriick-
zufithren auf die Lorentzkraft, die das Feld auf die Leitungselektronen ausiibt. Geméf3
der Kohler-Regel hiangt dieser positive Magnetwiderstand ausschlieflich vom Quo-
tienten B/p(T, B = 0) ab, wobei die Abhéngigkeit in erster Naherung quadratisch
ist. Im untersuchten Temperatur- und Magnetfeldbereich weichen die im Rahmen
dieser Arbeit gemessenen p(7, H)-Kurven deutlich von der Kohler-Regel ab, wie
Abbildung 7.9 exemplarisch fiir die unterdotierte LCCO-Probe zeigt. Aufgetragen
ist der Magnetwiderstand als Funktion von (B/p(T, B = 0))?, berechnet aus p(H)-
Kurven bei Temperaturen oberhalb von 7. Nach der Kohler-Regel sollten alle Da-
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Abbildung 7.8: spezifischer Widerstand der Filmbriicken fiir die Proben der LCCO-
Serie als Funktion der Temperatur und des Magnetfeldes
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Abbildung 7.9: Magnetwiderstand gem#$ (7.11) als Funktion von (B/p(T, B = 0))?
fiir die Probe L1

tenpunkte auf einer Geraden zusammenfallen. Hier ergibt sich jedoch fiir jede Tem-
peratur eine deutlich von den anderen zu unterscheidende Kurve. Weiterhin zeigt
die Kriimmung der fiir 7' < 50 K aufgenommenen Kurven, dass der Widerstand im
betrachteten Temperatur und Magnetfeldbereich eher eine lineare als eine quadrati-
sche Funktion des Magnetfeldes ist, wie auch die zweidimensionalen Darstellungen
der p(H)-Kurven im Anhang (Abb. A.3-A.11) zeigen. Allerdings nimmt der Ab-
stand der Kurven mit wachsender Temperatur ab und auch die Form né&hert sich
der einer Gerade. Dieser Trend passt zu Widerstandsmessungen an NCCO-Filmen
bei Temperaturen bis zu 300 K, die eine gute Erfiillung der Kohler-Regel bei Tem-
peraturen 7' > 50 K zeigen [Gollnik97]. Die Abweichungen von der Kohler-Regel fiir
T < 50 K konnten auf Fluktuationseffekte zuriickzufiihren sein, die, wie im folgenden
Abschnitt erlautert wird, einen deutlichen Einfluss auf die Form der p(T', H)-Kurven
in endlichen Magnetfeldern haben. Der Magnetwiderstand bei tiefen Temperaturen
und hohen Feldern ist besonders interessant im Hinblick auf das isolierende Verhal-
ten der unter- und optimal dotierten Proben, da wie am Ende von Abschnitt 7.2
erlautert, sowohl das Modell der schwachen Lokalisierung als auch das Kondo-Modell
einen bestimmten Verlauf der Magnetwiderstands-Kurve in diesem Bereich vorhersa-
gen. Beide Modelle erwarten einen deutlich negativen Magnetwiderstand, isotrop im
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Falle des Kondo-Effektes und stark anisotrop im Falle der schwachen Lokalisierung.
In der Literatur sind fiir elektronendotierte Materialien tatséchlich haufig nega-
tive Magnetwiderstinde dokumentiert [Hagen92, Miura02, Sekitani03, Dagan0ba],
wobei die Ergebnisse beziiglich der Richtungsabhéingigkeit jedoch kein ganz klares
Bild liefern.Einige Experimente zeigen einen stark anisotropen negativen Magnet-
widerstand [Hagen92], andere nur schwache Anisotropie [SekitaniO3] bis zu einer
verschwindenden Richtungsabhéngigkeit [Miura02]. In neueren Veroffentlichungen
wird von einer Uberlagerung mehrerer Effekte ausgegangen, wobei nur der isotrope
Anteil des negativen Magnetwiderstandes im gleichen Temperatur- und Dotierungs-
bereich auftritt, wie das isolierende Verhalten bei tiefen Temperaturen [Dagan0bal.
Die Abbildungen A.3-A.11 zeigen, dass die im Rahmen dieser Arbeit aufgezeichneten
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Abbildung 7.10: Steigungen der an den normalleitenden Bereich der p(H)-Kurven
angepassten Geraden, bezogen auf den jeweiligen zu H = 0 extrapolierten Wert.

