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Kapitel 1
Einleitung

Supraleitung und Ferromagnetismus sind antagonistische Phédnomene.
Bereits in den 50er Jahren konnte V. L. Ginzburg zeigen, dass es in ei-
nem massiven ferromagnetischen Supraleiter nur unter der sehr unwahr-
scheinlichen Voraussetzung einer extrem geringen Magnetisierung bei
gleichzeitig geniigend hohem kritischen Feld zur Koexistenz der beiden
Zustinde kommen kénnte [Gin57]. Handelt es sich bei der Verbindung
um einen Typ II-Supraleiter, so wurde aufgrund des nichtverschwinden-
den magnetischen Flusses die Ausbildung einer sogenannten ,,spontanen
Vortex-Phase“, d. h. die Existenz magnetischer Flussschlduche auch ohne
externes Magnetfeld, vorhergesagt [Buz83]. Eine Betrachtung im mikro-
skopischen Modell der BCS-Theorie zeigt, dass fiir Spin-Singlett-Cooper-
Paare die Wechselwirkung mit dem Austauschfeld des Ferromagneten zu
einer paarbrechenden Wirkung und damit zu einer Unterdriickung der
Supraleitung fithren kann [SJ69, Pic99]. Unter gewissen Umsténden ist
aufgrund dieser Wechselwirkung allerdings auch eine rdumlichen Modu-
lation des supraleitenden Ordnungsparameters, der sogenannte FFLO-
Zustand, moglich [Ful64, Lar65]. Die gleichzeitige Anwesenheit von Fer-
romagnetismus und Supraleitung ist daher hiufig mit einem ,,exotischen*

Verhalten des jeweiligen Materials verkniipft.

In der Tat gibt es nur sehr wenige Verbindungen (beispielsweise HoMogSg
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[Ish77]), die sowohl ferromagnetische Ordnung als auch Supraleitung auf-
weisen. In der Regel kommt es bei diesen Systemen auch nicht zu einer
ausgepragten Koexistenz der Phéinomene. Vielmehr wird meist ein soge-
nanntes reentrantes Verhalten beobachtet, bei dem mit sinkender Tem-
peratur das Material zunéchst beispielsweise supraleitend, bei weiterer
Abkiihlung ferromagnetisch, aber wieder normalleitend wird. Lediglich
in einem kleinen Temperaturintervall kann es dabei zur gleichzeitigen
Anwesenheit der beiden Zustinde kommen [Buz83]. Dariiber hinaus fan-
den diese Uberginge in den bisher bekannten Materialien typischerweise

erst bei sehr tiefen Temperaturen (< 10 K) statt.

Vor diesem Hintergrund ist es versténdlich, dass die Entdeckung des
Ruthenokuprats der Form RuSroGdCusOg mit seinen eindeutigen Hin-
weisen auf eine echte Koexistenz zwischen einer schwach ferromagne-
tischen Ordnung (Th,q¢ = 130-140K) und Supraleitung (7. < 60K)
im gesamten Temperaturbereich unterhalb seiner Sprungtemperatur fiir
Wirbel sorgte. Als der ,,unmégliche magnetische Supraleiter wurde er
teilweise sogar in einem Atemzug mit der erstmaligen Bose-Einstein-
Kondensation als eine der aufregensten Entdeckungen des ausgehenden
20. Jahrhunderts genannt [Wyb00]. Die urspriingliche Motivation fiir die
Herstellung von Ruthenokupraten war zunéchst jedoch eine vollig ande-
re: Beabsichtigt war, durch den zusétzlichen Einbau metallischer Lagen
in die intrinsische Schichtstruktur eines typischen Hochtemperatursupra-
leiters wie YBayCusO7 die kritische Stromdichte polykristalliner Syste-
me zu erhohen [Bau95, Bau96]. Aufgrund chemischer Uberlegungen wie
Bindungsldnge und Koordinationszahl wurden dazu die CuOs-Ketten
durch RuO, ersetzt. Was letztlich herauskam war eine Verbindung mit
eine schichtartigen Kristallstruktur, in der sich unterhalb des supralei-
tenden Ubergangs magnetisch geordnete RuO,-Lagen und supraleitende
CuOs-Doppelebenen abwechselten, ein intrinsischer Stapel aus alternie-
rend ferromagnetischen und supraleitenden Schichten [Ber99, Tal99]. Die
dazwischen eingeschobenen Schichten aus Sr-Oxid konnten dabei als iso-

lierend angenommen werden.

Die anisotropen Transporteigenschaften intrinsischer Schichtsysteme, die



entweder aus supraleitenden und isolierenden oder aus ferromagneti-
schen und isolierenden Schichten aufgebaut sind, wurden bereits seit
einigen Jahren, unter anderem auch von der eigenen Arbeitsgruppe,
intensiv untersucht. Ein besonderes Augenmerk galt dabei nicht zu-
letzt dem elektrischen Transport senkrecht zu den intrinsischen Ebenen
(entlang der sogenannten c-Achse) des jeweiligen Einkristalls. Vertreter
fiir die erstgenannten Systeme sind beispielsweise die stark anisotropen
Hochtemperatursupraleiter wie BisSroCaCusOg. Da hier die Supralei-
tung hauptsiichlich auf die CuOg-Doppelebenen beschrinkt ist, sind be-
nachbarte Doppelebenen nur sehr schwach miteinander gekoppelt. Es
kommt zur Ausbildung sogenannter ,,intrinsischer Josephson-Kontakte®,
die anfang der 90er Jahre erstmals direkt durch elektrischen c¢-Achsen-
Transport nachgewiesen werden konnten [Kle92a, Kle92b]. Mittlerweile
ldsst sich mit Hilfe geeignet strukturierter BisSroCaCusOg-Einkristalle
detailliert das Verhalten induktiv gekoppelter Josephson-Kontakte, bei-
spielsweise beziiglich Fragen der Josephson-Vortex-Dynamik, studieren
[Hei02b, Cla02].

Zu den Materialien, die eine intrinsische Schichtstruktur aus alternierend
magnetischen und isolierenden Schichten aufweisen, zéihlen die sogenann-
ten Schichtmagnanate. Ein wichtiger Vertreter dieser Klasse ist die Ver-
bindung Laj 4Sr1 §MnyO7. Hier kommt es bei Transport senkrecht zu den
Ebenen zum Tunneln spinpolarisierter Ladungstréiger zwischen benach-
barten ferromagnetischen MnOs-Doppelebenen [Kim96]. Messungen an
magnetisch eindoménigen Strukturen konnten belegen, dass sich solche
Systeme unter gewissen Umstéinden wie magnetfeldabhéingige Schalter,
sogenannte ,,Spin-Ventile“, verhalten [Nac00, Nac02].! Diese Arbeiten
wurden in einer im Rahmen dieser Dissertation betreuten Diplomarbeit
von H. Eitel fortgefiihrt [Eit03].

L An dieser Stelle sei angemerkt, dass im Rahmen der Dissertation eine Diplomar-
beit betreut wurde, die sich intensiv mit dem Einfluss magnetischer Doménen auf den
elektrischen Transport iiber eine kiinstliche Tunnelbarriere beschéftigt. Mit Hilfe der
sogenannten , Laser-Raster-Mikroskopie“[Sch02] konnte dabei das elektrische Signal
ortsaufgelost mit der Doménenkonfiguration korreliert werden. Details hierzu finden
sich in [Wag04].



4 Kapitel 1: Einleitung

Das Ruthenokuprat RuSroGdCusQOg stellt nun in gewisser Weise eine
Kombination aus beiden Systemen dar. Fiir Temperaturen oberhalb des
supraleitenden Ubergangs konnte es beispielsweise mit den Schichtman-
ganaten vergleichbar sein. Ein elektrischer Transport entlang der c-Achse
wiirde zu spinpolarisiertem Tunneln zwischen benachbarten RuOs-Ebe-
nen fithren. Im supraleitenden Zustand wére ein intrinsischer Josephson-
effekt dhnlich dem in den stark anisotropen Hochtemperatursupraleitern
denkbar. Dariiber hinaus kann aber auch nicht ausgeschlossen werden,
dass es hier zu ausgeprégten Unterschieden kommen konnte [Pic99]. Im
Vergleich zu BisSroCaCusOg ist im Falle des Ruthenokuprats jeweils
zusitzlich eine schwach ferromagnetische Schicht in die Barriere der int-
rinsischen Josephson-Kontakte eingeschoben. Fiir solche Systeme wurde
ein vom gewdhnlichen Josephson-Kontakt abweichendes Verhalten, ein
sogenannter , m-Zustand* mit Vorzeichenumkehr des kritischen Stroms,
vorhergesagt [Pro99a, Hou01].

Die obigen Uberlegungen machen deutlich, dass es durchaus wiinschens-
wert erscheint, eine exklusiv c-achsenorientierte Messung des elektrischen
Transports an RuSroGdCusOg-Kristallen durchzufiihren. Gliicklicher-
weise ist es mittlerweile moglich, Einkristalle dieser Verbindung her-
zustellen [Lin01]. Auch wenn diese zum jetzigen Zeitpunkt noch sehr
klein sind (max. ~ 200 pm Kantenléinge), so sollte im Rahmen dieser
Arbeit dennoch der Versuch unternommen werden, diese auf geeignetem
Wege zu kontaktieren und den elektrischen c-Achsen-Transport unter
verschiedenen Umgebungsbedingungen (Temperatur, Magnetfeld) zu un-
tersuchen. Ein Vergleich mit den oben beschriebenen Referenzsystemen
BisSraCaCuy0g und Lag 4Sry gMnyOr konnte dann wichtige Hinweise
auf die Wechselwirkung zwischen den supraleitenden und magnetischen
Untergittern liefern. Konkret sollte zunéchst die Existenz intrinsischer
Josephson-Kontakte nachgewiesen werden. Fiir den Fall, dass solche in
den untersuchten RuSrsGdCusOg-Einkristallen zu finden wéren, wiirde
sich unmittelbar die Frage eines moglichen 0-7-Ubergangs der Kontakte
anschliefen. Da alle bisherigen Transportmessungen an RuSroGdCusOsg
(z.B. [Ber99, Tak01l, Che0l]) ausnahmslos an polykristallinen Proben



durchgefithrt wurden, kann aufgrund der starken Anisotropie der Ru-
thenokuprate davon ausgegangen werden, dass dort hauptséchlich das
Verhalten des Transports parallel zu den Ebenen wiedergegeben wurde.
Die Moglichkeit, die Kristalle definiert entlang ihrer c-Achse zu vermes-
sen, wiirde daher auch Fragen eher technischer Natur, beispielsweise nach
der kritischen Stromdichte oder dem spezifischen Widerstand senkrecht

zu den Ebenen, beantworten.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich wie folgt:

In Kapitel 2 sollen zunéchst die wichtigsten Grundlagen beziiglich (in-
trinsischer) Schichtsysteme, supraleitender wie magnetischer, rekapitu-
liert werden. Anschliefend wird auf die Besonderheiten von Supraleiter-
Ferromagnet-Hybridstrukturen eingegangen. Dabei gilt ein spezielles Au-
genmerk den Bedingungen zur Ausbildung von 7w-Kontakten. Am Ende
des Kapitels werden die wichtigsten bisher bekannten Eigenschaften von
RuSroGdCusOg vorgestellt, so wie sie anhand polykristalliner Proben
erhalten wurden.

Die charakteristischen Merkmale der speziell in dieser Arbeit verwende-
ten Kristalle finden sich am Anfang von Kapitel 3. In diesem Kapitel
wird auch ausfiihrlich auf die Probenpréparation, d. h. die Kontaktie-
rung der Einkristalle, sowie den Messaufbau eingegangen.

Das Kernstiick der Arbeit bildet Kapitel 4. Hier werden die Ergebnisse
der Messungen an den RuSroGdCusOg-Einkristallen vorgestellt. Als di-
rekter Nachweis der Koexistenz von magnetischer Ordnung und Supralei-
tung wird hier zunédchst auf die Ergebnisse der Magnetisierungsmessun-
gen eingegangen. Im Anschluss werden dann die elektrischen Eigenschaf-
ten des c-Achsentransports, auch im Hinblick auf die Moglichkeit eines
0-m-Phaseniibergangs, diskutiert. Direkte Vergleiche mit dem Hochtem-
peratursupraleiter BisSroCaCusOg werden dabei immer wieder die star-
ke Ahnlichkeit der beiden Systeme betonen.

Mit den im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen konnte
selbstverstdndlich nur ein begrenzter Teil der moglichen Eigenschaften
der Ruthenokuprate untersucht werden. Die Schlussdiskussion in Ka-
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pitel 5 widmet sich daher unter Einbeziehung der erzielten Ergebnisse
weiteren noch offenen Fragestellungen und bietet einen Ausblick auf wei-
tere denkbare Untersuchungen.

In Kapitel 6 werden schliellich die wichtigsten Ergebnisse der Arbeit

knapp zusammengefasst.



Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Intrinsischer Josephson-Effekt

2.1.1 Grundlegendes zur Supraleitung

Die Entdeckung der Supraleitung Im Jahre 1911 (gerade einmal
drei Jahre nachdem es ihm moglich war, Helium zu verfliissigen) machte
H. Kamerlingh-Onnes in Leiden die Entdeckung, dass der Widerstand
von Quecksilber nahezu schlagartig auf einen unmessbar kleinen Wert
abfiel, sobald er es unter eine kritische Temperatur T, von etwa 4 K
abkiihlte [Onnl1]. Bald darauf wurde dieses Verhalten an vielen weite-
ren Materialien (Zinn, Blei, Niob etc.) beobachtet. Zwar war klar, dass
es sich aufgrund des abrupten Ubergangs um einen neuen Zustand des
Metalls handeln musste. Doch erst 22 Jahre spéter konnten W. Meifiner
und R. Ochsenfeld [Mei33] mit dem nach ihnen benannten Effekt die
Vermutung widerlegen, dass man es hierbei lediglich mit einem idealen
Leiter, d. h. ein Stiick Metall mit verschwindendem Widerstand, zu tun

habe. Vielmehr wurde hier der Ubergang in eine neue Phase beobachtet.

Ginzburg-Landau-Theorie In dieser Theorie [Gin50] wird der su-
praleitende Ubergang als Phaseniibergang 2. Ordnung aufgefasst, d. h.



8 Kapitel 2: Grundlagen

sie ist genau genommen nur in der unmittelbaren Umgebung von T,
giiltig. Der supraleitende Zustand wird dabei als kohiirente Uberlagerung
aller supraleitenden Ladungstrager angenommen. Dieser kann quanten-
mechanisch durch eine komplexe, makroskopische Wellenfunktion! der
Form

U = Ve’ (2.1)

beschrieben werden. |¥g|? = n, ist dabei die Dichte der supraleiten-
den Ladungstriager. Die Existenz einer makroskopischen Phase ¢ fiihrt
zu Effekten wie der Flussquantisierung oder auch dem —Josephson-
Effekt [Tin96]. Die Tatsache, dass alle Ladungstriger durch eine einzige
Wellenfunktion beschrieben werden kénnen, stellt den dissipationsfreien
Stromfluss sicher [Sch97]. Eine wichtige charakteristische GréBe in der
Ginzburg-Landau-Theorie ist die sogenannte ,, Kohérenzlange“ 5. Sie
gibt an, auf welcher Liingenskala es zu einer Anderung im supraleitenden
Zustand kommen kann (Abbildung 2.1). Im Giiltigkeitsbereich nahe T,
kann die folgende Temperaturabhiingigkeit gefunden werden [Buc04]:

{c.(0)
JI_T/T.

BCS-Theorie Wihrend in der Ginzburg-Landau-Theorie keine Aus-

sagen iiber die mikroskopische Ursache des supraleitenden Zustands ge-

§ar(T) = (2.2)

macht werden, konnte diese Frage im Rahmen der nach ihren Enteckern
J. Bardeen, L. Cooper und J. Schrieffer benannten BCS-Theorie beant-
wortet werden [Bar57]. Voraussetzung ist hier eine nichtverschwindende
attraktive Wechselwirkung zwischen den Elektronen. In konventionellen
Supraleitern ist dies beispielsweise eine Kopplung via Gitterschwingun-
gen. Die Wechselwirkung fithrt dazu, dass es zur Ausbildung sogenann-
ter Cooper-Paare, bestehend aus zwei Elektronen mit entgegengesetztem
Impuls und Spin?, kommen kann. Diese Paare besitzen einen ganzzah-

ligen Gesamtspin, d. h. sie sind Bosonen und konnen daher in einen

Ldiese wird gemif der allgemeineren Landau’schen Theorie der Phaseniiberginge
2. Ordnung auch als ,,Ordnungsparameter“ bezeichnet

2Eine S=0-Kopplung ist nicht unbedingt zwingend. So werden beispielsweise im
Ruthenat SroRuO4 Cooper-Paare mit S=1 diskutiert [Sig97, Ish98].
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gemeinsamen (BCS-)Grundzustand kondensieren [Sch97]. Dieser kann
dann durch die bereits im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie gefun-
dene Wellenfunktion beschrieben werden. Die mittlere Ausdehnung eines
Cooper-Paars wird in Anlehnung an die Ginzburg-Landau-Theorie eben-
falls als Kohérenzldnge &y bezeichnet. Beziiglich des BCS-Grundzustands
werden ungepaarte Elektronen als Anregungen aufgefasst. Sie werden
als ,,Quasiteilchen* bezeichnet. Fiir diese Anregungen muss eine Ener-
gieliicke Ag iiberwunden werden, zum Aufbrechen eines Cooper-Paares
also 2A¢. Es zeigt sich, dass die Dichte der Cooper-Paare proportional
zu A2 ist. Somit ergibt sich ein direkter Zusammenhang zwischen Ag
und dem Betrag des Ordnungsparameters ¥ aus der Ginzburg-Landau-
Theorie,

Ap o [P, (2.3)

so dass diese Groflen daher hiufig synonym verwendet werden.

Supraleiter im Magnetfeld Wird ein Supraleiter in ein schwaches
externes Magnetfeld gebracht, so kann dies nur geringfiigig auf einer
Langenskala Ar, der sogenannten London’schen Eindringtiefe, in den Su-
praleiter eindringen (Abbildung 2.1). Im Rahmen der Ginzburg-Landau-
Theorie wird nun fiir hohere Felder zwischen Typ I- und Typ II-Supralei-
tern unterschieden. Erstere verdrédngen bis zu einem kritischen Wert H,
den Fluss vollstdndig aus ihrem Inneren (Meifiner-Phase). Wird dieses
Feld iiberschritten, bricht die Supraleitung schlagartig zusammen. An-
ders verhalten sich die Typ II-Supraleiter: Auch sie zeigen bis zu einem
kritischen Feld H.; eine Meifiner-Phase. Mit weiterer Erh6hung des Ma-
gnetfelds kénnen nun jedoch sukzessive Flussquanten eindringen. Diese
besitzen einen normalleitenden Kern. Die Supraleitung verschwindet hier
erst bei einem deutlich hoheren Feld H.p, wenn es zu einem Uberlapp
der normalleitenden Kerne kommt. Ob es sich um einen Typ I- oder Typ
II-Supraleiter handelt, héngt vom Verhéltnis aus London’scher Eindring-

tiefe und Kohérenzlédnge, dem sogenannten Ginzburg-Landau-Parameter

AL
o= 2L

 ar 24
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S MG ™ N Abbildung 2.1: Definition der
Kohérenzlange g und der Lon-

don’schen Eindringtiefe Ar.

7 \w

>

ab. Dieser ist im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie unabhéngig
von der Temperatur. Fiir £ > 1/v/2 wird Typ II-Supraleitung bevor-
zugt [Sch97).

Oberes kritisches Feld und WHH-Theorie Gemif der Ginzburg-
Landau-Theorie ergibt sich der Zusammenhang zwischen der Kohérenz-
lange €cr und dem oberen kritischen Feld H 2 zu [Buc04]

®q

Hey = 5
> 2reZ (T)

(2.5)

wobel die Definition

h
Dy = % (Flussquant)

verwendet wurde. Mit Gleichung 2.2 folgt damit eine lineare Tempera-
turabhingigkeit des kritischen Feldes. Da die Ginzburg-Landau-Theorie
jedoch lediglich in der Nihe des supraleitenden Ubergangs exakte Ergeb-
nisse liefert, kommt es bei tieferen Temperaturen zu Abweichungen. Eine
genauere Berechnung auf Basis einer mikroskopischen Theorie liefert den
von N. R. Werthamer, E. Helfand und P. C. Hohenberg (WHH-Theorie)
gefundenen Zusammenhang [Hel66]

dH o
dr

He(0) ~ 0.7 T, - (2.6)

T=T,
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2.1.2 Josephson-Effekt

Suprastromdichte Der Zusammenhang zwischen der Suprastromdich-
te js und der Wellenfunktion ¥ eines (nicht notwendigerweise homoge-
nen) Supraleiters ist unter Einbeziehung des Vektorpotentials A gegeben
durch [Sch97, Kle03]

. 2h (1, .= ~ o
s = = —(V'VU - IVI*) - —A|P|?
o= e { G- wwe) - S A
e - -
= n.— —2¢4). 2.
n(m(tho eA) (2.7)

Dies entspricht im Prinzip der quantenmechanischen Teilchenstromdich-
te, allerdings wurde zusétzlich beriicksichtigt, dass es sich bei den Cooper-
Paaren um Teilchen der Ladung 2e und Masse 2m handelt. Gleichung 2.7
macht deutlich, dass es an einer Stelle, an der lokal der Betrag des supra-
leitenden Ordnungsparameters (o< y/ng) unterdriickt wird, zum Zwecke
der Stromerhaltung zu einem ausgeprigten Gradienten in der Phase der

supraleitenden Wellenfunktion kommen muss.

Josephson-Kontakt Eine der Moglichkeiten, den Ordnungsparame-
ter sehr stark zu unterdriicken, ist, zwei Supraleiter durch eine diinne
isolierende Barriere voneinander zu trennen (Abbildung 2.2). 1962 konn-
te B. Josephson zeigen, dass es in einem solchen ,,Josephson-Kontakt*
zum Tunneln von Cooper-Paaren, also einem geringen Suprastrom zwi-
schen den Elektroden, kommen kann [Jos62]. Der Phasengradient ﬁ(p
ist gemiB den obigen Uberlegungen im Bereich der Barriere am ausge-
priagtesten. Daher kann der Suprastrom letzlich als eine Funktion der
(eichinvarianten)® Phasendifferenz
o (2

U R Bl A ds (2.8)
0J1

zwischen den beiden supraleitenden Elektroden beschrieben werden.

3Das Verhalten unter Eichtransformationen wird weiter unten genauer untersucht.

Im Moment werde die Definition gem&fl Gleichung 2.8 ohne Herleitung angegeben.
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Abbildung 2.2: Sche-
matische Darstellung
eines  Josephson-Kon-
takts. Die charakteristi-

schen Dimensionen sind

® Barriere

121 127

fe—oa— l—a—

angegeben.

Josephson-Gleichungen

Die Wellenfunktion WU ist eine 2m-periodische Funktion beziiglich der
Phase. Dasselbe trifft auch auf die Suprastromdichte zu, was es ermog-
licht, sie durch eine Fourier-Reihe in v auszudriicken. Damit die Zeitum-
kehrinvarianz (js(y) = —js(—)) erfiillt ist, miissen in dieser Reihe alle
cos-Terme ausgeschlossen werden. Bei geringer Transparenz der Barriere,
so wie sie im Falle eines Tunnelkontakts angenommen werden kann, sind
dariiber hinaus Terme hoherer Ordnung vernachlédssigbar. Man erhilt
somit die 1. Josephson-Gleichung

j = jesin~y. (2.9)

Die Grofle j. ist die maximal mogliche Suprastromdichte, die iiber die
Barriere geschickt werden kann und wird als , kritische Stromdichte* be-
zeichnet. Wird der kritische Strom I. = [, j.dA (A: Barrierenfliche)
iiberschritten, so tragen Quasiteilchen zum Transport bei, es kommt zu
einem Spannungsabfall (U # 0). Um diesen mit der Phasendifferenz v zu
korrelieren, lohnt es, das Verhalten des Systems unter einer Eichtrans-
formation des Vektorpotentials A und des skalaren Potentials V'

X

A—A+Vy | Vov- o (2.10)



2.1 Intrinsischer Josephson-Effekt 13

zu betrachten. Ein Blick auf Gleichung 2.7 macht deutlich, dass sich in
diesem Fall auch die Phase* transformieren muss,

2e
o —p— EX. (2.11)
Man sieht sofort, dass
dp 2
— ——V =0 2.12
ot h ( )

eine eichinvariante Beziehung darstellt. Mit ihr ist es moglich, die zeitli-
che Ableitung von Gleichung 2.8 zu

2
87:%‘/_2_%‘/1 2e 0A

zu bestimmen. Die rechte Seite entspricht nun aber bis auf den Faktor
2e/h genau der Spannung U iiber den Kontakt. Damit folgt die 2. Joseph-
son-Gleichung

Oy 2e
5 =%V (2.14)

Aus ihr ist unmittelbar ersichtlich, dass ein Josephson-Kontakt im su-
praleitenden Zustand (j < j., U = 0) eine zeitlich konstante Phasen-
differenz v besitzt. Mit Gleichung 2.9 ergibt sich damit auch ein zeitlich
konstanter Suprastrom. Im resistiven Zustand (j > j., U # 0) wiichst die
Phasendifferenz hingegen linear mit der Zeit. Fiir die Suprastromdichte

ergibt sich in diesem Fall
2
Ju = Josin (70 + gm) . (2.15)

Der Suprastrom besitzt also einen Wechselstromanteil, dessen Frequenz
direkt proportional zum Spannungsabfall {iber dem Josephson-Kontakt
ist. Der Faktor 2e/h entspricht in etwa 483.6 MHz/uV, weshalb diese

Frequenzen bereits bei kleinen Spannungen sehr hoch sein kénnen.

4 Aus dieser Umeichung folgt letztlich gemeinsam mit der Transformation des Vek-
torpotentials die Form der eichinvarianten Phasendifferenz ~ in Gleichung 2.8.
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Temperaturabhingigkeit des kritischen Stroms

Fiir einen idealisierten Josephson- Tunnelkontakt (Supraleiter-Isolator-
Supraleiter, SIS), dessen (identische) supraleitende Elektroden im Rah-
men der BCS-Theorie beschrieben werden kénnen®, folgt der kritische
Strom dem allgemein giiltigen, nur von der Energieliicke A des Supra-

leiters abhéngigen Ambegaokar-Baratoff-Gesetz

_r A(T)
I.R, = 2€A(T) tanh T (2.16)

Dabei ist R,, der Normalwiderstand ungepaarter Elektronen. Nahe T,
geht diese Funktion linear gegen Null, wenn eine BCS-konforme Tem-
peraturabhéngigkeit der Energieliicke angenommen wird. Fiir 77 — 0
sittigt das I.R,-Produkt bei 7A(0)/(2¢) [Tin96]. Im Falle einer me-
tallischen Barriere (Supraleiter-Normalleiter-Supraleiter, SNS) ist diese
Sattigung deutlich schwicher bis tiberhaupt nicht vorhanden [Lik79].

Punktférmige Josephson-Kontakte

In diesem Abschnitt sollen die Strom-Spannungs-Kennlinien eines punkt-
formigen Josephson-Kontakts niher beleuchtet werden. Eine recht gu-
te Néherung ist dabei das auf W. C. Stewart und D. E. McCumber
zuriickgehende RCSJ-Modell (,Resistively and Capacitively Shunted
Junction-Modell“) [Ste68, McC68].

Wurde in den obigen Uberlegungen lediglich der Cooper-Paar-Supra-
strom Is = I. siny betrachtet, so muss in einem realen Kontakt bei endli-
chen Spannungen auch der Stromtransport via Quasiteilchen, Ir = U/R,
berticksichtigt werden. R ist dabei der Quasiteilchen-Widerstand. Es
werde vereinfacht ein Ohmsches Verhalten angenommen, was fiir nicht
allzu grofle Spannungsénderungen in der Regel eine gute Ndherung dar-
stellt. Dariiber hinaus besitzt ein Josephson-Kontakt stets eine end-
liche Kapazitit® C, weshalb auch ein Verschiebungsstrom I¢ in die

Uberlegungen aufgenommen werden soll. Dieser spielt bei sich zeitlich

5Diese Art Supraleiter besitzen einen raumlich isotropen Ordnungsparameter mit
s-Wellen-Symmetrie, sieche Abschnitt 2.1.3.
6 Auch wenn die Kapazitit unter Umstsinden sehr gering sein mag, so darf dieser
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verdndernden Spannungen eine Rolle, I = CU. Das Ersatzschaltbild
eines solchen durch einen aufgepriigten Strom I, (,, Biasstrom*) versorg-
ten Josephson-Kontakts ist in Abbildung 2.3 wiederggegeben. Die drei

Y Abbildung 2.3: Ersatzschaltbild eines Jo-
sephson-Kontakts im RCSJ-Modell.

N\
—
%)
| I
a

Beitriage addieren sich zum Gesamtstrom
U .
IbZIs-i-IR-f—IC:ICSin’Y-‘rE-FCU. (2.17)

Mit Hilfe der 2. Josephson-Gleichung kann nun die Spannung zugunsten

der Phase v eliminiert werden,

. by . Cdy..
Iy=1.s — —A. 2.1
b= Lesiny + o—py + 54 (2.18)
Durch Einfithrung der Grofien
f L (Plasmafrequenz)
= z
pl 27T(I)()C d
und
211 R?
Be = WTRC (McCumber — Parameter)
0

und Ersetzen des Stromes und der Zeit durch die dimensionslosen Para-
meter i = I/I. bzw. T = 27 f),;t vereinfacht sich die Gleichung schliellich

zu

Lo, o
VB.or = 0r?’

Beitrag aufgrund der hohen Frequenzen, die in einem Josephson-Kontakt gemé&fl der

i =siny + (2.19)

2. Josephson-Gleichung moéglich sind, nicht vernachlissigt werden.
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Dies entspricht mathematisch betrachtet der Bewegungsgleichung ei-
nes geddmpften physikalischen Pendels mit externem Antrieb. In die-
sem Analogon entspricht die eichinvariante Phasendifferenz v dem Aus-
lenkwinkel des Pendels, die Spannung iiber den Josephson-Kontakt der
Winkelgeschwindigkeit und der Biasstrom einem externen Drehmoment.
Dem McCumber-Parameter kommt die Rolle einer inversen Dampfung
zu [Buc04]. Fiir kleine v kann siny =~ ~ gesetzt werden. In diesem Fall
ergibt sich der Ausdruck fiir ein mathematisches Pendel mit der Eigen-

frequenz f.

Ausgedehnte Josephson-Kontakte

Im RCSJ-Modell wurde angenommen, dass die Stromverteilung entlang
des Kontaktes homogen sei. Bei ausgedehnten Kontakten muss dies nicht
mehr zwangsldufig gegeben sein. Somit kann sich auch v entlang der a-
Richtung (siehe Abbildung 2.2) verdndern. Zur Bestimmung von dv/dx
wird zunéchst mit Hilfe von Gleichung 2.7 die Phase ¢ entlang des ge-
strichelten Weges (Abbildung 2.2) aufsummiert, ¢ Vo dl. Wegen der Ein-
deutigkeit der Wellenfunktion muss dieses Integral Null ergeben. Unter
Verwendung von Gleichung 2.8 errechnet sich die Differenz in v zwischen

dx entfernten Punkten damit zu

2 1’_’ 9 L.
v+ dz) — y(z) = — V jS(F)dF+/ 7.7 dF +§7{A.dl,
1 2

- 2ngeh '
(2.20)
bzw. 5 5
Y m -u -0 €flo
— = — —tegHy. 2.21
851/' 27L56h (Jer JGT) + h eff 1y ( )

Jow ist dabei der in der oberen bzw. unteren Elektrode flieflende Quer-
strom. t.g ist iiber f/f dl = fé -df = poHy - teg - dz definiert und
wird als magnetische Dicke des Kontakts bezeichnet. Allgemein gilt

d
tefr = t 4+ 2\ tanh —, (2.22)
201,

was in Kontakten mit dicken supraleitenden Elektroden (d >> Ap) einem
Wert von ¢t +2Ar, im Falle diinner Elektroden (d < A1) t+d entspricht.
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Anmerkung: Im Folgenden wird die Diskussion fir einen einzelnen Jo-
sephson-Kontakt mit dicken Elektroden fortgefiihrt, um die relevanten
Begriffe zu definieren. Auf die Abweichungen fiir den Fall eines Stapels
aus atomar dinnen supraleitenden Ebenen, so wie er beispielsweise in
Hochtemperatursupraleitern realisiert ist, wird knapp in Abschnitt 2.1.4

eingegangen. Details hierzu finden sich beispielsweise in [Cla04).

Fiir einen Josephson-Kontakt mit dicken Elektroden kann der obige Inte-
grationspfad so tief im Inneren der Supraleiter gew#hlt werden, dass die
Abschirmstrome entlang der z-Richtung vernachléssigt werden konnen,
Jow = 0. Nun ist aus den Maxwell-Gleichungen bekannt, dass die Ro-

tation des magnetischen Feldes der Summe aller Stréme entspricht,

- = od, OH, . . .
(VXH)Z—W— 9 = jesiny + oE + eeoE. (2.23)

Der Strom besteht hier analog zum RCSJ-Modell aus Josephson-, Quasi-
teilchen- und Verschiebungsstrom. ¢ ist die Leitfahigkeit, € die Dielek-
trizitdtskonstante des Barrierenmaterials. Der Josephson-Kontakt sei le-
diglich entlang der xz-Achse ausgedehnt, weshalb die Ableitung in y-
Richtung vernachliissigt werden kann.” Wird nun in Gleichung 2.23 das
Magnetfeld mit Hilfe von Gleichung 2.21 durch " = 9v/0x ersetzt und
das elektrische Feld mit Hilfe der 2. Josephson-Gleichung durch +, so
erhélt man bei Normierung auf die kritische Stromdichte j. die sog.
gestorte Sine-Gordon-Gleichung
h / ) ho . heeg
setogmnge) = g e,

5 2.24
2l , (2.24)

die sich mit Hilfe der charakteristischen Grofien

I
Ay = _— (Josephson — Eindringtiefe)
2etejfﬂ0jc
2etjc
wpr = 4/ 7_;—6]0 (Plasmafrequenz)

"Homogen iiber den Kontakt aufgeprigte Transportstréme miissen dann auf der

rechten Seite der Gleichung 2.24 als zusétzlicher Quellterm —jeqt beriicksichtigt wer-
den.
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ho
= Dampfi
s (Dimpung)
umschreiben lésst zu
2.1 s . 1.
AV =siny + oy +w, . (2.25)

Die Josephson-Eindringtiefe Ay gibt die Lingenskala vor, auf der es zu
einer rdumlichen Anderung in der Phasendifferenz kommen kann. Ein
Kontakt kann daher als ,kurz“ bezeichnet werden, wenn seine latera-
len Abmessungen kleiner als etwa Ay sind. Umgekehrt kénnen die im
nichsten Abschnitt beschriebenen Solitonen erst auftreten, wenn der
Kontakt ,lang ist, d. h. eine Seite deutlich groer als Ay ist.

Werden nur kleine Auslenkungen der Phasendifferenz betrachtet, so kann
der sin-Term in Gleichung 2.25 linearisiert werden. Als Losungen der so
erhaltenen Differentialgleichung ergeben sich fiir den Fall vernachléssig-
barer Ddmpfung (a=0) transversale elektromagnetische Wellen der Form
~v = exp(iwt — kx), die sogenannten ,,Plasmawellen®. Sie besitzen eine

Dispersionsrelation der Form

w? = w2 + Wy ATk (2.26)

Josephson-Vortexdynamik

Die ungestorte Sine-Gordon-Gleichung (Gleichung 2.25 fiir den Fall ver-

nachldssigbarer Ddmpfung, a=0) besitzt Losungen der Form

~v(x,t) = 4arctan exp

T — vt
. 2.27

AJ\/l—U2/02‘| ( )
Es handelt sich dabei um sogenannte Solitonen, d. h. rdumlich lokali-
sierte Anregungen, die sich unter Beibehaltung ihrer Form fortbewegen
konnen. Anschaulich ist diese Losung nichts anderes als ein auf eine

Linge von etwa 2\ ; begrenzter ,Knick“® in der Phasendifferenz von 0
nach 27 (Abbildung 2.4 a). Das Auftreten des Lorentzterms 1/4/1 — v?2/¢?

