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Einleitung und Motivation

Mit der erstmaligen Entdeckung supraleitender Eigenschaften von eisenbasierten Mate-
rialien im Jahr 2006, gelang der Forschungsgruppe um Yoichi Kamihara ein Durchbruch
in der Festkorperphysik. Als 2008 erneut Materialien entdeckt wurden, die trotz der stark
magnetischen Eigenschaften von elementaren Eisen eine deutlich héhere kritische Tempe-
ratur aufwiesen als konventionelle Supraleiter, kam es zu einer dhnlichen Euphorie wie es
1987 bei der Entdeckung der Kuprate der Fall war. Im Laufe der folgenden Monate und
Jahre wurde eine Vielzahl an eisenhaltigen Verbindungen nachgewiesen, die supraleitende
Eigenschaften zeigen.

Diese Vielzahl an verschiedenen Materialien lésst sich einigen wenigen Familien von
Kristallstrukturen unterordnen. Jene Vertreter der Eisensupraleiter, die in dieser Arbeit
untersucht werden, gehoren zur sogenannten BaFeyAsy oder kurz Bal22 Familie. Im Detail
handelt es sich bei den vorliegenden Proben um polykristalline Verbindungen, die unter
den Aspekten Dotierung und Korngréfle analysiert werden.

Ziel dieser Arbeit ist es, unter dem speziellen Augenmerk von kritischen Stromdich-
ten einen Uberblick der magnetischen Eigenschaften dieser Materialien aufzustellen,. Die
Messdaten wurden mit magnetometrischen Messmethoden mithilfe eines VSMs und eines
SQUID Magnetometers gesammelt. Aufgrund der polykristallinen Struktur treten Strome
in zwei unterschiedlichen Bereichen auf. Dieses Phdnomen von iiber die ganze Probe flie-
enden Stromen und davon separat auftretenden Stromen innerhalb der einzelnen Kérner
stellt das Zentrum der Untersuchung dar. Als theoretische Basis dieser Arbeit dient das
sogenannte bean‘s critical state model oder Beans Modell des kritischen Zustandes.

Im Zentrum stehen verschiedene Methoden und Ansétze um diese kritischen Strome
abzuschétzen. Dabei wird besonderes Augenmerk auf die Untersuchung des remanenten
magnetischen Moments gelegt, da diese Messmethode es erlaubt, die jeweiligen Beitréige
zum remanenten magnetischen Moment von Korn- und Probenstrom separat voneinander
zu beobachten. Zusétzlich wird die Glaubwiirdigkeit dieser Abschétzungen mit separat

durchgefiithrten Hall-Messungen der entsprechend magnetisierten Proben iiberpriift.
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Abstract

With the first discovery of iron-based superconductors in 2006, the team around Yoichi
Kamihara had a breakthrough in solid state physics. In 2008, when the iron-based materi-
als have been produced with a significantly higher critical temperature than conventional
superconductors despite the strong magnetic properties of elemental iron, there was a
similar euphoria as for the discovery of the cuprates in 1987. Over the months and years
following 2008, a variety of iron containing compounds have been found which exhibit
superconducting properties.

This variety of different materials can be subordinated to a few families of crystal
structures. Those representatives of the iron superconductors which are investigated in
this thesis belong to the so-called BaFeyAsy or more commonly known as Bal22 family.
In detail, the present samples are polycrystalline compounds, which are analyzed from
the viewpoint of doping and grain size.

The aim of this work is to establish an overview of the behaviour of critical current
densities, derived from the magnetic properties of these materials. The magnetization
data was collected using a VSM and a SQUID magnetometer. Due to the polycrystalline
nature of the samples, two different critical currents have to be considered. One is flowing
inside each grain and the other is the global critical current flowing over the whole sample.
Determining the properties of these two currents is the center of the investigation. The
theoretical basis is the well-known Beans critical state model.