p(H)-Kurven im normalleitenden Bereich in erster Niherung linear verlaufen. Da-
her wurden Geraden y = pyg+mH an die p(H )-Kurven angepasst und in Abbildung
7.10 ist der Quotient m/po gegen die Temperatur aufgetragen, bei der die jeweilige
p(H)-Kurve aufgenommen wurde. Allen Proben ist gemeinsam, dass die Steigung pro
Tesla fiir alle Temperaturen nur wenige Prozent des zu H = 0 extrapolierten Wertes
po betrdgt. Nur die iiberdotierte LCCO-Probe sowie die optimal dotierte und die
iiberdotierte NCCO-Probe zeigen fiir kleine Temperaturen eine negative Steigung,
also einen negativen Magnetwiderstand. Der Verlauf der Kurve fiir die unterdotierte
NCCO Probe legt nahe, dass fiir Temperaturen unterhalb von 1K eventuell ebenfalls
ein negativer Magnetwiderstand auftreten konnte. Abbildung 7.11 veranschaulicht
den Zusammenhang zwischen dem bei tiefen Temperaturen beobachteten negativen
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Abbildung 7.11: Spezifischer Widerstand fiir die optimal dotierte NCCO-Probe als
Funktion der Temperatur fiir Felder zwischen 9.5 T und 15T (a) sowie als Funktion
des Magnetfeldes fiir Temperaturen fiir Temperaturen zwischen 2 K und 4K (b).

Magnetwiderstand der optimal dotierten NCCO-Probe und dem ungewohnlichen
Verhalten der entsprechenden p(T')-Kurven bei kleinen Temperaturen und hohen
Feldern. Bereits in Abschnitt 7.2 wurde gezeigt, dass die p(7T')-Kurve dieser Probe
bei 15T ein lokales Maximum etwa bei 3 K aufweist. In Teilabbildung 7.11 (a) sind
die fiir ugH > 9.5T aufgezeichneten p(7T')-Kurven im Temperaturbereich unterhalb
von 8 K in halblogarithmischer Darstellung aufgetragen. Es ist deutlich zu erkennen,
dass fiir Temperaturen unterhalb von 3 K der Widerstand mit wachsendem Feld un-
terdriickt wird, wihrend er oberhalb von 3 K mit zunehmendem Feld anwichst. Fiir
die p(H)-Kurven im normalleitenden Bereich entspricht dies einer negativen Stei-
gung fiir T" < 3K und einer positiven Steigung fiir 7" > 3K, wie in Teilabbildung
7.11 (b) belegt ist.

Auf jeden Fall lasst sich anhand der hier aufgezeichneten p(7, H)-Messungen keine
direkte Kopplung eines negativen Magnetwiderstandes mit dem isolierenden Verhal-
ten feststellen, das bei den unter- und optimal dotierten Proben fiir kleine Tempera-
turen und hohe Felder beobachtet wird. Auch ldsst sich anderweitig kein offensicht-
licher Zusammenhang zwischen der Dotierung und dem in Abbildung 7.10 darge-
stellten Magnetwiderstand der untersuchten Proben erkennen. Zusammen mit den
verschiedenen in der Literatur dokumentierten Beobachtungen [Hagen92, Miura02,
Sekitani03, Dagan05a] legt dies die Vermutung nahe, dass sich der Magnetwiderstand
elektronendotierter Kuprate durch eine Uberlagerung verschiedenartiger Effekte er-
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gibt, die durch andere Faktoren als die Elektronendotierung entscheidend beeinflusst
werden.