8 engl. kink
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Abbildung 2.4: a) Ortsabhéngigkeit der Phasendifferenz ~ entsprechend
Gleichung 2.27. b) Das daraus gem#fl Gleichung 2.21 berechnete Magnet-
feld Hy. Die Fliche unter der Kurve entspricht einem Flussquant. ¢) z-
Komponente des Suprastroms gemé8 der 1. Josephson-Gleichung (~ sin«).

Der Schwerpunkt des Solitons ist durch einen Kreis (o) markiert.

macht deutlich, dass sich die Solitonen wie relativistische Teilchen ver-
halten, die maximal auf eine Geschwindigkeit ¢, die sogenannte ,,Swihart-

Geschwindigkeit“, beschleunigt werden koénnen. Fiir diese gilt:
Ezwpl/\J. (2.28)

In den Abbildungen 2.4b) und c¢) wird die physikalische Interpretation
des Solitons deutlich: Zum einen entspricht es gem#fl Gleichung 2.21
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einem magnetischen Flussquant der Grofle ¢, zum anderen beschreibt
der Josephsonstrom einen um dieses Flussquant lokalisierten Kreisstrom.
Die Solitonen werden daher auch hiufig als , Fluxonen“, . Josephson-
Vortizes“ bzw. ,,Josephson-Flusswirbel“ bezeichnet.

Unter dem Einfluss eines Biasstroms werden die Solitonen auf eine Ge-
schwindigkeit v beschleunigt (,, Flux-Flow*), wodurch eine Spannung pro-
portional zu ihrer Geschwindigkeit und ihrer Anzahl (N o Ht g L) iiber
dem Josephson-Kontakt abféllt [Leb67],

Ug = wvuoHtep
x N-wv. (2.29)

Werden die Solitonen weiter beschleunigt, nahern sie sich asymptotisch
ihrer Grenzgeschwindigkeit ¢. Entsprechend kommt es zu einem Aufstei-
len der Kennlinie bei der Grenzspannung Urpps = cuoHt.g, der soge-
nannten Flux-Flow-Stufe. Bei weiterer Erhohung des Biasstroms springt

der Kontakt iiblicherweise auf seinen McCumber-Ast.

Kurzer Kontakt im Magnetfeld

Besitzt ein Josephson-Kontakt laterale Abmessungen L < A, so konnen
sich keine Josephson-Flusswirbel in ihm ausbilden. Die eichinvariante
Phasendifferenz é&ndert sich nur geringfiigig auf der Linge des Kontakts,
so dass ihre z-Abhéingigkeit linearisiert werden kann (7" = 0). Aus Glei-
chung 2.21 folgt dann

2e
A(w) = 7(0) + =g Hye. (2.30)

Setzt man diese Beziehung in die 1. Josephson-Gleichung ein und inte-
griert die so erhaltene Stromdichte js(x) iiber die Fliche des Kontakts,
so erhdlt man (unter der Annahme einer homogenen kritischen Strom-
dichte j.) fiir die Magnetfeldabhéngigkeit des kritischen Stroms den Zu-

sammenhang

sin(mH/Hy)
7TH/H0

wobei Hy = ®¢/(potes L) dem Feld entspricht, das zur Erzeugung eines

1.(H) = 1.(0) - , (2.31)

elementaren Flussquants im Kontakt notig ist.
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2.1.3 Hochtemperatursupraleiter

In diesem Abschnitt sollen die wichtigsten Figenschaften der Hochtem-
peratursupraleitung in Kupraten (auch als ,,Hoch-T.-Supraleitung“ be-
zeichnet) vorgestellt werden, die erstmals 1986 von G. Bednorz und K.
A. Miiller im System La-Ba-Cu-O nachgewiesen werden konnte [Bed86].

Kristallstruktur & Dotierung

Alle Vertreter dieser Stoffgruppe haben gemeinsam, dass sie eine schicht-
artige Perovskit-Struktur besitzen (vgl. beispielsweise BigSroCaCusOsg,
Abbildung 2.8). Die Supraleitung entsteht dabei in den CuO-Ebenen,
wéhrend die dazwischenliegenden (isolierenden) Schichten die Rolle ei-
nes Ladungsreservoirs zum Dotieren der CuO-Ebenen mit Lochern bzw.
Elektronen iibernehmen (bei BigSroCaCusOg sind die supraleitenden La-
dungstriger beispielsweise Cooper-Paare aus Léchern). Ohne diese Do-
tierung sind die Kuprate normalerweise antiferromagnetische Isolatoren.
Die Sprungtemperatur des Kuprats kann entscheidend durch die La-
dungstriagerkonzentration beeinflusst werden. Dies definiert die Begriffe

optimal dotiert (=hochstes T..), unterdotiert bzw. iberdotiert.

Symmetrie des Ordnungsparameters

Der supraleitende Zustand in den Kupraten unterscheidet sich in eini-
gen seiner Eigenschaften deutlich von dem der konventionellen (durch die
BCS-Theorie beschreibbaren) Supraleiter. In den konventionellen Syste-
men wird die Cooper-Paarbildung durch eine isotrope Elektron-Phonon-
Wechselwirkung hervorgerufen, d. h. sie ist groftenteils unabhéngig von
der Richtung des Wellenvektors k der Elektronen. Daher besitzt die Paar-
amplitude ¥y im k-Raum eine isotrope s-Wellen-Symmetrie (Abbildung
2.5a). Auch die Energieliicke besitzt hier fiir alle Richtungen von k in et-
wa den gleichen endlichen Wert Ag. Anders die Kuprate: Bei ihnen gibt
es eindeutige Hinweise darauf, dass der supraleitenden Ordnungspara-

meter zum iiberwiegenden Teil eine d,2_,2-Wellen-Symmetrie (Abbil-
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a) b) Abbildung 2.5: Amplitude

des supraleitenden Ordnungs-
o o parameters im k-Raum.
ky a) s-Welle, b) d,2_,2-Welle.
ks

dung 2.5b) besitzt [Tsu00].” Die Amplitude ¥ hat somit fiir bestimmte
Richtungen im k-Raum Nullstellen. In diese Richtungen verschwindet
die Dichte der Cooper-Paare (o< |¥|2), so dass fiir jene k-Vektoren kein
Suprastrom moglich ist. Dariiber hinaus besitzt in diese Richtungen auch
die Energieliicke Nullstellen, A(0) = A4, cos(20)].

Hoch-T.-Josephson-Kontakte

Dass die Energieliicke aufgrund der d-Wellen-Symmetrie Knoten besitzt,
hat unmittelbare Auswirkungen auf das Quasiteilchenspektrum eines
Hochtemperatursupraleiters. Wihrend in der BCS-Theorie eine Energie
von mindestens 2A¢ nétig war, um ein Cooper-Paar in zwei Quasiteilchen
zu zerbrechen, ist dies nun je nach k-Vektor bereits bei kleinsten Energien
moglich. Dies hat Folgen fiir die Form der Strom-Spannungs-Kennlinie ei-
nes d-Welle/Isolator/d-Welle-Josephson-Kontakts (Abbildung 2.6 b). Im
Falle eines Josephson-Kontakts aus konventionellen Supraleitern (Abbil-
dung 2.6 a) kénnen keine Quasiteilchen unterhalb einer Spannung U =
2Ag/e erzeugt werden.l® Bei Erreichen des kritischen Stroms springt
die Kennlinie daher bis zu diesem Wert. Fiir Elektroden aus d-Wellen-
Supraleitern (Abbildung 2.6 b) gibt es jedoch bereits fiir Energien unter-
halb A4 Quasiteilchenzustinde. Die Quasiteilchenkennlinie ist daher

im Falle eines solchen Kontakts deutlich abgerundeter.

9 Aufgrund der Spin-Singulett-Paarung, die auch in den Kupraten beobachtet wer-
den kann, muss wegen der Antisymmetrie der Wellenfunktion (bei den konstituie-
renden Léchern bzw. Elektronen handelt es sich ja um Fermionen) der Ortsanteil
symmetrisch, d. h. der Bahndrehimpuls geradzahlig sein.

10Diese gilt genau genommen nur fiir 7' = 0.
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oL T 7T T 7,1 Abbildung 2.6: Schematische

r Strom-Spannungs-Kennlinie eines
r - 1 SIS-Tunnelkontakts fiir T=0, bei
0r 1 dem die supraleitenden Elektro-
1 i < 1] den a) s-Wellen-Symmetrie, b) d-
9 i / (a) ] Wellen-Symmetrie besitzen. (aus

o e [K1e03]).

1k i
0 -_ = i
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Charakteristische Grof3ien

Bei den Groflen wie spezifischer Widerstand, Kohérenzldnge, kritisches
Feld u. 4. muss aufgrund der Anisotropie der Hochtemperatursupralei-
ter zwischen der ab-Richtung (parallel zu den Ebenen) und c¢-Richtung
(senkrecht zu den Ebenen) unterschieden werden. Die vorgestellten Wer-
te beziehen sich auf BisSroCaCusOg, einen der am besten untersuchten
Vertreter dieser Stoffklasse.

spezifischer Widerstand: pgp liegt bei Raumtemperatur in der Groflenord-
nung von etwa 100 uflcm, p. besitzt hier einen Wert von einigen
Qcm. Da der in-plane-Widerstand eine metallische Temperatur-
abhingigkeit zeigt, p. aber je nach Dotierungsgrad teilweise mit
sinkender Temperatur ansteigt (Abbildung 2.7), kann bei T, ein
Verhéltnis p./pap = 107 erreicht werden [Mar88].

kritisches Magnetfeld & London'sche Eindringtiefe: Bei den Kupraten han-
delt es sich ausnahmslos um Typ II-Supraleiter. Das obere kritische
Feld ist dabei mit Werten fiir H.5(0) ~ 60-100T (senkrecht zu den
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Abbildung 2.7: Temperaturabhingigkeit des c-Achsenwiderstands eines
BisSroCaCuz Os-Einkristalls (aus [Cla04]).

Ebenen) bzw. HJJQ (0) > 100 T (parallel zu den Ebenen) sehr hoch
[Nau88]. Die London’schen Eindringtiefen betragen A\, ~ 200-
300nm bzw. mehrere 100 um fiir A\.. Fiir unterdotierte Kuprate
existiert ein universeller Zusammenhang zwischen A, und der kri-
tischen Temperatur, Ay, o< 1/4/T¢. [Uem89)].

Kohérenzldnge: Durch die hohen kritischen Felder ergeben sich sehr klei-
ne Kohirenzldngen, vor allem entlang der c-Achse. So erhilt man
fiir BisSroCaCusOg die Lingen &, ~ 23 A und &< 1 A. Dies hat
unmittelbare Auswirkungen auf die supraleitende Kopplung zwi-
schen benachbarten CuOs-Doppelebenen, die im Folgenden néher

beleuchtet werden soll.

2.1.4 Intrinsischer Josephson-Effekt im Hochtempe-
ratursupraleiter Bi,Sr,CaCu,0Og

Die extrem geringe Kohirenzlinge €. legt nahe, dass in BigSroCaCugOg
die Supraleitung auf die etwa 3 A dicken CuO,-Doppelebenen beschréinkt
ist. Die dazwischenliegenden Schichten aus SrO und BiO fungieren als
isolierende Barrieren (vgl. Abbildung 2.8). Das System kann daher in
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Supraleiter

Isolator

Supraleiter

Isolator

Supraleiter

Abbildung 2.8: Kristallstruktur des Hochtemperatursupraleiters
BisSroCaCusOg sowie dessen Analogon, ein Stapel aus alternierend

supraleitenden und isolierenden Schichten.

guter Ndherung als Stapel aus quasi 2-dimensionalen, Josephson-gekop-
pelten'! Supraleitern betrachtet werden. Dass es tatsdichlich zur Aus-
bildung ,,intrinsischer“, d. h. durch die Kristallstruktur selbst erzeug-
ter Josephson-Kontakte in BisSroCaCuyOg kommt, konnte durch direk-
te Messung des c-Achsen-Transports an BisSroCaCusOg-Einkristallen
nachgewiesen werden [Kle92a, Kle92b]. Eine typische Strom-Spannungs-
Kennlinie einer solchen Messung ist in Abbildung 2.9 dargestellt. Da
selbst ein nur wenige pm dickes Kristallpldttchen mehrere tausend Ein-
heitszellen besitzt (die Gitterkonstante entlang der c-Achse betrigt in
BisSroCaCuyOg lediglich ~30 A), werden in einer Transportmessung ent-
sprechend viele intrinsische Josephson-Kontakte (jede Einheitszelle ent-
hilt zwei Kontakte, vgl. Abbildung 2.8) vermessen. Man kann sich daher
die Kennlinie in Abbildung 2.9 in erster Néiherung aus einer Vielzahl von
d-Welle/Isolator/d-Welle-Kennlinien (Abbildung 2.6b) mit leicht unter-

schiedlichen kritischen Strémen zusammengesetzt denken. Sobald der

M Nur so ist zu verstehen, weshalb es auch bei Messungen von p. zu einem supra-
leitenden Ubergang kommt.



26 Kapitel 2: Grundlagen

eof ]

|
S
S of —
.y '
-60 4

-15 -10 -05 00 05 10 15
U (V)

2

Abbildung 2.9: Strom-Spannungs-Kennlinie eines 2x2pum* groflen

BisSroCaCu2Os-Mesas bei 4.2 K (aus [Hei02a)).

kritische Strom des schwéchsten intrinsischen Kontakts iiberschritten
wird, schaltet dieser in den resistiven Zustand, es kommt zum ersten re-
sistiven Ast der Kennlinie. Eine weitere Stromerhéhung fithrt dazu, dass
weitere Kontakte resistiv werden. Wird auf einem beliebigen resistiven
Ast der Strom zuriickgefahren, springt die Kennlinie bei einem deutlich
geringeren Strom auf einen der inneren Aste bzw. auf den supraleitenden
Zustand zuriick.

FEine genauere Analyse zeigt jedoch, dass dieses einfache Modell dahinge-
hend erweitert werden muss, dass die supraleitenden Elektroden nun ex-
trem diinn sind. Wihrend bei der Herleitung der Sine-Gordon-Gleichung
(Seite 16 ff) fiir einen Kontakt mit dicken Elektroden die Querstrome ver-
nachléssigt werden konnten, da sie innerhalb der Supraleiter exponentiell
abfallen, so fiihren sie nun zu einer zusétzlichen (induktiven) Kopplung
zwischen benachbarten intrinsischen Kontakten. Dies fiihrt zu den soge-
nannten ,gekoppelten Sine-Gordon-Gleichungen® [Sak93, Kle94], in de-
nen eine Beziehung zwischen der 2. Ableitung ~// der Phasendifferenz
im n-ten Kontakt und den Strémen im n-ten, (n-1)-ten und (n+1)-ten
Kontakt hergestellt wird. Ohne ndher auf die Details dieser Theorie ein-

gehen zu wollen, sollen im Folgenden die wichtigsten Konsequenzen aus
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dieser Kopplung beschrieben werden:

o Zusitzlich zur effektiven Barrierendicke t.g (Gleichung 2.22) wird
nun auch eine effektive Elektrodendicke d.gy = Ar sinh(d/\) ein-
gefithrt. Fiir den Fall d < Ap, so wie er in den intrinsischen Kon-

takten realisiert ist, gilt: tog =t +d, degy = d.

e Die Josephson-Eindringtiefe nimmt die Form

Qg
A7 = 2.32
! \/27wojc(teﬁ +2X?/degr) (2:32)

an.

e Anstelle einer 1-dimensionalen Kette aus Flusswirbeln (mit der
Grenzgeschwindigkeit ¢) in einem einzelnen Kontakt kann es nun
zur Bildung von 2-dimensionalen Vortex-Gittern kommen. Bei den
dynamischen Eigenschaften dieses Gitters ist zu beachten, dass die
Vortizes in zwei benachbarten Kontakten entweder direkt unter-
einander oder um einen halben Wirbelabstand zueinander verscho-
ben angeordnet sein kénnen (Vierecks- bzw. Dreiecksanordnung).
Bei einem Stapel aus N Kontakten gibt es hierfiir N verschie-
dene Moglichkeiten. Es kann gezeigt werden, dass fiir jede dieser

Moglichkeiten eine eigene Grenzgeschwindigkeit existiert,

wpl>\J
/1 —2scos[tn/(N +1)]

mitn=20...N. (2.33)

Cp =

Der dimensionslose ,,Kopplungsparameter“ s besitzt fiir atomar
diinne Kontakte etwa den Wert 0.5. Die langsamste Geschwindig-

keit ist ¢y und entspricht einem vollstédndigen Dreiecksgitter.

2.2 Intrinsische Spinventile

2.2.1 Grundlegendes zum Ferromagnetismus

Ein Ferromagnet ist ein Festkorper, der unterhalb einer fiir ihn charak-

teristischen Temperatur, der sogenannten , Curie-Temperatur® T, ein
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spontanes, d. h. ohne externes Magnetfeld hervorgerufenes, magnetisches
Moment besitzt [Kit96]. In einem makroskopischen Kérper tritt dieses
Moment haufig nicht in Erscheinung, da er meist aus einer Vielzahl mi-
kroskopisch kleiner, zufillig orientierter, magnetischer Doménen'? zu-
sammengesetzt ist. Der Begriff der spontanen Magnetisierung bezieht
sich daher auf einen eindoménigen Bereich, in dem es unterhalb T, zu
einer Ordnung der elementaren magnetischen Momente kommt [Cra77].
Die Ursache dieser elementaren Momente sowie die Frage, weshalb es zur
Ausbildung einer magnetischen Ordnung unter ihnen kommt, kann nur
mit Hilfe der Quantenmechanik zufriedenstellend beantwortet werden.

Im Folgenden wird auf die magnetische Wechselwirkung zwischen loka-

lisierten magnetischen Momenten niher eingegangen.!?

Quantenmechanische Interpretation

Lokale magnetische Momente Das magnetische Moment eines frei-
en Atoms bzw. Ions wird bestimmt durch die magnetischen Momente der
Elektronen in der duBersten, teilweise unbesetzte Schale (inklusive deren
Bahndrehimpulse) und besitzt den Wert

fi=—gupJ. (2.34)

Dabei ist g der Landé’sche Faktor, up das Bohr’sche Magneton und J
der Gesamtdrehimpuls. J kann mit Hilfe der Hund’schen Regeln aus
dem Gesamtspin S sowie dem Gesamtbahndrehimpuls L der Elektronen
berechnet werden (die Spin-Bahn-Kopplung sei der Einfachheit halber
vernachlissigbar)[Nol86a]. Innerhalb eines Festkérpers kann es jedoch
zu deutlichen Abweichungen vom Verhalten eines freien Ions kommen.
Sie treten vor allem bei denjenigen ITonen auf, deren Magnetismus durch
die Elektronen in den d-Orbitalen verursacht wird (beispielsweise die
Ubergangsmetalle Ru und Mn). Die d-Orbitale bilden hier die duflersten

12den sogenannten ,, Weifi’schen Bezirken“

13Der Fall, dass die zum magnetischen Moment beitragenden Elektronen deloka-
lisiert sind, tritt beispielsweise in den elementaren Ferromagneten (Eisen, Kobalt,
Nickel) auf und kann mit Hilfe des ,,Bandmagnetismus“-Modells beschrieben werden.
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Schalen. Wird ein solches Ion in das Gitter eines Festkorpers eingebaut,
so ,,spiiren“ daher vor allem diese Orbitale das anisotrope elektrische
Feld, das von den Nachbarionen hervorgerufen wird [Kit96]. Dieses Kri-
stallfeld fiihrt dazu, dass es zu einer Aufspaltung in der Entartung der
5 d-Orbitale kommt (Abbildung 2.10). Anders als im isotropen Fall des

€, J J Abbildung 2.10: Durch die
4— oyt G (in diesem Beispiel oktaedri-
sche) Umgebung des Atoms/Ions
d-Orbitale / ) Umgebung /
‘ kommt es im Kristall zur Aufhe-
e A tZg bung der 5-fachen Entartung der

dxy ’ dXZ 4 dyz d-Orbitale.

Freies Atom  Kristallfeld

freien Atoms, ist nun L, keine ,gute* Quantenzahl mehr. IThr Erwar-
tungswert ist somit im zeitlichen Mittel hdufig Null [Cra77]. Man spricht
hierbei auch von ,orbital quenching®“. Damit vereinfacht sich der Ge-
samtdrehimpuls dieser Ionen auf S. Entsprechend erhilt man fiir das

magnetische Moment

fid Kristallfeld = —gﬂBg- (2.35)

Arten magnetischer Wechselwirkung Die lokalen Momente inner-
halb des Festkorpers kénnen auf verschiedene Arten miteinander wech-

selwirken, von denen hier einige kurz vorgestellt werden sollen.

Dipol-Dipol: Da jedes magnetische Ion ein kleines Magnetfeld verursacht,
konnte dies benachbarte Ionen zur magnetischen Ordnung veran-
lassen. Allerdings sind die Energien hierbei winzig. Diese Art der

Wechselwirkung spielt somit keine nennenswerte Rolle [Nol86a].

Direkter Austausch: Er spielt nur bei einem nicht-verschwindenden Uber-
lapp der Wellenfunktionen der beteiligten magnetischen Ionen eine
Rolle. Er ist daher sehr kurzreichweitig und leistet einen deutlich
geringeren Beitrag als die im Folgenden vorgestellten indirekten

Wechselwirkungen.
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Superaustausch: Der Superaustausch findet sich hiufig in isolierenden Oxi-
den und verursacht dort eine (in der Regel antiferro-)magnetische
Ordnung iiber die p-Orbitale des Sauerstoffs. Abbildung 2.11 a zeigt
ein Beispiel. Die halbgefiillten d-Orbitale des magnetischen Mn?*-

) b)
K
p(0) A POy —
Mn2+ Mn2+ Mn3+ Mn4+

4 \j + Y

Abbildung 2.11: Zur Veranschaulichung a) des antiferromagnetischen
Superaustauschs mittels kovalenter Bindungen, b) des ferromagnetischen

Doppelaustauschs mittels itineranter Elektronen.

Tons kénnen mit den vollstindig gefiillten p-Orbitalen des Sauer-
stoffs mischen, unter der Vorraussetzung, dass das p-Elektron einen
den d-Elektronen entgegengesetzten Spin besitzt. Da die p-Orbitale
aufgrund des Pauli-Prinzips mit zwei Elektronen entgegengesetz-
ten Spins besetzt sind, fithrt dies letztlich zu einer Folge aus drei
antiferromagnetischen Spinkopplungen, was netto einer antiferro-

magnetischen Kopplung zwischen den Mn-Ionen entspricht.

Doppelaustausch: Er spielt in Systemen mit magnetischen Ionen zweier
verschiedener Valenzen (beispielsweise Mn?*/Mn**) eine Rolle.
FEin Beispiel hierfiir ist in Abbildung 2.11 b angegeben. Das zusétz-
liche (itinerante) e,-Elektron des Mn®*-Ions kann iiber den Sauer-
stoff zum leeren e,-Band des Mn?T-Ions wechseln. Aufgrund einer
starken Hund’schen Kopplung wird bei den Mn-Ionen ein High-
Spin-Zustand (alle Spins parallel) bevorzugt. Das Transferintegral
t des Elektronenaustauschs ist daher im Falle einer ferromagneti-
schen Ordnung am hochsten. Allgemein gilt: ¢ o< cos(0/2), wobei 6

den Verkippungswinkel zwischen den benachbarten magnetischen
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Momenten angibt [Zen51, And55].

Molekularfeld-Ndherung

In diesem Abschnitt sollen ausfiihrlich die Grundziige der Molekularfeld-
Naherung dargelegt werden. Dies vor allem deshalb, weil in vielen Lehr-
biichern (beispielsweise [Kit96, Iba9d5, Nol86a, Nol86b|) die Herleitung
wichtiger Parameter sehr knapp gehalten ist. Der folgende Zugang wur-
de mit Hilfe der genannten Biicher zusammengestellt. Die Molekular-
feldndherung ist deshalb wichtig, weil fiir den spéter diskutierten 0-7-
Ubergang in Supraleiter-Ferromagnet-Schichtstrukturen vor allem das
Austauschfeld H,, im Ferromagneten von Bedeutung ist. Dieses ist deut-
lich grofler als die im Labor erzielbaren Felder H.,; bzw. das durch die
Magnetisierung im Inneren des Ferromagneten hervorgerufene Dipolfeld
Hing =M.

Die Idee In der Molekularfeld-Ndherung wird der Ferromagnet zu-
néchst wie ein Paramagnet behandelt. Bei letzterem kommt es in einem
externen Feld H.,; zur Ausrichtung der magnetischen Momente und da-
mit zu einer Magnetisierung. Bei einem Ferromagneten werde nun ange-
nommen, dass die spontane Magnetisierung, die ja gerade einen Ferroma-
gneten auszeichnet, analog durch ein internes Feld hervorgerufen wird,
dem sogenannten Austauschfeld. Dieses interne Feld des Ferromagneten

ist proportional zur Magnetisierung
Hep = AM (2.36)

wobei A als Austauschparameter bezeichnet wird. Wiirde es sich dabei
einfach um das durch die Magnetisierung hervorgerufene Dipolfeld H;,q
handeln (in Eisen beispielsweise 0.1 T), so kénnte nicht erklirt werden,
weshalb es bei hohen Temperaturen (Curie-Temperatur T¢ re ~ 1000K)
noch zu einer spontanen Magnetisierung kommen kann. Die thermische
Energie kT wiirde dort einem Feld von etwa 1500 T entsprechen. Die
Abschétzung zeigt damit offenkundig, dass das postulierte Austauschfeld

zum einen nicht dem klassischen Dipolfeld entspricht, zum anderen bei
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Messungen in typischen Laborfeldern von einigen Tesla der dominierende
Faktor ist.

Die Herleitung Zur Berechnung des Austauschparameters A wird
zunéchst der Hamiltonoperator eines Ferromagneten mit lokalen magne-

tischen Momenten gupS? in einem externen Feld H.,: betrachtet

H=— JiySiS; +guppo Y S7Hea. (2.37)
ij i

Der zweite Term ist dabei der sog. Zeeman-Term und beschreibt die
Energie der einzelnen magnetischen Momente im externen Feld. Der er-
ste Term beriicksichtigt, dass es zu einer Kopplung der magnetischen
Momente untereinander kommt. Je nach Vorzeichen des sog. Austau-
schintegrals J ist diese dabei ferromagnetisch (J > 0) bzw. antiferroma-
gnetisch (J < 0). Man kann nun ein Austauschfeld der Form

2 2Jz
Hep=— JijS% ~ — S7) =AM 2.38
‘ guBHO zj: I guBuo< > (2.38)

definieren. Dabei ist

2Jz

A=
ng2u o

(2.39)
der Austauschparameter, M = ngup(S?®) die Magnetisierung des Ferro-
magneten und z die Zahl der unmittelbaren Nachbarn. Die Wechselwir-
kung mit weiter entfernten Momenten sei vernachléssigbar. Gleichung

2.37 lasst sich damit umschreiben zu

H=> gupSino(Her + Heat), (2.40)

d. h. die magnetischen Momente befinden sich in einem effektiven Feld,
das durch die Summe aus H., und H.,; gegeben ist. Dieser Hamilton-

operator besitzt die Eigenwerte

E={-8"-8"+1,..,58" — 1,5} - guppio(Hes + Hewy).  (2.41)
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Jedes dieser Energieniveaus ist bei endlicher Temperatur gemif der
Boltzmannverteilung besetzt. Die Magnetisierung ist proportional zum

thermischen Mittelwert dieser Verteilung:
M =ngSupBs(z) (2.42)

mit © = gSuppo(Hey + Hext)/kpT. Bs ist dabei die sog. Brillouin-
Funktion

25+1 25+1 1 T
Bs(x) = 55 coth (Ta:> ~ 55 coth 25" (2.43)

Da Bg(xz) von H., und damit iiber Gleichung 2.38 von M abhingt,
muss Gleichung 2.42 selbstkonsistent gelost werden. Ohne externes Feld
(Hezt = 0) erhiilt man fiir T — T4

M ~ngSup (S-i—l)x — ngSup (S+ 1) - QSNBNOAM.

2.44
35 35 kpTc (2.44)
Damit folgt unmittelbar fiir den Austauschparameter
3kpT,
BoC (2.45)

~ pong?S(S+ D),

d. h. er ist direkt proportional zu T¢. Dariiber hinaus kann mit Hilfe

von Gleichung 2.39 das Austauschintegral J zu

_ 3kpTe
T = S5+ 0 (246)

angegeben werden.

Bei der Diskussion des 0-m-Ubergangs in Kapitel 4 ist die Hohe des Aus-
tauschfeldes in Abhéngigkeit von der Magnetisierung der ferromagneti-
schen Zwischenschicht entscheidend. Normiert auf die Séttigungsmagne-

tisierung Mg = ngupS ergibt sich dieses zu

3k‘BTC

H,=M=——"—-——
popsg(S +1)

Sefr. (2.47)

Dabei ist Seg = M/M;.

Mhier gilt £ — 0 und Bg(z) kann mit Hilfe von coth(z) =~ % + 35+ O(x?) bis zur
ersten Ordnung in z approxmiert werden
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Zwei Schlussbemerkungen

1. Das Austauschfeld ist kein wirkliches magnetisches Feld. Es wirkt
lediglich auf das magnetische Moment, beispielsweise der Elektro-
nen. In den Maxwell-Gleichungen spielt es keine Rolle, d. h. es

werden keine Strome durch das Austauschfeld induziert.

2. Fiir einen Antiferromagneten (J < 0) funktioniert die Herleitung
des Austauschfeldes ganz analog. Man betrachtet nun zwei antipar-
allele Untergitter mit Magnetisierungen M bzw. M_. Das Aus-
tauschfeld des einen Gitters wird dabei durch die Magnetisierung
des anderen hervorgerufen. Da |M,| = |M_| gilt, erhélt man die

gleichen Beziehungen wie im ferromagnetischen Fall.

Antiferromagnet im Magnetfeld: Suzeptibilitidt und Spin-Flop

Das Verhalten eines Antiferromagneten im Magnetfeld ist abhiingig da-
von, in welche Richtung das Magnetfeld beziiglich seiner leichten Achse
angelegt wurde. Die leichte Achse!® ist dabei jene Richtung, entlang wel-
cher die magnetischen Momente ohne externes Feld orientiert sind (in
Abbildung 2.12 beispielsweise die z-Achse). Ursache dieser Anisotropie
kann die Kristallstruktur aber auch die Geometrie der Probe sein. Die
ferromagnetischen Untergitter richten sich in externen Feldern so aus,

dass die Energiedichte

= oM, - My — poH - (My + M) — K cos? 2.4
U= AuoMy - My — poH - (M + Ma) 'cos a. (2.48)
AF-Kopplung Zeeman Anisotropie

minimal wird. « ist dabei der Winkel, um den die Magnetisierungen
von der leichten Achse weggedreht werden, K die Anisotropiekonstante
[Nol86b)].

Kleine Felder Fiir Magnetfelder senkrecht zur leichten Achse (Abbil-
dung 2.12a) kommt es schon bei kleinsten Feldern durch Drehung der

15 engl. easy axis
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Magnetisierungsvektoren zu einer messbaren ferromagnetischen Kompo-
nente entlang der Feldrichtung. Die Betridge der Magnetisierung, |M1|
bzw. |M,|, dndern sich dabei nicht. Umgekehrt ist es im Fall paralle-

&
<

z
T=0 T=0 A
—> H>H
- TH<HSF SF
a) b) ¢)

Abbildung 2.12: Verhalten der magnetischen Untergitter eines Antiferro-
magneten im externen Magnetfeld. a) Feldrichtung senkrecht zur leichten
Achse (=z-Achse), b) Feld parallel zur leichten Achse, H < Hsr, c) Feld
parallel zur leichten Achse H > Hgp. Die grauen Pfeile geben dabei die

Magnetisierungsvektoren der Untergitter im Nullfeld an.

ler Feldorientierung: Hier bleiben die Richtungen der Untergitter kon-
stant, wiithrend die Betriige sich veriindern (Abbildung 2.12b). Allerdings
ist dies nur fiir T # 0 moglich. Entsprechend zeigt die Temperatur-
abhéngigkeit der Suzeptibilitéit (Abbildung 2.13) einen konstant hohen
Wert fiir Felder senkrecht zur leichten Achse, wihrend bei paralleler An-
ordnung die Suszeptibilitét fiir T — 0 verschwindet [Kit96]. Oberhalb
Ty, das heiflit im paramagnetischen Bereich, gibt es keine Ordnung des

Antiferromagneten. Daher ist die Suszeptibilitéit hier isotrop.

Hohere Felder Wenn das externe Feld grofl genug ist, kann es zu
einem sogenannten ,, Spin-Flop“ kommen. Die Magnetisierungen der Un-
tergitter klappen dabei in die zum Feld senkrechte Richtung. Dies fiithrt
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XA Abbildung 2.13: Temperaturabhingig-
XL keit der Suzeptibilitdt eines Antiferroma-
gneten fiir kleine Felder parallel (||) bzw.
senkrecht (L) zur leichten Achse.

X

H e ————
z
— v

zwar zu einer Erhohung der Anisotropie-Energie, allerdings kénnen sich
die magnetischen Momente nun kontinuierlich entlang des Magnetfelds
ausrichten, was ab einem gewissen externen Feld (dem Spin-Flop-Feld

HgsF) insgesamt energetisch giinstiger ist [Nol86b].

2.2.2 Spinpolarisiertes Tunneln - der TMR-Effekt

Werden zwei (zunéchst unmagnetische) metallische Elektroden durch ei-
ne isolierende Barriere der Dicke d voneinander getrennt, so kann fiir
den Fall, dass diese Barriere diinn genug ist, ein messbarer Tunnelstrom

zwischen den Elektroden flieen. Dieser ist proportional

e zur Tunnelwahrscheinlichkeit der Elektronen (sie kann in der WKB-
Néherung mit 7" o< exp(—2 \/W -d) angegeben werden, wobei
V' die Hohe der Potentialbarriere beziiglich des Ferminiveaus der
Elektroden angibt)

e zur Anzahl besetzter (unbesetzter) Zustéinde an der Fermikante in
der ersten (zweiten) Elektrode. Diese ist wiederum proportional
zur Zustandsdichte Z(Ep).

Es werde dabei vereinfacht angenommen, dass es sich um elastische,
d. h. energieerhaltende Tunnelprozesse handelt. Dariiber hinaus seien
Zwischenzustédnde innerhalb der Barriere ausgeschlossen.

Nun werde ein Tunnelkontakt mit ferromagnetischen Elektroden be-
trachtet. Der Unterschied zum oben geschilderten Fall besteht darin,
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dass in einem solchen Material die Elektronen der einen Spinsorte (Ma-
joritiatsladungstriiger) im Vergleich zur anderen Spinsorte (Minoritéitsla-
dungstriger) energetisch abgesenkt sind. Das bedeutet aber nichts an-
deres, als dass die Zustandsdichten an der Fermikante fiir die beiden
Spinsorten normalerweise unterschiedlich sind. Schematisch ist dies in
Abbildung 2.14 dargestellt. Im sogenannten Julliere-Modell [Jul75] wird

a) E
=
E,
%}
< , >

“Z(E)

b) E
I
E,
%}
< | >

“Z(E)

Barriere

Barriere

Q%H

Z(E)

A

Abbildung 2.14: Schematische Elektronen-Zustandsdichten in einem

Ferromagnet /Isolator /Ferromagnet-Tunnelkontakt.
a) Ferromagnetische, b) Antiferromagnetische Anordnung der Elektroden.

nun davon ausgegangen, dass ein Elektron unter Beibehaltung seines
Spins von der einen Elektrode in die andere tunnelt. Da aber ein Spinf-
Elektron lediglich in einen Spin{-Zustand tunneln kann (analog fiir Spin|-

Elektronen), kénnen die beiden Spinsorten im sogenannten ,,Zweika-
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nalmodell“ getrennt voneinander betrachtet werden. Eine Analyse der
zwei parallelen Tunnelstréme macht schnell klar, dass der Gesamtstrom
im Falle einer antiparallelen Ausrichtung der Magnetisierungen der Elek-
troden geringer ist als im Falle einer parallelen Ausrichtung. Beispielswei-
se stehen in Abbildung 2.14b zwar viele SpinT-Elektronen in der linken
Elektrode zum Tunneln bereit, da hier Z(E); hoch ist, allerdings fin-
den sie nur wenige freie Spin{-Zustédnde in der rechten Elektrode, in die
sie tunneln kénnen; umgekehrt verhélt es sich fiir die Spin|-FElektronen.
Dieses Verhalten (dass der Tunnelstrom von der relativen Ausrichtung
der Magnetisierung der beiden Elektroden abhingt), wird als ,, Tunnel-
magnetowiderstand“ (TunnelingMagnetoResistance, TMR), ein solcher
Tunnelkontakt haufig als ,,Spin-Ventil“ bezeichnet.