Furthermore, an analysis of the magnetic behavior of the samples in an applied magne-
tic field using different methods for estimating critical current densities and grain sizes was
done. Particular attention has been paid to the study of the remanent magnetic moment,
since this measurement method makes it possible to observe the respective contributions
of grain and sample current to the remanent magnetic moment separately. In addition,

the reliability of the assessments was checked by scanning Hall probe measurements.
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Kapitel 1
Theoretische Grundlagen

Das Phianomen der Supraleitung ist ein duflerst attraktives Forschungsgebiet, da es eine
Vielzahl an praktischen Anwendungen verspricht. Sei es in der Medizin, wo supraleitende
Materialien fiir Magnetresonanztomographen verwendet werden oder in der Forschung,
wo man beispielsweise an der Realisierung der kiinstlichen Kernfusion mittels Magnetein-
schlussverfahren arbeitet. In beiden Féllen werden hohe Magnetfelder mit relativ geringem
Aufwand erzeugt. Die Moglichkeit Strom verlustlos zu transportieren, ist jedoch mit ei-
ner kostspieligen Kiihltechnik verbunden, da die erforderlichen tiefen Temperaturen nur
mit kryogenen Fliissigkeiten wie Stickstoff oder Helium erreicht werden koénnen. Umso
wichtiger ist die Entwicklung von supraleitenden Materialien, die in der Lage sind bei
hoheren Temperaturen zu operieren. Das Verstandnis von supraleitenden Mechanismen
bereits gefundener Materialien stellt einen wichtigen Punkt fiir die Modellierung neuer
Materialien dar. In den folgenden Unterabschnitten wird auf die theoretische Beschrei-
bung der vorliegenden Materialien eingegangen sowie auf die fiir diese Arbeit relevanten
Aspekte.

1.1 Grundlagen der Supraleitung

Unter Supraleitung versteht man im Allgemeinen den widerstandslosen Stromtransport.
Obwohl dieser einen sehr wesentlichen Aspekt des Phdnomens Supraleitung darstellt, ist
fiir die thermodynamische Beschreibung der supraleitenden Phase vor allem die vollstandige
Verdringung jeglichen Magnetfeldes aus dem Inneren von supraleitenden Materialien rele-
vant. Die erste Beschreibung dieses Effekts geht auf die Wissenschaftler Walther Meifiner
und Robert Ochsenfeld zuriick!. Wird ein Supraleiter einem dufieren Magnetfeld H,,?
ausgesetzt, beginnen Abschirmstrome in einer oberflichennahen Schicht zu fliefen. Die-

se Kreisstrome generieren ihrerseits ein Magnetfeld, welches H,, entgegen gerichtet ist,

'Fiir niihere Details siehe z.B. [13].
2Im Folgenden wird auf den Pfeil iiber vektoriellen GroBen der Ubersicht halber verzichtet. Sollte es fiir
das Verstédndnis notwendig sein, werden diese jedoch vereinzelt verwendet.



1.1. Grundlagen der Supraleitung

‘ -p,M

L

(a) Der obere Graph zeigt die linear mit dem
dufleren Feld ansteigende Magnetisierung M
des Supraleiters, welche diesem Verlauf bis

~v

B

Cc

(b) Schematische Darstellung der Phasen-
fliche des supraleitenden Zustandes. Sie ist
durch die kritische Temperatur, das kritische

zu einem kritischen Feld B, folgt. Danach Feld sowie durch einen kritischen Strom be-
ist die Magnetisierung gleich null. Der unte- grenzt,.

re zeigt die Flussdichte innerhalb des Supra-

leiters. Erst ab B, > B. wird der Supraleiter

von Fluss durchdrungen.

Abbildung 1.1

sodass die magnetische Flussdichte B innerhalb der Probe gleich null ist:
B = pg(Hap+ M) =0— M = —H,,. (1.1)

M steht fiir die Magnetisierung der Probe und gy fiir die magnetische Feldkonstante mit
dem Wert
o = 47 - 107" NA2, (1.2)

Nach Formel (1.1) ldsst sich in Kombination mit dem Zusammenhang zwischen Magnetfeld

und der Magnetisierung
M = x - Hyp, (1.3)

fiir die magnetische Suszeptibilitdt x ein Wert von -1 ablesen. Die magnetische Suszep-
tibilitéat ist eine Proportionalitétskonstante, welche das Magnetisierungsverhaltens eines
gegebenen Materials im dufleren Magnetfeld beschreibt. Im vorliegenden Fall von y = —1
handelt es sich bei supraleitenden Materialien um ideale Diamagneten. Eine schematische
Darstellung dieses Magnetisierungsverhalten ist in Abbildung 1.1(a) zu sehen. Der lineare
Zusammenhang zwischen Magnetisierung und duflerem Feld ist nur dann gerechtfertigt,

wenn keine Anisotropien auftreten. In diesem Fall miisste die magnetische Suszeptibilitét
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als Tensor angeschrieben und {iber die Ableitung ‘g—]\g definiert werden.