7.3.2 Der Ubergangsbereich: H,(T)

Die Temperaturabhéngigkeit des kritischen Feldes H(T') liefert Informationen iiber
die Kohérenzldnge £(7T'), eine der wesentlichen charakteristischen Grofien eines Su-
praleiters. Im reinen Grenzfall ist der Zusammenhang fiir einen s-Wellen Supraleiter
durch

bo
Ho(T) = ——— 12
gegeben, im schmutzigen Grenzfall durch
Po
Ho(T) = —————. 7.13

Dabei ist ¢ = h/2e ~ 2.068 - 107! Tem? das Flussquantum, [(7') die mittlere freie
Wegliange. £(T') ist bei anisotropen Materialien die Kohérenzlinge in der Ebene
senkrecht zur Feldrichtung, im Rahmen dieser Arbeit gilt also stets & = &,. Die
Frage, inwieweit Form und Position des Ubergangsbereiches der p(T) und p(H)-
Kurven in der (7', H)-Ebene Aufschluss tiber H.o(7T') geben, ist daher wichtig und bei
Hochtemperatur-Supraleitern auch bis heute nicht unumstritten. Die im Vergleich
zu klassischen Supraleitern hohen Sprungtemperaturen und kleinen Kohéarenzlédngen
sowie die Schichtstruktur der Kuprate fithren zu zwei Effekten, die die Form der
p(T, H)-Kurven im Ubergangsbereich erheblich beeinflussen kénnen und die Eignung
von Widerstandsmessungen zur Bestimmung von H.(7T') in Frage stellen. Dabei
handelt es sich um die thermisch aktivierte Bewegung von Flusslinien einerseits und
Fluktuationen des Ordnungsparameters auf der anderen Seite.

Da diese Effekte in elektronendotierten Supraleitern jedoch eine kleinere Rolle spie-
len als in lochdotierten Materialien und auch die Messungen zeigen, dass die Form
der p(T) und p(H)-Kurven sich im Ubergangsbereich mit steigendem Feld bzw.
Temperatur nicht extrem &ndert, sollen vor einer genaueren Diskussion in einem
mehr phidnomenologischen Ansatz charakteristische Felder HY. ... (T) bzw. cha-
rakteristische Temperaturen T%. ... . (H) anhand verschiedener Kriterien bestimmt
werden, die in der Literatur traditionell zum Einsatz kommen.

Charakteristische Felder

In Abbildung 7.12 sind die nach den im folgenden beschriebenen Kriterien be-
stimmten charakteristischen Felder exemplarisch fiir eine bei 5 K an der unterdo-
tierten PCCO-Probe aufgenommene p(H)-Kurve eingezeichnet. Um die Ausdrucks-
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Abbildung 7.12: Illustration zur Bestimmung kritischer Feldwerte H g iterium aus
einer p(H)-Kurve bei einer konstanten Temperatur anhand verschiedener, im Text
naher erlauterter Kriterien.

weise in den folgenden Abschnitten zu erleichtern, sind in 7.12 weiterhin einige Un-
terabschnitte markiert, in die sich der Ubergangsbereich aufteilen lisst. Die fol-
genden Erlduterungen beziiglich dieser Unterabschnitte und beziiglich der verwen-
deten Kriterien zur Bestimmung charakteristischer Felder lassen sich analog auf
den Ubergangsbereich der p(T)-Kurven bzw. auf die Bestimmung charakteristischer
Temperaturen aus p(7T')-Messungen iibertragen.

Der mittlere Teil des Ubergangsbereiches der dargestellten p(H)-Kurve lisst sich
in erster Ndherung gut durch eine Gerade beschreiben. Bei néherer Betrachtung
nimmt die Steigung der p(H)-Kurve jedoch mit steigendem Feld bis zum Wende-
punkt etwa in der Mitte des Ubergangs zu, anschlieBend nimmt die Steigung wieder
ab. Der Wendepunkt teilt den Ubergangsbereich in zwei Abschnitte, wobei der an
die supraleitende Phase grenzende Teil im folgenden als unterer Abschnitt, der an
die normalleitende Phase grenzende Teil als oberer Abschnitt des Ubergangs be-
zeichnet wird. Weiterhin soll der Teil des unteren Abschnitts, in dem die Form der
p(H)-Kurve deutlich vom linearen Verlauf abweicht im folgenden als Fuflbereich,
der entsprechende Teil des oberen Abschnitts als Schulterbereich des Ubergangs
bezeichnet werden.
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In Abschnitt 7.1 wurde ein Verfahren vorgestellt, um aus den Schnittpunkten von
Kurven, die an den normalleitenden, den supraleitenden und den Ubergangsbereich
einer p(T')-Kurve angepasst werden, charakteristische Temperaturen Tsp;, Tspe und
Tspy zu bestimmen. Ganz analog lassen sich die Felder Hgpi(T'), Hgp2(T) und
Hgpp (T) definieren, die anhand entsprechender p(H)-Messungen bestimmt wer-
den. Diese Methode wird zum Beispiel von M. Hikita und Mitarbeitern angewandt,
um p(H)-Messungen an LaBayCuzO,-Einkristallen auszuwerten, wobei das kritische
Feld H., mit Hgpsy identifiziert wird [Hikita89).