2.2.3 Intrinsische Spinventile im Schichtmanganat
La; 4Sr;6Mny0O7

Die Kristalle vom Typ Lag_9,Sr1 42, MnsO7 besitzen eine schichtarti-
ge Kristallstruktur, in der Doppelebenen aus Manganoxid-Oktaedern
durch (isolierende) Schichten aus La- und Sr-Tonen voneinander getrennt
sind (Abbildung 2.15) [Mor96]. Durch die Loch-Dotierung mit Sr-Ionen
kommt es zu einer Mischung aus Mn3t- und Mn**-Ionen. Deren mit vier
bzw. drei Elektronen besetzte 3d-Orbitale spalten im oktaedrischen Kri-
stallfeld auf (vgl. Abbildung 2.10).16 Aufgrund einer starken Hund’schen
Kopplung befinden sich alle Mn-Ionen im High-Spin-Zustand, d. h. das
zusétzliche Elektron in den Mn?t-Ionen ist im eg-Band untergebracht.
Durch Doppelaustausch (Abbildung 2.11) kommt es zu einer ferromagne-
tischen Kopplung zwischen den Mn-lonen innerhalb einer Doppelebene
[Zen51]. Da hierbei gleichzeitig die Leitfihigkeit der itineranten Elektro-
nen zunimmt, ist dieser ferromagnetische Ubergang (fiir Lag 4Sr1.6Mn2O7
bei etwa 100K) als drastischer Widerstandsabfall messbar (Abbildung
2.16). Mit Hilfe eines starken Magnetfelds kann die ferromagnetische

16Genau genommen kommt es bei Mn3t zusitzlich zu einer Jahn-Teller-
Aufspaltung der egy-Orbitale [Lou98|, auf die hier jedoch nicht n&her eingegangen
werden soll.
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Ferromagnet f

Ferromagnet f

Abbildung 2.15: Kristallstruktur des Schichtmanganats
Laj.4Sr1.6Mn2O7 sowie dessen Analogon, ein Stapel aus alternierend
ferromagnetischen und isolierenden Schichten. Die Pfeile im Stapelmodell

deuten dabei die Richtung der Magnetisierung innerhalb der Ebenen an.
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Abbildung 2.16: Temperaturabhangigkeit des c-Achsenwiderstands eines
5x5 pum? grofen Lai 4Sr1.6MnaO7-Mesas.

Ordnung zu hoheren Temperaturen verschoben werden. Dies hat nahe
100K einen ausgepriigten Magnetwiderstandseffekt zur Folge, der auf-
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grund seiner GroBe (es sind bei 100 K Widerstandsabnahmen auf 1%
in Feldern von 5T mdoglich [Kim96]) auch als ,,Kolossaler Magnetwider-
stand“ (Colossal MagnetoResistance, CMR) bezeichnet wird.!” Je nach
Sr-Dotierung liegt die leichte Achse dabei in-plane bzw. out-of-plane.
Im Falle von Laj 4Sr; ¢MnoO7 liegt die out-of-plane Orientierung vor.
Dariiber hinaus ordnen bei dieser Zusammensetzung unterhalb von et-
wa 70 K benachbarte Doppelebenen antiferromagnetisch zueinander (vgl.
Abbildung 2.15) [Kim96]. Das System verhélt sich also bei tiefen Tempe-
raturen wie ein intrinsischer Stapel aus im Nullfeld antiferromagnetisch
zueinander orientierten, ferromagnetischen Metallschichten, die durch
eine isolierende Barriere getrennt sind. Es liegt nahe, die Moglichkeit
eines intrinsischen TMR-Effekts fiir den elektrischen Widerstand senk-
recht zu den Ebenen in Betracht zu ziehen. Fiir Felder senkrecht zu den
Ebenen wurde dabei ein sogenannter Spin- Flip vorausgesagt [Per98]. Da
die antiferromagnetische Ordnung zwischen benachbarten Doppelebenen
aufgrund des relativ groflen Abstands sehr gering ist, kommt es in die-
sem Szenario anders als beim Spin-Flop zu einem sprungartigen Schal-
ten vom antiferromagnetischen zum ferromagnetischen Zustand, wobei
die magnetischen Momente in beiden Konfigurationen senkrecht zu den
Ebenen (entlang der leichten Achse) stehen (Abbildung 2.17). In der Tat

Abbildung 2.17: Verhal-
ten eines Laj 4Sr1.6MnaO7-
TH S Hc Kristalls im Magnetfeld.

konnte im Rahmen dieser Arbeit unter anderem die durch den Spin-Flip
zu erwartende sprunghafte Abnahme des c-Achsenwiderstands anhand

eindoméniger (d. h. wenige pum grofler) Strukturen nachgewiesen werden

17Es sei angemerkt, dass der Doppelaustausch alleine nicht fiir einen so groSen
Widerstandseffekt verantwortlich sein kann. Das Modell muss unter anderem auch
polaronische Effekte aufgrund der Jahn-Teller-Verzerrung beriicksichtigen.
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(Abbildung 2.18) [Nac00, Nac02]. In Analogie zu kiinstlichen Systemen
werden die atomar diinnen TMR-Elemente in Laj 4Sr; 6MnoO7 als ,,in-

trinsische Spin-Ventile“ bezeichnet.
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Abbildung 2.18: Magnetfeldabhingigkeit des c-Achsen-Widerstands ei-
nes 5x5pum? groBen Laj.4Sr1.6Mn2O7-Mesas. Das Feld wurde senkrecht
zu den MnyO7-Ebenen angelegt, die Temperatur betrug 4.2 K. Die Pfeile
deuten die Hysterese an (aus [Nac00]).

2.3 Supraleiter-Ferromagnet-Hybride

2.3.1 Grundlegendes zu SF-Hybriden

Konventionelle Supraleitung und magnetische (speziell ferromagnetische)
Ordnung sind zwei Phinomene, die sich in einem homogenen Festkorper
in den meisten Fillen ausschliefen [Gin57]. So zeigt bereits eine ge-
ringfiigige Verunreinigung eines Supraleiters mit paramagnetischen lo-
nen eine deutliche Reduzierung der kritischen Temperatur bis zu hin zur
volligen Abwesenheit eines supraleitenden Ubergangs [Mat58]. Ursache
ist hier zum einen die paarbrechende Wirkung des magnetischen Feldes
aber auch der direkte Spin-Austausch mit den paramagnetischen Ionen
[Buc04].
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Es gibt jedoch einige wenige Verbindungen, die antiferromagnetische,
ja sogar ferromagnetische Ordnung und Supraleitung zeigen. Zur er-
sten Gruppe gehéren unter anderem bestimmte Chevrel-Phasen (z. B.
TbMogSs), die Borkarbide oder auch die Schwere-Ionen-Supraleiter wie
UPt3'®. Bei einigen Vertretern dieser Gruppen kommt es dabei sogar zur
Koexistenz zwischen Antiferromagnetismus und Supraleitung. Ferroma-
gnetische Ordnung hingegen verursacht normalerweise eine sogenannte
reentrante Supraleitung. So wird die Verbindung HoMogSg bei etwa 2 K
supraleitend. Bei 0.93 K setzt die ferromagnetische Ordnung ein und die

Supraleitung verschwindet wieder [Buc04].

Ein Zugang, das Wechselspiel zwischen Supraleitung und Ferromagne-
tismus genauer zu studieren, besteht darin, Multilagen aus abwechselnd
supraleitenden und ferromagnetischen Schichten zu untersuchen. Hier-
bei kann es sich um metallische Systeme (beispielsweise Niob und Ei-
sen [Miih97, Ver98]) oder aber auch um oxidische Materialien, speziell
epitaktisch abgeschiedene Kuprat/ Manganat-Ubergitter (beispielsweise
YBayCuzO7 und Lag 67Cag 33MnO3 [Jak95, Hab01]) handeln. In diesen
Messungen wurde deutlich, dass es durchaus zu einer signifikanten Wech-
selwirkung der beiden Systeme kommt. Diese zeigt sich beispielsweise
in einer reduzierten kritischen Temperatur der supraleitenden Schichten
sowie einer abgesenkten Curie-Temperatur des magnetischen Untergit-
ters [Hab01]. Speziell in den metallischen Systemen konnte dariiber hin-
aus ein oszillatorisches Verhalten der Sprungtemperatur des Supraleiters
in Abhéngigkeit von der Dicke des Ferromagneten beobachtet werden
[Miih97].

Wiéhrend sich die hier erwidhnten Untersuchungen allesamt auf den in-
plane-Transport (d. h. parallel zu den Schichten) der Supraleiter-Ferro-
magnet-Hybride beschrankten, sind fiir den vertikalen Transport weitere
Effekte zu erwarten. Einer davon ist die Ausbildung von sogenannten
—m-Kontakten.

181 etztere zeigen allerdings keine konventionelle Supraleitung [Joy02].
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2.3.2 w-Kontakte

Unter gewissen Umsténden ist es moglich, Josephson-Kontakte zu erzeu-
gen, bei denen bereits ohne angelegten Biasstrom eine Phasendifferenz
von 7 zwischen den beiden supraleitenden Elektroden herrscht. Geméaf
der 1. Josephson-Gleichung entspricht dies effektiv einer ,negativen kri-

tischen Stromdichte“
J = Jesin(p + m) = —j.sin . (2.49)

Bei Hochtemperatursupraleitern kann hierzu beispielsweise die d-Wellen-
Symmetrie mit ihrem richtungsabhéingigen Vorzeichen der Phase ausge-
nutzt werden (siche beispielsweise [Tsu00]).

Aber auch mittels einer ferromagnetischen Barriere kann ein solcher Zu-
stand erzielt werden [Dem97, Rya0lb]. Hierbei wird von der Tatsache
Gebrauch gemacht, dass die Elektronen der Cooper-Paare, wenn sie sich
durch die Barriere bewegen, von dem dort existierenden Austauschfeld
beeinflusst werden.'® Die Orientierung dieses Feldes spielt fiir alle wei-
teren Uberlegungen keine Rolle. Zunichst soll der Effekt anhand einer
ferromagnetischen Schicht vorgestellt werden, deren Dicke dp endlich
ist, d. h. im Bereich der freien Wegldnge [ der Elektronen liegt. Danach
wird auf den Grenzfall atomar diinner Barrieren eingegangen, der in
RuSroGdCusOg realisiert ist (siehe auch Abschnitt 2.4).

Endliche Dicke des Ferromagneten

In Abbildung 2.19 ist schematisch das Verhalten eines Cooper-Paars
dargestellt, das in die ferromagnetische Schicht eindringt. Das Spinf-
Elektron senkt im Austauschfeld H., seine potentielle Energie um den
Betrag

Eey = pppioHes (2.50)

ab. Das Spin|-Elektron erhoht seine potentielle Energie entsprechend um

FE.,. Damit die Gesamtenergie des jeweiligen Elektrons erhalten bleibt,

9Es werde angenommen, es handele sich dabei um Spin-Singlett(S=0)-Cooper-
Paare. Dies trifft auf die Kuprate zu.
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im Supraleiter im Ferromagnet
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Abbildung 2.19: Schema eines Cooper-Paars im Impulsraum. Durch das
Austauschfeld im Ferromagneten gewinnt bzw. verliert ein Elektron je nach

Spinausrichtung den Impuls p = hdk (nach [Dem97]).

erhoht das SpinT-Elektron seine kinetische Energie um FE., bzw. den Im-
puls um p = hdk = E.,/vp. Dabei ist vp die Fermi-Geschwindigkeit. Das
Spin|-Elektron senkt seinen Impuls entsprechend. Der Schwerpunktsim-

puls des Cooper-Paars wichst somit um
Q =2F.,/vp. (2.51)

Analog zu Abbildung 2.19 kénnte auch der Fall vorliegen, dass das Spin{-
Elektron einen Impuls von —kpr und das Spin]-Elektron einen Impuls
von kg besitzt. Aufgrund der fermionischen Antisymmetrie muss auch
dieses Szenario beriicksichtigt werden. Es ergibt sich also letztendlich
eine Uberlagerung eines Cooper-Paars mit Impuls @ und Impuls —Q.

Das Austauschfeld des Ferromagneten fiihrt daher mit
U(z) x e 4 e 7 x cos <%z) (2.52)

zu einer rdumlichen Oszillation der supraleitenden Wellenfunktion ¥(2)
innerhalb der Barriere.

In den bisherigen Uberlegungen wurde der Einfluss der Streuung ver-
nachldssigt. In der Realitdt wird die Cooper-Paar-Amplitude hierdurch
exponentiell abfallen. Auch wurde davon ausgegangen, dass die Austau-
schenergie deutlich hoher als die thermische Energie ist, He, > kpT.

In stark verdiinnten Ferromagneten ist dies aber nicht mehr unbedingt
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gegeben. Fiir den Fall, dass die Austauschenergie in der Groflenordnung
der thermischen Energie liegt, konnten Ryazanov et al. zeigen [Rya01b],
dass mit W(z) oc e=#/ém1e=#%/&m2 yund

hD
Emiz = 73 (2.53)
[ng + (WkBT)2] + kBT

die Lénge &,,1, auf der die Cooper-Paar-Amplitude abfillt, mit sinkender
2

Temperatur ansteigt (D = zlvr ist dabei die sogenannte Diffusionskon-
stante des Ferromagneten). Wichtiger ist allerdings, dass die Oszillati-
onsldnge 27,2 hierbei abnimmt. Durch Verdnderung der Temperatur
ist es also bei gegebener Dicke dp und Austauschfeld H., des Ferro-
magneten moglich, die rdumliche Modulation der Wellenfunktion W(z)
dahingehend zu beeinflussen, dass es zu verschiedenen Vorzeichen des
komplexen Ordnungsparameters in den beiden supraleitenden Elektro-
den kommen kann. Dies entspricht einer zusitzlichen Phasendifferenz
von 7. In Abbildung 2.20 ist die Modulation der Wellenfunktion zwischen

den Elektroden fiir verschiedene Verhéltnisse von dp /27,2 dargestellt.

1.0 N, ———— —— 7 Abbildung 2.20: Verlauf der Wel-
05 1/@m) lenfunktion ¥(z) zwischen den bei-
9_‘0 ' . 1 | den supraleitenden Elektroden fiir
§ 0.0 verschiedene Verhiltnisse dp/27€ma.
; 3/2 Die gestrichelte Linie gibt den Ver-
-0.5 1/2 lauf fir dp/27&m2=1/2 und 0-Phase
10 an, was aber energetisch ungiinstig

04 02 00 02 04 ist (aus [Rya01b]).
z/dg

Fiir die Physik des Josephson-Kontakts bedeutet dies, dass bei einer
bestimmten Temperatur der kritische Strom geméafl Gleichung 2.49 no-
minell sein Vorzeichen wechselt. Wird der kritische Strom eines einzelnen
Josephson-Kontakts gemessen, so kann dabei immer nur der Absolutwert

|Z;| bestimmt werden. Der Vorzeichenwechsel (=Nulldurchgang) macht
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sich hier also lediglich in einem Abfall und Wiederanstieg des kritischen
Stroms bemerkbar. Abbildung 2.21 zeigt hierfiir als Beispiel eine Mes-
sung an einem Nb/Cug 4gNig 52/Nb-Kontakt mit einer Barrierendicke
von etwa 22nm [RyaOlb]. Mittlerweile konnte mit Hilfe von SQUID-

300 | Abbildung 2.21: Temperaturab-
<C:_ 200~ L héngigkeit des kritischen Stroms ei-
~ . . nes kiinstlichen SFS-Kontakts (aus

100 1 [Rya01b]).
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Messungen der Vorzeichenwechsel in der Strom-Phasen-Relation eines
solchen Kontakts direkt beobachtet werden [Fro04].

SIFS und SIFIS Die obige Theorie fiir endliche Schichtdicken wurde
am Beispiel eines Stapels aus supraleitenden und metallisch-ferromag-
netischen Schichten (kurz: SFS) vorgestellt. In guter Ndherung sind die
genannten Uberlegungen aber auch fiir Stapel der Form Supraleiter /Iso-
lator /Ferromagnet /Supraleiter (SIFS) bzw. Supraleiter /Isolator/Ferro-
magnet/Isolator/Supraleiter (SIFIS) giiltig ([Kon02, Rad03]).

Wie gezeigt werden wird, findet der Transport zwischen den CuOas-
Ebenen in RuSrosGdCusOg via Tunnelprozessen statt. Daher lohnt es,
kurz auf die Vorhersagen fiir SIFIS-Strukturen einzugehen. Abbildung
2.22 zeigt das von Radovié et al. berechnete Verhalten fiir die Tempera-
turabhéngigkeit des kritischen Stroms fiir drei verschiedene Schichtdicken
dp des Ferromagneten [Rad03]. Je nach Wahl von dp konnen Systeme
erzeugt werden, deren Strom-Phasen-Relation a) immer 0-Phase, b) im-
mer m-Phase oder ¢) je nach Temperatur einen Ubergang zwischen 0- und
m-Phase zeigt. Der augenscheinlichste Unterschied zwischen den I.(T')-
Kurven der Fille a) und b) besteht darin, dass bei ersterem der kritische
Strom bei tiefen Temperaturen nur eine geringe Temperaturabhéngigkeit

zeigt, wihrend er in der m-Phase hier mit steigender Temperatur stark
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Abbildung 2.22: Theoretische Temperaturabhéngigkeit des kritischen
Stroms eines SIFIS-Kontakts. Der Unterschied zwischen den drei Kur-
ven besteht in der Schichtdicke des Ferromagneten. a) 0-Zustand; b) m-
Zustand; ¢) Die Schichtdicke ist so gewihlt, dass es zu einem 0-m-Ubergang
kommen kann (aus [Rad03]).

abfillt.

Atomar diinner Ferromagnet

Eine grobe Abschétzung der Langenskala, auf der es nach Gleichung 2.52
zu Modulationen in der Wellenfunktion kommt, ergibt fiir F.;~10meV,
vp~10°m/s

A =27/k = 2nhvp /2Fe, ~ 200 A. (2.54)

Bei atomar diinnen Barrieren, wie sie beispielsweise in RuSroGdCusOg
realisiert sind, ist die oben dargelegte Herleitung also nicht mehr sehr
hilfreich.

Trotzdem konnten Andreev et al. zeigen, dass es auch in diesem Fall un-
ter gewissen Umsténden zur Ausbildung von m-Kontakten kommen kann
[And91]. Das Modell wurde in den letzten Jahren durch Prokié et al. und

Houzet et al. erweitert, die beispielsweise die Temperaturabhingigkeit
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des kritischen Stroms genauer untersuchten [Pro99a, Hou01]. Fiir die
Theorie wird angenommen, dass es sich bei dem System um einem Sta-
pel aus alternierend supraleitenden und magnetischen Schichten handelt.
Dabei spielt es keine Rolle, ob die magnetischen Schichten metallisch
oder isolierend sind. In dem untersuchten Modell werden die Ebenen als
Josephson-gekoppelt betrachtet, d. h. fiir den Hopping-Parameter ¢ soll
gelten: t < T,..2° Hier wie im Folgenden wird die in diesem Spezialgebiet
etablierte Konvention benutzt, dass sowohl der Kopplungsparameter t als
auch das Austauschfeld h in relativen Einheiten beziiglich der Temperatur
angegeben werden. Fiir Berechnungen im SI-System sind die Groflen um
Faktoren wie kg, up etc. zu ergdnzen. Ein grofleres ¢ hat Auswirkungen
auf die unterschiedlichsten Gréflen wie T, (sinkt, daher wird normaler-
weise alles auf den Wert Tpp = T, =0 normiert), 0-m-Ubergang (wird
breiter) etc. Dariiber hinaus wurde angenommen, dass sich der supralei-
tende Ordnungsparameter zwischen allen Kontakten im Stapel um den
gleichen Wert k éndert,

U, = [Tl mit ¢, = kn. (2.55)

Das numerisch berechnete Phasendiagramm fiir den 0-7-Ubergang ist in
Abbildung 2.23 dargestellt. Als Parameter tauchen hierbei nur noch die
normierte Temperatur T'/T.y sowie das normierte Austauschfeld h/T.o
auf. Die schriage Linie gibt dabei an, in welchem Bereich es zu einem
Ubergang zwischen 0- und m-Phase kommt. Da in den Berechnungen t —
0 angenommen wurde, ist dieser Ubergang sehr scharf (fiir die Breite gilt
etwa Ah ~ t*/T3). Die Anderung von k = 0 zu k = 7 ist also annihernd
sprunghaft (tatséichlich ist dieser Ubergang kontinuierlich, was aber erst
bei Termen O(t%) eine Rolle spielt). Das Phasendiagramm in Abbildung
2.23 ist fiir den Fall supraleitender Elektroden mit s-Wellen-Symmetrie
bestimmt worden. Im Falle von d-Wellen-Symmetrie erhélt man in etwa
das gleiche Verhalten, der Ubergang bei T' = 0 findet jedoch bereits bei
etwa h = 0.6T¢ statt [Pro99b].

Wie bei den Systemen mit endlicher Barrierendicke, so ist auch bei den

atomar diinnen Barrieren der kritische Strom prinzipiell ein geeignetes

20Dies entspricht der Bedingung: £; < s < £, [Hou02].
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Abbildung 2.23: (h,T)-Phasendiagramm fiir ¢ — 0, s-Welle (aus
[HouO01]). Im Falle von d-Wellen-Symmetrie sinkt Acr—o auf 0.670.

Mittel, um den 0-7-Ubergang zu untersuchen. Abbildung 2.24 zeigt die
berechnete Abhingigkeit des Absolutbetrags |j.| in Abhingigkeit von

der Stérke des Austauschfelds im Ferromagneten. Auch bei den infinite-
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Abbildung 2.24: Berechnete Abhéngigkeit des Absolutbetrags des kriti-
schen Stroms |j.| vom Austauschfeld im Ferromagneten. Es wurde dabei s-
Wellen-Symmetrie angenommen. Die durchgezogene Linie entspricht einer
Temperatur T = 0.017¢o, die gestrichelte Kurve T' = 0.8T¢o (aus [Pro99al).
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simal diinnen Barrieren kommt es zur Ausbildung einer Nullstelle beim
Ubergang von 0-Phase (kleines h) zur m-Phase (grofes h).

(Gekippter) Antiferromagnet als Barriere Es werde nun der Fall
betrachtet, dass die Barriere durch einen Antiferromagneten erzeugt
wird. Dieser sei zunéchst nicht gekippt. Das magnetische Feld ist hier

rdumlich moduliert, und zwar in der Form
h(7) = he'dT, (2.56)

wobei ¢ den antiferromagnetischen Ordnungsvektor beschreibt. Da die
Ausdehnung des Cooper-Paars deutlich grofler als diese Modulationspe-
riode ist, ,fithlen“ die Elektronen effektiv ein Austauschfeld von h = 0,
es kommt selbst bei sehr hohen Werten fiir A zu keiner Ausbildung eines
m-Zustands [And91]. Anders verhilt es sich, wenn die beiden antiparal-
lel magnetisierten Untergitter des Antiferromagneten geringfiigig in eine
Richtung verkippt sind (=, gekippter Antiferromagnet“). Es kann nun

ein effektives Austauschfeld
h=JSeq (2.57)

definiert werden [HouOl]. Dabei ist J das Austauschintegral und Ses
das Verhiltnis aus der Magnetisierung entlang dieser Richtung zur Satti-
gungsmagnetisierung des Antiferromagneten. Es ist dann dieses effektive

Feld, was in die obigen Uberlegungen eingeht.

FFLO-Zustand

1964 veroffentlichten P. Fulde und R. A. Ferrell von der University of Ma-
ryland sowie A. I. Larkin und Y. N. Ovchinnikov vom Kurchatov Institut
in Moskau zeitgleich ihre theoretischen Arbeiten zur Supraleitung in star-
ken Austauschfeldern [Ful64, Lar65]. Die prinzipielle Physik dieser nach
ihren Enteckern als ,LOFF“- bzw. ,FFLO“-Zustand bezeichneten Phase
ist dabei dem oben diskutierten m-Zustand in Josephson-Kontakten sehr

dhnlich, doch handelt es sich jetzt um eine rdumliche Modulation des
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supraleitenden Ordnungsparameters innerhalb des Supraleiters.?! Das
Austauschfeld erzeugt Cooper-Paare mit einem nichtverschwindenden

Schwerpunktsimpuls Q = 2E,, /vr, so dass die Modulation von der Form
W(Q,7) = W(@ =0)e97 (2.58)

ist. In reinen Supraleitern kann eine Temperatur T' ~ 0.557, angegeben
werden, unterhalb der der FFLO-Zustand stabil ist [SJ69]. Der Effekt
tritt lediglich in starken Austauschfeldern auf, die in der Gréfenordnung
von kpT,. liegen. Dies bedeutet, dass die oben genannte Modulationen in
der Groflenordnung der supraleitenden Kohérenzlinge &y ~ hvp/kpT.
angesiedelt sind. In konventionellen Supraleitern ist dieser Effekt aller-
dings nur sehr schwer nachzuweisen, da er sehr empfindlich auf Verun-

reinigungen reagiert.

2.4 RUSI‘QGdCU.zOS

In diesem Abschnitt sollen die wichtigsten Eigenschaften des Ruthenoku-
prats RuSroGdCuyOg aufgelistet werden. Die hier vorgestellten Ergeb-
nisse wurden ausnahmslos anhand polykristalliner Proben erzielt. Die
speziellen Eigenschaften der in dieser Arbeit untersuchten Einkristalle
finden sich in Kapitel 3.1.1.

2.4.1 Kristallstruktur

Die Kristallstruktur von RuSroGdCuyOg ist in Abbildung 2.25 darge-
stellt. Sie ist mit der Struktur von YBasCusO7 vergleichbar, in der Yttri-
um und Barium durch Gadolinium und Strontium, sowie die Kupferionen
der CuO-Ketten durch Ruthenium-Ionen ersetzt wurden [Chm00]. Wie
im Hochtemperatursupraleiter BisSroCaCusOg kommt es zur Ausbil-
dung von CuOsz-Doppelebenen; die Kupferionen sind dabei tetraedrisch

von Sauerstoff umgeben. Die Ruthenium-Ionen befinden sich in der Mit-

21Djese ist im Allgemeinen 3-dimensional. Der 7-Zustand in Stapeln aus Josephson-
Kontakten wird daher teilweise auch als ,,1-dimensionaler FFLO-Zustand“ bezeich-

net.
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Supraleiter

Supraleiter

Ferromagnet

Supraleiter

Abbildung 2.25: Kristallstruktur des Ruthenokuprats RuSroGdCuzOg und
dessen Analogon, ein Stapel aus abwechselnd supraleitenden und ferromagne-

tischen Schichten, die durch Isolatoren voneinander getrennt sind.

te von Sauerstoffoktaedern. Diese sind abwechselnd um etwa 14° im
bzw. gegen den Uhrzeigersinn entlang der c-Achse verdreht (Abbildung
2.26).22 Es ergibt sich eine Raumgruppe P4/mbm mit den Abmessun-

Abbildung 2.26: Aufsicht auf ei-
ne RuOs2-Schicht. Die Oktaeder sind
entlang der c-Achse verdreht (aus
[Nako1]).

gen fiir die Einheitszelle: a/b ~ 5.43A und ¢ ~ 11.56 A. Unter Ver-

nachléssigung der Drehungen gelangt man zur einfacheren Raumgruppe

22Wie sich herausstellen wird, hat diese Verdrehung Auswirkungen auf die magne-
tische Ordnung [NakO01].
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P4/mmm. Hier geben die Dimensionen der Einheitszelle (a/b ~ 3.83 A, ¢
wie oben) unmittelbar den Abstand benachbarter Ru-Ionen in der Ebene
und senkrecht zur Ebene wieder [Tal99, McL99, Chm00].

2.4.2 Magnetische Struktur

Die Frage der magnetischen Ordnung ist bis heute noch nicht vollstandig
geklirt. Es soll daher versucht werden, eine groben Uberblick iiber die
verschiedenen, teilweise widerspriichlichen Ergebnisse zu liefern und die
wahrscheinlichsten Kandidaten ndher zu diskutieren. Durch Messungen
wie beispielsweise der Myonenspinresonanz [Ber99] ist sichergestellt, dass
es sich bei dem magnetischen Verhalten um eine Eigenschaft des kom-
pletten Systems und nicht um Fremdphasen handelt.

Ru-Gitter Das Ru-Gitter ordnet unterhalb von etwa 133 K. Einige
Untersuchungen deuten dabei auf eine ferromagnetische Ordnung (g, ~
1.05 pp) hin [Tal99, Ber99]. So zeigt sich einerseits in Magnetisierungs-
messungen eine geringe Hysterese. Auf der anderen Seite lassen sich die
Ergebnisse von Myonenspinresonanz-Untersuchungen sehr gut mit einer
ferromagnetischen Ordnung der Ru-Ionen senkrecht zur ¢-Achse (entlang
der Ebenen) erkléren.

Neutronenstreudaten verschiedener Gruppen zeigen hingegen, dass das
Ru-Gitter tiberwiegend antiferromagnetisch entlang aller Kristallrich-
tungen (G-Typ-Antiferromagnet) mit pg, ~ 1.18 up ordnet [ChmO0O0,
Lyn00, Jor01, Tak01]. Die leichte Achse (d. h. die Lage der magneti-
schen Momente) ist dabei die c-Richtung. In diesem Szenario kénnte die
ferromagnetische in-plane Komponente durch eine geringe Verkippung
des magnetischen Gitters (,,gekippter Antiferromagnet*) hervorgerufen
werden (vgl. Abbildung 2.27). Die Obergrenze fiir dieses deutlich klei-
nere Moment belduft sich auf maximal 0.1 up [Lyn00]. Berechnungen
von Nakamura et al. bestétigen, dass die oben diskutierte Drehung der
MnOg-Oktaeder eine antiferromagnetische Ordnung des Ru-Gitters her-
vorrufen kann [Nak01]. Das magnetische Moment eines Ru-Ions errechnet

sich hierbei zu 1.16 up. Dariiber hinaus fithrt in diesen Berechnungen
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Ry Abbildung 2.27: Magnetische Struktur des Ru-
Untergitters, so wie sie aufgrund von Neutronenstreu-
messungen vorgeschlagen wird. Die dominierende Ord-
nung ist G-Typ antiferromagnetisch. Allerdings sind die
lokalen magnetischen Momente geringfiigig entlang der

ab-Ebenen verkippt, was zu einer kleinen ferromagneti-

schen Komponente fiithrt (aus [Jor01]).

ein geringfiigig verkippter Zustand tatsiichlich zu einer (sehr kleinen)
Energieabsenkung [Nak02]. Fiir Felder entlang der ¢-Achse wére fiir ei-
ne solche Spin-Anordnung ein Spin-Flop-Ubergang zu erwarten. In den
Neutronenstreudaten zeigt sich bei etwa 0.4 T ein Anstieg im ferroma-
gnetischen Signal, der auf diesen Effekt zurtickgefiihrt werden konnte
[Lyn00].

Messungen mittels Kernspinresonanz [Tok01] und Elektronenspinreso-
nanz [Fai99] deuten jedoch abermals auf eine ferromagnetische Ordnung
des Ru-Gitters hin. Aufgrund der quasi 2-dimensionalen Struktur der
RuOg-Ebenen sowie der schwachen Kopplung zwischen den Ebenen wird
daher auch ein Typ I-Antiferromagnet als mogliche Ordnung diskutiert.
Hier ordnen ferromagnetische Ru-Ebenen (mit der leichten Achse senk-
recht zur ¢-Achse) antiferromagnetisch untereinander [But01]. In diesem
Fall wire in Feldern parallel zu den Ebenen ein Spin-Flop-Ubergang bei

etwa 0.14 T und eine Sattigung bei etwa 2T zu erwarten.

Gd-Gitter Die Gadolinium-Ionen besitzen ein magnetisches Moment
von ungefihr 7up [Ber99]. Sie wiirden daher als magnetischer Unter-
grund viele der oben genannten Messungen sehr stark beinflussen. Aus
diesem Grund wurde ein Grofiteil der vorgestellten Ergebnisse an Sy-
stemen erzielt, in denen Gd durch Eu bzw. Y ausgetauscht wurde, so
dass dementsprechend dieses Gitter nicht so eingehend untersucht wur-
de. Aus Neutronenstreuungsexperimenten ist jedoch bekannt, dass es bei
etwa 2.6 K antiferromagnetisch (G-Typ) mit den Momenten entlang der
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c-Achse ordnet [Lyn00].

2.4.3 Supraleitende Eigenschaften

Messungen des elektrischen Transports (Abbildung 2.28), der magneti-
schen Suszeptibilitit sowie der Warmekapazitéit belegen, dass es bei ei-
ner gewissen (von den Préparationsbedingungen abhéingigen) Tempera-
tur zu einem Ubergang der CuO,-Ebenen in den supraleitenden Zustand
kommt [Ber99, Tal99, Tal00]. Die Sprungtemperatur T, hiingt dabei wie

Abbildung 2.28: Tempera-
Curie | turabhéngigkeit des Wider-
0.02L | stands einer polykristallinen
RuSr2GdCu20s-Probe. Bei der
magnetischen Ordnungstempe-

R (Q)

0.01L | ratur kommt es zur Ausbildung

einer leichten Schulter (aus
[Ber99]).

ooLL .. . .
0 50 100 150 200 250 300
T (K)

bei allen Kupraten entscheidend von der Dotierung ab (Abbildung 2.29)
[K1a03]. Der supraleitende Ubergang kann durch ein externes Magnet-
feld zu tiefen Temperaturen verschoben werden, ist aber auch in Feldern
von 9T noch nachzuweisen [Tak01]. Das Einsetzen der Supraleitung hat
keine nennenswerten Auswirkungen auf die magnetische Ordnung der
Ru-Ionen. Umgekehrt wird hingegen eine durch die geringe ferromagneti-
sche Komponente hervorgerufene ,,spontane Vortex-Phase“ (SVP) knapp
unterhalb T, diskutiert. Das Erreichen der Meifinerphase kann daher,
wenn iiberhaupt, hiufig erst bei Temperaturen T,,s; deutlich unterhalb
T. beobachtet werden. Auch ein durch das intrinsische Feld provozierter
FFLO-Zustand wére in RuSroGdCuzOg denkbar [Pic99, Ber00].

Einen Uberblick iiber verschiedene charakteristischen GroBen des su-
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Abbildung 2.29: Abhéingigkeit der charakteristischen Temperaturen

(Tn, Tm:

magnetische Ordnung,

Te:

supraleitender Ubergang) von

der Lochkonzentration. Die durch offene Symbole markierten Daten-

punkte wurden mittels Nullfeld-Myonenspinresonanz ermittelt, die mit

geschlossenen Symbolen gekennzeichneten Messpunkte mit Hilfe von

Magnetisierungs- und Transportmessungen (aus [Kla03]).