Die supraleitende Phase ist durch drei Parameter beschréankt. Dazu gehoren die kri-
tische Temperatur T., das kritische Feld H, und der kritische Strom I.. Mithilfe dieser
drei Groflen ldasst sich ein dreidimensionaler Phasenraum aufspannen. Dieses Verhalten
ist in Abbildung 1.1(b) dargestellt. Wird beispielsweise die Temperatur erhoht, sinken
die Werte von H. und I.. Wird eine dieser Groflen iiberschritten, bricht die supraleiten-
de Phase zusammen und das Material weist einen endlichen ohmschen Widerstand auf.
Da ein flielender Strom ein Magnetfeld erzeugt, sind die beiden Gréflen /. und H, iiber
die Silsbee-Regel eng miteinander verkniipft. Fiir einen zylinderférmigen Supraleiter mit

Radius R im axialen angelegten Magnetfeld lautet sie

¢ 9Rx’

(1.4)

Eine der ersten Theorien zur Beschreibung der Supraleitung wurde 1935 von den Briidern
Fritz und Heinz London aufgestellt. Die sogenannte London Theorie ist dazu in der Lage,
die Feldverdringung aus dem Inneren eines Supraleiters zu beschreiben. Im Zuge dieser
werden die vier Maxwell Gleichungen fiir das elektromagnetische Feld um zwei Gleichun-
gen erweitert, die als erste und zweite Londongleichung bezeichnet werden®. Diese zwei

wesentlichen Gleichungen der Theorie lauten:

0js mne? - 1 o

= E=_F 1.5
ot m A (1.5)

- nse’ = 1 -
VXjg=——B=—=B, 1.6

wobei
m

A, = 1.7
- /L()?”LS(BQ ( )

gilt. In diesen Gleichungen stehen ]_'; fiir die supraleitende Stromdichte, ng fiir die supralei-
tende Ladungsdichte, e fiir die Ladung der Teilchen, m fiir deren Masse und E bzw. B fiir
das elektrische bzw. magnetische Feld. Ay, steht fiir die sogenannte London’sche Eindring-
tiefe und beschreibt den Abfall eines dufleren magnetischen Feldes in einem Supraleiter.
Sie liegt etwa im Bereich von 10 bis 400 nm. In dieser Schicht flieBen jene Abschirmstrome,
die fiir das Verdridngen eines dufleren Feldes aus dem Supraleiter verantwortlich sind. Fiir
ein homogenes Magnetfeld By, das in z-Richtung am Supraleiter anliegt wird der Abfall
von B durch

B,(x) = By-e (1.8)

beschrieben (supraleitender Bereich fiir x > 0). Es ist anzumerken, dass der theoreti-

sche Wert \p, gegeniiber experimentellen Ergebnissen zu geringe Werte aufweist. Das liegt

3Fiir nihere Details und explizite Rechnungen siehe z.B. [23]
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daran, dass die London Theorie nur eine Ndherung zur Beschreibung der Supraleitung dar-
stellt und z.B. die Geometrie eines Supraleiters aufler Acht lidsst. Eine Verbesserung dieser
Theorie wurde durch Pippard* durchgefiihrt, dessen Modifizierung der London Theorie
nichtlokale Effekte miteinbezieht. Diese Modifizierung fiihrte zu einer neuen Grofle, der
Pippard’schen Koheréanzldnge &p, welche eine Lénge angibt, iiber die die supraleitenden
Ladungstriager miteinander wechselwirken kénnen.

Im Laufe der Zeit wurde erkannt, dass gewisse supraleitende Materialien das partielle
Eindringen eines Magnetfeldes der vollstandigen Verdrangung vorziehen. Dieses Verhalten
kann mit der Ginzburg-Landau-Theorie® erklirt werden. Sie beschreibt die makroskopi-
schen Eigenschaften von Supraleitern unter der Annahme von allgemein giiltigen thermo-
dynamischen Argumenten. Im Zuge dieser theoretischen Behandlung ergeben sich zwei
charakteristische Langen, die Eindringtiefe A(T) und die Ginzburg-Landau Kohérenzlange
&(T). Die Eindringtiefe A(T") in der Ginzburg-Landau-Theorie lautet:

AT = J— T 1.9
TG )

wobei my fiir die Masse und e fiir die Ladung des Tragerteilchens der Supraleitung stehen.
Uy (T) stellt eine Wellenfunktion der supraleitenden Ladungstriger dar. Das Betragsqua-
drat davon beschreibt eine Aufenthaltswahrscheinlichkeit und damit eine Dichte ng dieser

Objekte. Die Ginzburg-Landau-Kohérenzlénge

—h2

{T) = ST (1.10)

ist eine charakteristische Lénge, die die Anderung der Ladungstrégerdichte im Supraleiter
angibt. Dabei steht A fiir das reduzierte Planck’sche Wirkungsquantum und « fiir einen
Parameter der Theorie. Das Verhéltnis « dieser beiden charakteristischen Léngen wird als

Ginzburg-Landau-Parameter bezeichnet:
K= —. (1.11)
Er ist entscheidend fiir die Einteilung in Typ-I oder Typ-II Supraleiter:

K< : Typ-1 Supraleiter (1.12)

[u—
[\

k > —= : Typ-1I Supraleiter (1.13)

V2

Typ-I Supraleiter weisen eine positive Grenzflichenenergie zwischen supraleitendem

4Siehe [17].
SFiir nihere Details siche z.B. [6].
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Material und dulerem Magnetfeld auf, was zur Folge hat, dass das Magnetfeld aus dem Su-
praleiter verdringt wird. Dies fiihrt zu einem feldfreien Innenbereich, solange ein dufleres
Feld B, unter B. bleibt, der Supraleiter sich also in der Meifinerphase befindet.

Bei einem Typ-1I Supraleiter ist diese Energie jedoch negativ, was dazu fiihrt, dass
bei einer Uberschreitung einer kritischen Flussdichte B.;, magnetischer Fluss in Form von
quantisierten Flussschlduchen in sein Inneres eindringt. Jeder Flussschlauch tragt dabei

ein Flussquant ¢ der Grofle

h
bo = 0 2.1071° Vs (1.14)
e

So kommt es zu einer Modifizierung der Magnetisierungskurve von Typ-II Supraleitern.
Statt eines einzelnen kritischen Feldes B, bildet er ein unteres (B.;) und ein oberes kriti-
sches Feld (B2) aus. Fiir B, < B befindet sich der Supraleiter in der Meifinerphase. Hier
bilden sich in einer diinnen Randschicht mit der Ausdehnung A(7") Abschirmstrome aus,
die das Innere des Supraleiters von einem &dufleren Feld abschirmen. Erhéht man das Feld
auf B,y < B, < B befindet sich der Supraleiter in der sogenannten Shubnikov- oder
Mischphase. In dieser Phase dringt magnetischer Fluss in quantisierter Form ins Material
ein. Uberschreitet das duBlere Feld das obere kritische Feld B, bricht die supraleitende

Phase zusammen.

Die Magnetisierungskurve eines idealen Typ-II Supraleiters ist im oberen Graphen
von Abbildung 1.2(a) (blaue Kurve) zu sehen. Zum Vergleich wurde eine entsprechende
Kurve fiir Typ-I Supraleiter abgebildet (rote Kurve). Abhéingig von einem &duferen Feld,
der Probengeometrie etc., verteilen sich die Flussschlauche im Supraleiter bis sie eine
Gleichgewichtslage erreicht haben. Wird B, wieder auf Null reduziert, folgt der Magne-
tisierungsverlauf der Kurve in Abbildung 1.2(a) bis zu einer Magnetisierung von Null.
Der untere Graph in Abbildung 1.2(a) zeigt die Entwicklung des Verlaufes der magneti-
schen Flussdichte B; im Inneren des Supraleiters mit ansteigendem &uflerem Magnetfeld
B,. Unterhalb von B, befindet sich der Supraleiter in der Meiinerphase und sein In-
neres ist daher feldfrei. Zwischen Meifinerphase und B, existiert die Shubnikov-Phase,
in welcher die Magnetisierung der Probe mit dem &ufleren Feld ab- und die Anzahl an
Flussschlauchen im Inneren zunimmt. Wie im Folgenden erldutert wird, eroffnen sich

gravierende Probleme fiir den technischen Einsatz solcher Materialien.