Weiterhin lassen sich die an den normalleitenden Bereich der p(H) bzw. p(T")-Kurven
angepassten Funktionen auch in den supraleitenden Bereich extrapolieren und die
Felder H, bzw. Temperaturen 7T}, im Ubergangsbereich bestimmen, bei denen der
Widerstand gerade p% des extrapolierten normalleitenden Wertes betriagt. Exempla-
risch sind in Abbildung 7.12 die H,-Werte fiir p = 10, 50, 90, 95 und 99 eingetragen.
Diese Methode wird zum Beispiel in [Mackenzie93], [Ando99] oder [Fournier03] ver-
wendet.

Ausgehend vom supraleitenden Zustand lasst sich schliefllich das Feld H,,,s¢; bestim-
men, bei dem der Ubergang in die normalleitende Phase beginnt, der gemessene
Widerstand also die Auflésungsgrenze der Messapparatur iibersteigt. In der Praxis
wird dazu fiir den supraleitenden Bereich der Mittelwert und die Standardabwei-
chung der gemessenen p(H )-Werte berechnet und H,,s; als das Feld bestimmt, bei
dem der Widerstand zum ersten Mal den Mittelwert um beispielsweise das fiinffache
der Standardabweichung tibersteigt. Die Wahl dieses Kriteriums unterliegt natiirlich
einer gewissen Willkiir, wie Abbildung 7.12 jedoch zeigt, stimmt das auf diese Weise
bestimmte Feld H,, ¢ sehr gut mit dem Wert iiberein, bei dem die p(H )-Kurve deut-
lich erkennbar vom supraleitenden Wert abzuweichen beginnt. Ganz analog kénnen
aus p(T)-Kurven Onset-Temperaturen bestimmt werden. Da der Fuflbereich des
Ubergangs bei p(T)- und p(H)-Kurven in Hochtemperatur-Supraleitern mafBgeblich
von dem Verhalten der Vortizes bestimmt wird, wird H,,se¢(T") allerdings nicht mit
dem kritischen Feld H.o(T'), sondern einer Verdnderung im System der Flusslinien in
Verbindung gebracht, beispielsweise mit einem Ubergang von einem Flussliniengitter
zu einer Vortex-Fliissigkeit. Dieser Ubergang wird auch als Ursache der in Magneti-
sierungsmessungen beobachteten Irreversibilitdtskurve vermutet, also der Existenz
einer Kurve H;,.(T') in der (T, H)-Ebene, unterhalb der die Magnetisierung M (H,T')
von der Vorgeschichte der Probe abhéngt. Tatséchlich zeigen Messungen des Wider-
stands und der magnetischen (ac) Suszeptibilitdt an PCCO-Proben, dass die Kurven
Hirr (T) und Hppset(T') gut tibereinstimmen [Fournier03].

Um zunéchst einen Uberblick iiber die Position und die GroBe des Ubergangsbereiches
in der (H,T)-Ebene zu geben, sind in Abbildung 7.13 die fiir alle Proben der LC-
CO (al-cl), PCCO (a2-b2) und NCCO-Serie (a3-c3) auf diese Weise bestimmten
Hgpp-Werte gegen T' sowie H gegen Tspys aufgetragen, wobei der Bereich zwischen
Hgpy und Hgpy bzw. zwischen Tspy und Tsps farblich hinterlegt ist. Um die Proben
der verschiedenen Serien besser vergleichen zu konnen, ist die Skalierung der 7- und
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Abbildung 7.13: Nach der Schnittpunkt-Methode bestimmte Position und Breite des
Ubergangs zwischen normal- und supraleitender Phase in LCCO (a), PCCO(b) und
NCCO (c)



126 Kapitel 7 Transportmessungen an Filmbriicken

H-Achsen fiir alle Teilabbildungen identisch.