H Grofle ‘ Wert ‘ Quelle(n)
p(Te) 1-7mQ cm [Bau96], [Tal99], [McCO03]
Ar(0K) | 400-500nm bzw. 2.5-6 yum [Ber00], [Xue01]
A(0K) 6 meV [Umm03]
Je(0K) 70 Acm—? [Gar03]
H.(0K) 80-120 Oe [Ber00]

Tabelle 2.1: Charakteristische Gréfien des supraleitenden Zustands poly-
kristalliner RuSroGdCu2Og-Proben.

praleitenden Zustands, so wie sie zum momentanen Zeitpunkt fiir po-
lykristalline RuSroGdCusOg-Proben in der Literatur gefunden werden

konnen, liefert Tabelle 2.1.




2.4 RuSrzGdCuzOg 57

Intrinsischer Josephson-Effekt Die anisotrope Schichtstruktur legt
nahe, dass es wie in den Hoch-T.-Kupraten zu einem intrinsischen Jo-
sephson-Effekt in RuSroGdCuzOg kommen kénnte [Pic99]. Die ferro-
magnetische Komponente der Ru-Ionen innerhalb der Barrieren wiirde
dabei unter Umstéinden eine m-Phase im supraleitenden Ordnungspara-
meter entlang der ¢-Achse provozieren. Houzet et al. geben fiir den Fall
einer gekippt-antiferromagnetischen Struktur des Ru-Gitters das Aus-
tauschfeld zu etwa 0.6 7.y an, was im Falle einer d-Wellen-Symmetrie
fiir einen 0-7-Ubergang ausreichen wiirde [Hou01].

Was die Moglichkeit einer Josephson-Kopplung zwischen den CuOs-
Doppelebenen betrifft, so zeigt sich in der Tat, dass die einzelnen Korner
der polykristallinen Proben typische Signaturen eines Stapels aus in-
trinsischen Josephson-Kontakten aufweisen [Xue01, Lor02]. Dariiber hin-
aus konnte mittels Fern-Infrarot-Spektroskopie eine Josephson-Plasma-
Resonanz bei etwa 8.5 cm ™! nachgewiesen werden [Shi02, Shi03]. Deren
Temperaturabhéngigkeit zeigt jedoch keinerlei Nulldurchgang, so wie es

fiir den Fall eines 0-m-Ubergangs zu erwarten wire.

2.4.4 Elektronische Eigenschaften

Die Ru-Tonen liegen in RuSroGdCusOsg als Mischung aus etwa 40% Ru*™
und 60% Ru®* vor [Liu01, TokO01]. Dies ist mit grofer Wahrscheinlich-
keit auf einen Ladungsaustausch mit den CuOs-Ebenen zuriickzufithren
(ein Teil der Ru®*-Tonen nimmt von dort Elektronen auf, was letztlich
zu einer Loch-Dotierung der CuOs-Ebenen beitrigt) [Kum01]. Aufgrund
der gemischten Valenzen ist daher ein Doppelaustausch-Verhalten denk-
bar [Nak02]. So zeigt sich, dass sich die Leitfihigkeit der RuO2-Ebenen
unterhalb der magnetischen Ordnungstemperatur in etwa verdreifacht
[McCO03].

Die Frage, weshalb es innerhalb eines Materials zur Koexistenz von Su-
praleitung und Magnetismus kommen kann, ldsst sich anhand der elek-
tronischen Struktur verstehen. Der Magnetismus von Ru®t bzw. Ru**
wird durch die ¢4-Orbitale hervorgerufen (Konfiguration: ¢3, bzw. t5,).

Diese sind nahezu vollsténdig vom ey-Band der Cu-Ionen entkoppelt, das
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fiir die Hoch-T,.-Supraleitung verantwortlich ist [Pic99, Nak01, Nak02].
Der Einfluss eines von den RuOs-Ebenen ausgehenden Dipolfeldes kann
aufgrund seiner geringen Stéirke (selbst unter der Annahme einer ferro-
magnetischen Ordnung des Ru-Gitters wiirde die Zeeman-Aufspaltung
mehr als drei GréBenordnungen unterhalb 2A liegen) vernachlissigt wer-
den [Pic99].
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Experimente

3.1 Proben

3.1.1 Einkristalle

Die untersuchten Einkristalle wurden mittels der ,Self-Flux Methode“
von C. T. Lin am Max-Planck-Institut fiir Festkorperforschung in Stutt-
gart hergestellt [Lin01]. Abbildung 3.1 zeigt eine rasterelektronenmi-
kroskopische Aufnahme der so erhaltenen Kristalle. EDX-Messungen

Abbildung 3.1: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen der
RuSraGdCuzOs-Einkristalle (aus [Lin01]).

bestétigten im Rahmen der Messgenauigkeit eine nominelle Zusammen-
setzung der Form RuSroGdCusOg. Anhand ausgewihlter, zu Pulver
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zerriebener Einkristalle wurden Réntgenbeugungsuntersuchungen durch-
gefiihrt. Sie ergaben fiir die Kristalle eine tetragonale Einheitszelle vom
Typ P4/mmm mit a/b = 3.921(9) A und ¢ = 11.70(1) A (Abbildung

3.2). Magnetisierungsmessungen an gréfieren Bruchstiicken zeigten ei-

103 3
110

Intensitét (w. E.)

Abbildung 3.2: Typisches Rontgenbeugungsspektrum von zu Pulver zer-
riebenen RuSroGdCuzOs-Einkristallen. CuK,, A = 1.5406 A (aus [Lin01]).

ne spontane Magnetisierung unterhalb T},,44 ~ 135K und ein nennens-
wertes diamagnetisches Signal unterhalb T, ~ 57K (Abbildung 3.3).
Als eine Art ,Fingerabdruck“ des Kristallgitters kann das Phononen-

Abbildung 3.3: Temperaturab-
héngigkeit der Magnetisierung eines

_
.
&k

= 0r RuSr2GdCu2Os-Bruchstiicks (beste-
;‘E’ - | hend aus mehreren Einkristallen).
=t $zfc Das Feld betrug 4.5 Oe (aus [Lin01]).
7 |

&
N

1
N

0 50 100 150 200
T (K)

spektrum betrachtet werden. Mittels Mikro-Raman-Messungen wurde
dieses an Einkristallen sowie an polykristallinen Proben gemessen. Wie
Abbildung 3.4 deutlich macht, zeigen sich die charakteristischen Pho-
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nonenmoden des RuSroGdCusOg-Systems bei genau den gleichen Fre-

quenzen. Zusammenfassend lasst sich somit festhalten, dass die FEinkri-

o | :
Et ]
g1 Einkristall -
ar ]
B4

S polykristallin |

0 200 400 600 800 1000
v (em)

Abbildung 3.4: Mikro-Raman-Spektren von polykristallinem und einkri-
stallinem RuSraGdCu20s. Die Temperatur betrug 300 K, das verwendete
(unpolarisierte) Licht hatte eine Wellenléinge von 514 nm (aus [Lin01]).

stalle in nahezu allen untersuchten Eigenschaften eine Ubereinstimmung
mit den in den Grundlagen (Abschnitt 2.4) vorgestellten polykristalli-
nen RuSroGdCuyOg-Proben aufzeigen. Der Fremdphasen-Anteil scheint
sehr gering zu sein. Die hier untersuchten Einkristalle entstammen einer
Schmelze mit der Bezeichnung LuRu09.

3.1.2 Problemstellung

Ziel der in dieser Arbeit vorgestellten Messungen ist die Untersuchung
des elektrischen Transports entlang der c-Achse (d.h. senkrecht zu den
intrinsischen Ebenen) der RuSroGdCuyOg-Einkristalle. Untersuchungen
an Materialien mit vergleichbarer Anisotropie (beispielsweise den Schicht-
manganaten vom Typ Lag_2,S11 42, Mn2O7 [Kim96, Nac00, Nac02]) ha-
ben gezeigt, dass metallische Systeme mit intrinsischer Schichtstruktur
hiufig eine um mehrere Groflenordnungen héhere Leitfahigkeit entlang
der ab-Richtung (parallel zu den Ebenen) als senkrecht zu den Ebenen
aufweisen. Es musste daher davon ausgegangen werden, dass alle bisheri-
gen Messungen an polykristallinen RuSroGdCusOg-Proben lediglich den
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Transport entlang der Ebenen wiedergaben. c-achsenorientierte Bereiche
wurden hier vermutlich durch andere Bereiche , kurzgeschlossen“. Daher
galt es bei der Kontaktierung der Kristalle vor allem sicherzustellen, dass
der elektrische Transport ausschliefflich entlang der c-Achse erfolgte.

Im Folgenden sollen die beiden Methoden vorgestellt werden, mit denen
in der vorliegenden Arbeit versucht wurde, diesem Anspruch gerecht zu

werden.

3.1.3 Mesatechnik

Dieses Verfahren ist bereits seit vielen Jahren in der Strukturierung
von Hochtemperatursupraleitern wie BigSroCaCusOg etabliert [Hei02a,
Sch99, Yur00] und konnte in jiingerer Zeit auch erfolgreich auf Schicht-
manganate iibertragen werden [Nac00, Eit03]. Der Grundgedanke dabei
ist der Folgende:

Auf der ab-Oberfléche eines Einkristalls werden kleine Tiirmchen (Hohe:
wenige intrinsische Einheitszellen, laterale Abmessungen: wenige 100 nm
bis einige pm), die sogenannten Mesas!, strukturiert. Diese werden in
weiteren Schritten von oben mit Leiterbahnen elektrisch kontaktiert.

Abbildung 3.5 zeigt schematisch in einer Seitenansicht, wie die Struk-

Mesa Au/Ag

Isolator

g Einkristall e =

Abbildung 3.5: Schema des Messprinzips bei Mesatechnik (Seitansicht).
Die Zeichnung ist nicht maflstabsgetreu. In der Realitét entspricht die Hohe
des Mesas wenigen intrinsischen Ebenen des Einkristalls (d. h. wenige nm),

wéhrend die lateralen Abmessungen bis zu einigen pm betragen kénnen.

Imesa: span. Tisch
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turierung auf RuSroGdCusOg-Einkristallen geplant war. Aufgrund der
geringen Grofle der Einkristalle wurde lediglich ein Kontakt auf dem Me-
sa sowie auf dem Basiskristall angebracht. Da somit keine Vier-Punkt-
Messung moglich war, wurde sowohl der Kontaktwiderstand als auch
der Transport entlang der Ebenen mitgemessen. Da letzterer jedoch im
supraleitenden Zustand keinen Beitrag leisten sollte, spielte er nur ei-
ne untergeordnete Rolle. Der Kontaktwiderstand hingegen stellte ein
ernstzunehmendes Problem beim Vermessen der Proben dar. Das Mesa-
Verfahren wurde daher letztlich in dieser Arbeit nicht weiter verfolgt.
Trotzdem sollen im Folgenden die Grundziige der Mesa-Praparation, so
wie sie in dieser Arbeit vorgenommen wurde, aufgefiihrt werden. Dafiir

gibt es zwei Griinde:

1. Die Mesa-Technik kann derzeit als das einzige Verfahren betrach-
tet werden, mit dem es moglich ist, Proben definierter Geometrie
aus den nur wenige um groflen RuSroGdCusOg-Einkristallen her-
zustellen.

2. Das Verfahren, wie es im Folgenden dargestellt ist, geht iiber die
,konventionelle* Mesa-Strukturierung hinaus, da es speziell auf die
Priiparation kleinster (< 50 um) Einkristalle ausgerichtet ist. In
diesem Zusammenhang sei angemerkt, dass es mit Erfolg auf win-
zigste Kristalle des Schichtmanganats La; 45t ¢MnsO7 iibertragen
werden konnte (siehe hierzu die Diplomarbeit von H. Eitel [Eit03]).

Vorgehensweise

Einen groben Uberblick iiber den Priparationsablauf verschafft Abbil-
dung 3.6 . Im Folgenden werden die einzelnen Prozessschritte detaillierter

beschrieben:

e Zunichst wurden die Einkristalle mit Hilfe einer Kaniile aus einem
mehrere Millimeter groflen Brocken der Schmelze LuRu09 heraus-
gebrochen. Die so erhaltenen Kristallite hatten typischerweise die

Form diinner Pldttchen, deren Ober- und Unterseite eine extrem
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a) l l l o b) Sjbermaske
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Abbildung 3.6: Strukturierung eines Mesas (Details siehe Text).

a) Mit dem Rasterelektronenmikroskop wird ein Loch in den Elektro-
nenstrahllack strukturiert. b) Nach dem Entwickeln des Lacks wird eine
300 nmn dicke Silberschicht als Atzmaske aufgebracht, die anschlieBend um
das Mesa herum durch Lift-Off entfernt wird. c¢) Durch Argon-Tonen-Atzen
entsteht unter der Silberschicht ein Mesa. d) PMMA wird als Isolator auf-
gebracht und auf der Oberfliche des Mesas wieder entfernt. e) Nach dem
Quervernetzen des PMMAs werden abschlieSend Leiterbahnen struktu-

riert.

glatte, spiegelnde Oberfliche aufwiesen. Da bekannt ist, dass in-
trinsisch geschichtete Materialen bevorzugt entlang der Ebenen
spalten, konnte davon ausgegangen werden, dass es sich hierbei
um die ab-Oberfliche der Einkristalle handelte. Die lateralen Ab-
messungen betrugen etwa 30-100 um, die Dicke etwa 10-20 ym.

e Mit Hilfe eines handelsiiblichen Zahnstochers liefen sich die Platt-
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chen manipulieren, d.h. sowohl wenden als auch transportieren. Der
Zahnstocher wurde hierzu moglichst spitz zurechtgeschnitzt. Ein-
zelne, nur unter dem Mikroskop sichtbare Holzfasern (& < 100 pm)
am Ende der Spitze ermdglichten es schliellich, die Pléttchen mit-

tels elektrostatischer Aufladung aufzunehmen.

e Die RuSry GdCuyOg-Kristalle wurden anschliefend auf einen diinn
mit Vakuumfett beschichteten Objekttriger gesetzt und einseitig
mit 100 nm Gold bedampft. Darauthin wurden die Kristalle 8 h bei
450°C unter Umgebungsathmosphiire getempert, um einen besse-

ren Kontakt zwischen Gold und Kristalloberfliche zu erzielen.

e Die so priparierten Einkristalle wurden nun mit der vergoldeten
Seite nach oben in Epoxidkleber (UHU endfest 300) gesetzt, der
diinn auf einem Saphirsubstrat aufgebracht worden war. Hierbei
wurde ausgenutzt, dass die extrem kleinen Plattchen leicht genug
waren, um nicht vollstdndig in den Kleber einzusinken. Vielmehr
sanken sie meist gerade so tief ein, dass der Kleber die Seiten
vollstéandig benetzte, die Oberseite der Kristalle hingegen weitest-
gehend kleberfrei blieb.? Ein typisches Beispiel ist in Abbildung
3.7 dargestellt. Um mogliche Verunreinigungen auf der Kristall-
oberfliche zu entfernen, wurde die Probe nun wenige Minuten
mit Isopropanol in einem Ultraschallbad gereinigt. Dieser Schritt
stellte dariiber hinaus sicher, dass der Kristall den folgenden Pro-
zessschritten standhalten wiirde, ohne dabei versehentlich entlang
der Ebenen zu spalten oder aus dem Kleber zu fallen. Abschlie-
Bend wurden nochmals 50 nm Silber aufgedampft, um die Probe

im REM betrachten zu konnen.

Bei der nun folgenden Strukturierung im Rasterelektronenmikro-

skop wurde der Tatsache Rechnung getragen, dass es aufgrund der

2Bei dickeren Kristallen bot es sich an, vor dem Einkleben das mit Epoxidharz
bestrichene Substrat fiir etwa eine Minute bei 110°C auf die Hotplate zu legen. Der
Kleber entwickelte dadurch bereits eine relativ feste Oberfldche, die schwerere Kristal-
le vor dem Einsinken bewahrte. Nach dem Aufsetzen des Kristalls wurde das Substrat

dann abermals fiir 1-2 min auf die Hotplate gelegt.
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Abbildung 3.7: Ein in
Epoxidharz eingeklebter
RuSr>GdCus Og-Einkristall.
Deutlich ist der schichtarti-
ge Aufbau des Kristalls zu
erkennen. Die ab-Oberflache
des Kristalls ist kleberfrei.

geringen Grdéfle der RuSroGdCus Os-Kristalle nicht mdoglich war,
bei jeder Probe die gleiche Vorlage verwenden zu konnen. Fine
fest vorgegebene Anordnung von Alignment-Marken, wie sie nor-
malerweise bei lithographischen Prozessen 1iblich ist, kam ebenfalls
nicht in Betracht. Vielmehr wurden probenspezifische Besonderhei-
ten (Kristallecken, Lackstrukturen vorangegangener Prozessschrit-
te usw.) zum Ausrichten des Kristalls im REM benutzt und die
Mesas gezielt an Stellen platziert, an denen der Kristall mdoglichst

glatt erschien.

Zun#chst wurden REM-Aufnahmen der Probe gemacht, wie sie in
den Abbildungen 3.8 a) und b) gezeigt sind. Anhand eines mit einer
Kaniile gezogenen Kratzers konnte dabei die Probe im REM ausge-
richtet werden (in Abbildung 3.8 beispielsweise wurde die Probe so
gedreht, dass die linke Kante der Aufnahme parallel zum Kratzer

verlduft).

Im Anschluss an die REM-Aufnahmen wurde 30s bei 4000 U min—!
Elektronenstrahllack (PMMA Typ AR-P 671.04, Fa. Allresist) auf-
geschleudert. Dies resultierte in einer Lackdicke von etwa 400 nm.
Darauthin wurde der Lack 60 min bei 160°C im Trockenofen aus-
gebacken.

e Nun wurde die belackte Probe im REM abermals am Kratzer aus-
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Kratzer -

Kristall

Abbildung 3.8: Typische REM-Aufnahmen, so wie sie zur spéteren
Orientierung bei der Lithographie nétig waren. Abbildung b) zeigt eine
Aufnahme, die den in a) gestrichelt markierten Bereich wiedergibt. Néheres

siehe Text.

gerichtet. Dies geschah nun jedoch mit einer deutlich héheren Ver-
groBerung, so dass der dabei belichtete Bereich lediglich ein Feld
von wenigen 100 um Kantenldnge abdeckte. Der weiter entfernt
liegende Kristall wurde somit nicht belichtet.?> Anhand der vorher
erstellten, grofirdumigen Aufnahme (Abbildung 3.8 a) konnte nun
ausgemessen werden, wo sich relativ zum Ende des Kratzers der
Kristall befand. Es war anhand dieser Werte mdoglich, sich mit ei-
nem Betrachtungsfeld von nur etwa 30 yum Kantenldnge allmé#hlich
an den Kristall ,,heranzutasten® (das verwendete Rasterelektronen-
mikroskop JEOL 6500F lisst auch auf grofliere Distanzen ein exak-
tes Verfahren der Probe im pm-Bereich zu). Sobald der Rand des
Kristalls im REM-Bild sichtbar wurde, wurde die Vergriéflerung auf
bis zu 100.000fach erhéht und eine besonders markante Struktur
(beispielsweise die obere Ecke in Abbildung 3.8b) in den Mittel-

3Bei diesem und allen folgenden Schritten im REM ist zu beachten, dass die An-
sicht stets auf ,,Reduced Image* eingestellt ist. Bei der Vollbilddarstellung des JEOL
6500F wird ein deutlich groerer Bereich abgescannt, als auf dem Bildschirm sichtbar
ist. Dadurch koénnte der Kristall versehentlich bereits beim nun folgenden ,,Heranta-
sten“ belichtet werden.
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punkt des REM-Bildes gesetzt.

Nun konnte die Mesastruktur mit Hilfe der am REM angeschlos-
senen Lithographie-Einheit Elphy Plus der Fa. Raith in den Elek-
tronenstrahllack geschrieben werden (Dosis: 120 4C cm~2). Dabei
wurden die Mesas und das Basispad belichtet (Abb.3.6a). Da es
sich bei dem verwendeten PMMA um einen Positiv-Lack handelt,
wird dies spiiter an diesen Stellen zu entsprechenden Lochern im
Lack fiithren.

Der Alignment-Vorgang, d. h. das exakte Positionieren der Litho-
graphie-Maske, verlief wie folgt: Als Nullpunkt diente die momen-
tane Position des Elektronenstrahls (hier: die obere Ecke des Kri-
stalls). Als zusétzliche Alignment-Marken wurden meist weitere
Ecken des Kristalls (siehe untere Kringel in Abbildung 3.8 b) her-
angezogen. Deren Positionen relativ zum Nullpunkt konnten mit
Hilfe der vorher erstellten Nahaufnahme auf besser als 0.5 ym be-
stimmt und in das Lithographie-Programm iibertragen werden.
Die Lage des Mesas (meist als Kreis von 5-10 ym Durchmesser
realisiert) wurde bei jedem Kristall aufs neue festgelegt, so dass
es schlieflich mit einer Genauigkeit von etwa einem pm auf einer
ebenen Flache plaziert werden konnte. Der Basiskontakt wurde als

moglichst grofies Rechteck realisiert.

AnschlieBend wurde der Lack entwickelt (90s, Entwickler: AR 600
56, Fa. Allresist). Anders als bei der konventionellen Mesa-Struk-
turierung [Hei02a] diente der Lack im vorliegenden Verfahren nicht
als Atzmaske, sondern wies nun Locher an den Stellen auf, an
denen die Mesas plaziert werden sollten. Das herkommliche Ver-
fahren (mit einem entsprechenden Negativ-Lack) konnte auf den
RuSro GdCuyOg-Kristallen nicht angewendet werden, da sich die
Lackmaske nach dem Atzen meist nicht vollstéindig 16sen lieB (vgl.
Abbildung 3.9). Dies wiirde unweigerlich zu einem schlechteren
elektrischen Kontakt fithren.

e Als Atzmaske wurde stattdessen eine 300nm dicke Silberschicht
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Abbildung 3.9: Ein 5um Mesa, wie
es im konventionellen Verfahren, d.
Tackicoe h. mit Hilfe einer Negativ-Lackmaske,
aus einem RuSroGdCu,Os-Kristall
geitzt wurde. Es ist eine Art ,,Zaun®
aus Lackresten auf der Oberseite er-

kennbar.

aufgedampft (siehe Abb.3.6b). Diese wurde anschliefend im Lift-
Off Verfahren an jenen Stellen entfernt, die nicht belichtet worden
waren (speziell rund um die Mesas). Die Probe wurde dazu kurz in
ein Acetonbad gegeben. Dort 16ste sich der Elektronenstrahllack;
die dariiber liegende Silberschicht wurde vom Kristall gespiilt.

e Durch Argon-Tonen-Atzen wurden die Mesas aus dem Kristall her-
ausgeiitzt (Atzrate bei 400 V/20mA: ca. 0.9nm/s). Zwar wurde die
auf ihnen befindliche Silberschicht ebenfalls rasch abgetzt (Atzra-
te: ca. 2nm/s). Doch reichte die 300 nm dicke Schicht durchaus, um
bis zu 100 nm hohe Mesas auf den RuSroGdCusOg-Kristallen zu
strukturieren (vgl. Abb.3.6¢). Abbildung 3.10a) zeigt eine REM-
Aufnahme der geiitzten Mesas.

e Analog zu den bisher genannten Schritten wurde im Anschluss PM-
MA als Isolator aufgebracht (Abb. 3.6 d). Dabei wurde eine Eigen-
schaft des Elektronenstrahllacks ausgenutzt, die als ,,Quervernet-
zung®“ bezeichnet wird. Bei einer Belichtungsdosis von mehr als
1mC cm~2 wird der Lack teflonartig, er gewinnt sowohl an mecha-
nischer als auch chemischer Stabilitidt und ist hochgradig isolie-
rend. Der Lack wurde daher nach dem Schreiben und Entwickeln
der Locher auf den Mesas nochmals fiir mehrere Minuten belichtet,
so dass der gewiinschte Effekt auftrat. Abbildung 3.10b) zeigt ein
typisches Beispiel.

e In einem letzten Schritt wurden (beispielsweise durch optische Li-
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Abbildung 3.10: RuSr2GdCu20Os-Einkristall aus Abb. 3.8 zu verschiede-
nen Zeitpunkten: a) Unmittelbar nach dem Atzen. Die Mesas sowie das
Basispad sind mit Silber bedeckt. Der von rechts auf den Kristall ragende
Silberstreifen wurde beim ,,Herantasten® (siche Text) belichtet und dient
nun zur Erdung des Kristalls bei den REM-Aufnahmen. b) Nach dem Auf-
bringen von PMMA als Isolator. Nur die Oberseite der Mesas sowie das

rechteckige Basispad sind der elektrischen Kontaktierung zugénglich.

thographie) Leiterbahnen zur elektrischen Kontaktierung des Kri-
stalls strukturiert (siche Abb.3.6¢).

Die REM-Aufnahmen verdeutlichen, dass es prinzipiell méglich ist, auf
kleinsten RuSroGdCuyOg-Einkristallen Mesas zur Vermessung des c-
Achsentransports zu strukturieren. Die an den Mesas durchgefiihrten
Transportmessungen zeigten allerdings, dass der Préparationsprozess zu
einer Degradation des Kristalls bzw. der Kristalloberfliche fithrte. Auf
unstrukturierten Kristallen erbrachte das anfingliche Tempern der Gold-
schicht eine deutliche Reduzierung des Kontaktwiderstands. Nach Fer-
tigstellung der Mesas hingegen zeigte der Kontaktwiderstand ein ausge-
prigt isolierendes/halbleitendes Verhalten. Bei Temperaturen unterhalb
100 K betrug er bereits typischerweise iiber 10 MQ2. Es wurde daher nach
einem Verfahren gesucht, die Kristalle ohne Mesa-Strukturierung entlang

ihrer c-Achse zu vermessen.



3.1 Proben 71

3.1.4 Stifttechnik

Diese Technik kam bereits bei den ersten Messungen des intrinsischen
Josephson-Effekts an BisSroCaCusOg-Einkristallen [Kle92a, Kle92b] zum
Einsatz. Das Prinzip ist in Abbildung 3.11a) dargestellt: ein wenige
10 pm grofles Kristallplattchen der zu untersuchenden Verbindung wird
so zwischen zwei Kontaktstifte geklemmt, dass die intrinsischen Kristal-
lebenen parallel zur Oberfliche der Stifte ausgerichtet sind. Die Abbil-

a) Kontaktstifte

\

K
U f U
Einkristall 1

I

Abbildung 3.11: a) Prinzip einer Transportmessung im Stifthalter.
Der Kristall ist zwischen den beiden Stiften eingeklemmt. Die intrinsi-
schen Ebenen liegen parallel zur Oberfliche der Kontaktstifte. b) Ein
RuSraGdCu2Os-Einkristall zwischen den gedfineten und c) geschlossenen
Kontaktstiften.

dungen 3.11b) und c) zeigen die Umsetzung dieses Idee auf die vorliegen-
den RuSroGdCusOg-Kristalle. Auf den Stifthalter wird bei den Erldu-
terungen zum Messaufbau (Abschnitt 3.2.1, Seite 73) niher eingegangen.
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Vorgehensweise

Die Vorbereitung der Einkristalle (Separation, Aufbringen von Gold,
Tempern) erfolgte prinzipiell wie bei der Mesa-Strukturierung (Seite 63)
beschrieben. Diesmal war es jedoch wichtig, dass das Kristallplattchen
von beiden Seiten kontaktiert werden konnte. Daher wurden nun zusétz-
lich nach dem ersten Temperschritt die Kristalle gewendet, von der an-
deren Seite mit Gold bedampft und abermals getempert. Dariiber hinaus
wurde beim Aufdampfen des Goldes darauf geachtet, dass die Kristalle
bis auf die Oberseite vollstéindig von Fett umgeben waren. So konnte ein
Bedampfen der Kristallseiten und ein damit einhergehender metallischer

Kurzschluss entlang der c-Achse weitestgehend vermieden werden.

Vor- und Nachteile

Die Vorteile der Messungen im Stifthalter liegen auf der Hand: zum einen
konnten relativ schnell neue Kristalle prapariert werden, da auf die auf-
wendige Elektronenstrahl-Lithographie verzichtet wurde. Dariiber hin-
aus wurde eine Degradation der Oberfléiche durch weitere Prozessschritte
vermieden, was sich positiv auf den Kontaktwiderstand auswirken sollte.
Als Nachteil ist jedoch zu nennen, dass die so erhaltenen Proben keine ex-
akt definierte Geometrie besaflien. Kleinere Stufen auf der Oberfldche der
Kristalle konnten eine deutlich geringere Querschnittsfliche aufweisen,
was bei der Bestimmung der kritischen Stromdichten, der spezifischen
Widersténde etc. nur eine relativ grobe Berechnung zuliel. Auch ein
metallischer Kurzschluss entlang der Kristallseiten konnte diese Werte
unter Umsténden verfilschen.

Trotz dieser Einschrinkungen wurden alle in dieser Arbeit vorgestellten

Ergebnisse durch Messungen mittels Stifttechnik erzielt.

3.1.5 Probengeometrie

Die Proben wurden mit Hilfe eines Auflichtmikroskops vermessen. Die
Abmessungen in Tabelle 3.1 sind ca-Angaben (siehe hierzu auch die Feh-

lerdiskussion auf Seite 80).
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Bezeichnung | Linge | Breite | Dicke Tabelle 3.1: Abmessungen

(um) (pm) (pm) der untersuchten Einkristalle.

$t02 75 75 20 Weitere Grofien (Widerstand,

St03 120 120 a4 kriti.sche?.Strom etc.) s.ind in

den jeweiligen Tabellen in Ka-

st07 120 120 34 pitel 4 aufgelistet.

st09 60 30 15
st10 120 120 34
st11 100 90 15
st16 83 56 38
st21 60 53 23
st22 53 30 30
st23 53 30 30
st24 45 38 23

3.2 Messaufbau

Bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen an
den RuSroGdCus Og-Einkristallen handelt es sich ausnahmslos um Mes-
sungen des elektrischen Transports. Dieser wurde fiir verschiedene Tem-
peraturen sowie Magnetfelder untersucht. Die elektrische Kontaktierung
ist in Abbildung 3.12 skizziert. In diesem Abschnitt werden die hierfiir

notwendigen Komponenten des Messaufbaus vorgestellt.

3.2.1 Probenhalter & Probenstab

Um die Kristalle mittels der Stifttechnik-Methode (vgl. Abschnitt 3.1.4)
zu vermessen, wurde der in Abbildung 3.13 dargestellte Probenhalter
verwendet. Das Kernstiick bildete ein Plexiglaskorper, in den eine meh-
rere Millimeter tiefe und breite Nut eingefrdfit wurde. In diese ragten
von beiden Seiten vergoldete Kontaktstifte, die in der Mitte des Plexi-
glaskorpers exakt aufeinander trafen. Einer dieser Stifte war frei beweg-

lich. An seinem dufleren Ende befand sich eine Bronzefeder, die ihn mit
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Stifte ! ALT0000L HP34401A
; 47 mH [ U]
' 1™~ Kristall ,
: [PAR 113
! 100000

e o1

Abbildung 3.12: Schema der -elektrischen Kontaktierung der
RuSr2GdCu2Os-Einkristalle.

Abbildung 3.13: Aufbau
des Probenhalters. Eine De-
tailaufnahme der Stiftspit-

n-Filter

zen zeigen die Abbildungen

\/ 3.11Db) und c).

Lage des
Kristalls

Kontaktstifte

geringer Kraft gegen den anderen Stift driickte. Somit war auch wihrend
des Abkiihlens und der damit verbundenen Langenabnahme der Stif-
te ein elektrischer Kontakt des dazwischen eingeklemmten Kristalls si-
chergestellt. Der Anpressdruck konnte iiber den zweiten, schwergéngigen
Kontaktstift eingestellt werden.
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An den Stiften wurden jeweils zwei Kabel angebracht, so dass bis knapp
vor die Probe im 4-Punkt-Verfahren gemessen werden konnte, die Zulei-
tungswidersténde also nicht mitvermessen wurden. Jede Zuleitung durch-
lief kurz vor den Stiften einen 7-Filter (sieche Abb. 3.13), der, je nach Wi-
derstand der Probe, Frequenzen oberhalb von etwa 10 kHz abschnitt.

Auf gleicher vertikaler Hohe war ein Pt100-Temperatursensor angebracht,
der mit einem LakeShore 340-Temperaturregler ausgelesen werden konn-
te. Der Pt100 wurde vorher zwischen 4.2 K und 20 K kalibriert, um ihn
auch in diesem Temperaturbereich einsetzen zu kénnen (vgl. Abbildung

3.14). Auf die Temperaturregelung wird im Zusammenhang mit dem

06 o7 | Abbildung 3.14: Temperatur-
05k . ’ ® | abhingigkeit des verwendeten
0.5 — { Pt100-Temperatursensors. Der
041 L. e | Inset zeigt eine Vergréfierung
c 03-_ oo s ] e ] des Bereichs tiefer Temperatu-
x 46 81012 e ren.
L N |
0.2} .® ° 4
L oo |
0O1feec*® i
0.0 ]
5 10 15 20
T(K)

Adiabaten im néchsten Abschnitt néher eingegangen.

Zum ziigigen Einbau konnte der Probenhalter mittels einer Steckerleiste
unten an den Probenstab angesteckt werden. Alle Zufithrungen im Inne-
ren des Probenstabs waren paarweise verdrillt, um den Einfluss externer

Signale zu minimieren.

3.2.2 Adiabat

Bei den magnetfeldabhingigen Messungen musste sich die Probe zwi-
schen den Magnetfeldspulen, d. h. unterhalb der Oberfliche des fliissigen

4Zur Abschitzung wurde ein Gesamtwiderstand von 50 Q angenommen
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b) zur
Messelektronik

Ballon mit He-Gas

\

zur Pumpe

He-Abgas Probenstab

Heizer Probenhalter

Abbildung 3.15: a) Der Adiabat mit eingeschobenem Probenstab.
b) Schematischer Querschnitt. Mit Hilfe des Helium-Ballons kann das Iso-

liervakuum geflutet, mit einer externen Pumpe evakuiert werden.

Heliums, befinden. Um trotzdem alle Temperaturen zwischen 5K und
Raumtemperatur einstellen zu kénnen, befand sich der Probenstab samt
Probenhalter in einen Adiabaten, der in die Bohrung des Magneten ein-
gefiihrt werden konnte. Der Aufbau des Adiabaten ist in Abbildung 3.15
dargestellt. Der Probenraum (= innerer Bereich) war durch eine Verbin-
dung mit der Helium-Abgasleitung stets mit gasformigen Helium geflu-
tet. Nur so konnte eine ausreichende thermische Ankopplung des Pt100-



3.2 Messaufbau 77

Temperatursensors an den Einkristall sichergestellt werden (da sich die
Kontaktstifte in einem Plexiglashalter befanden, konnte iiber diesen kein
signifikanter Wiirmeaustausch erfolgen). Die Temperatur wurde auf zwei
Wegen reguliert: Je nach He-Restdruck im Isoliervakuum (= duflerer Be-
reich) des Adiabaten konnte eine mehr oder weniger starke Ankopplung
an das Heliumbad erzielt werden. Die genauere Einstellung der Tem-
peratur erfolgte iiber eine Heizwendel, die an der Auflenseite des Pro-
benraums angebracht war (vgl. Abb.3.15b) und iiber den LakeShore
Temperaturregler betrieben wurde. Da die Ankopplung des Heizers iiber
das Austauschgas im Probenraum erfolgte, reagierte das System rela-
tiv trige mit Zeitkonstanten im Minutenbereich (vgl. Abbildung 3.16).

Nach etwa 40 Minuten lagen die Schwankungen um den Sollwert aber

1337/ T T T T T T T T Tl Abbildung  3.16:  Zeitli-
cher Verlauf der Tempera-
tur am Probenhalter, nach-
dem der Sollwert von 5K

T(K)

auf 135 K angehoben wurde.

Der Bereich zwischen den

135 lle\IVV‘

beiden horizontalen Linien
134k 4 gibt ein Intervall von 135 +
0.1K an.

0O 20 40 60 80 100 120
t (min.)

bei weniger als 0.02 K.

3.2.3 Magnetkryostat

Bei dem verwendeten System handelte es sich um einen Split-Coil-Magne-
ten der Fa. Janis mit einer Spulenkonstanten von 902 Gauss/A. Die ma-
ximale Feldstédrke betrug 7T. Gespeist wurde der Magnet durch eine
Stromquelle der Fa. Cryogenic, Modell SMS120.