Wird ein Transportstrom iiber einen idealen Typ-II Supraleiter im dufleren Magnetfeld
geleitet, wirkt nach

F :q<17>< é) (1.15)

eine Lorentzkraft Fy, auf die supraleitenden Ladungstriager. Die Kraft ist proportional
zur Ladung und zur Geschwindigkeit v der Ladungstriger sowie der Stérke des dufleren
Magnetfeldes. Die Richtung von Fy, steht orthogonal auf v und B. Eine schematische
Darstellung ist in Abbildung 1.2(b) zu sehen. Genau genommen handelt es sich bei v(7)

bzw. B() um ortsabhiingige GroBen. Ein Flussschlauch besitzt einen Flusslinienkern, an
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(a) Schematischer Vergleich des Magnetisie-
rungsverhaltens eines Typ-I und eines idealen
Typ-I1 Supraleiters. Die obere Abbildung zeigt
die gegeniiber einem &uflerem Feld B, aufgetra-
gene Magnetisierung und die untere das entspre-
chende Verhéltnis vom innerem Feld B; zu B,.
Auf der B,-Achse finden sich die entsprechenden
Eintrige von B¢, B.; und Bes.

Lorentzkraft F || | KLétro;n /

(b) Schematische Darstellung eines idealen
Typ-II Supraleiters und die Einwirkung der
Lorentzkraft Fy, auf Flussschliauche aufgrund
der Anwesenheit eines Transportstromes I. Die
Richtung der Kraft steht dabei orthogonal auf
die Richtung von B und I. Um eine bessere
Ubersicht zu gewéhrleisten, wurde Fj, nur bei
zwei ausgewdhlten Flussschldauchen eingezeich-

net.

Abbildung 1.2

dem die Dichte der supraleitenden Ladungstriger null ist. Je weiter man sich von diesem
Kern entfernt, desto mehr steigt diese Dichte an. Im Gegensatz dazu sinkt die Flussdichte
von ihrem Maximum im Flusslinienkern mit dem Abstand dazu ab. Der Verlauf beider
GroBen ng(7) und B (7) folgt dabei einem ansteigenden bzw. abfallenden Verlauf. Da es fiir
eine phdnomenologische Beschreibung des prinzipiellen Verhaltens von Flussschlduchen in
idealen Typ-II Supraleitern ausreichend ist auf diese Ortsabhéngigkeit zu verzichten, wird
diese im Weiteren nicht weiter beriicksichtigt.

Werden Flusslinien auf diese Art bewegt, wird elektrische Energie in Warmeenergie
umgewandelt, wodurch ein elektrischer Widerstand entsteht. Da Flussschlduche im idealen
Typ-1II Supraleiter frei beweglich sind, ist ein beliebig kleiner Strom ausreichend um diese
zu bewegen. Diese Materialien sind fiir den Stromtransport also nicht geeignet. Fiir nédhere
Details zu idealen Typ-II Supraleitern siehe z.B. [5, S. 296 ff.]

Anders verhélt es sich bei sogenannten harten Typ-II Supraleitern. Eine eingedrungene
Flusslinie wird aufgrund von Verankerungskréiften Fp an einer fixen Position gehalten so-
lange Fp > Fy, gilt. Damit ist auch der verlustlose Stromtransport moglich. Das Konzept
von Verankerungskréiften ldsst sich anhand der Energie einzelner Flussschlduche leicht

verstindlich machen. Um einen Flussschlauch auszubilden wird eine sogenannte Selbs-
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Abbildung 1.3: Abbildung (a) zeigt zwei Flussschlduche a und b. Durch das Haftzentrum
ist die effektive Lange von a kiirzer als jene von b, wodurch Konden-
sationsenergie eingespart wird. Abbildung (b) zeigt einen schematischen
zweidimensionalen Ausschnitt einer mit magnetischem Fluss durchdrun-
genen Probe. Die schraffierten Bereiche stellen Haftzentren, die Punkte
atomare Storungen dar. Die beiden Abbildungen wurden aus [5, S. 302]
entnommen.