Zunéchst ist festzuhalten, dass die (T, Hspp(T'))-Punkte aus p(H)-Messungen und
die (Tspa(H), H)-Punkte aus p(7')-Messungen, zu erkennen an vertikalen bzw.
horizontalen Fehlerbalken, recht gut auf einer Kurve liegen. Wie die farbig mar-
kierten Flichen in Abbildung 7.13 zeigen, ist der Ubergangsbereich bei den unter-
und optimal dotierten Proben der LCCO-Serie am grofiten und liegt auch bei et-
was hoheren Temperaturen und Feldern, als die entsprechenden Ubergangsbereiche
der anderen Proben. Fiir alle Proben ist die Ubergangsbreite nahe dem Punkt
(T.(H = 0),H = 0) am kleinsten. Dies ist wahrscheinlich darauf zuriickzufiihren,
dass in dieser Region der (T, H)-Ebene der Einfluss von Vortizes am geringsten ist.

Das zur Bestimmung eines charakteristischen Feldes verwendete Kriterium kann
den Verlauf der resultierenden Hp,;(T)-Kurve entscheidend beeinflussen, wie die
in Abbildung 7.14 exemplarisch fiir die unterdotierte LCCO-Probe dargestellten
Hopset(T)-, Hspo(T)- und Hyos(T')-Kurven deutlich zeigen. So ist die Kriimmung der
resultierenden Kurve im Temperaturbereich 10 K< T < 25K fiir H,,4; positiv und
fiir Hys negativ, fiir Hgps ist der Verlauf der Kurve annéhernd linear.

10F . H
i ° HOnset |
[ © o © Hg, -
8 © Hys 1]
. i o
|:/ 6_ o® O o -
T | * e o o
= i °
4_ % °o 7]
e o
2-_ oo © o _-
L N o
[La, Ce CuO, x=0.11 % , °,
O-.._.x.lx....|....|....|....Q.. ol .
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T (K)

Abbildung 7.14: Vergleich von anhand verschiedener Kriterien bestimmter charak-
teristischer Felder fiir die Probe L1

In der Praxis stimmen Hgpp(T) und Hso(7T'), sowie Hgpa(T') und Hgo(T') hiufig
tiberein, was auch fiir die in Abbildung 7.12 dargestellte Messung zutrifft. Hgp(7T)
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bzw. Hso(T) beschreiben in erster Linie die Position des Ubergangs, die Differenz
Hgps(T) — Hgp1(T) seine Breite. Hypset(T') bzw. H,(T') mit p > 90 dagegen werden
zusétzlich stark davon beeinflusst, wie sich die Form der p(H)-Kurven im Fuf8- bzw.
Schulterbereich als Funktion der Temperatur dndert.

In Abschnitt 7.1 wurde Tspy(H = 0) mit T.(H = 0) identifiziert. Es liegt nun
zunédchst nahe, auch fiir die Bestimmung des kritischen Feldes H.o(T') das entspre-
chende Kriterium zu verwenden. Obwohl die Verbreiterung der p(T')-Kurven im
Magnetfeld bei elektronendotierten Hochtemperatursupraleitern deutlich geringer
ausfillt, als bei den lochdotierten Materialien, zeigt zum Beispiel Abbildung A.3
(a), dass der Ubergangsbereich der p(T')-Kurven fiir H > 0 deutlich breiter ausfllt,
als bei der Nullfeldkurve. Auch die p(H)-Kurven in Abbildung A.3 (b) zeigen einen
Ubergangsbereich, dessen Breite nicht vernachlissigt werden kann. Insofern ist es
fraglich, ob fir T' > Tsppr(H) bzw. H > Hgpy (T) Vortizes tatséchlich keine Rolle
mehr spielen, Hgpy (T') also mit Heo(T') verglichen werden sollte. Auf der anderen
Seite wird H,(T) mit p > 90 mit hoher Wahrscheinlichkeit durch Fluktuationen
beeinflusst, so dass auf diese Weise die Grofle von Heo(T) iiberschitzt wird. Hgpsy
erscheint als verniinftiger Kompromiss und wird auch in zahlreichen Publikationen
als Ma8 fiir H., verwendet. Daher soll im folgenden der Verlauf der Hgps(T')-Kurven
naher betrachtet und mit theoretischen Vorhersagen fiir das kritische Feld verglichen
werden.