Der Feldvektor des Magneten war horizontal gerichtet. Dies erméoglichte
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ein bequemes Ausrichten der RuSro GdCus Og-Kristallebenen relativ zum
Magnetfeld. Das vertikal in die Bohrung des Magneten eingeschobene
Adiabatensystem musste hierzu lediglich um seine Léngsachse gedreht
werden. Mittels eines elektronischen Drehgebers konnte der entsprechen-

de Winkel {iber den Messrechner ausgelesen werden.

3.2.4 Messelektronik

Stromquellen: Bei allen Messungen kamen zur Reduzierung externer Sto-
rungen batteriebetriebene Stromquellen zum Einsatz. Es standen
zwei verschiedene Modelle zur Verfiigung. Beide konnten extern
angesteuert werden und verfiigten iiber einen internen Rampen-
generator. Der erste Typ (entwickelt am Physikalischen Institut
der Universitét Erlangen-Niirnberg) lieferte Stréome in Bereichen
von 0.1 A bis 10mA (Monitorausgang: Maximum des eingestell-
ten Strombereichs = 1V). Beim zweiten Modell (,, Urquell“, gebaut
an der Universitdt Tiibingen) konnten Strombereiche von 10 A bis
1 A eingestellt werden (Monitorausgang: Maximum des eingestell-
ten Strombereichs = 10V).

Vorverstarker: Das Spannungssignal wurde durch batteriebetriebene Vor-
verstirker vom Typ 113 der Fa. EG&G/PAR verstéirkt. Diese ent-
koppelten zudem die Probe von den Digitalvoltmetern, was aber-
mals zu einer Reduzierung des Rauschens fiihrte, aber auch Schutz

vor netzinternen Spannungsstéfen u.i. bot.

Digitalvoltmeter: Zum Aufzeichnen der Mefigréfien wurden Digitalvolt-
meter vom Typ HP34401A der Fa. Hewlett-Packard verwendet.
Diese konnten iiber eine IEEE-Verbindung mittels eines Lab View-

Programms am PC ausgelesen werden.

3.2.5 Fehler

Jede Messung bzw. deren Auswertung ist stets zu einem gewissen Grade
fehlerbehaftet. Die Fehler konnen einerseits apparativen Ursprungs sein
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(beispielsweise durch ungenaue Aufnahme von Gréflen wie Strom, Span-
nung etc.). Sie konnen aber auch durch mangelnde Information iiber die
Probe (Dimensionen, Zusammensetzung u.i.) hervorgerufen werden. In

diesem Abschnitt sollen daher mogliche Fehlerquellen diskutiert werden.

Temperatur: Der Pt100-Temperatursensor und der Einkristall standen nur
iiber das Austauschgas im Probenraum im thermischen Kontakt.
Um Einfliisse des Temperaturgradienten entlang der Stabachse zu
minimieren, war der Pt100 deshalb auf gleicher vertikaler Hohe wie

der Plexiglashalter angebracht.

Das System reagierte triige auf Temperaturverinderungen (vgl.
Abb. 3.16). Daher wurde die Temperatur bei Aufwirm- bzw. Ab-
kiihlvorgéingen mit Geschwindigkeiten von weniger als 1-2 K/min
geregelt. Messungen bei konstanter Temperatur wurden erst durch-
gefiihrt, wenn sich ein stabiler Wert (besser als +0.1 K) eingestellt
hatte.

Im Bereich oberhalb von 12 K konnte der (vorher speziell geeichte)
Pt100 mit einer Genauigkeit von besser als 0.1 K ausgelesen wer-
den. Bei tieferen Temperaturen wuchs die Ungenauigkeit hingegen

auf Werte von bis zu 1 K.

Bei Messungen mit hoheren Stromen bzw. Spannungen (beispiels-
weise auf duBeren Asten der hysteretischen Strom-Spannungs-Kenn-
linien) fithrte die eingebrachte Leistung zu einer geringen Erwér-
mung des Kristalls. Die quantitativen Ergebnisse wurden daher
anhand der inneren Aste ermittelt (sieche Abschnitt 4.2.2).

Der Widerstand des verwendeten Pt100 wurden durch hohe Ma-
gnetfelder geringfiigig verfilscht (positiver Magnetowiderstand des

Sensors). Die Messungen wurden entsprechend korrigiert.

Magnetfeld: Die Probe konnte mit einer Genauigkeit von +0.5 cm im Zen-
trum des Magneten plaziert werden. Laut Hersteller besafl das Ma-
gnetfeld im zentralen Bereich von etwa 1 cm Durchmesser eine Ho-
mogenitit von £0.5%. Der Fehler am Ort der Probe kann somit

auf weniger als 1% geschitzt werden.
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Die Feldorientierung beziiglich der intrinsischen Ebenen der Ein-
kristalle konnte mit Hilfe des Drehgebers und unter Ausnutzung
des sogenannten ,Lock-In Ubergangs® der Probe (vgl. Abschnitt

4.2.4) auf besser als 0.01° ausgelesen werden.

Strom & Spannung: Die Ungenauigkeit der Digitalvoltmeter belief sich
auf weniger als 0.1 % und kann somit vernachléssigt werden. Der
Fehler in der Strommessung wurde durch die Ungenauigkeit des
internen Referenzwiderstands verursacht und kann mit etwa 1%

angegeben werden.

Der kritische Strom ist sowohl thermischen Fluktuationen als auch
externen Storungen unterworfen und variierte zwischen aufeinan-
der folgenden Sweeps um wenige Prozent. Bei der Auswertung wur-

de stets der hochste erreichbare Wert als kritischer Strom definiert.

Die Genauigkeit der gemessenen Spannungswerte wurde vor al-
lem durch das Rauschen reduziert. Dieses lag typischerweise bei
100 pV.

Stochiometrie: Bei den probenspezifischen Fehlerquellen ist zum einen
die Zusammensetzung der RuSro GdCus Og-Einkristalle zu nennen.
Laut Herstellerangaben [Lin01] konnte mittels EDX-Messungen
der Anteil der einzelnen Elemente auf besser als 10 % angegeben
werden. Es ist jedoch bekannt, dass einige Eigenschaften der Ru-
thenokuprate (beispielsweise die Hohe der kritischen Temperatur)
eine ausgepragte Abhéngigkeit von ihrer Zusammensetzung aufwei-
sen [Kla03]. Auf den Einfluss der Stéchiometrie wird in Abschnitt
4.2.1 detaillierter eingegangen.

Probengeometrie: Bei der Berechnung von Groflen wie der kritische Strom-
dichte oder dem spezifischem Widerstand spielt die Ungenauig-
keit in den Probendimensionen die gréfite Rolle. Da die Kristalle
unstrukturiert vermessen wurden, stellen die geometrischen Ab-
messungen in dieser Arbeit lediglich Abschitzungen dar. Auch
kann nicht ausgeschlossen werden, dass beim Bedampfen der Ober-

und Unterseite mit Gold ein nicht unerheblicher Teil des Kristalls
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seitlich kurzgeschlossen wurde. Der Fehler in den Abmessungen
liegt somit bei bis zu 50 %, was fiir die Ermittlung der eingangs
erwiahnten physikalischen Grofien lediglich Aussagen innerhalb ei-
ner Groenordnung zulésst.
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Kapitel 4
Ergebnisse & Diskussion

In diesem Kapitel werden die an den RuSroGdCusOg-Einkristallen er-
haltenen Ergebnisse vorgestellt. Wie sich herausstellen wird, zeigen sich
hier teilweise deutliche Unterschiede zu den Messungen, die an polykri-
stallinen Proben durchgefiihrt wurden. Speziell kann erstmals der di-
rekte Nachweis erbracht werden, dass benachbarte CuO2-Doppelebenen
Josephson-gekoppelt sind. Zuniichst wird auf die Magnetisierungsmes-
sungen eingegangen (— 4.1). Abschnitt 4.2 behandelt anschlieBend die
elektrischen Eigenschaften des c-Achsen-Transports. In Abschnitt 4.3
werden die Ergebnisse im Hinblick auf die Maglichkeit eines 0-7-Uber-

gangs der intrinsischen Josephson-Kontakte diskutiert.

4.1 Magnetisierungsmessungen

Alle in bisherigen Arbeiten durchgefithrten Magnetisierungsmessungen
an RuSroGdCusOg waren mit dem Problem behaftet, dass hierfiir nur
polykristalline Proben zur Verfiigung standen [Ber00, But01, Awa03].
Auch fiir Messungen, die an Kristallen aus der in dieser Arbeit unter-
suchten Schmelze LuRu09 durchgefithrt wurden, kamen bisher groéflere
Bruchstiicke zum Einsatz, die aus einer Vielzahl verkippter Finkristal-

le zusammengesetzt waren [Lin01]. In den genannten Féllen wurde da-
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her vermutlich stets iiber ein Ensemble aus stochastisch verkippten Kri-
stalliten gemittelt, was direkte Aussagen iiber mogliche orientierungs-
abhiingige Ubergiinge (beispielsweise dem in Neutronenstreuexperimen-
ten vorhergesagten Spin-Flop-Verhalten in Feldern senkrecht zu den Ebe-
nen [Lyn00]) unmoglich macht.

Im Folgenden werden daher Magnetisierungsmessungen an einem nur
200 x 200 x 100 ym?® grofien Kristall vorgestellt. Dieser besafl auf den
beiden groflen gegeniiberliegenden Seiten eine extrem glatte, spiegelnde
Oberfléiche, so dass davon ausgegangen wurde, dass es sich hierbei um die
ab-Fliachen des Einkristalls handelte. Die im Folgenden verwendeten Be-
zeichnungen ,, H ||ab* bzw. , H||c* beziehen sich auf diese optisch ermittel-
te Kristallorientierung. Die Messungen wurden in Zusammenarbeit mit
dem Physikalischen Institut III der Universitit Erlangen durchgefiihrt.

Abbildung 4.1 zeigt die Temperaturabhéngigkeit der Magnetisierung in
unterschiedlich hohen externen Magnetfeldern. Die Daten wurden beim
Abkiihlen im externen Feld (,field cooled“, fc) aufgezeichnet. Alle Kur-
ven zeigen ein dhnliches Verhalten, das iiber weite Teile mit den bekann-
ten Daten iibereinstimmt: Ab etwa 140 K kommt es zu einem nennens-
werten Anstieg der Magnetisierung, was auf die einsetzende magnetische
Ordnung des Ru-Gitters zuriickgefithrt werden kann. Nahe 100 K zeigt
sich hingegen ein ausgeprigter Abfall: Dies ist ein Indiz dafiir, dass sich
hier die Ru-Ionen antiferromagnetisch zueinander anordnen, so wie es
mittels Neutronenstreuung festgestellt wurde. Eine weitere Abnahme ist
ab etwa 60 K zu erkennen. Hier kommt es zum supraleitenden Ubergang
der CuOs-Ebenen. Wie spéter in den Transportmessungen gezeigt wer-
den wird, kann bei der gleichen Temperatur das Einsetzen des resistiven
Ubergangs in den supraleitenden Zustand beobachtet werden. Nach ei-
nem Minimum in der Nihe von 20 K zeigt die Magnetisierung mit weiter
sinkender Temperatur einen ausgepriagten Anstieg. Dies ist auf die ein-
setzende Ordnung der Gd-Ionen (7u5/Ion!) zuriickzufithren, die bei etwa

2.5 K antiferromagnetisch ordnen [Ber99, Lyn00].

Beziiglich der charakteristischen Temperaturen sind die hier vorgestell-
ten Ergebnisse denen von polykristallinen Proben sehr dhnlich und deu-
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Abbildung 4.1: Temperaturabhéingigkeit der Magnetisierung eines
RuSr2GdCuzOg-Einkristalls in unterschiedlichen externen Feldern (field-
cooled). a) H||c, b) H]||ab.

ten darauf hin, dass der untersuchte Kristall die nominelle Zusammen-
setzung RuSroGdCusOg besitzt. Allerdings zeigen sich deutliche Unter-
schiede zwischen den Messungen parallel und senkrecht zu den Ebenen,

die im Folgenden néher beleuchtet werden sollen:

Diamagnetisches Signal des Supraleiters Wie die Abbildung 4.1
zeigt, ist das diamagnetische Signal der supraleitenden CuOs-Ebenen
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unterhalb 60 K bei einer Feldorientierung senkrecht zu den Ebenen deut-
lich ausgeprégter als im parallelen Fall. So konnte selbst in Feldern iiber
20 Oe trotz fc-Messung eine negative Gesamtmagnetisierung des Kri-
stalls gemessen werden. Zum Vergleich: Bei polykristallinen Proben war
bereits ein Feld von weniger als 5Oe ausreichend, um eine durchwegs
positive Magnetisierung zu erzielen [Ber99, Lin01]. Die M (H)-Kurve in
Abbildung 4.2 zeigt den Einfluss der Feldorientierung auf das diamagne-
tische Signal bei 20 K. Wéhrend bei einer Feldorientierung H|jab kein
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Abbildung 4.2: Feldabhéngigkeit der Magnetisierung bei 20 K. Fiir Fel-
der senkrecht zu den glatten Spaltflichen (H]||c) ist ein deutliches diama-

gnetisches Signal messbar.

nennenswertes diamagnetisches Signal beobachtet werden konnte, zeigte
die Probe im Fall H||c zunéchst eine negative Magnetisierung, die erst
bei einem Feld von 300 Oe positive Werte annahm.

Dieses Verhalten ist konsistent mit der Vorstellung, dass bei einer Orien-
tierung ,, H||ab“ das Feld in der Tat parallel zu den 2-dimensionalen su-
praleitenden Ebenen angelegt ist. In diesem Fall kann das Feld schon bei
kleinsten Werten zwischen den CuOg-Ebenen in Form von Flusswirbeln
eindringen. H, lll ist hier sehr gering. Wird das Feld hingegen senkrecht

zur Schichtstruktur angelegt, so wird es zunichst aus den Ebenen ge-
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dréngt, es ergibt sich ein messbarer diamagnetischer Beitrag.

Die bisherigen Ergebnisse lassen daher die Schlussfolgerungen zu, dass

1. die untersuchte Probe zum iiberwiegenden Teil einkristallin war.
Nur so lassen sich die ausgepréigten Unterschiede zwischen den
Feldrichtungen erkldren. Entmagnetisierungseffekte spielen hierbei
zwar auch eine Rolle, da die Probe geringfiigig abgeflacht war.
Doch sollten diese in erster Linie zu einer Verzerrung der Feld-
skala fithren (die Unterschiede im Séttigungsfeld bei den 50 und
80 K-Kurven kénnten beispielsweise auf solch einen Entmagnetisie-

rungseffekt zuriickgefithrt werden, siehe Abbildung 4.6).

2. die intrinsischen (supraleitenden) Ebenen so angeordnet waren, wie

es von den glatten Spaltflichen erwartet wurde.

Antiferromagnetische Ordnung bei 100 K Deutlich unterschied-
lich verhalten sich die Magnetisierungskurven der beiden Orientierungen
auch unterhalb der antiferromagnetischen Anordnung des Ru-Gitters.
Zur Verdeutlichung wurden in Abbildung 4.3 alle Messkurven auf ih-
ren Peak-Wert bei Ty=100 K normiert. Fiir Temperaturen oberhalb Ty,
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Abbildung 4.3: M (T)-Abhingigkeit fiir unterschiedliche externe Ma-

gnetfelder. Die Kurven wurden jeweils auf ihren Wert bei 100 K normiert.
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d. h. im paramagnetischen Regime der Ru-Ionen, verlaufen alle Messun-
gen aufeinander. Im antiferromagnetischen Bereich zeigt sich hingegen
eine ausgeprigte Anisotropie. Wihrend die Magnetisierung in Feldern
parallel zu den Ebenen drastisch abfillt, ist diese Abnahme in senk-
rechten Feldern deutlich weniger ausgeprigt. Entmagnetisierungseffek-
te spielen hier keine Rolle, da dieser Einfluss durch die Normierung
wegfillt (auBerdem sollten diese aufgrund geometrischer Uberlegungen
wenn iiberhaupt zu einem umgekehrten Ergebnis fithren). Durch das
anisotrope Verhalten kénnen moglicherweise Riickschliisse auf die Aus-
richtung (in-plane oder out-of-plane) der magnetischen Momente gezo-
gen werden (=,easy-axis“). Da die vorgestellten Messungen in extrem
kleinen Feldern durchgefiihrt wurden, spiegelt sich hier unmittelbar die
Suszeptibilitdt des Materials wieder. Ein Vergleich mit Abbildung 2.13
legt daher den Schluss nahe, dass die Ru-Momente innerhalb der ab-
Ebenen liegen sollten. Dies steht im Widerspruch zu den Neutronen-
streudaten [Lyn00, Jor01], wére allerdings vertriglich mit einem Typ
I-Antiferromagneten (ferromagnetische in-plane-Ordnung innerhalb der
RuO3-Ebenen, benachbarte Ebenen antiferromagnetisch zueinander ge-
ordnet), wie er von Butera et al. vorgeschlagen wurde [But01]. Auch ein
G-Typ-Antiferromagnet (benachbarte Ru-Momente sind beziiglich aller
Kristallrichtungen antiparallel ausgerichtet) mit den Momenten in-plane
wiire prinzipiell moglich. Eine geringfiigige Verkippung senkrecht zur c-
Achse konnte hierbei die geringe ferromagnetische Komponente erkliren,

die in Myonenspinresonanz-Messungen beobachtet wurde [Ber99).

Magnetisierungsmessungen in Feldern bis 5.5 T Da es zu einer
antiferromagnetischen Ausrichtung der Ru-Ionen kommt, stellt sich die
Frage, ob diese nicht in der Form eines Spin-Flop-Ubergangs beobach-
tet werden konnte. Dieser sollte sich entsprechend ab einem Feld H,f
(GroBenordnung ~ 0.1 T) parallel zur Magnetisierung des Ru-Gitters in
einem sprunghaften Anstieg in der Magnetisierung bemerkbar machen.
Abbildung 4.4 zeigt M (H)-Kurven bei verschiedenen Temperaturen und

senkrechter /paralleler Feldorientierung. Deutlich ist der dominierende
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Abbildung 4.4: M(H)-Messungen bei verschiedenen Temperaturen.
a) H|lc, b) H||abd.

paramagnetische Einfluss der Gd-Ionen bei tiefen Temperaturen zu er-
kennen. Um Aussagen iiber das Ru-Gitter treffen zu konnen, miissen
zunéchst die Messkurven von diesem Untergrund bereinigt werden. Dies
ist bei hoheren Temperaturen sehr einfach zu bewerkstelligen. Das pa-
ramagnetische Signal zeigt eine Feldabhingigkeit gemafl der Brillouin-
Funktion (Gleichung 2.43). Fiir grofie T' ist diese in guter Niherung
linear. Abbildung 4.5 zeigt zum Vergleich berechnete Kurven fiir ein
System mit Spin Sz% bei verschiedenen Temperaturen. Bei den in Ab-
bildung 4.6 a gezeigten Messungen bei 50 bzw. 80 K kann daher davon
ausgegangen werden, dass der lineare Verlauf bei hohen Feldern exklu-
siv auf die paramagnetischen Gd-Ionen zuriickgefithrt werden kann. Das
(anti-)ferromagnetische Ru-Gitter wird hier als bereits gesiittigt ange-
nommen (zumindest fiir Felder parallel zu den Ebenen, deren Kurven
etwas hoher liegen). Abbildung 4.6 b zeigt die korrigierten Messungen,
bei denen der (aus den H ||ab-Kurven ermittelte) lineare Gd-Anteil ab-
gezogen wurde. Fiir beide Feldorientierungen ergibt sich eine bereits
bei kleinsten Feldern ansteigende Magnetisierungskurve, die in Feldern

von einigen Tesla sittigt. Ein Anzeichen fiir einen Spin-Flop-Ubergang
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Abbildung 4.5: Mit Hilfe von
Gleichung 2.43 berechnete Ma-
gnetfeldabhingigkeit der Magne-
tisierung eines Paramagneten mit
S:% fiir verschiedene Tempera-

turen. Die in realen Systemen

m (1)

vorhandene Anisotropie wurde

hier vernachléssigt.

HH (T)

ist nicht zu erkennen. Dass die Kurven im Falle H||c erst bei hoheren
Feldern séttigen, kann auf den etwas hoheren Entmagnetisierungsfaktor
zuriickgefithrt werden.

Die Abwesenheit eines messbaren Spin-Flop-Signals bedeutet jedoch nicht
zwangslaufig, dass es einen solchen Effekt nicht gibt. Moglicherweise ist
er aufgrund von magnetischen Domé&nen mit unterschiedlichem H,; ex-
trem verschmiert. Trotzdem wére, wenn das kritische Feld in der Groflen-
ordnung von 0.1 T ldge, eine geringere Steigung bis zu diesem Feld zu
erwarten. Daher kann davon ausgegangen werden, dass ein hypotheti-

scher Ubergang bei geringeren Feldern liegen miisste.

4.2 Transportmessungen

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der ¢-Achsen-Transportmes-
sungen vorgestellt, die mit Hilfe des Stifthalters an den RuSroGdCusOg-
Einkristallen durchgefitht wurden. Anhand eines Vergleichs mit einem
typischen Hochtemperatursupraleiter, BisSroCaCuyOg, soll der Frage
nachgegangen werden, inwiefern die Ruthenokuprate mit den Kupra-
ten vergleichbar sind bzw. wo charakteristische Unterschiede zu finden
sind. Wie sich herausstellen wird, kann auch in RuSroGdCusOg ein
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Abbildung 4.6: Magnetfeldabhéngigkeit der Magnetisierung bei 50 bzw.
80K. a) Originaldaten, b) Ohne den Einfluss der paramagnetischen Gd-

Tonen.

intrinsischer Josephson-Effekt gemessen werden. Dieser scheint jedoch
durch die Anwesenheit der magnetischen RuOs-Ebenen weitestgehend
unbeeinflusst.

Zunichst wird die Temperaturabhéngigkeit des c- Achsenwiderstands dis-
kutiert. Anschliefend wird auf die Strom-Spannungs-Kennlinien sowie
auf den daraus ermittelbaren Temperaturverlauf des kritischen Stroms
eingegangen. Beide Abschnitte beschrinken sich dabei auf Messungen,
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die im Nullfeld durchgefiihrt wurden. Im Abschnitt 4.2.4 wird schlief3lich
das Transportverhalten in externen Magnetfeldern untersucht.

4.2.1 Temperaturabhingigkeit des Widerstands

Bei den hier vorgestellten R(T")-Messungen handelt es sich zum iiberwie-
genden Teil um Aufwirmkurven. Der Grund liegt an der verwendeten
Stift-Technik. Beim erstmaligen Abkiihlen kam es bis etwa 150 K zu aus-
geprigten Spriingen in den Messkurven. Diese sind hauptséchlich darauf
zuriickzufiihren, dass sich die Stifte beim Abkiihlvorgang geringfiigig ent-
lang der Kristalloberfliche bewegten. Es kann auch nicht ausgeschlossen
werden, dass hierbei kleinste Unebenheiten der Kristalle abgerieben wur-
den. Diese These scheint dadurch gerechtfertigt, dass bei tieferen Tem-
peraturen, aber auch bei spéteren Aufwirm- und Abkiihlzyklen, durch-
wegs stetige und reproduzierbare Temperaturabhéingigkeiten gemessen
wurden.

Die Kurven wurden aufgezeichnet, in dem ein konstanter Biasstrom von
1-10 #A durch die Probe geschickt und der resultierende Spannungsab-

fall in Abhéngigkeit von der Temperatur aufgezeichnet wurde.

Supraleitender Ubergang & Sprungtemperatur

Abbildung 4.7 zeigt eine Auswahl typischer R(T)-Kurven. Alle unter-
suchten Kristalle zeigten ihren supraleitenden Ubergang im Tempera-
turbereich zwischen 45K und 60K (vgl. Tabelle 4.1). Dies liegt in guter
Ubereinstimmung mit den T,.-Werten, wie sie mit Hilfe der Magnetisie-
rungmessungen erhalten wurden. Die Breite des Ubergangs lag typischer-
weise bei etwa 10 K. Das ist ein erstes Indiz dafiir, dass innerhalb eines
untersuchten Einkristalls nur geringe Variationen in der Zusammenset-
zung auftraten. In der Literatur finden sich zahlreiche Untersuchungen
an polykristallinen Proben [Bra02, Fujo3, Kla01, Kla02, Kla03, Mcl01],
die zu dem Schluss kommen, dass bereits geringfiigige Anderungen in der
Stochiometrie, beispielsweise eine teilweise Substitution von Ru durch

Cu, eine Erhohung der Sprungtemperatur um mehr als 30 K hervorrufen
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Abbildung 4.7: Temperaturabhingigkeit des Widerstands dreier Proben

(#st02, #st07 und #st09) im Nullfeld.
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Bezeichnung | T. | p. (293K) | p. (T¢)

(K) (Qcm) (©Qcm)
02 | 550 | 63 25
st03 40.0 55.1 890
st07 51.1 43.2 180
st09 60.0 1.8 3.8
st10 52.8 3 4.2
st1l 49.0 2.6 4.5
st16 54.0 - 300
st21 54.6 0.38 2.0
st22 54.2 1.79 2.7
st23 45.0 - 18
st24 48.8 - 6.7

Tabelle 4.1: Sprungtemperaturen und spezifische ¢-Achsen-Widersténde
der untersuchten RuSroGdCuzOg-Einkristalle. Als T. wurde jene Tempe-

ratur definiert, bei der der Widerstand auf die Hilfte abgesunken war.

wiirden. Zwar zeigten sich im supraleitenden Ubergang verschiedener
Proben durchaus schulterformige Stufen (beispielsweise Probe #st02,
Abb.4.7a bzw. Probe #st16, Abb.4.8), die sicherlich zu einem gewis-
sen Teil auf den Einfluss von Fremdphasen zuriickfithrbar sind. So ist
von Messungen an BisSroCaCusOg-Einkristallen [Hei02a] bekannt, dass
jene CuOs-Ebenen, die nahe an der Oberfliche liegen, durch diverse
Priiparationsschritte (speziell Aufdampfen von Gold im Vakuum u. &.)
eine geringe Sauerstoff-Reduktion erleiden. Abbildung4.8 zeigt jedoch,
dass die Lage und Ausprigung der Widerstandsstufen von der Hohe des
Biasstroms abhiingig waren, mit dem die R(T)-Kurven aufgenommen
wurden. Eine weitere Ursache konnte daher auch die Geometrie der un-
tersuchten Kristalle darstellen: Die Querschnittsflichen der Einkristalle
variierten geringfiigig entlang der c-Achse, da auf eine Strukturierung
der Kristalle verzichtet wurde. Dies fiihrt (selbst bei homogener kri-

tischer Stromdichte j.) lokal zu unterschiedlich hohen Werten fiir den
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Abbildung 4.8: R(T)-Kurve der Probe #st16 bei Messungen mit unter-
schiedlichen Biasstromen. Geschlossene (o) Symbole: 1 1A, offene (o) Sym-
bole: 10 uA. Die Stufe, die bei einigen Kristallen in der R(T')-Kurve beo-
bachtet werden kann, ist bei geringeren Messstromen deutlich schwécher

ausgepragt.

kritischen Strom. Es muss also davon ausgegangen werden, dass bei ge-
gebenem Biasstrom nahe T, ein Teil des Kristalls bereits supraleitend
ist, wihrend in Bereichen mit geringerer Querschnittsfliche der kritische
Strom iiberschritten wird, und es dort zu einem Spannungsabfall kommt.
Ein Plateau in der R(T)-Kurve wie in Abb. 4.8 ist die Folge. Da jedoch
die kritische Stromdichte j. speziell nahe T, eine ausgepriigte Tempera-
turabhiingigkeit aufweist (sieche Abschnitt 4.2.3), geniigt bereits ein ge-
ringfiigiges Absenken der Temperatur, um auch diese Bereiche mit klei-
nerer Querschnittsfliche in den supraleitenden Zustand zu iiberfiihren.
Wie in Abbildung 4.8 zu erkennen, fithren umgekehrt Messungen mit
deutlich geringerem Biasstrom dazu, dass die Bereiche mit kleinem I, be-
reits ndher bei T, in den supraleitenden Zustand iibergehen, die Schulter
wird unterdriickt.

Bei der Diskussion der Strom-Spannungs-Kennlinien wird spéter ge-
zeigt, dass es durchaus zu einer Streuung in den kritischen Strémen der
intrinsischen Josephson-Kontakte kam, was auf die genannten Punkte
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zuriickgefithrt werden konnte.

Widestandsverlauf unterhalb T, & Kontaktwiderstand

Unterhalb des Ubergangs zeigten die Widerstandskurven keine nennens-
werte Temperaturabhéngigkeit. Der verbleibende Restwiderstand wurde
hier durch den stets mitvermessenen Kontaktwiderstand verursacht. Die-
ser zeigte normalerweise ein ohmsches Verhalten; der Flachenwiderstand
lag dabei in der Gréfenordnung von weniger als 5m cm?. Nur in sel-
tenen Féllen (speziell bei Proben, die einen hohen Kontaktwiderstand
aufwiesen) kam es in diesem Temperaturbereich zu einem exponentiellen
Anstieg des Widerstands mit sinkender Temperatur, der aber exklusiv

auf den Kontaktwiderstand zuriickgefiihrt werden kann.

Widerstandsverlauf oberhalb T, & spezifischer Widerstand

Der Widerstand oberhalb 7T, zeigte bei allen untersuchten Proben ei-
ne negative Temperaturabhéingigkeit, und zwar iiber den gesamten ver-
messen Temperaturbereich hinweg bis 300K (Abb.4.7). Die absoluten
Werte fiir den spezifischen ¢-Achsenwiderstand p., die sich mit Hilfe der
Probengeometrien aus Tabelle 3.1 ermitteln lassen, sind in Tabelle 4.1
aufgefiihrt. Sie lagen zwischen 2 und 890 Qcm (nahe T¢, bei Raumtem-
peratur etwa einen Faktor 2—4 darunter). Die grofie Streuung kann auf
die relativ grobe Abschiitzung der Probengeometrie durch die verein-
fachte Annahme quaderformiger Kristalle sowie mogliche Kurzschliisse
durch seitlich aufgedampftes Gold zuriickgefiihrt werden (siehe Fehler-
abschitzung auf Seite 80). Trotzdem zeigt sich, dass die im Rahmen
dieser Arbeit ermittelten Werte fiir den spezifischen Widerstand deut-
lich hoher sind als jene, die fiir polykristallines RuSroGdCusOg be-
stimmt wurden (GréBenordnung 1-10 m€) cm, Seite 56). Dariiber hin-
aus wurde bei polykristallinen Proben im Temperaturbereich zwischen
100K und 300K stets ein metallisches Temperaturverhalten festgestellt
[Ber99, Hem02, McC99, Sri01]. Allerdings konnte hier p. nicht exklusiv
gemessen werden, da entsprechende Bereiche durch ab-orientierte Kri-

stallite kurzgeschlossen wurden. Es kann also angenommen werden, dass
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im Falle der polykristallinen Proben die Messungen durch den Strom-
transport entlang der (metallischen) CuO2-Ebenen dominiert wurden.
Dies legt nahe, dass in den Ruthenokupraten das Verhiiltnis p./pq» meh-
rere Groflenordnungen betrégt, eine Eigenschaft, die auch bei anderen
Materialien mit intrinsischer Schichtstruktur (etwa den Schichtmangana-
ten vom Typ Lag_2,Sr1+2MnyO7 oder den Hochtemperatursupraleitern)
beobachtet werden kann [Kim96, Kle92a).

Bei einem Grofiteil der untersuchten Kristalle kam es im Bereich zwi-
schen 130K und 140K zu einer schwach ausgepriagten Schulter in den
R(T)-Kurven (siche Abb.4.7). Solches Verhalten konnte auch in poly-
kristallinen Proben festgestellt werden [Ber99]. Da in diesem Tempera-
turbereich die magnetische Ordnung der RuO2-Ebenen einsetzt, wurde
dies als ein Hinweis darauf gedeutet, dass hier durch Reduzierung der
magnetischen Unordnung die Streuung der Ladungstriger an magneti-
schen Storstellen unterbunden wird [Che01, McC99]. In Abschnitt 4.2.4
wird dieser Aspekt im Hinblick auf die dort vorgestellten Messungen im
Magnetfeld genauer diskutiert.

Abschlielend sei angemerkt, dass die Temperaturabhéngigkeit von p. der
RuSr, GdCu, Og-Einkristalle sowohl vom qualitativen Kurvenverlauf als
auch beziiglich ihrer absoluten Werte mit entsprechenden R(T")-Kurven
optimaler bis unterdotierter BisSroCaCuyOg-Kristalle [Hei02a, Kle92a)
vergleichbar ist (sieche Abb.2.7).

4.2.2 Strom-Spannungs-Kennlinien

Eine der hervorstechensten Eigenschaften des intrinsischen Josephson-
effekts in Hochtemperatursupraleitern wie BisSroCaCusOg sind die hy-
steretischen, aus einer Vielzahl von Asten bestehenden Kennlinien (vgl.
Abb. 2.9). Mit ihrer Hilfe konnen wichtige Groéfien wie kritischer Strom
und charakteristische Spannung bestimmt werden. Im Folgenden werden
entsprechende Messungen an den RuSroGdCusOg-Einkristallen vorge-
stellt. Die Kennlinien wurden stromgesteuert aufgezeichnet.

In diesem Teil werden die Kennlinien ohne den Einfluss eines externen

Magnetfelds diskutiert. Eine ,,Nullfeld“-Messung im eigentlichen Sinne
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ist in den Ruthenokupraten aufgrund ihrer schwachen ferromagnetischen
Komponente selbstversténdlich nicht moglich. So fithrt bereits ein effek-
tives ferromagnetisches Moment von 0.1up pro Ru-lon, wie es sich als
Obergrenze aus Neutronenstreuungsexperimenten und Magnetisierungs-
messungen ergibt [Lyn00, Jor01], zu einem mittleren magnetischen Feld
von etwa 70 G innerhalb des Kristalls. Wie spéter jedoch gezeigt wird,
ist ein zusétzliches Feld von etwa einem halben Tesla notig, um Effekte

der Josephson-Vortex-Dynamik nachweisen zu konnen.

Kennlinien bei 4.2 K Die Abbildungen 4.9 und 4.10 zeigen eine re-
prisentative Auswahl an Strom-Spannungs-Kennlinien, wie sie bei 4.2 K
gemessen wurden. Da die einzelnen Messungen aufgrund der 2-Punkt-
Messung stets mit einem (wenn auch zum iiberwiegenden Teil duflerst
geringen) Kontaktwiderstand behaftet waren, wurde dieser bei den vor-
gestellten Kurven numerisch abgezogen. Dies vereinfacht den direkten
Vergleich zwischen den einzelnen Proben. In Abbildung 4.10 ist das Ver-
fahren am Beispiel der Probe #st22 dargestellt.

Alle Kennlinien wiesen eine Vielzahl resistiver Aste auf. In Abbildung
4.9b ist anhand der Pfeile dargestellt, wie die Kurven (stromgesteu-
ert) ausgemessen werden konnten: Bei Null beginnend wurde der Strom
allméhlich erhoht. Bis zu einem gewissen Wert verblieb die Probe da-
bei im supraleitenden Zustand. Sobald ein bestimmter Stromwert er-
reicht wurde, kam es zu einem Sprung auf einen der resistiven Aste. Eine
zuséitzliche Erhohung des Stromes fiihrte zu weiteren Spriingen. Wurde
der Strom im resistiven Zustand zuriickgefahren, so sprang die Kennlinie
auf einen der inneren Aste zuriick. Dieser konnte nun ebenfalls wieder
bis zu einem maximalen Strom ausgefahren werden. Bei Invertierung der
Stromrichtung zeigten die Kristalle ein symmetrisches Verhalten. Die ge-
zeigten Kurven stellen lediglich einen begrenzten Ausschnitt dar. Bei wei-
terer Erhohung des Stromes kam es zur Ausbildung vieler weiterer Aste
bei noch héheren Spannungen. Doch wiirde die eingebrachte Leistung
in diesem Bereich zu deutlichen Heizeffekten im Kristall fithren, so dass

zum Schutz der Proben die Messungen auf die inneren Aste beschrinkt
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Abbildung 4.10: Strom-Spannungs-Kennlinie der Probe #st22 bei 4.2 K
im Nullfeld. a) Urspriingliche Messdaten. b) Der Kontaktwiderstand wurde

durch einen numerischen Fit abgezogen.

wurden.

Die Strom-Spannungs-Kennlinien zeigen somit ein Verhalten, das dem
des intrinsischen Josephson-Effekts in Bis SroCaCus Og-Einkristallen sehr
dhnlich ist. Jeder der Aste entspricht einem intrinsischen Josephson-
Kontakt entlang der c-Achse, der bei Erreichen eines bestimmten kri-

tischen Stroms I. in den resistiven Zustand schaltet.! Da die Ausdeh-

Tn Abschnitt 4.2.4 wird durch Anlegen eines Magnetfelds der direkte Beweis er-
bracht werden, dass alle gemessenen Josephson-Kontakte parallel zueinander, d. h.
intrinsisch sind.
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nung einer RuSroGdCusyOg-Einheitszelle senkrecht zu den Ebenen ledig-
lich 11-12 A betréigt, besteht ein untersuchtes Kristallplittchen mit einer
durchschnittlichen Dicke von etwa 20 ym aus mehreren Tausend intrinsi-
schen Kontakten. Dies erklirt die grofie Anzahl an resistiven Asten, die

in den Strom-Spannungs-Kennlinien gemessen werden konnten.

Uberhohtes I. auf dem innersten Ast Bei einigen Proben konnte
ein erhohter kritischer Strom auf dem innersten Ast beobachtet wer-
den. Bei den unmittelbar darauffolgenden Asten war I. hingegen un-
terdriickt. Ein besonders auffilliges Beispiel hierfiir ist die Probe #st07
(Abb. 4.9Db). Dies deutet auf eine starke Kopplung der intrinsischen Jo-
sephson-Kontakte untereinander hin. Eine denkbare Ursache wére hierfiir
beispielsweise eine Wechselwirkung durch Josephson-Flusswirbel. Mit ei-
nem aus der spontanen Magnetisierung abgeschéitzten mittleren Feld von
etwa 70 G erhdlt man fiir die relativ grofien Kristalle mit einer Kan-
tenldnge von durchschnittlich 50 pm und einem Schichtabstand von et-
wa 12 A rein rechnerisch etwa 1 /5 Flussquant pro Kontakt. In diesem
Zusammenhang sei erwéhnt, dass ein dhnlich iiberhohter innerer Ast
auch bei annularen und langen offenen Kontakten in BisSroCaCusOg-
Einkristallen gefunden wurde [Cla04] und dort ein Zusammenhang mit

Josephson-Fluxonen diskutiert wird.

Charakteristische Spannung & A(0) Die Kennlinien zeigen, dass
bei den RuSroGdCusOg-Kristallen wie bei BisSroCaCusOg die intrinsi-
schen Josephson-Kontakte stark unterddmpft sind. Dies spricht fiir ei-
ne relativ hohe Kapazitéit der Kontakte, was das Modell eines Stapels
aus SIS-Kontakten nahelegt. Mit Hilfe der charakteristischen Spannung
V., d. h. dem Spannungssprung zwischen benachbarten resistiven Asten
(Abb.4.11), kann die supraleitende Energieliicke A(0) fiir tiefe Tempe-
raturen abgeschétzt werden.

In Tunnelkontakten aus konventionellen s-Wellen-Supraleitern entspricht

fir T — 0 der Spannungssprung ziemlich genau der doppelten Ener-
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gieliicke,
2A
‘/c,s—Welle = ? (41)

Bei diesen Systemen zeigt die Quasiteilchen-Kennlinie auch einen nahezu
senkrechten Anstieg bei 2A (vgl. Abbildung 2.6). In Hochtemperatursu-
praleitern wie BisSroCaCusOg ist dieser Anstieg jedoch aufgrund der
d-Wellen-Symmetrie ausgeschmiert [Sch98]. Hier wurde ein Zusammen-

hang
A
Ve,d—Welle = - (4.2)

festgestellt. Wird davon ausgegangen, dass in den RuSroGdCusOg-Kri-
stallen die Supraleitung innerhalb der CuOs-Ebenen stattfindet, so ist
es naheliegend, auch hier eine d-Wellen-Symmetrie anzunehmen. Gem#fl

Gleichung 4.2 kann somit die Energieliicke abgeschétzt werden.

Abbildung 4.11: Definition
von I, und V.. Zur Berechnung
der kritischen Stromdichte
wurde jener Strom gewéhlt,
bei dem es erstmals zu einem

ausgeprdgten  Sprung  kam.

| (mA)

Dieses I. wurde auf den
kompletten Kristallquerschnitt
zuriickgefithrt. Die kleineren

Spriinge auf dem ,Supraast®

konnten durch Unebenheiten
U (mV) auf der Kristalloberfliche

verursacht werden.

Wie in den Abbildungen 4.9 und 4.10 zu erkennen, streuen die Werte
fiir V. allerdings erheblich. Wihrend die inneren Aste relativ konstante
Abstinde aufweisen, liegen die #uBeren Aste deutlich niher zusammen.
Die Spannungsspriinge hingegen lagen auch dort etwa bei den Werten,
die fiir den inneren Bereich bestimmt wurden. Die geringeren Abstéinde
konnten daher auf die verschiedenen moglichen Kombinationen von resi-

stiven Kontakten mit leicht unterschiedlicher V,.’s zuriickfithrbar sein. In
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Tabelle 4.2 sind die Werte fiir verschiedene Proben aufgelistet. Auffillig

Bezeichnung 1. Je V. Tabelle 4.2: Kri-
(uA) | (A Cm*Q) (mV) tischer Strom I,
$t02 500 3.9 19 lfritische Stromdicht.e
st03 120 0.8 1 jc. und  charakteri-
stische Spannung V.
st07 50 0.4 6 verschiedener  Proben
st09 3200 178 374 |l bei 4.2K. Die kritische
st10 5000 35 3 Stromdichte wurde mit
st11 3200 36 2 Hilfe der Abmessun-
st16 640 14 9 gen aus Tabelle 3.1
st21 2500 79 8 berechnet.
st22 1200 75 8
st23 160 10 9
st24 720 42 9

ist, dass bei den zuletzt untersuchten Kristallen (#st16-23) die hochsten
Werte fiir V. gemessen wurden. Bei diesen Proben wurde die Prépara-
tionsmethode dahingehend verbessert, dass die Einkristalle beim Auf-
dampfen der Goldschicht deutlich tiefer in Vakuumfett eingebettet wa-
ren (siehe hierzu Seite 72). Bei den ,ilteren“ Proben ist hingegen ein
diinner Goldfilm entlang der ¢-Achse nicht vollig auszuschlielen, was zu
einem Kurzschluss senkrecht zu den Ebenen und damit zu einem ver-
minderten V. fithren wiirde. Fiir die Abschétzung von A(0) wird daher
eine charakteristische Spannung von 8-9mV angenommen. Mit Glei-
chung 4.2 ergibt sich die Energieliicke A(0) daher zu etwa 8-9meV. Dies
stimmt ndherungsweise mit dem Wert von 6 meV iiberein, wie er von
Ummarino et al. mittels Punkt-Kontakt-Spektroskopie an polykristalli-
nen RuSroGdCusOg-Proben unter Annahme einer d-Wellen-Symmetrie

des Ordnungsparameters ermittelt wurde [UmmO03].

Kritische Stromdichte Eine weitere entscheidende Kenngrofle ist die

kritische Stromdichte j. der intrinsischen Josephson-Kontakte. Fiir ih-
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re Berechnung muss jedoch festgelegt werden, was genau als kritischer
Strom des Kristalls definiert wird: Wie die Abbildung 4.11 zeigt, kam es
bei den untersuchten Kristallen bereits bei geringen Stromen zu kleineren
Spriingen in den Kennlinien. Diese werden aber vermutlich durch Kon-
takte kleinerer Querschnittsfliche (beispielsweise Stufen auf der Ober-
fliche der Kristalle) bzw. reduziertem T, verursacht. Fiir die Berechnung
von j. wurde deshalb jener kritische Strom I, gew#hlt, bei dem es erst-
malig zu einem ausgeprigten Sprung in der Gréflenordnung von V, kam
(vgl. Abb.4.11). Die zur Berechnung der Stromdichte notwendigen la-
teralen Abmessungen der Proben sind in Tabelle 3.1 aufgefiihrt. Die so
ermittelten Werte fiir j. lagen zwischen 0.4 und 80 A cm~2 (siche Ta-
belle 4.2; die Probe #st09 war vermutlich durch einen diinnen Goldfilm
kurzgeschlossen, was die auflergewshnlich hohen Werte erklidren wiirde).
Die extreme Streuung ist hauptséchlich auf die ungenaue Probengeome-
trie zuriickfithrbar. Trotzdem deuten die Werte in Tabelle 4.2 an, dass
die kritische Stromdichte bei c¢-Achsen-Transport in RuSroGdCusOg un-
terhalb der Werte von BiaSroCaCusOg liegt (je nach Dotierung konnten
dort Werte zwischen 102 und 10* A cm~2 gemessen werden [Hei02a]). Die
meisten Werte lagen im Bereich zwischen 10 und 80 A cm ™2, so dass fiir
die Abschiitzung weiterer GroBen ein Wert von 50 A ecm =2 angenommen
wird. Diese Abschétzung ist jedoch sicherlich als unteres Limit zu be-
trachten. Zum einen kann nicht vollig ausgeschlossen werden, dass hier
lediglich kleinere Erhebungen auf den Kristallen mit deutlich geringerer
Querschnittsfliiche gemessen wurden (siehe auch die Fehlerabschétzung
auf Seite 80). Zum anderen miissen die Messungen im Limit langer Kon-
takte betrachtet werden (— Abschnitt , Josephson-Linge®). In diesem
Fall fithren aber Eigenfeldeffekte des Biasstroms dazu, dass sich einzelne
Josephson-Flusswirbel bereits bei kleinen Stromen losreiflen kénnen was
den gemessenen , kritischen Strom“ deutlich reduzieren kann. So zeig-
ten auch die ersten Messungen des intrinsischen Josephson-Effekts an
BiySraCaCuyOg-Einkristallen, die ebenfalls an relativ grofien Kristallen
durchgefithrt wurden, deutlich geringere Werte fiir j. [Kle92a].



4.2 Transportmessungen 105

Josephson-Linge Mit Hilfe der kritischen Stromdichte und der Lon-
don’schen Eindringtiefe \,, kann mit Gleichung 2.32 die Josephson-
Linge Ay (d. h. die Ausdehnung eines Josephson-Wirbels) abgeschiitzt
werden. Aus Suszeptibilitdtsmessungen ergibt sich A, zu 400-500 nm
[Ber00]. Da RuSroGdCusOg eine magnetische Komponente enthélt, ist
es dariiber hinaus notwendig, zur Berechnung den entsprechenden Wert

fiir die Permeabilitét u, zu bestimmen. Dieser ldsst sich geméaf3

dM
r=1 =14+ — 4.
I tx=1+— (4.3)

aus den Magnetisierungsmessungen (Abbildung 4.4) ermitteln. Da die
M (H)-Kurven keine lineare Form besitzen, hingt 1, vom jeweiligen Feld
ab. Im Nullfeld ergibt sich ein Wert u, =~ 1.35, d. h. das magnetische Sy-
stem liefert nur einen sehr kleinen Beitrag. In Feldern von einigen Tesla,
in denen die M (H)-Kurven deutlich flacher verlaufen, ist dieser Effekt
sogar noch geringer. Mit einer angenommenen Dicke der supraleitenden
Elektroden von 3 A und einer kritischen Stromdichte j. = 50 A cm—2
erhilt man schliellich einen Wert von A; ~ 480-600nm. Das bedeutet,
dass die untersuchten Kristalle (mit einer Kantenlinge von mehreren
10 pm) deutlich linger als ein Josephson-Flusswirbel waren. Auf diesen
Aspekt wird im Rahmen der Messungen im externen Magnetfeld (Ab-
schnitt 4.2.4) abermals eingegangen.

Kennlinien fiir verschiedene Temperaturen Zur Ermittlung der
Temperaturabhéingigkeit des kritischen Stroms (siehe néchster Abschnitt)
wurden zwischen 10 K und T alle 2.5 K Kennlinien aufgezeichnet, aus de-
nen das jeweilige I. extrahiert werden konnte. Abbildung 4.12 zeigt eine
Auswahl solcher Messungen an der Probe #st21. Da primér der kritische
Strom von Interesse war, wurden die Hysteresen nicht vollstdndig ausge-
fahren. Die charakteristische Spannung nahm etwa linear mit der Tem-
peratur ab (Abb.4.13), ein Verhalten, dass auch beim intrinsischen Jo-
sephsoneffekt in BipSroCaCusOg-Einkristallen beobachtet werden konn-
te [Kle92a]. Die Hysteresen wurden geringer und verschwanden etwa bei

35 K. Dartiber hinaus fiihrten mit zunehmender Temperatur thermische
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Abbildung 4.12: Strom-Spannungs-Kennlinien der Probe #st21 fiir ver-
schiedene Temperaturen. Der Kontaktwiderstand wurde hier nicht abgezo-
gen. Der Inset bei der 45 K-Kurve zeigt, wie bei den abgerundeten Kenn-

linien der kritische Strom bestimmt wurde.

Fluktuationen zu einer abgerundeten Kennlinie im Bereich des kritischen

Stroms. Um trotzdem das jeweilige I, ermitteln zu kénnen, wurden Gera-
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den (siehe Inset 45 K-Kurve) an die Kennlinie angelegt. Der Schnittpunkt

dieser Geraden wurde als kritischer Strom definiert.

4.2.3 Temperaturabhingigkeit des kritischen Stroms

Zentraler Punkt dieser Arbeit ist die Untersuchung, ob es innerhalb
der RuSroGdCusOg-Einkristalle zur Ausbildung intrinsischer Josephson-
kontakte mit einem zuséitzlichen Phasensprung von 7 (,m-Kontakt“)
kommt. Die Strom-Spannungs-Kennlinien zeigten bereits, dass benach-
barte CuOy-Doppelebenen Josephson-gekoppelt sind. GemiB den Uber-
legungen in Abschnitt 2.3.2 gilt es nun zu untersuchen, ob der kriti-
sche Strom unter gewissen Umsténden sein Vorzeichen wechselt und da-
mit einen messbaren Nulldurchgang erfihrt. Hierzu bietet es sich an,
das (H.;,T)-Phasendiagramm entweder bei konstanter Temperatur oder
konstantem Austauschfeld abzufahren. Ein naheliegender Zugang be-
steht darin, den Temperaturverlauf des kritischen Stroms [I.(T")] zu mes-
sen.

Abbildung 4.14 zeigt die Temperaturabhéngigkeiten der kritischen Stro-
me der Proben #st07 und #st21, wie sie aus den Kennlinien extrahiert
werden konnten. Zum besseren Vergleich wurde I, jeweils auf seinen

Wert bei 4.2 K und die Temperatur auf die Sprungtemperatur der jewei-
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ligen Probe (#st07 51 K, #st21: 55 K) normiert. Neben der Temperatu-
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Abbildung 4.14: Temperaturabhingigkeit des kritischen Stroms der Pro-
ben #st07 und #st21 (normiert). Fiir #st21 sind zusétzlich zu den Werten
im Nullfeld auch die Ergebnisse fiir Messungen in Feldern von 2 bzw. 6 T
(parallel zu den CuOz-Ebenen) abgebildet. Die gestrichelte Kurve gibt
die Temperaturabhingigkeit gemifi der Ambegaokar-Baratoff-Formel un-

ter Verwendung einer der BCS-Theorie folgenden Energieliicke wieder.

rabhéngigkeit im Nullfeld sind fiir die Probe #st21 auch entsprechende
Ergebnisse der Messungen in externen Magnetfeldern von 2 bzw. 6T
(parallel zu den intrinsischen Ebenen) aufgefiihrt.? Beide Kurven wur-
den dabei ebenfalls auf T, = 55 K (Nullfeld!) normiert.

Alle Proben zeigten (im Rahmen der Messgenauigkeit) eine monoto-
ne Abnahme des kritischen Stroms mit der Temperatur. Im Bereich
tiefer Temperaturen bis etwa 0.3 7. konnte nur eine geringe Tempera-
turabhingigkeit gemessen werden. Nahe T, fiel der kritische Strom in

etwa linear ab.

Monotones Verhalten - kein w-Ubergang? Die Tatsache, dass

kein Wiedereintritt des kritischen Stroms beobachtet werden kann, wirft

2Vor jeder Messung wurde hier die Probe mit Hilfe des Flux-Flow-Peaks (— Ab-
schnitt 4.2.4) im Feld ausgerichtet.
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selbstverstindlich umgehend die Frage auf, ob es moglicherweise doch
zu keiner Ausbildung von m-Kontakten innerhalb der RuSroGdCusOg-
Einkristalle kommt. Neben diesem eher materialbezogenen Aspekt muss
allerdings auch auf experimenteller Seite gepriift werden, ob die Metho-
de der I.(T')-Abhéngigkeit, wie sie Ryazanov et al. erfolgreich an einzel-
nen kiinstlichen SFS-Strukturen zum Nachweis des Ubergangs verwen-
det haben, iiberhaupt auf intrinsische Ubergitter mit vielen Kontakten
iibertragen werden kann. In Abschnitt 4.3 wird detailliert auf diese und

weitere Punkte eingegangen.

Form der I.(T)-Kurve Im Bereich tiefer Temperaturen zeigt der kri-
tische Strom keine nennenswerte Temperaturabhingigkeit. Dies ist (ne-
ben der ausgeprigten Hysterese in den Kennlinien, Abschnitt 4.2.2) ein
weiteres Indiz dafiir, dass sich die RuSroGdCusOg-Kristalle als Stapel
aus intrinsischen SIS-Kontakten verstehen lassen. In Josephson-Kontak-
ten mit normalleitender Barriere (SNS) ist die Séttigung bei tiefen Tem-
peraturen deutlich schwécher ausgepréigt bis iiberhaupt nicht vorhanden
[Lik79].

Fiir Josephson-Tunnelkontakte aus konventionellen Supraleitern (d. h.
mit einer s-Wellen-Symmetrie des supraleitenden Ordnungsparameters)
kann die Temperaturabhingigkeit des kritischen Stroms durch die Ambe-
gaokar-Baratoff-Formel [Amb63a, Amb63b] (Gleichung 2.16) angegeben
werden. Fiir ihre Berechnung ist die Energieliicke A(0) bei tiefen Tem-

peraturen erforderlich. Gem#fi BCS-Theorie besteht der Zusammenhang
A(0)pes = 1.76 kpT.. (4.4)

Dies ergiibe im Falle der Proben #st07 und #st21 mit einem (mitt-
leren) T. von 53K einen Wert von etwa 8 meV, was erstaunlich gut
zu der aus den Strom-Spannungs-Kennlinien erhaltenen Abschitzung
(8-9meV) passt. In Abbildung 4.14 ist daher zum Vergleich die I.(T)-
Abhéngigkeit geméf der Ambegaokar-Baratoff-Formel eingetragen. Sie
liegt nur geringfiigig oberhalb der ermittelten Daten aus den Transport-

messungen. Dies ldsst mehrere Aussagen zu:
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1. Die Tatsache, dass die I.(T)-Kurven durch eine dem Ambegaokar-
Baratoff-Gesetz dhnliche Abhiéingigkeit beschrieben werden kénnen,
deutet darauf hin, dass der Transport der Cooper-Paare via Tun-

neln iiber eine isolierende Barriere erfolgt.

2. Die gute Ubereinstimmung der Werte fiir A(0) aus den Kennlinien
und den I.(T)-Messungen fiihrt zu einer inneren Konsistenz der
Daten. Es sei hier allerdings angemerkt, dass bei der gestrichtelten
Kurve in Abbildung 4.14 eine mogliche d-Wellen-Symmetrie des
Ordnungsparameters von RuSro GdCusOg noch nicht beriicksichtigt
wurde. Abbildung 4.15 zeigt die oben aufgefiihrten I.(7)-Kurven
daher nochmals im direkten Vergleich mit der berechneten Tempe-
ratur-Abhé#ngigkeit fiir c-achsenorientierte Josephson-Kontakte aus

d-Wellen-Supraleitern (aus [Tan97]). Die Berechnungen wurden da-

é
3

eR I.(T)/A,(0)
B
(¢]
*

Abbildung 4.15: Temperaturabhéngigkeit eines d-Wellen-Supraleiters
(offene, mit Linie verbundene Symbole); aus [Tan97]. Zusétzlich sind die
gemessenen Werte aus Abbildung 4.14 aufgetragen.

bei im Limit quasi 2-dimensionaler Elektroden mit einer BCS-
Temperaturabhingigkeit der Energieliicke durchgefiihrt. Die Uber-
einstimmung ist hervorragend. Allerdings zeigt der Vergleich zwi-
schen Abbildung 4.14 und 4.15 auch, dass alleine aus der I.(T)-
Abhéngigkeit nicht unmittelbar auf die Symmetrie des supralei-

tenden Ordnungsparameters geschlossen werden kann.
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3. Dass die Temperaturabhéngigkeit so gut durch eine (konventionel-
le) Theorie beschrieben werden kann, stellt abermals das ,exoti-

sche“ Verhalten eines 0-m-Ubergangs in Frage.

Paralleles Magnetfeld und I.(T) Auch wenn ein Grofteil der Mes-
sungen im Magnetfeld erst im néchsten Abschnitt diskutiert wird, so soll
hier doch kurz auf die Temperaturabhéngigkeit des kritischen Stroms in
Feldern parallel zu den CuOs-Ebenen eingegangen werden. Wie eingangs
erwahnt, wurden die 2 bzw. 6 T-Messungen in Abbildung 4.14 auf die
Sprungtemperatur im Nullfeld normiert. Wie zu erkennen, zeigen die
I.(T)-Kurven anndhernd die gleiche Temperaturabhiingigkeit wie der
kritische Strom im Nullfeld. Dies lasst Riickschliisse auf das kritische
Feld H, 1‘2 parallel zu den intrinsischen Ebenen, aber auch auf die Kri-
stallqualitdt und -orientierung zu:

Der Abbildung 4.14 ist zu entnehmen, dass selbst ein externes Feld von
bis zu 6T die Sprungtemperatur um maximal ein 1K reduziert. So-
mit liegt HC”2 schon sehr nahe bei T, (54K =~ 0.987T,) iiber 6 T. Von
dem strukturell dhnlichen Hochtemperatursupraleiter YBasCuzOr7 ist
bekannt, dass er bei 0.987T. bereits ein kritisches Feld H 0”2 von iiber
7T besitzt [Nau88].® Dieses fillt jedoch bereits bei einer Fehlorientie-
rung von weniger als 10° auf etwa die Hélfte ab. Bei BiaSraCaCugOs,
das nahe T vergleichbar hohe Werte fiir H | annimmt, ist dieser Abfall
sogar noch ausgeprégter.

Fiir die RuSroGdCusOg-Einkristalle bedeutet dies, dass sie trotz der
zusétzlichen magnetischen Komponente, die bei 6 T bereits geséttigt
vorliegt, mindestens dhnlich hohe Werte fiir H, !2 besitzen wie die , klas-
sischen“ Kuprate. Dies spricht zum einen fiir den stark ausgepréigten
2-dimensionalen Charakter der supraleitenden Bereiche, wie er auch fiir

die Kuprate typisch ist. Es bedeutet aber ebenfalls, dass diese Bereiche

3In dieser Arbeit wurde genau genommen nur die Feldabhiingigkeit der Irrever-
sibilitédtslinie gemessen, d. h. derjenigen Temperatur, bei der die Vortizes von einer
fliissigen Phase in einen gepinnten Zustand {ibergehen. Das eigentliche kritische Feld,
bei dem die Supraleitung vollsténdig unterdriickt wird, kann also noch deutlich héher
liegen.
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innerhalb des Kristalls auf wenige Grad genau parallel angeordnet wa-
ren. Polykristalline Kristalle, in denen immer auch Felder senkrecht zu
den Ebenen angelegt wurden, zeigten auf deutlich kleineren Feldskalen
eine Verschiebung des supraleitenden Ubergangs [Che01, Hai01, Kum01].
Schliellich kann hierdurch auch die Fehlorientierung des Kristalls im ex-

ternen Magnetfeld auf wenige Grad abgeschitzt werden.*

4.2.4 Elektrischer Transport im Magnetfeld

In diesem Teil werden Transportmessungen vorgestellt, die in Magnetfel-
dern bis 7T durchgefiihrt wurden. Magnetfeldabhéingige Messungen sind
von besonderem Interesse, weil ein externes Feld die Ruthenokuprate
gleich auf zwei Arten beeinflussen kann: Zum einen kann es eine fer-
romagnetische Ausrichtung der antiferromagnetisch geordneten RuOa2-
Ebenen erzwingen. Zum anderen ist es sehr wahrscheinlich, dass es wie
in den herkoémlichen Hochtemperatursupraleitern zur Ausbildung eines
breiten Spektrums an verschiedenen Vortex-Phasen kommt.

Die Messungen werden anhand unterschiedlicher Temperaturbereiche
diskutiert: Zunéchst wird auf den Magnetotransport der Kristalle nahe
der magnetischen Ordnungstemperatur (130-140K) eingegangen. Hier
kann das magnetische Untersystem, d. h. das Verhalten der RuOs-Ebe-
nen, unabhéngig von der supraleitenden Komponente untersucht werden.
Der néchste Abschnitt behandelt die Frage, inwiefern die Sprungtempe-
ratur durch ein externes Magnetfeld beeinflusst wird. In diesem Zusam-
menhang wird niher auf die Uberlegungen zum kritischen Feld einge-
gangen, die bereits im Zusammenhang mit der Temperaturabhéngigkeit
des kritischen Stroms (Seite 111) diskutiert wurden. Schliefilich werden
die magnetfeldabhéngigen Messungen im supraleitenden Zustand vorge-
stellt. Wie sich herausstellen wird, kann in den RuSroGdCusOg-Einkri-
stallen eine ausgeprigte Josephson-Vortex-Dynamik beobachtet werden,
die eine auffallende Ahnlichkeit zu jener im Hochtemperatursupraleiter
BisSroCaCusOg aufweist.

4In Abschnitt 4.2.4 wird gezeigt, dass die parallele Ausrichtung der supraleitenden
Ebenen sogar auf deutlich besser als 1° bestimmt werden kann.
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Magnetowiderstand oberhalb T,

Aufgrund der Tatsache, dass die magnetische Ordnung bereits deutlich
oberhalb des supraleitenden Ubergangs einsetzt, ist es moglich, das Ver-
halten des magnetischen Untersystems separat zu untersuchen. Die Ma-
gnetowiderstandseffekte, wie sie im Folgenden vorgestellt werden, waren
duflerst gering (~1%). Es war daher besonders wichtig, die Temperatur
moglichst stabil zu halten. Dazu wurde das Isoliervakuum des Adiabaten
gerinfiigig geflutet. Dies erhohte zwar die Ankopplung an das Helium-
bad, so dass verstirkt gegengeheizt werden musste. Allerdings reagierte
das System so schneller auf Temperaturschwankungen, was eine hohere
Temperaturstabilitidt ermoglichte.

Untersuchungen bei hoheren Temperaturen waren immer mit der Gefahr
verbunden, dass der Kristall durch Verrutschen der Kontaktstifte aus
dem Probenhalter fallen kénnte. Daher wurde die Anzahl der Messun-
gen oberhalb der Sprungtemperatur moglichst gering gehalten. Speziell
wurde vor allem der Bereich nahe der magnetischen Ordnungstemperatur
Tmag (130-140K) untersucht, da hier auch schon in den Abkiihlkurven
Anzeichen eines Phaseniibergangs beobachtet werden konnten (vgl. Seite
97).

Abbildung 4.16 zeigt eine Magnetowiderstandskurve (R(H)-Kurve) der
Probe #st16 bei 135K. Das Feld wurde etwa senkrecht zu den Ebenen
angelegt. Bis etwa T0mA kommt es zu einem geringfiigigen Anstieg im
Widerstand (AR/R(0) ~ 1%c). Danach fillt die Kurve linear mit stei-
gendem Magnetfeld. In einem Feld von 6 T betrédgt der Magnetowider-
standseffekt schliefflich ein knappes Prozent. Es ist keine nennenswerte

Hysterese zu erkennen.

Negativer Magnetowiderstand oberhalb 70 mT Oben genanntes
Verhalten ist in Ubereinstimmung mit Transportmessungen, wie sie von
McCrone et al. bzw. Chen et al. an polykristallinen Proben durchgefiihrt
wurden [McC99, Che01]. Dort wird der negative Magnetowiderstand al-
lerdings im Rahmen des sogenannten s-d-Modells (oder auch Kondo-
Modell) diskutiert. Der Magnetowiderstand wird dabei durch Streuung
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Abbildung 4.16: Magnetowiderstandskurve der Probe #st16 bei 135K
(normiert). Das Magnetfeld wurde senkrecht zu den CuOgz-Ebenen ange-
legt.

der itineranten s-Elektronen an den lokalen d-Elektronen der magneti-
schen Ru-Ionen hervorgerufen. Durch ein externes Magnetfeld kommt es
zu einer Reduzierung der Spin-Unordnung und somit zu einer Abnah-
me der spinabhéngigen Streuprozesse, der Widerstand sinkt. Dabei gilt
folgender Zusammenhang zwischen dem magnetfeldabhéngigen Wider-
stand piq und der Magnetisierung M [McC99):

Apmag o< M. (4.5)

Wie Magnetisierungsmessungen an polykristallinen Proben (Abbildung
4.17) belegen, zeigt M (H) in der Nihe der magnetischen Ordnungstem-
peratur in der Tat einen wurzelformigen Verlauf [But01] (bei diesem Ma-
terial wurde Gd durch Eu ersetzt, um so den paramagnetischen Einfluss
der Gd-Ionen mit 7up zu umgehen), was zu der beobachteten linearen
Feldabhingigkeit des Magnetowiderstands fithren konnte. Allerdings gilt
dieses Modell genau genommen nur fiir den in-plane-Widerstand. Da der
Transport senkrecht zu den Ebenen durch Tunnelprozesse stattfindet,
sollten Streueffekte nur einen extrem geringen Beitrag leisten.

Auch ohne externes Magnetfeld fiihrt die (in diesem Fall antiferroma-
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gnetische) Ordnung nahe T,q4 zu einer geringfligigen Widerstandsab-
nahme, was die schwach ausgeprigte Schulter in der R(T')-Abhéngigkeit
(Seite 97) erklirt. McCrone et al. konnten kiirzlich zeigen, dass bei
Tinag die Leitfihigkeit in den RuO2-Ebenen von 0.1o¢, auf 0.30¢,, an-
steigt (dabei ist ¢, die Leitfihigkeit in den CuOs-Ebenen) [McCO03].
Die Autoren fiihren dies auf eine Delokalisierung der Ladungstriger in
den RuOg-Ebenen zuriick. In diesem Zusammenhang wird aufgrund der
Mischung aus Ru*t und Ru®*-Ionen auch ein Doppelaustausch-Modell
diskutiert. Wihrend die oben genannte Streuung vor allem fiir den me-
tallischen in-plane-Transport eine Rolle spielt, wiirde die feldinduzierte
Delokalisierung der Ladungstriager auch bei Tunnelprozessen parallel zur
c-Achse eine meBibaren Einfluss liefern. Dass nicht nur Mn-Tonen, son-
dern auch Ru-Tonen prinzipiell zu einem Doppelaustausch fiahig sind,
konnte anhand von Mn«Ru-Substitution in CMR-Materialien vom Typ

Laj_,Sr;MnO3 nachgewiesen werden [Kri99].

Positiver Magnetowiderstand unterhalb 70 mT Der positive Ma-
gnetowiderstand in Feldern unterhalb 70 mT zeigt eine geringere Magnet-
feldabhéngigkeit. Er kann vermutlich dem ,,normalen* positiven Magne-
towiderstand zugeordnet werden. Ursache ist dabei die Lorentzkraft auf
die bewegten Ladungstriger, die hierdurch auf Kreisbahnen gezwungen
werden, was die effektive freie Wegldnge zwischen zwei Streuprozessen

verringert.
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Winkelabhiingigkeit des Magnetowiderstands Abbbildung 4.18
zeigt den Widerstand der Probe #st16 in Abhéngigkeit von der Magnet-
feldorientierung relativ zu den Ebenen. Die Kurve zeigt eine schwache
Modulation mit einem Minimum bei senkrechten Feldern. Da die Probe
die Form eines diinnen Plittchens hatte, konnten hierfiir Entmagnetisie-
rungseffekte in Frage kommen. Ein diinnes Plittchen weist fiir Feldorien-
tierungen entlang der Ebenen einen deutlich geringeren Entmagnetisie-
rungsfaktor auf.®> Sicherlich leistet aber auch der normale Magnetwider-
stand ein Beitrag. Dieser ist typischerweise bei Feldern senkrecht zum
Stromtransport hoher als parallel dazu und verursacht somit im Falle

H||ab einen hoheren Widerstand.

Spin-Flop? Dass der negative Magnetowiderstand relativ scharf ein-
setzt und erst ab einem Feld von etwa 70 mT gemessen werden kann,
legt nahe, dass es erst in diesem Bereich schlagartig zu einer Umord-
nung innerhalb des magnetischen Systems kommt. Hierfiir bote sich der
fir RuSroGdCusOg vorhergesagte ,,Spin-Flop“-Ubergang an, bei dem
in einem Feld Hgy senkrecht zu den Ebenen die antiferromagnetische

Ausrichtung benachbarter Ru-Ionen entlang der c-Achse iiberwunden

5Fiir die Entmagnetisierungsfaktoren einer unendlich ausgedehnten diinnen
Schicht gilt: Ny =0, N, =1
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wird [Lyn00]. Der genaue Wert fiir H,; héingt von diversen Parametern
wie beispielsweise den magnetischen Kopplungsstérken zwischen den Ru-
Tonen ab. Er konnte nahe der magnetischen Ordnungstemperatur aber
durchaus in dem fraglichen Bereich liegen [But01]. Ein solcher Spin-Flop
konnte allerdings in den eigenen Magnetisierungsmessungen nicht fest-

gestellt werden.

Supraleitender Ubergang im Magnetfeld

Im Folgenden soll untersucht werden, inwiefern ein externes Magnetfeld
zu einer Verschiebung von T, fithren kann. Dies lasst Riickschliisse auf
das kritische Feld H.o der RuSroGdCusOg-Kristalle zu. Mit der in die-
sem Abschnitt verwendeten Methode, hierzu den resistiven Ubergang zu
analysieren, kann allerdings lediglich eine untere Grenze fiir die kriti-
schen Felder angegeben werden. Denn auch im supraleitenden Zustand,
also unterhalb T,.(H), kann es durch die Bewegung von Vortizes zu einem
Spannungsabfall kommen. Der Zustand R = 0 wird daher erst unterhalb
der Irreversibilitdtslinie zu beobachten sein, wenn alle Flusswirbel ge-
pinnt sind.

Fiir die Messungen wurden die Proben bei tiefen Temperaturen mit Hil-
fe des Flux-Flow-Peaks (siehe Seite 125ff) im Feld ausgerichtet und an-
schliefend R(T')-Kurven in verschiedenen Magnetfeldern aufgezeichnet.
Die Geschwindigkeit, mit der dabei die Temperatur gefahren wurde, be-
trug weniger als 1 Kmin~!.

Abbildung 4.19 zeigt entsprechende Messungen an den Proben #st21
und #st2/ in Feldern bis maximal 6 bzw. 5 T. Der Unterschied zwischen
den Messungen besteht darin, dass bei der Probe #st21 das Feld parallel,
bei der Probe #st24 hingegen senkrecht zu den CuOs-Ebenen angelegt
wurde.