Die Theorie von Werthamer, Helfand und Hohenberg sagt ein charakteristisches
Kriimmungsverhalten von H(7T)-Kurven fiir konventionelle BCS-Supraleiter vor-
aus: Nahe T.(H = 0) verlduft die H.(T)-Kurve demnach anndhernd linear, im
mittleren Temperaturbereich ist die Kriimmung negativ, d.h. die Steigung nimmt
mit zunehmender Temperatur ab und fiir 77 — 0 kommt es zu einer Sattigung
[Helfand66, Werthamer66]. Im schmutzigen Grenzfall ist die Beziehung zwischen
diesem Sattigungswert und der Steigung der H.o(T')-Kurve bei T, durch

dH,
Ho(T = 0) = 0.6917,  ——2 (7.14)
T ).

gegeben.

Wie Abbildung 7.13 (al)-(cl) zeigt, verlaufen die Hgpo(T)-Kurven der LCCO-Serie,
gebildet durch die oberen Enden der vertikalen und die rechten Enden der hori-
zontalen Fehlerbalken, fiir Temperaturen nahe T, in guter Naherung linear, fiir die
unter- und die optimal dotierte Probe ergibt sich fiir kleinere Temperaturen sogar
eine deutlich negative Kriimmung, wie von der WHH-Theorie vorhergesagt wird.
Um dies néher zu untersuchen, wurden an die Hgps(T)-Kurven der LCCO-Proben
in der Néhe von T, jeweils Geraden

y=Ho+myT (7.15)
angepasst. Es gilt also

dHgps
~ ) 7.16
my ( o7 ) o (7.16)
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Probe | =z Tspo 1oHo oMy, Ho(T=0)| &T=0)
(K) (1) (T/K) (1) (nm)
L1 0.11 {293 £ 0.1 | 12.1 £ 04 | 0.42 £ 0.02 8.4 4+ 04 6.2 £ 0.1
L2 0.12 {294 +£0.1 | 11.3 + 0.6 | 0.39 £ 0.03 8+ 0.5 6.4 + 0.2
L3 0.15]224+0.1| 43+0.1 | 0.19 £0.003 | 2.95 + 0.05 | 10.6 = 0.1

Tabelle 7.3: Parameter der Geradenanpassung an die Hgpo(T')-Kurven der LCCO-
Proben nahe T, und daraus nach (7.14) und (7.12) bestimmte Werte fiir H.o(T = 0)
und ¢(T = 0)

Damit wurden reduzierte Felder

_ Hgps/Tspa(H = 0)

h* 717
o (7.17)

berechnet und gegen die reduzierten Temperaturen
t=T/Tsps(H = 0) (7.18)

in Abbildung 7.15 aufgetragen. Weiterhin wurde der theoretische Zusammenhang
zwischen h* und ¢ aus Gleichung (28) in [Werthamer66] berechnet und die resultie-
rende Kurve ebenfalls in Abbildung 7.15 dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dass
sich die Hgps(T)-Kurven der unterdotierten und optimal dotierten LCCO-Proben
sehr gut durch die WHH-Theorie beschreiben lassen. Die Kurve der iiberdotierten
LCCO-Probe dahingegen weicht im gesamten Temperaturbereich nicht vom linea-
ren Verhalten ab. In Tabelle 7.3 sind die Parameter der Geradenanpassung sowie
die aus my und Tspo(H = 0) geméf (7.14) bestimmten Werte fiir Ho(7T = 0) und
die entsprechenden Werte fiir die Kohérenzlinge nach (7.12) zusammengefasst.

Die Proben der PCCO- und NCCO-Serie zeigen qualitativ ein etwas anderes Ver-
halten. In den Teilabbildungen 7.16 (a) und 7.17 (a) sind noch einmal gesondert
Hgps gegen T fiir die entsprechenden Proben aufgetragen. Am auffélligsten ist,
dass im Gegensatz zur LCCO-Serie alle Kurven fiir T" > 5 K eine deutlich positive
Kriimmung aufweisen. Eine solche positive Kriimmung von aus Widerstandsmes-
sungen bestimmten H.(T<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>