Die Probe #st21 (Abbildung 4.19a) hatte im Nullfeld ein 7. von etwa
55K.% Die Breite des Ubergangs betrug ungefihr 15 K. Durch Anlegen

eines Magnetfeldes verschob sich der supraleitende Ubergang bereits in

6 Als Sprungtemperatur T, wird in dieser Arbeit stets die Temperatur definiert,
bei der der Widerstand auf die Hilfte abgesunken ist.
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Abbildung 4.19: Supraleitender Ubergang im externen Magnetfeld
a) Probe #st21, Hl|jab (e: 0T o: 0.3T A: 2T, A: 6T)
b) Probe #st24, H||c (o: 0T o: 1T A: 3T, A:5T)

einem Feld von 0.3T auf etwa 51 K. Eine weitere Erhohung des Feldes
auf bis zu 6 T fithrte hingegen nur noch zu einer geringfiigigen Verschie-
bung der Sprungtemperatur (siehe auch Abbildung 4.20, o-Symbole).
Die Form des Ubergangs wurde kaum durch das Magnetfeld beeinflusst.
Lediglich im untersten Teil kam es bereits in einem Feld von 0.3T zur
Ausbildung eines kleinen ,Fufles”, so dass hier erst bei etwa 30K ein
vollsténdig supraleitender Zustand erreicht wurde. Dieser ,,Fuf3“ konnte
auf die Bewegung von Vortizes zuriickfithrbar sein.
Anders verhielt sich die Probe #st2/, bei der das Magnetfeld senkrecht
zu den Ebenen angelegt wurde (Abbildung 4.19b). Diese Probe hatte im
Nullfeld einen relativ breiten Ubergang von 25K und ein T, von etwa
49 K. Die Feldabhéngigkeit war hier deutlich ausgeprigter als im Falle
H||c. Ein Feld von 1T verursacht zwar zunéchst lediglich eine Verschie-
bung von T, um 2 K. Allerdings nimmt dieser Effekt mit zunehmendem
Magnetfeld in etwa linear zu (Abbildung 4.20, e-Symbole). Die 5 T-Kurve
besitzt bereits ein T, von weniger als 39 K. Die Messungen konnten auf-
grund eines mit sinkender Temperatur ansteigenden Kontaktwiderstands

nur bis etwa 30K ausgewertet werden. Doch zeigt sich hier bereits, dass
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der vollstindig supraleitende Zustand (wenn iiberhaupt) erst bei sehr

tiefen Temperaturen erreicht werden wiirde.

Die Unterschiede in der Feldabhéngigkeit der beiden Orientierungen deu-
ten auf deutlich verschiedene Werte fiir die kritischen Felder H, 6”2 (paral-
lel) und H2 (senkrecht) zu den Ebenen hin. H, C||2 wurde bereits eingehen-
der im Zusammenhang mit der Temperaturabhéngigkeit des kritischen
Stroms diskutiert (Seite 111). Wihrend dort jedoch bei Feldern parallel
zu den Ebenen bis 6 T nur ein sehr geringer Einfluss zu verzeichnen war
(vergleiche auch Abbildung 4.20, A-Symbole), so deutet die etwas grofiere
T.-Verschiebung in Abbildung 4.19 a an, dass das Feld bei den nun vor-
gestellten R(T)-Messungen nicht ganz so perfekt ausgerichtet war. Ein
moglicher Grund hierfiir wire, dass nun nur einmal die parallele Ori-
entierung eingestellt wurde und die nachfolgende Temperaturdnderung
unweigerlich zu einer geringfiigigen Drehung der Probe fithrte. Da auf-
grund des verwendeten Stifthalters auch eine geringe Verdrehung des
Kristalls durch eine externes Magnetfeld nicht ausgeschlossen werden
kann (vgl. Abbildung 4.32, Seite 135), lisst sich erkliren, weshalb bei-
spielsweise die 6 T-Kurve eine scheinbar etwas hchere Onset-Temperatur
besitzt als die 2 T-Messung. Trotzdem zeigt sich auch hier, dass die Werte

fiir das kritische Feld parallel zu den Ebenen (wie bei den stark anisotro-
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pen Hochtemperatursupraleitern iiblich) bereits nahe 7. sehr hoch sind.
Im Falle senkrechter Feldorientierung ist das kritische Feld H hingegen
deutlich geringer, der supraleitende Ubergang wird im externen Magnet-
feld zu tieferen Temperaturen verschoben. Dieses Verhalten ist auch von
den Hochtemperatursupraleitern wie YBasCu3zO7 und BisSroCaCuyOsg
bekannt. Hier ergibt sich nahe T, ein Verhéltnis H 1‘2 /H5 ~ 10 [Naussg)].”
Es kann also abermals die Schlussfolgerung gezogen werden, dass trotz
der magnetischen RuOs-Ebenen die RuSroGdCus;Og-Einkristalle auch
bei diesen Messungen eine ausgesprochene Ahnlichkeit zu den gewshn-

lichen Kupraten aufweisen.

Kohirenzlinge £,5(0) Auch wenn nur wenige Messpunkte vorliegen,
so deutet Abbildung 4.20 in etwa einen linearen Verlauf des kritischen
Feldes (genauer: der Irreversibilitéitslinie) mit der Temperatur an. Dies
ist eine direkte Konsequenz aus dem Zusammenhang zwischen H.o und
der Kohirenzlinge £(T') (vgl. Gleichungen 2.2 und 2.5). Die gestrichelte
Linie in Abbildung 4.20 besitzt die Form

T,(H) = 48.7K — 1.94K/T - o H. (4.6)

Unter Ausnutzung der WHH-Theorie (Gleichung 2.6) kann hiermit das
kritische Feld bei tiefen Temperaturen, H5(0), zu etwa 20T berech-
net werden. Schlieflich ergibt sich mit Hilfe von Gleichung 2.5 eine
Kohirenzlinge £,,(0) in der Ebene von ungefihr 40 A. Dieser Wert ist
mit dem von BisSraCaCu2Os (23 A) bzw. YBasCusO7 (17 A) vergleich-
bar [Kle03]. Der etwas hohere Wert ist einerseits konsistent mit der gerin-
geren Sprungtemperatur. Andererseits kann davon ausgegangen werden,
dass das reale kritische Feld HZ(0) hoher liegt. Dies wiirde unmittelbar

zu einer Verringerung der Kohérenzlidnge fithren.

"Es sei betont, dass sowohl in der zitierten als auch in der vorliegenden Arbeit
genau genommen nur die Feldabhéngigkeit der Irreversibilitdtslinie, also der Tempe-
ratur bei der das Fluxonen-Gitter von der fliissigen in eine gepinnte Phase iibergeht,
bestimmt wurde. Die Messungen stellen daher eine Untergrenze fiir das wahre kriti-
sche Feld H.o dar.
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Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stroms

Die nun folgenden I.(H)-Messungen in Feldern parallel zu den CuOs-
Ebenen liefern wichtige Aussagen dariiber, auf welchen Feldskalen die
Josephson-Kopplung zwischen den Ebenen durch ein externes Magnet-
feld beeinflusst wird. Die lateralen Abmessungen der Kristalle (durch-
schnittlich mehr als 30 pum Kantenldnge) waren deutlich gréfler als die
aus der kritischen Stromdichte berechnete Josephsonlinge A; (weniger
als 700nm, vgl. Seite 104). Daher ist davon auszugehen, dass es zur
Ausbildung von Josephson-Flusswirbeln in den intrinsischen Kontakten
kommt, sobald ein kritisches Feld H, !1 iiberschritten wird. Am Beispiel
der im Folgenden vorgestellte Probe #st16 mit einer durchschnittlichen
Kantenlinge L ~ 70 um und einer Kontaktdicke s ~ 12 A reicht be-
reits ein Feld von knapp 25mT aus, um pro Kontakt im Schnitt einen
Flusswirbel zu erzeugen. Wiirde es sich bei der Probe um einen kurzen
Kontakt handeln, so wiire gemifl dem Fraunhofer-Muster (Gleichung
2.31) auf dieser Feldskala eine deutliche Abnahme im kritischen Strom
zu erwarten [Bul92]. Fiir lange Kontakte hingegen wird nach der Fistul-
Giuliani-Theorie [Fis94] ein monotoner Abfall des kritischen Stroms mit

zunehmendem Feld vorhergesagt.

Zur Messung der I.(H)-Abhéngigkeit wurde fiir jedes Feld eine Strom-
Spannungs-Kennlinie aufgezeichnet, aus der der kritische Strom extra-
hiert werden konnte. Abbildung 4.21 zeigt den innersten Ast der Kennli-
nie der Probe #st16 fiir eine Auswahl an Magnetfeldern. Wie zu erkennen
ist, biegt die Kennlinie in kleinen Feldern nahe I, zu htheren Spannungen
hin ab. Mit steigendem Magnetfeld geschieht dies bei immer kleineren
Stromen. Gleichzeitig nimmt dabei die Kriimmung der Kurve zu. Der
kritische Strom, bei dem es zum Sprung auf einen der resistiven Aste
kommt, sinkt annihernd monoton. Bei einem Feld von 1T betrigt er
schlieflich nur noch in etwa die Hilfte (siehe auch Abbildung 4.22). An
dieser Stelle sei angemerkt, dass die Definition des kritischen Stroms
bei Messungen mit gekriimmtem innersten Ast keineswegs eindeutig ist.
Moglich wire auch, denjenigen Strom als I. zu definieren, bei dem es

erstmalig zu einem Spannungsabfall kommt. Er wird im Folgenden als
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Abbildung 4.21: Innerster Ast
der Kennlinie der Probe #st16
fiir verschiedene Felder parallel
zu den Ebenen. Der Kontakwi-
derstand im Nullfeld wurde ab-
gezogen. Die Temperatur betrug
4.2K.

I (mA)

I%V bezeichnet. Wie Abbildung 4.21 zu entnehmen ist, spielt dieser Un-
terschied vor allem bei kleinen Feldern eine Rolle. Auf das Verhalten von
I% wird am Ende dieses Abschnitts nochmals eingegangen.

Josephson-Flux-Flow Die Kriimmung der Kennlinien ist ein Indiz
dafiir, dass es in diesem Bereich zu einem Spannungsabfall durch sich
bewegende Josephson-Flusswirbel kommt. Da das Feld mit relativ ho-
her Prézision parallel zu den Ebenen ausgerichtet wurde, ist der Anteil
senkrecht zu den Ebenen vermutlich geringer als das kritische Feld H3}.
Somit kommt es (wenn iiberhaupt) nur zu einer geringen Ausbildung
von Abrikosov-Flusswirbeln senkrecht zu den Schichten, die Josephson-

Flusswirbel kénnen zwischen den CuOs-Ebenen laufen.

I.(H) Abbildung 4.22 zeigt die aus den Kennlinien extrahierte Ma-
gnetfeldabhéingigkeit des kritischen Stroms. Auf einer grofien Feldskala
ist zu erkennen, dass er bis ungefihr 0.2 T geringfiigig abnimmt. Im wei-
teren Verlauf kommt es ab etwa 0.3-0.4 T zu einem zweiten, ausgeprigten
Abfall. Der linke Inset zeigt die I.(H)-Kurve im Feldbereich bis 0.1T.
Es ist ein geringfiigiger Anstieg bis 0.05T erkennbar, der daraufthin wie-
der abnimmt. Dieser Anstieg konnte allerdings bei anderen Proben nicht

reproduziert werden, so dass es sich hierbei vermutlich um eine Hyste-
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rese handelt. Bei der Probe #st11 ergab sich beispielsweise ein in etwa
linearer Abfall bis etwa 0.2T (rechter Inset).

Fistul-Giuliani-Theorie Die I.(H)-Messungen zeigen, dass es auf
der Skala eines einzelnen Flussquants pro Kontakt (~ 25mT) zu keiner
messbaren Abnahme des kritischen Stroms kommt. Dies deutet neben
dem beobachteten Josephson-Flux-Flow darauf hin, dass sich die unter-
suchten RuSroGdCu,Og-Kristalle wie ein intrinsischer Stapel aus langen
Josephson-Kontakten verhalten, d. h. L> ;.
Geméf der Fistul-Giuliani-Theorie sollte der kritische Strom dann den
Zusammenhang
L)~ L(H) _ [1
Loy  ~VH
erfiillen. Dabei gibt puoHo = ®oAap/(72s%).) das Feld vor, bei dem der
kritische Strom nahezu auf null abgesunken ist. In Abbildung 4.23 ist der

(4.7)

linke Teil der Gleichung 4.7 gegeniiber dem Magnetfeld doppeltlogarith-
misch aufgetragen. Wie zu erkennen ist, liegen die Messwerte oberhalb
von etwa 0.4T in dieser Darstellung auf einer Geraden. Gestrichelt ist
zusétzlich die rechte Seite der Gleichung 4.7 aufgetragen. Fiir o Hp wur-
de hier ein Wert von 5.1 T eingesetzt. Im Vergleich zu BisSroCaCusOsg
(oHo,Bscco ~ 0.1T) ist dies ein ausgesprochen hoher Wert. Er stiinde
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jedoch in Einklang mit den sehr hohen Werten fiir Ay, die in AC-
Suszeptibilitdtsmessungen bestimmt wurden (2.5-6 um) [Xue01]. Diese
gehen linear in die Berechung von Hy ein. In Gleichung 4.7 tauchen die
jeweiligen Probenabmessungen nicht mehr explizit auf. Hier ist das Feld,
nicht der magnetische Fluss die entscheidende Grofle. Daher folgen alle
untersuchten Proben in etwa dem gleichen Kurvenverlauf (Abb.4.23).
Mit der Definition von Hy ist es moglich, das Anisotropie-Verhiltnis
Ae/Aab zu bestimmen. Es betrigt lediglich 30 (vgl. BizSraCaCugOs:
Ae/AabBscco ~ 300 [Lat96]). Mit den oben genannten hohen Werten
fiir Agp kann A\, aber durchaus Werte von 100-200 ym annehmen. Dies
ergiibe fiir die kritische Stromdichte einen Wert von etwa 500 A cm™!,
was in etwa ein Groflenordnung hoher liegt als die direkte Abschitzung
aus dem kritischen Strom und der Querschnittsfliche der Kristalle (vgl.
Abschnitt 4.2.2). Dieser Wert wurde dort aber bereits als untere Grenze

angenominen.

ISV Wie eingangs diskutiert, ist nicht unmittelbar klar, welcher Wert
als , kritischer Strom*“ herangezogen werden soll. Die obigen Untersu-
chungen bezogen sich auf den Strom, bei dem es erstmals zu einem
Sprung auf einen der resistiven Aste kam. Naheliegend wiire aber auch,
denjenigen Stromwert zu ermitteln, bei dem der innerste Ast anfingt
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abzuknicken, d. h. es erstmals zu einem Spannungsabfall kommt. Die-
ser Strom 1%V nimmt bereits bei etwa 0.05T ab (Abbildung 4.24). Ab

0.50 lea = ' T oagm —+ 3] Abbildung 4.24: Magnet-
045 —. ’ -.... H .. . . oV
L o 0.44L 1] feldabhéngigkeit von I;", d. h.
0.40 - 0.400 ®* 11 dem Strom, bei dem der in-
— 822_ % e 0.35- .'_- nerste Ast abknickt, der Pro-
é 0'25 L ® o 0'326_2)0 o0 008] be #st16. Der Inset zeigt
3, 0'20-_ ° 1 eine Ausschnittsvergréferung
ot ® ® o e | des Bereichs kleiner Felder.
0.15+ o
0.10 - 416 1
0.05 i

00 L L 1 L 1 L 1 L 1 L L]
00 02 04 06 08 10
HH (T)

ungefihr 0.1 T kommt es voriibergehend zur Ausbildung eines Plateaus.
Wie I, so fillt auch IV bei etwa 0.4 T merklich ab.

I% ist eng mit dem Verhalten der Josephson-Vortizes verkniipft. Die
Stufen deuten daher an, dass es bei diesen Feldern zu einer Anderung in
der Konfiguration des momentanen Flusswirbelgitters kommen koénnte.
Ein analoges Verhalten konnte in numerischen Simulationen fiir intrinsi-
sche Josephson-Kontakte im entsprechenden Feldbereich (wenige Fluss-

quanten/Kontakt) beobachtet werden [Kle01].

Josephson-Vortex-Dynamik

Die Kennlinien in externen Magnetfeldern (Abb. 4.21) machen deutlich,
dass es bei Feldern parallel zu den Ebenen ab einem gewissen Strom zu
einem zusétzlichen Spannungsabfall kommt. Dieser kann der Bewegung
von Josephson-Flusswirbeln (Josephson-Flux-Flow) zwischen den CuQO»-
Ebenen zugeordnet werden. Zwar lassen die in dieser Arbeit vorgestellten
Messungen noch keine detaillierten Aussagen iiber die exakte Physik der

Flusswirbel (beispielsweise die verschiedenen Vortex-Gitter-Typen) zu.
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Doch wird sich zeigen, dass das prinzipielle Verhalten dem der Josephson-
Flusswirbel in BisSroCaCusOg-Einkristallen sehr dhnlich ist.

Flux-Flow-Widerstand Wie Abbildung 4.21 zeigt, verlduft der re-
sistive Bereich des innersten Astes {iber weite Teile annihernd linear.®
Es ist daher moglich, hier einen durch den Josephson-Flux-Flow her-
vorgerufenen Widerstand zu definieren. Dazu wurde die Steigung der
Kennlinien im linearen Bereich ausgewertet. Abbildung 4.25 zeigt den

hiermit erhaltenen differentiellen Widerstand der Probe #st16. Bis un-

30 T T T T T T T 7T 7] Abbildung 4.25: Differentiel-
5L ) /, 4 ler Widerstand des Flux-Flow-
3 ,’ // Bereichs des innersten Astes
a 201 ‘ ‘/ L4 1 der Probe #st16 fiir verschiede-
5 151 III ° ®e ’,/ | ne Magnetfelder. Das Feld war
% ) ./ 4 in etwa parallel zu den CuO2-
10 ¢ / 1 Ebenen ausgerichtet. Die gestri-
L ’ ]
[ J / #st16 chelten Linien deuten den linea-
>/ ’ Hilab
L) )/ | ren Verlauf an.
0 |‘ L 1 L /I L 1 L 1 L [
00 02 04 06 08 10
HH (T)

gefihr 0.2T nimmt der differentielle Widerstand im Flux-Flow-Bereich
zu, d. h. die Kennlinien werden zunehmend flacher. Dann fillt er ge-
ringfiigig bis 0.6 T und steigt anschliefend wieder.

Dieses Verhalten koénnte folgende Ursachen haben:

a) Bis 0.2T ist die Feldkomponente H, vertikal zu den Ebenen zu
gering, um Abrikosov-Vortizes in den CuOsz-Ebenen zu erzeugen
(diese Wirbel werden aufgrund ihrer zweidimensionalen Gestalt

auch als ,,Pancake“-Vortizes bezeichnet). Der Spannungsabfall ist

8Bei Messungen an BizSraCaCusOg-Einkristallen konnte ein perfekt linearer Ver-
lauf festgestellt werden, weshalb dieser Bereich dort auch als ,,displaced linear branch“

bezeichnet wurde [Hec97a).
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hier in etwa proportional zur Anzahl der laufenden Josephson-
Flusswirbel und damit proportional zum externen Feld. Allerdings
sind die Josephson-Wirbel durch ,Haftzentren“ wie eingefrorene
Abrikosov-Vortizes in den Ebenen, Randeffekte u. &., zunichst ge-
pinnt. Es ist eine geniigend hohe Kraft (o< I) notig, um sie loszurei-
Ben. Das erkléirt, weshalb die Kennlinien erst ab einer bestimmten

Stromstérke abknicken.

Da die Probe leicht verkippt war (fiir die o. g. Messungen wurde
die Probe nur einmal justiert und anschlieend sdmtliche Kenn-
linien aufgezeichnet) kénnen Abrikosov-Flusswirbel in die Ebenen
eindringen, sobald der Anteil H, des externen Feldes grofier als das
kritische Feld HJ; senkrecht zu den Ebenen ist. Dies geschieht in
Abb. 4.25 etwa ab 0.2 T. Die Josephson-Wirbel werden zunehmend
durch die Abrikosov-Wirbel gepinnt (vgl. Abb.4.26b), der Flux-
Flow-Widerstand nimmt ab. Dieses und das in a) beschriebene Ver-
halten ist vom intrinsischen Josephson-Effekt in BisSroCaCusOg-
Einkristallen wohlbekannt [Hec97a, Hec97b].

Der erneute Anstieg bei etwa 0.6 T ist zunichst verwunderlich.

Zwei Moglichkeiten wéren als Ursache denkbar:

Die erste Moglichkeit betrachtet lediglich das supraleitende Git-
ter. So wire es denkbar, dass es bis zu einem gewissen Feldwert
(hier etwa einem halben Tesla) nur in einer begrenzten Anzahl der
intrinsischen Josephson-Kontakte zu einer Bewegung der Flusswir-
bel kommt. Wird das Magnetfeld jedoch weiter erhéht, so beginnen
weitere Reihen des Wirbelgitters zu laufen, der in Serie gemesse-
ne Flux-Flow-Widerstand nimmt zu. Dieser Effekt wird als ,,Row-
Switching®“ bezeichnet. Es sei angemerkt, dass bei dem gleichen
Feldwert ein deutlicher Abfall des Depinning-Stroms I?V beobach-

tet wurde (Seite 125), was diese These unterstiitzt.

Die zweite Moglichkeit beriicksichtigt hingegen auch das magne-
tische Untergitter. In diesem Szenario wird der Anstieg des Flux-

Flow-Widerstands auf eine kontinuierliche Zunahme der ferroma-
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gnetischen Komponente innerhalb der RuOs-Ebenen zuriickgefiihrt.
Dies wéire konsistent mit dem Anwachsen des ferromagnetischen
Signals in diesem Feldbereich (~ 0.4 T), das in Neutronenstreuex-
perimenten beobachtet wurde [Lyn00]. Bis ungefihr 1 T nimmt die
Magnetisierung M;,q parallel zu den Ebenen dabei in etwa linear
zu (~ 0.6pp/T pro Einheitszelle) [But01]. Das Dipolfeld der loka-
len magnetischen Momente wiirde also das externe Feld ergénzen.
Es kommt abermals zu einer etwa linearen Feldabhéngigkeit der
Flux-Flow-Spannung, diesmal jedoch schwécher, da deutlich mehr
Pinningzentren vorhanden sind. Die gestrichelte Linie in Abbil-
dung 4.25 deutet an, dass der erneute Anstieg in der Tat auf ein
»Nullfeld“ nahe 0.4 T extrapoliert werden kann.

[ YT Cu0,Ebene
| | AN\ N W N —
Il | 1 0] Cu0yEbene | H
4 FH \ o
a) b) ¢)

Abbildung 4.26: Je nach Feldorientierung kommt es zu unterschiedli-
chen Vortizes in den RuSrzGdCu2Os-Einkristallen. a) < (H,ab) = 90°:
Der Magnetische Fluss durchdringt senkrecht die Ebenen, es kommt zur
Ausbildung 2-dim. Abrikosov-Flusswirbel; b) 0° < <(H, ab) < 90°: Es bil-
den sich Josephson-Flusswirbel zwischen den CuO2-Ebenen, die mit den
Abrikosov-Flusswirbeln verbunden sind; ¢) <t(H, ab) = 0°: Es liegen (fast)

nur Josephson-Wirbel vor.

Abbildung 4.27 zeigt den innersten Ast der Kennlinie der Probe #st16

in einem Feld von 1T und verschiedenen Feldrichtungen beziiglich der

Ebenen. Hier war die Probe préziser im externen Feld ausgerichtet. Auch

fanden die Messungen bei einer hoheren Temperatur statt. Die Flusswir-

bel konnen sich daher bei paralleler Feldausrichtung (0°) bereits bei ei-

nem Strom von weniger als 0.1 mA losreifien. Bereits eine Verkippung von

5° verursacht jedoch so viele Pancake-Vortizes, dass sich das Losreiflen

der Josephson-Flusswirbel und damit das Einsetzen eines nennenswer-
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"7 T 79 Abbildung 4.27: Innerster Ast
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ten Spannungsabfalls zu deutlich héheren Stromen verschiebt (vgl. auch
Abb. 4.26). Durch weiteres Verkippen der Probe dringen schlieflich so
viele Abrikosov-Wirbel in die Ebenen ein, dass der kritische Strom I,
der Probe merklich unterdriickt wird. Daher setzt der resistive Zustand
mit zunehmenden Winkeln (45° und 90°) bereits wieder bei geringeren

Strémen ein.

Flux-Flow-Peak Letztgenanntes Verhalten wird seit langem bei ma-
gnetfeldabhéingigen Messungen an BiaSroCaCugeOg-Einkristallen einge-
setzt, um die Probe im Feld auszurichten [Hec97a, Sch99, Hei02a]. In Ab-
bildung 4.28 ist eine entsprechende Messung an einem RuSroGdCusOg-
Einkristall dargestellt. Es wurde ein konstanter Biasstrom von 0.15mA
an die Probe angelegt. AnschlieBend wurde sie in einem externen Ma-
gnetfeld gedreht und der Spannungsabfall gegeniiber dem Winkel auf-
getragen. Deutlich zeigt sich der zusétzliche Beitrag durch Josephson-
Flux-Flow nahe paralleler Feldorientierung, der sogenannte ,, Flux-Flow-
Peak“.? Dieser Peak ist relativ scharf. Auf halber Héhe betrug seine Brei-

9Normalerweise ist dieser Peak nicht ganz so ausgeprigt. Bei der hier vorgestell-
ten Messung lag der Biasstrom jedoch etwas oberhalb des kritischen Stroms nahe
paralleler Orientierung (vgl. 0°-Inset), so dass es hier vermutlich zusétzlich zur Flux-
Flow-Spannung noch zu einem Sprung auf einen der resistiven Aste kam. Abbildung
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Abbildung 4.28: Winkelabhéngigkeit des Widerstands der Probe #st16
in einem Feld von 1T. Die Temperatur betrug 20K, der Biasstrom
0.15mA. Die Insets zeigen Strom-Spannungskennlinien fiir ausgewéhlte

Feldorientierungen. Der Kontaktwiderstand wurde hier nicht abgezogen.

te typischerweise um die 3°. Deshalb war es moglich, in hohen Feldern,
in denen der Flux-Flow-Peak noch ausgeprégter ist, die Probe auf bis zu
£0.01° im Magnetfeld zu justieren. Der deutlich breitere Widerstands-
anstieg bei senkrechter Feldorientierung ist auf die Abnahme des kriti-
schen Stroms durch Pancake-Vortizes in den Ebenen zuriickfithrbar. Die-
ser Beitrag sollte bei exakt paralleler Feldorientierung gegen null gehen,

da die CuOs-Ebenen als quasi 2-dimensional angesehen werden kénnen.

Magnetfeldabhéingigkeit des Flux-Flow-Peaks Die Abbildungen
4.29 und 4.30 zeigen die Winkelabhéngigkeit des Widerstands der Pro-

4.29 zeigt eine Messung an der Probe #st21, bei der der Biasstrom geringer gew&hlt

wurde.
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be #st21 fiir Felder bis 4T. Sowohl die Hohe des Flux-Flow-Peaks

4T
3T

1T
0.75T

J05T
oT

Abbildung 4.29: Winkelabhingigkeit des Widerstands der Probe #st21
in verschiedenen Magnetfeldern. Die Temperatur betrug 25K, der Bias-

strom 1mA.

LR Abbildung 4.30: Vergroflerung der Abbil-

140 ! .
I 1 i: ] dung 4.29 im Bereich nahe paralleler Feldori-
1200 gmam;4 T entierung. Zum Zwecke der Ubersichtlichkeit
S p o ,ﬁ: {31 wurden die Kurven oberhalb 9.5 T in. Schrit-
= 100+ T8 1 ten von 15 mV verschoben. Die gestrichelten
-] ] ) 12T Linien deuten an, dass die Peakbreite nahezu

80.—..-“--—-‘ 1T unabhéngig vom Feld ist.

6012 = o 0,75 T

|
[ = metembaeand 0.5 T

als auch der Effekt des reduzierten kritischen Stroms nahe +90° neh-
men mit steigendem Magnetfeld immer mehr zu. Dieses Verhalten ist
auch von entsprechenden Messungen an BisSroCaCuyOg-Einkristallen

bekannt [Hec97a]. Es kann zum Teil mit der zunehmenden Anzahl an
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Josephson- bzw. Abrikosov-Flusswirbeln im Einkristall erklért werden.

Auf die Peakhohe wird weiter unten detaillierter eingegangen.

Breite des Flux-Flow-Peaks Die gestrichelten Linien in Abbildung
4.30 zeigen, ab welcher Feldorientierung die Josephson-Wirbel in der
Probe #st21 zu laufen beginnen. Zunéchst einmal widerspriichlich ist
dabei die Feststellung, dass die Peakbreite unabhéngig vom jeweiligen
Magnetfeld zu sein scheint (Abbildung 4.31, ,,0“-Symbole). Theoretisch
wiire eine H ~!-Abhingigkeit zu erwarten [Tin96]. An BizSroCaCupOg

1 H (1)
1 2 3 4
25 ————T——T—T] Abbildung 4.31: Halbwerts-
#st21 1 breite des Flux-Flow-Peaks der
20} T 4 Probe #st21.
| © e: in einem Feld von 2 T fiir ver-
~ 150 5 © O schiedene Temperaturen;
o o: bei 25K in verschiedenen
® .....' Feldern. Die beiden Messrei-
o %0 o o0
10t oo 4 hen wurden an unterschiedli-
l chen Tagen aufgenommen.
05— e

10 20 I 3IO I 40 50
T(K)
konnte beispielsweise beobachtet werden, dass die Breite in der Tat mit
steigendem Magnetfeld abnimmt [Hec97al. Es zeigte sich dort, dass die
Josephson-Flusswirbel immer dann zu laufen anfingen, wenn die senk-
rechte Komponente H; = H.,; sin 6 des externen Magnetfelds einen kri-
tischen Wert unterschritten hatte. Dann konnten keine Abrikosov-Wirbel
mehr in die CuOs-Ebenen eindringen, das Pinning nahm schlagartig ab.
Es kann zum jetzigen Zeitpunkt nur spekuliert werden, weshalb ein sol-
ches Verhalten nicht auch bei den RuSroGdCusOg-Proben beobachtet
wird. Tabelle 4.3 ist zu entnehmen, dass die Peakbreite zwischen den
untersuchten Proben nur um wenige Grad variiert. Auch beziiglich der
Temperatur ist bis nahe 7. kaum eine Anderung erkennbar (Abbildung
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Bezeichnung | Peakbreite Tabelle 4.3: Halbwertsbreite des
©) Flux-Flow-Peaks verschiedener Pro-
st12 24 ben
st16 2-4
st21 1-2
st22 2-4
st23 5

4.31, ,e“-Symbole).

Es bieten sich drei Erklarungsmoglichkeiten:

1. Die konstante Peakbreite ist keine Eigenschaft der supraleitenden
Ebenen sondern des magnetischen Untergitters: Immerhin ist die
Existenz einer magnetischen Komponente der Hauptunterschied
zwischen RuSroGdCusOg und ,, konventionellen“ Hochtemperatur-
supraleitern. Die externen Felder, die angelegt werden mussten,
um ein messbares Flux-Flow-Signal zu erhalten, waren hoher als
0.4T. Damit waren sie aber hinreichend stark, um den in Neutro-
nenstreuexperimenten beobachteten Spin-Flop-Ubergang der Ru-
Ionen auslosen zu kénnen. Dieser fiihrt zu einem sprunghaften An-
wachsen des Feldes entlang der c-Achse und damit zu einer Zu-
nahme der Pancake-Wirbel in den CuOs-Ebenen. Die Josephson-
Vortizes werden schlagartig gepinnt. Allerdings findet sich in der
Literatur kein Beispiel, in dem der Spin-Flop-Ubergang lediglich
eine Winkelabhéngigkeit und keine Abhéngigkeit vom jeweiligen
Feldwert aufweist. Somit kann dieser Effekt zwar fiir die konstante
Peakbreite bei verschiedenen Temperaturen (alle Messungen fan-
den deutlich unterhalb T statt), nicht jedoch in unterschiedlichen

Magnetfeldern verantwortlich sein.

2. Die konstante Peakbreite wird durch eine Hintereinanderschaltung
geringfiigig verkippter Josephson-Kontakte verursacht: Durch Feh-
ler in der Kristallstruktur der RuSroGdCusOg-Proben kénnte es zu
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einer Abweichung in der parallelen Anordnung der CuOs-Ebenen
kommen. Der Einfluss auf den iiber alle Kontakte summierten
Flux-Flow-Peak kann dabei wiefolgt abgeschétzt werden: Die Streu-
ung beziiglich des Kippwinkels 6 werde als gaussférmig angenom-

men,

1 —6?
)= —- — ] . 4.8
)= = e () (45)
Dabei gibt b die Breite der Streuung vor. Jeder Kontakt liefert

einen Beitrag zur Gesamtspannung. Der jeweilige Flux-Flow-Peak

sei dabei als einfaches Rechteck der Form

f(H) wenn Heypsin(6 — 60p) < Heq

4.9
0 sonst (49)

U@ —0y) = {
idealisiert. Die genaue Form ist allerdings fiir die Uberlegungen ir-
relevant. Die {iber alle Kontakte summierte und entsprechend ge-
wichtete Spannung Uy, eines solchen Stapels wiirde sich schlielich

zu

+0max
Upes (6) o / () (0 — 6o) dbo (4.10)

—Omax
ergeben. Da alle Messungen typischerweise im Bereich ab einem
halben Tesla durchgefithrt wurden, gilt Hepy > He (Ho=80-
120 Oe [Ber00]). Das bedeutet aber, dass die Flux-Flow-Peaks in
diesen hohen Feldern extrem schmal sind. Sie kénnen daher als

o-Funktionen der Form
Ul —0y) —UH) 56— 060) (4.11)

approximiert werden. Wird dieser Ansatz in Gleichung 4.10 ein-
gesetzt, ergibt sich einfach eine gaussformige Winkelabhéingigkeit

der Flux-Flow-Spannung

1 —6?
Uges(ﬁ) 0.8 W + eXp <2—b2) (412)

In der Tat konnte es sich bei dem beobachteten Peak um eine

Verteilungsfunktion handeln. Die Breite wiirde geméafl den obigen
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Uberlegungen unmittelbare Aussagen dariiber zulassen, wie sehr
die intrinsischen Kontakte zueinander verkippt sind. 3—-4° schei-
nen hierfiir jedoch ein sehr hoher Wert zu sein. Zumindest zeigen
die Rontgenstrukturanalysen an den Einkristallen deutlich gerin-
gere Peakbreiten [Lin01]. Eine intrinsische Verkippung der Kontak-
te scheint auch dadurch in Frage gestellt, dass nach mehrmaligen
Aufwirm- und Abkiihlzyklen leicht unterschiedliche Peakbreiten
ermittelt werden konnten (vgl. die beiden Messreihen in Abb. 4.31,

die an verschiedenen Tagen aufgezeichnet wurden).

. Die konstante Peakbreite wird durch eine geringfiigige Bewegung
der Kontaktstifte bzw. des Kristalls im Magnetfeld verursacht: In
diesem Szenario wird beriicksichtigt, dass der Stifthalter eine be-
grenzte Bewegung der Kristalle zuldsst. Abbildung 4.32 zeigt den

Vorgang schematisch. Die eigentliche Ursache ist dabei die Ten-

a b
) Lage der )

Ebenen

\ ‘/Kristall

Verkippung

stift 7

(Messinghiilse) Stift (fest)

Abbildung 4.32: Zur Verkippung des Kristalls im Stifthalter.
Niheres sieche Text.

denz des Kristalls, sich entlang des externen Feldes auszurichten:
Aufgrund des relativ hohen magnetischen Feldes kommt es zu ei-
ner Ausrichtung des magnetischen Ruthenium-Untergitters. Wegen
des starken Anisotropieterms ist diese bei Feldern nahe paralleler
Ausrichtung hauptséichlich entlang der Ebenen orientiert. Magne-
tisch betrachtet verhélt sich der Kristall hier also wie ein kleiner
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Stabmagnet mit einem magnetischen Moment m. Gemifl
T=pom x H (4.13)

wirkt somit ein Drehmoment auf den Kristall. Fiir einen Kristall
mit den typischen Abmessungen 50 x 50 x 20 um? ergibt sich bei ei-
nem vollsténdig ausgerichteten Ru-Gitter (M = 1up/Einheitszelle)
ein magnetisches Moment m ~ 3 - 10'up. Das daraus resultie-
rende Drehmoment 7 liegt in einem Feld von 1T damit in der
GroBenordnung von 10~ Nm. Da der frei bewegliche (mit der An-
pressfeder versehene) Kontaktstift extrem leicht bewegt werden
kann, konnen die resultierenden Kréfte durchaus hinreichend sein,
diesen geringfiigig zu verkippen. Das ausgemessene Spiel des Kon-
taktstifts in der Messinghiilse betrégt in etwa 2°. Da auch die Kri-
stalle keine perfekt ebene Oberfléiche besitzen (vgl. Abbildung 3.7),
fithrt dies zu einer Drehung des Kristalls wie in Abbildung 4.32
stark tibertrieben dargestellt. Wie grof3 dieser Verkippungswinkel
letztlich ist hdngt von der genauen Form und Grofle des jeweiligen

Kristalls ab. Daher kommt es zu einer geringfiigigen Streuung.

Wird die wahre Breite des Flux-Flow-Peaks nun wiederum als
deutlich kleiner angenommen, wird die vermeintliche, in den Mes-
sungen beobachtbare Peakbreite durch den maximalen Kippwinkel
bestimmt. Dieser ist durch den Stifthalter und die Geometrie des
Kristalls vorgegeben und damit feld- und temperaturunabhéngig,
wie in den Experimenten beobachtet.

Zusammenfassend lésst sich sagen, dass das in 3. genannte Verhalten am
wahrscheinlichsten fiir die konstante Peakbreite in Frage kommt. Leider
fehlt hier der unmittelbare Vergleich mit dem Hochtemperatursupralei-
ter BioSroCaCusOg. Dort wurden alle winkelabhéngigen Feldmessungen
an Mesa-Strukturen durchgefiihrt [Hec97a, Sch99, Hei02a]. Ein mecha-

nisches Verkippen ist in diesem Fall selbstverstdndlich nicht mdglich.

Hohe des Flux-Flow-Peaks Aus Abbildung 4.30 ist bereits ersicht-
lich, dass die Hohe des durch die Bewegung der Josephson-Flusswirbel
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verursachten Peaks mit zunehmendem Feld ansteigt. Die Abbildungen
4.33a) und b) zeigen die Peakhohen AUy der Proben #st21 bzw. #st16

gegeniiber dem externen Magnetfeld aufgetragen. Das Verhalten war bei
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Abbildung 4.33: Magnetfeldabhéngigkeit der Flux-Flow-Peakhohe.
a) Probe #st21: I[,=1mA, T=25K; b) Probe #st16: [,=0.2mA, T=4.2K

allen Proben #hnlich: Zunéchst nimmt die Hohe ab einem bestimmten
Feldwert H* in etwa linear zu. Mit weiter anwachsendem Magnetfeld
flacht die Kurve schlieflich ab. Bei einigen Proben (vgl. beispielsweise
#st16, Abb. 4.33b) konnte sogar eine Sittigung beobachtet werden.

Die anféinglich lineare Zunahme der Flux-Flow-Spannung mit dem Feld
kann auf die wachsende Anzahl an Josephson-Wirbeln in den Kontakten
zuriickgefiihrt werden. Ein entsprechender Zusammenhang wurde bereits
bei der Diskussion des differentiellen Widerstands des Flux-Flow-Astes
(Seite 126) festgestellt. Dort nahm der Flux-Flow aufgrund einer gerin-
gen Fehlorientierung ab einem gewissen Feld wieder ab. Diese Fehlorien-
tierung ist bei den nun vorgestellten Messungen per se ausgeschlossen,
da hier jeder Punkt dem maximalen Spannungsabfall (=exakt paralle-
le Feldorientierung) entspricht. Die Sittigung von AUg in Feldern von
einigen Tesla konnte geméf Gleichung 2.29 erklédrt werden, wenn das
Produkt aus der Anzahl N der Josephson-Wirbel und deren Geschwin-
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digkeit v gegen einen konstanten Wert ginge. Mit den im Labor reali-
sierbaren Feldern ist keine Séttigung beziiglich der Anzahl der Vortizes
in den Kontakten moglich. Sie nimmt weiterhin monoton mit dem ex-
ternen Magnetfeld zu. Zwar kann mit der typischen Ausdehnung eines
Josephson-Wirbels, Ay, und der Hohe der Einheitszelle s ein Feld

,LL()HI%@()/(S-AJ) (414)

definiert werden,'® bei dem die Kontakte rein geometrisch betrachtet
vollstandig mit Flusswirbeln aufgefiillt sind. In der Realitdt kommt es in
diesem Feldbereich allerdings lediglich zum Ubergang von einem lockeren
zu einem dichten Vortex-Gitter. Um also eine Séttigung der Flux-Flow-
Spannung zu erreichen, miisste ab einem gewissen Feld die Geschwindig-
keit der Vortizes abnehmen. Dies erscheint zunéchst widerspriichlich, da
ja aufgrund der sehr prézisen Ausrichtung im Magnetfeld davon ausge-
gangen werden kann, dass kaum Pinning durch Abrikosov-Flusswirbel zu
erwarten ist. Im Gegenteil zeigt sich, dass durch das Magnetfeld das Pin-
ning abgesenkt wird (vgl. Abbildung 4.21). Die Vortizes kénnen bei im-
mer kleineren Strémen loslaufen. Dies fithrt dazu, dass sie bei gegebenem
Strom auf immer héhere Geschwindigkeiten beschleunigt werden kénnen,
bis sie schlielich (als relativistische Teilchen) ihre Grenzgeschwindigkeit
erreichen (fiir einen Stapel aus sehr vielen Josephson-Kontakten ergibt
sich die langsamste Modengeschwindigkeit mit Hilfe von Gleichung 2.33
ZU Coo ~ ¢/+/2). Eine Sittigung der Vortex-Geschwindigkeit ist nach den
obigen Uberlegungen aber nicht ausreichend, um auch eine Sittigung
der Flux-Flow-Spannung zu erzielen.

Die Vermutung, die Grenzspannung alleine durch eine Eigenschaft der
Vortex-Bewegung beschreiben zu konnen, ist also nicht haltbar. Viel-
mehr wiirde der Spannungsabfall durch Flux-Flow mit wachsendem Ma-
gnetfeld immer mehr zunehmen. Der daraus resultierende Widerstand
Rg = Ug /I kann jedoch nicht den Subgap-Widerstand iibersteigen (vgl.
Abbildung 2.6b). In BiySroCaCusOg-Einkristallen konnte anhand eines
Stapels mit begrenzter Anzahl an intrinsischen Josephson-Kontakten be-
obachtet werden, dass das Abknicken des Flux-Flow-Astes in der Tat

10Tm Falle von RuSroGdCusOg betrigt poH’ etwa 3T
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maximal bis zum hochsten Quasiteilchenast moglich ist [Hec97c]. An
den in dieser Arbeit untersuchten RuSroGdCusOg-Proben kann dieses
Verhalten zum jetzigen Zeitpunkt allerdings nicht bestétigt werden. Auf-
grund der enormen Anzahl an intrinsischen Josephson-Kontakten in die-
sen Proben ist es nicht moglich, die Kennlinien bis zur Gap-Spannung
auszufahren.

Grenzgeschwindigkeit und Aufsteilen der Kennlinie Theoretisch
sollte die oben beschriebene Grenzgeschwindigkeit co, in den Strom-
Spannungs-Kennlinien als Aufsteilen der Kurve erkennbar sein. Die bis-
her vorgestellten Kennlinien zeigten jedoch lediglich einen negativ ge-
kriimmten Flux-Flow-Ast. Eine Erkldarung hierfiir konnte sein, dass bei
den bisherigen Kennlinien zum einen keine absolut exakte Ausrichtung
der Probe sichergestellt war, zum anderen die Felder zu gering waren, um
das Pinning ausreichend zu unterdriicken. Abbildung 4.34 zeigt daher ei-
ne Messung an der Probe #st22, bei der die Magnetfeldabhéngigkeit des
Flux-Flow-Peaks fiir verschiedene Biasstrome in Feldern bis 7T ermittelt
wurde. Der kritische Strom der Probe betrug im Nullfeld etwa 1.2 mA.
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eoL 42K . 0.5mA
Hllc . o o
< 50} . o © 0.35mA
E . ° W
D:: 40 - o A 7
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20 - . ™ vv_
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Abbildung 4.34: Magnetfeldabhéngigkeit der Flux-Flow-Peakhohe der
Probe #st22 fiir verschiedene Biasstréme I,. Das Feld H* gibt in etwa an,

ab wann die Josephson-Flusswirbel zu laufen beginnen.



140 Kapitel 4: Ergebnisse & Diskussion

Alle Kurven zeigen das oben dikutierte Verhalten eines linearen An-
stiegs in kleinen Feldern und einer Séttigung in hohen Feldern. Auch das
durch Feldeinwirkung reduzierte Pinning ist deutlich zu erkennen. Zur
Verdeutlichung ist in Abbildung 4.35 das Feld H* in Abhéingigkeit vom

Biasstrom aufgetragen, ab dem sich die Flusswirbel losreifien kénnen.

5[ T .' T i T i ] Abbildung 4.35: Biasstrom-
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= ° 1 (Definition siehe Abb. 4.34) der
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Aus den Datenpunkten der Abbildung 4.34 kann die Kennlinie der Probe
#st22 fiir verschiedene Magnetfelder rekonstruiert werden. Dieses Ver-
fahren fiihrt zwar zu keiner kontinuierlichen I-V-Kurve. Doch ist so zum
einen die exakte Feldausrichtung sichergestellt, zum anderen wird aus-
schliefllich der durch die Bewegung der Josephson-Wirbel verursachte
Spannungsabfall aufgetragen. Extrinsische Einfliisse, speziell der Kon-
taktwiderstand der Probe, tauchen hier nicht auf. Abbildung 4.36 zeigt
die entsprechende Auftragung. Die zu einem Feld gehérenden Punk-
te der ,Kennlinie* wurden zum Zwecke der Ubersichtlichkeit mit Li-
nien verbunden. Es zeigen sich nahezu alle oben diskutierten Eigen-
schaften, die grofitenteils auch von magnetfeldabhéingigen Kennlinien an
BizSr2CaCuyOsg-Einkristallen bekannt sind [Hec97al:

e Der Strom, bei dem der Flux-Flow einsetzt, sinkt mit steigendem
Feld.

e Bei kleinen Feldern und Stromen ergibt sich eine lineare Kennlinie,

vergleichbar mit dem ,,displaced linear branch“ in BiySroCaCusOs.
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Abbildung 4.36: Aus den Werten aus Abbildung 4.34 extrahierte Strom-
Spannungs-Kennlinien in verschiedenen Magnetfeldern parallel zu den
CuO2z-Ebenen (0 bis 7T in 0.5 T-Schritten). Die Abbildung b) zeigt ei-

ne Vergroferung des Bereichs kleiner Spannungen.

e Bei hoheren Stromen und Feldern steilt die Kennlinie allmé&hlich
auf. Die Flusswirbel nidhern sich hier ihrer maximalen Geschwin-
digkeit coo ~ ¢/V/2.

e Ab etwa 4.5T rutschen die Kennlinien immer néher zusammen.
Es kommt mit weiter ansteigendem Feld zu einer Séttigung in
der Spannung, da sich die Kennlinie allm#hlich an ihren Grenz-
fall (Subgap-Widerstand) anschmiegt.

0-m-Ubergang? Die Diskussion der Josephson-Vortex-Dynamik macht
abermals deutlich, dass sich RuSroGdCusOg im Modell eines typischen
Hochtemperatursupraleiters wie beispielsweise BisSroCaCuyOg verste-
hen lisst. Es scheint bis auf wenige Ausnahmen kein sonderlich exoti-
sches Verhalten erkennbar. Konnte in Abschnitt 4.2.3 bereits der Beweis
erbracht werden, dass der kritische Strom keinerlei Anzeichen fiir einen
0-m-Phaseniibergang liefert, so kann nun auch der Flux-Flow-Peak als
Indikator herangezogen werden. Die Idee ist dabei die Folgende: Wiirde
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bei irgendeinem Punkt im (H,,,T)-Parameterraum der kritische Strom
aufgrund eines Phaseniibergangs einen Nulldurchgang erfahren, so hitte
dies an jener Stelle eine verschwindende Josephson-Kopplung zwischen
den CuOs-Ebenen zur Folge. Da der Flux-Flow-Peak eine Eigenschaft
des Josephson-Regimes ist, miifite auch er an dieser Stelle verschwinden.
Vorteil dieses Verfahrens: Wahrend es teilweise problematisch war, den
kritischen Strom in hohen Feldern zu ermitteln (abgesehen davon, dass
dieser im Falle eines langen Kontakts nicht eindeutig definiert werden

kann), so ist der Flux-Flow-Peak hier das geeignete Instrument.

Selbstverstindlich kann unabhéngig von der Methodik immer nur ein be-
schriinkter Teil des (He,, T)-Parameterraums abgedecket werden. Dazu

gibt es zwei Moglichkeiten:

a) T = const: Abbildung 2.23 macht deutlich, dass neben einer
Verdnderung der Temperatur auch das Austauschfeld H., auf der
Suche nach einem Phaseniibergang abgefahren werden kann. Im
Prinzip wurde aber genau das bereits mit der Auftragung in Ab-
bildung 4.34 getan. Ein Magnetfeld entlang der Ebenen erhcht
die Magnetisierung innerhalb der RuOs-Ebenen und damit He,.
Die monotone Zunahme des Flux-Flow-Peaks deutet auf keinen

messbaren 0-7-Phaseniibergang hin.

b) H = const: Anstelle wie in Abschnitt 4.2.3 die Temperaturab-
héingigkeit des kritischen Stroms zu analysieren, ist es auch moglich,
hierfiir den Flux-Flow-Peak heranzuziehen. Abbildung 4.37 zeigt
die Hohe des Flux-Flow-Peaks AUg der Probe #st21 fiir verschie-
dene Felder in Abhéngigkeit von der Temperatur. Fir T' < T, lasst
sich iiber den gesamten vermessenen Temperaturbereich hinweg ein
endlicher Wert fiir die Peakhéhe ermitteln. Erst nahe Tt fallt AUg
auf null ab. Genau wie die Messungen des kritischen Stroms so
legen auch diese Ergebnisse nahe, dass es zumindest im Bereich
von 4.2K bis knapp unterhalb der Sprungtemperatur zu keinem
0-7-Ubergang kommt.
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4.3 Die Abwesenheit des 0-w-Ubergangs

Wie die Ergebnisse der vorangegangen Abschnitte zeigten, verhélt sich
RuSroGdCuzOg dem Hochtemperatursupraleiter BioSroCaCusOg gegen-
iiber sehr &hnlich. Insbesondere wurde deutlich, dass im Rahmen der vor-
gestellten Arbeit kein 0-7-Ubergang in der Strom-Phasen-Relation der
intrinsischen Josephson-Kontakte beobachtet werden konnte. Die ent-

sprechenden Messungen hierzu waren:

e [.(T)-Messungen, sowohl im Nullfeld als auch in Feldern bis 6 T
(Seite 107 1T)

o AUy (H)-Messungen bis 6 T bei 4.2K (~ 0.08T¢), 20K (= 0.47,)
und 25K (= 0.5T.) (Seite 136 ff)

o AUy (T)-Abhéngigkeit in Feldern bis 6 T (Seite 1411f).

Zur Ubersicht wurden in Abbildung 4.38 alle (T, H)-Positionen einge-
zeichnet, bei denen Messungen durchgefiihrt wurden. Hiermit sollte be-
reits ein nennenswerter Ausschnitt des (He,, T )-Parameterraums abge-
deckt worden sein. In Abbildung 4.39 ist dieser in das theoretische Pha-

sendiagramm eingetragen. Die jeweiligen Werte fiir A wurden dabei mit
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Hilfe der Molekularfeldnéherung (Gleichung 2.47) ermittelt und stellen

vermutlich eher eine untere Grenze dar.
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Abbildung 4.39: (h,T)-Phasendiagramm (vgl. Abbildung 2.23). Inner-
halb des gestrichelten Bereichs konnte kein 0-m-Ubergang beobachtet wer-
den.

Allerdings ist der genaue Zusammenhang zwischen dem Austauschfeld
und der magnetischen Ordnungstemperatur zum momentanen Zeitpunkt
noch nicht ndher bekannt [Hou01]. Trotzdem kénnte gem#f Abbildung
4.39 im Bereich tiefer Temperaturen das maximal erzielbare Austausch-
feld (d. h. bei vollstéindiger Séttigung der Magnetisierung) durchaus hin-
reichend fiir einen Phaseniibergang sein. Auf die Abschétzungen im Rah-



4.3 Die Abwesenheit des 0-m-Ubergangs 145

men der Molekularfeldnéherung wird weiter unten nochmals detaillierter
eingegangen.

Im Falle eines 0-7-Ubergangs wiire bei den genannten Messungen eine
deutliche Abnahme und ein anschliefender Wiederanstieg in der Inten-
sitdt der jeweiligen Messgrofie zu erwarten gewesen. Stattdessen zeigten
sie im Rahmen der Messgenauigkeit ein monotones Verhalten.

Die Frage, weshalb kein 0-7-Ubergang beobachtet werden konnte, lisst
prinzipiell mehrere Antworten zu:

In den Messungen kam es zu einem Ubergang, der aber mit
der verwendeten Methodik nicht nachgewiesen werden konnte
Wie die theoretischen Uberlegungen (vgl. beispielsweise Abbildung 2.24)
zeigen, ist der Ubergang von der 0- zur 7-Phase relativ scharf. Da sowohl
bei den temperatur- als auch den feldabhéngigen Messungen der kritische
Strom bzw. die Hohe des Flux-Flow-Peaks nur fiir diskrete Werte ermit-
telt wurde, konnte der Nulldurchgang dabei einfach iibergangen worden
sein. Auch zeigen die Berechnungen fiir kiinstliche SIFIS-Kontakte, dass
es gar nicht zu einem vollstdndigen Nulldurchgang kommen muss (Ab-
bildung 2.22)[Rad03]. Allerdings sollte trotzdem eine nennenswerte Mo-
dulation auf den jeweiligen Messkurven erkennbar sein. Dariiber hinaus
folgt die Temperaturabhingigkeit des kritischen Stroms erstaunlich ge-
nau dem Ambegaokar-Baratoff-Gesetz. Im Falle eines Ubergangs wiiren

hier sicherlich Abweichungen zu erwarten.

Es kommt zu einem Ubergang, allerdings verteilt iiber alle in-
trinsischen Kontakte Dies entspricht einem dem FFLO-Zustand in
3-dimensionalen Supraleitern é#hnlichen Verhalten. Das Austauschfeld in
den Ebenen wiirde zu einer Modulation des Ordnungsparameters fithren,
allerdings wiire diese nun iiber eine grofie Anzahl (~ 10%) an intrinsischen
Kontakten ausgedehnt. Dieser Zustand wire geméifl Berechnungen von
Houzet et al. fiir den Fall eines erhohten Hoppingparameters ¢ in der
GroBenordnung von Tp (bzw. s < &) denkbar [Hou02] und wird dort
als IC-Zustand (,,incommensurate phase“) bezeichnet. Als Randbedin-

gung miisste lediglich gewéhrleiset sein, dass die aufsummierte Phasen-
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differenz entweder 0 oder 7 entspricht. Alle anderen Losungen wiirden
gemif der 1. Josephson-Gleichung einen extern angelegten Suprastrom

durch den Stapel erzwingen.

Ein solches Modell impliziert, dass die Phasendifferenzen der einzelnen
intrinsischen Kontakte relativ stark miteinander gekoppelt sind. Die hy-
steretischen Strom-Spannungs-Kennlinien legen jedoch nahe, dass die
Kontakte getrennt voneinander geschalten werden kénnen und weitge-
hend unabhéngig voneinander agieren. Daher kommt auch diese Mog-

lichkeit nicht weiter in Betracht.

Die intrinsischen Kontakte sind im untersuchten (H.;,T)-Be-
reich exklusiv im 0- bzw. w-Zustand Da durch die obigen Uber-
legungen ein 0-m-Ubergang mit groBer Wahrscheinlichkeit ausgeschlos-
sen werden kann, ist dies die einzig verbleibende Moglichkeit. Es schlief3t
sich natiirlich sofort die Frage an, in welchem Zustand (0 oder ) sich
die Josephson-Kontakte befinden. Dies ist alleine anhand der Messun-
gen nicht eindeutig zu beantworten, da bei einzelnen Kontakten der 0-
Zustand dem w-Zustand physikalisch nahezu véllig dquivalent ist. So
zeigt beispielsweise die Feldabhéngigkeit des kritischen Stroms kurzer -
Kontakte das gewohnliche Fraunhofer-Muster [Rya01b]. Erst durch die
Parallelschaltung zweier Kontakte (je ein 0- und 7-Kontakt), also durch
eine dc-SQUID-Anordnung, kann der Phasensprung direkt nachgewiesen
werden [Rya0Ola]. Im Falle der intrinsischen Kontakte in RuSroGdCusOs
kommt jedoch das Problem hinzu, dass bei einer Serienschaltung aus 7-
Kontakten die komplette Phasendifferenz iiber den Stapel letztlich auch
von der Anzahl der Einheitszellen (gerade oder ungerade) abhéingt. Diese
ldsst sich mit der momentanen Probenpriparation nicht beeinflussen.

Ein Indiz fiir einen 0-Zustand liefert die Form der ermittelten I.(T)-
Abhé#ngigkeit. Es zeigte sich, dass diese einem Ambegaokar-Baratofi-
Verhalten sehr #hnlich ist, speziell dass sie bei tiefen Temperaturen
flach verlduft (Seite 107 ff). Wie die Berechnungen fiir kiinstliche SIFIS-
Strukturen (Abbildung 2.22) zeigen, ist dieses Plateau charakteristisch
fiir die 0-Phase. Allerdings zeigen Messungen an SIFS-Strukturen (also
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mit einer isolierenden Barriere), dass es zumindest in diesem System kei-
nen nennenswerten Unterschied zwischen den Temperaturabhéngigkeiten
im 0- und 7-Zustand gibt [Kon02].

Wie eingangs erwéhnt, kann im Moment nur grob abgeschéitzt wer-
den, wo genau die Messungen im (H.;,T')-Phasendiagramm angesiedelt
sind. Sollte die Molekularfeldnéherung anwendbar sein, dann wire die
untere Grenze durch die spontane ferromagnetische Komponente der
RuSroGdCus Og-Kristalle auf etwa 0.14 T, festgelegt. Dies lige aber
deutlich im 0-Bereich (vgl. Abbildung 4.39). Selbst wenn dieses h in
der Realitdt iiber einen Faktor 20 hoher wére, so sollte bei Tempera-
turen oberhalb von etwa 0.8T, (=~ 44K) immer noch ein 0-Zustand
auftreten, der bei Abkithlung in den 7-Ubergang iibergehen miisste.
Dieses Verhalten konnte aber nicht beobachtet werden. Das Austausch-
feld aufgrund der spontanen Magnetisierung liegt hier daher sicherlich
unterhalb 0.8, (in diesem Bereich schneidet eine Messung bei varia-
bler Temperatur niemals die Phasengrenze, vgl. Abbildung 4.39). Fiir
d-Wellen-Supraleiter liegt dieser Wert sogar nur bei 0.67.9. Da auch in
keiner Messung bei variablem Magnetfeld (Erhéhung von M und damit
von h) ein 0-m-Ubergang festgestellt wurde, scheint es daher plausibel,
davon auszugehen, dass zumindest in den Gréflenordnungen, die die Mo-
lekularfeldndherung zulésst, alle Messungen im 0-Zustand durchgefiihrt
wurden.
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Kapitel 5

Schlussdiskussion

Wie die vorgestellten Ergebnisse zeigen, kann der elektrische Transport
entlang der c-Achse (senkrecht zu den CuOz-Ebenen) der untersuchten
RuSro GdCuy Og-Einkristalle im Modell eines intrinsischen Stapels aus
Josephson-Kontakten verstanden werden. Ein direkter Vergleich mit dem
bereits seit vielen Jahren bekannten und daher ausfiihrlichst untersuch-
ten Referenzsystem BisSroCaCusOg belegte dabei in vielen Punkten (hy-
steretische Kennlinien, Effekte der Josephson-Vortex-Dynamik u. &.) die
ausgesprochene Ahnlichkeit zu den stark anisotropen Hoch-T,-Kupraten.
Der iiberwiegende Teil der Beobachtungen lasst sich somit bestens mit
den etablierten Theorien fiir intrinsische Supraleiter-Isolator-Supraleiter-
Ubergitter beschreiben [Nac04]. Dies ist ein recht iiberraschendes Ergeb-
nis, handelt es sich doch bei dem untersuchten Ruthenokuprat um eine
der wenigen Verbindungen, die eine Koexistenz von magnetischer Ord-
nung und Supraleitung aufweisen.! Es lisst sich somit die Schlussfolge-
rung ziehen, dass, wenn es iiberhaupt zu einer im elektrischen Transport
nachweisbaren Signatur des magnetischen Untergitters kommen sollte,

diese zumindest beziiglich der supraleitenden Eigenschaften nur einen

In der Tat bestiitigen die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten
Magnetisierungsmessungen, dass es innerhalb der verwendeten Einkristalle zur Aus-
bildung einer (antiferro-)magnetischen Ordnung und zusdtzlich zu einem Ubergang

in den supraleitenden Zustand kommt.
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vernachléssigbaren Beitrag leistet.

Es lohnt daher, die beiden Bereiche (normalleitend und supraleitend)
nochmals getrennt voneinander zu betrachten:

Im normalleitenden Zustand zeigte sich ein sehr geringer (1%) negati-
ver Magnetwiderstand nahe der magnetischen Ordnungstemperatur (der
unterhalb des supraleitenden Ubergangs aufgrund des deutlich gréBeren
positiven Magnetwiderstands des Josephson-Regimes nicht nachgewie-
sen werden konnte). Ob es sich hierbei um den Einfluss eines Doppelaus-
tauschs zwischen den Ru-Ionen unterschiedlicher Valenzen bzw. einen
schwachen Spin-Ventil-Effekt zwischen benachbarten RuOg-Ebenen han-
delt, kann derzeit nicht zweifelsfrei beantwortet werden. Naheliegend er-
scheint jedoch in jedem Fall, diesen Effekt auf die Existenz einer magne-
tischen Ordnung innerhalb der Einkristalle zuriickzufiihren.

Ein Einfluss des magnetischen Gitters auf den supraleitenden Zu-
stand konnte alleine mit Hilfe der in dieser Arbeit vorgestellten Un-
tersuchungen des c-Achsen-Transports nicht nachgewiesen werden. So
ist beispielsweise die Moglichkeit, dass es aufgrund einer ferromagneti-
schen Komponente innerhalb der intrinsischen Tunnelbarrieren zur Aus-
bildung von m-Kontakten kommen konnte, aufgrund der Abwesenheit
eines messbaren 0-m-Ubergangs in Frage gestellt.?

Waéhrend die w-Phase einer Modulation des supraleitenden Ordnungspa-
rameters entlang der c-Achse entspricht, wire prinzipiell auch eine dem
FFLO-Zustand entsprechende Modulation entlang der Ebenen denkbar.
Zwei mogliche Szenarien hierzu sind in Abbildung 5.1 dargestellt. Beide
zeigen einen in-plane FFLO-Zustand. Wihrend in Abbildung 5.1a die-
ser jedoch einer 0-Phase fiir den Transport senkrecht zu den Ebenen
iiberlagert ist, kommt es in Abbildung 5.1b zusédtzlich zur Ausbildung
von m-Kontakten. In der Tat zeigen theoretische Uberlegungen, dass sol-

2Die m-Phase kann allerdings nicht vollstéindig ausgeschlossen werden. Die Diskus-
sion in Abschnitt 4.3 wurde beziiglich eines mittels Molekularfeldn&dherung berech-
neten Austauschfeldes gefithrt. Die Austauschenergien liegen in vielen Materialien
(beispielsweise Fe) deutlich oberhalb dieses Wertes [Kit96, Sch04], so dass prinzipiell
auch ein fiir alle Temperaturen und externen Magnetfelder vorhandener 7-Zustand
denkbar wire.
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Abbildung 5.1: Schema der Koexistenz eines in-plane-FFLO-Zustands
mit a) 0-Phase, b) m-Phase beziiglich des Transports zwischen den supra-

leitenden Ebenen.

che Konfigurationen fiir RuSroGdCusOg in Betracht gezogen werden
kénnen [Pic99]. Houzet et al. kommen jedoch zu dem Schluss, dass es
keine Koexistenz von FFLO-Zustand mit 7-Phase (Szenario in Abbil-
dung 5.1b) geben kann. Dariiber hinaus zeigen die Berechnungen erst bei
stark gekoppelten (s < &. < &) supraleitenden Ebenen eine in-plane-
Modulation des Ordnungsparameters [Hou02]. Da jedoch die in dieser
Arbeit vorgestellten Transportmessungen auf eine schwache Kopplung
der Ebenen hindeuten, kann ein FFLO-&hnlicher Zustand innerhalb der

Ebenen ausgeschlossen werden.

Ausblick Im Rahmen dieser Arbeit war es erstmals moglich, den elek-
tronischen Transport von RuSro GdCusOg-Einkristallen exklusiv entlang
der c-Achse zu vermessen. Zwar konnte dabei kein direkter Nachweis fiir
einen exotischen Zustand aufgrund der Wechselwirkung zwischen magne-
tischem und supraleitenden Untergitter erbracht werden. Allerdings ist
die Tatsache, dass ein intrinsischer Josephson-Effekt nachgewiesen wur-
de, nicht unerheblich. Sie gewihrleistet einerseits, dass prinzipiell in den
Ruthenokupraten intrinsische Tunnelspektroskopie anwendbar ist. Sollte
es doch frither oder spéter gelingen, wenige Einheitszellen hohe Mesa-
Strukturen auf den Einkristallen anzubringen, so wire es moglich, bei-
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Abbildung 5.2: (h,T)-Phasendiagramm fiir stark gekoppelte Ebenen mit
t=2.0T0, N: Normalleitender Zustand, 0 bzw. m: 0- bzw. m-Phase (Modu-
lation des supraleitenden Ordnungsparameters entlang der c-Achse), FFLO:
FFLO-Zustand (Modulation in-plane), IC: ,incommensurate“-Phase (Modu-
lation entlang der c-Achse, wobei die Phasendifferenz zwischen benachbarten
supraleitenden Ebenen nicht 0 oder 7 entspricht). Fiir 7 = 0 kann die Supralei-
tung fiir Felder gréBer hi verschwinden um fiir Felder ab he wieder einzusetzen
(aus [Hou02]).

spielsweise das Quasiteilchen-Spektrum dieser Supraleiter-Ferromagnet-
Hybride auf intrinsischem Wege genauer zu untersuchen. Es kann an-
dererseits zum momentanen Zeitpunkt auch nicht ausgeschlossen wer-
den, dass es in Systemen mit gegeniiber den untersuchten Proben abwei-
chender Stochiometrie nicht doch zur Ausbildung von 7w-Kontakten kom-
men konnte. Eine entscheidende Voraussetzung hierfiir, ndmlich dass es
sich bei den Ruthenokupraten um einen Stapel intrinsischer Josephson-
Kontakte handelt, konnte in dieser Arbeit direkt bestétigt werden.

Die hier vorgestellten Ergebnisse bilden daher moglicherweise den Grund-
stein fiir eine Reihe weiterer aufregender Untersuchungen an verschieden-

sten Vertretern der Klasse der Ruthenokuprate.



Kapitel 6
Zusammenfassung

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, die elektrischen Transporteigenschaf-
ten des Ruthenokuprats RuSroGdCuyOg erstmalig anhand von wenigen
zehn Mikrometern groflen Einkristallen zu untersuchen. Die Kristall-
struktur dieser Verbindung zeigt eine alternierende Abfolge von CuQOsz-
Doppelebenen und RuOs-Ebenen, die durch isolierende SrO-Schichten
voneinander getrennt sind. Die RuOs-Ebenen ordnen oberhalb von 100 K
gekippt antiferromagnetisch mit einer kleinen ferromagnetischen Kom-
ponente in der Ebene, wihrend fiir Temperaturen kleiner 60 K die CuOs-
Doppelebenen zusétzlich supraleitend werden. Senkrecht zu den Ebenen
(entlang der c-Achse) ergibt sich damit bei tiefen Temperaturen intrin-
sisch die Abfolge Supraleiter /Isolator /Ferromagnet /Isolator/Supraleiter...
Es gab bereits Hinweise, dass es zu einer Josephson-artigen Kopplung
zwischen benachbarten supraleitenden Doppelschichten kommen kénnte.
Aufgrund der magnetischen Komponente wurde hierbei die Existenz so-
genannter m-Kontakte diskutiert. In dieser Arbeit galt es daher, mittels
exklusiven c-Achsen-Transportmessungen einerseits die Existenz der in-
trinsischen Josephson-Kontakte nachzuweisen, andererseits die mogliche
Wechselwirkung zwischen magnetischem und supraleitendem Untergitter

zu studieren.

Zur Bestitigung der Koexistenz von magnetischer Ordnung und Su-



154 Kapitel 6: Zusammenfassung

praleitung wurden zunichst Magnetisierungsmessungen durchgefiihrt.
Aufgrund der Verwendung einzelner RuSro GdCusOg-Einkristalle waren
diese erstmals orientierungsabhéngig beziiglich der intrinsischen Ebe-
nen moglich. Die Messungen zeigten eine iiberwiegend antiferromagneti-
sche Ordnung des Ru-Gitters bei etwa 100 K sowie einen supraleitenden
Ubergang der CuOg-Ebenen nahe 55K. Das unterschiedliche Verhalten
in Feldern parallel bzw. senkrecht zu den Ebenen bestétigte dabei den
2-dimensionalen Charakter der supraleitenden Schichten und lie Aus-
sagen iiber die Orientierung der magnetischen Momente (in-plane bzw.
out-of-plane) zu.

Neuland wurde auch mit den Transportmessungen betreten. Wéhrend
bisherige Untersuchungen stets die integralen Eigenschaften polykristal-
liner RuSroGdCusOg-Proben wiedergaben, gelang es im Rahmen dieser
Arbeit durch eine geeignete Probenpriparations- und Messtechnik, ein-
zelne Einkristalle gezielt entlang ihrer c-Achse zu vermessen. Als Ne-
benprodukt wurde dabei eine neue Methode zur Herstellung von Mesa-
Strukturen auf wenigen pm grofien Kristallen entwickelt.

In der Temperaturabhéngigkeit des c-Achsen-Widerstands zeigte sich
oberhalb der Sprungtemperatur der jeweiligen Proben ein halbleitendes
Verhalten mit einem supraleitenden Ubergang zwischen 40 und 60 K. Im
supraleitenden Zustand konnte die Existenz eines intrinsischen Joseph-
son-Effekts durch elektrische Transportmessungen erstmals direkt nach-
gewiesen werden. Die Strom-Spannungs-Kennlinien zeigten eine Viel-
zahl hysteretischer Aste, so wie sie von den stark anisotropen Hochtem-
peratursupraleitern wie BisSroCaCusOg bekannt sind. In den magnet-
feldabhéngigen Messungen war die Beobachtung einer Josephson-Vortex-
Dynamik analog zu der in den Hoch-T.-Kupraten moglich.

FEin signifikanter Einfluss des magnetischen Untergitters auf den supra-
leitenden Zustand konnte hingegen nicht nachgewiesen werden. Alle be-
obachteten Effekte lieflen sich meist im Rahmen eines gewohnlichen in-
trinsischen Josephson-Effekts mit unmagnetischen Barrieren erkléren.
Speziell ergaben sich keine Hinweise auf einen 0-m-Phaseniibergang der

Josephson-Kontakte.
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