tenergie Epg benotigt. Neben anderen Parametern ist die Linge eines Flussschlauches
maBgeblich fiir Frg. Kreuzt der Flussschlauch auf seinem Weg durch den Supraleiter z.B.
normalleitende Bereiche in der Gréfenordnung der Flusslinien, so flieBen Abschirmstréme
um diesen herum, jedoch nicht in seinem Inneren. Betrachtet man die zwei Flussschlauche
mit den Bezeichnungen ,,a“ und ,b*“ in Abbildung 1.3(a), so spart die Position von Fluss-
schlauch a gegeniiber der Position von Flussschlauch b einen gewissen Energiebetrag ein.
Da der Supraleiter bestrebt ist seine Gesamtenergie zu minimieren, verteilen sich die
Flussschlduche entsprechend im Material. Dabei konnen sie sich auch verbiegen, also ent-
sprechend verldngern, solange dabei insgesamt Energie gewonnen wird. Abbildung 1.3(b)
zeigt mehrere Flussschlduche sowie ausgedehnte Haftzentren (schraffierte Bereiche) und

atomare Storungen (Punkte). Im Allgemeinen lédsst sich sagen, dass alle Orte, die ei-
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ne Inhomogenitét beziiglich der supraleitenden Eigenschaften des Materials aufweisen,
als Haftzentren wirken. Normalleitende Bereiche gelten als Extremfall. Zusatzliche Haft-
zentren konnen z.B. mittels Neutronenbestrahlung nachtréglich ins Material eingebracht
werden. Es existiert eine Vielzahl von verschiedenen Haftmechanismen auf welche im Fol-
genden jedoch nicht weiter eingegangen wird. Fiir weiterfithrende Informationen siehe z.B.

[23] und [5].

Abbildung 1.4 zeigt den Magnetisierungsverlauf eines realen Typ-II Supraleiters. Wird
ein duferes Feld an solch einen Supraleiter angelegt und anschlieSend wieder auf null redu-
ziert, bleibt eine gewisse Restmagnetisierung aufgrund der Flusslinienverankerung in der
Probe zuriick. Es ldsst sich erkennen, dass der Kurvenverlauf antisymmetrisch beziiglich
des Nullpunktes ist. Spiegelt man die Magnetisierungskurve bei positiven Feldern um

beide Achsen, erhélt man den Kurvenverlauf auf der negativen Feldachse.

Da die magnetischen Eigenschaften der Proben im spéateren Verlauf dieser Arbeit in
Einheiten des magnetischen Moments gemessen werden, wird dieser Begriff im Hinblick

darauf an dieser Stelle eingefiihrt. Das magnetische Moment 7i(7) ist definiert als
m(r) = 5 d°r 7 x j(7), (1.16)

wobei 7 fiir einen Ort und j(7) fiir eine Stromdichte am Ort 7 steht. Nimmt man an,
dass die Stromdichte konstant {iber die Querschnittsfliche der Leiterschleife ist und dl ein

Linienelement der Schleife angibt, l&sst sich Formel 1.16 mit

rdlj(@ =1 [dl (1.17)
/ /

auf folgende Form umschreiben:

I B
() = 5/fx i’ (1.18)

Mithilfe der Relation .
57 % dl' = da (1.19)

lasst sich Formel 1.18 als Integral iiber alle Fldchenelemente da, welche von der ebenen

Stromschleife aufgespannt werden, anschreiben als
(@) = I/dc‘i (1.20)
womit fiir das magnetische Moment folgt:

m=1-A. (1.21)
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Abbildung 1.4: Die durchgezogene blaue Linie zeigt eine schematische Darstellung der
Magnetisierung eines realen Typ-II Supraleiters. Sie setzt sich aus einem
reversiblen (M,,) und einem irreversiblen Anteil (M) zusammen. Der
reversible Anteil ist durch eine gestrichelte Linie angedeutet.

Das magnetische Moment einer ebenen Leiterschleife ist das Produkt aus Stromfluss durch
die Schleife mal der eingeschlossenen Fliche®. Der Zusammenhang zwischen der Magne-
tisierung M und magnetischem Moment m lautet:

M= —, (1.22)

<|Z

wobei V' das Probenvolumen darstellt. Das gesamte magnetische Moment der Probe setzt
sich aus einem reversiblen sowie einem irreversiblen Anteil aufgrund der Verankerungsef-
fekte zusammen:

mges - mrev + mirr‘ (123)

Eine mikroskopische Behandlung der konventionellen Supraleitung wird mit der BCS-
Theorie” ermdglicht. Supraleiter auf Eisenbasis kénnen nicht mithilfe dieser Theorie kon-
ventioneller Supraleitung beschrieben werden, da unkonventionelle Mechanismen fiir das
Auftreten der supraleitenden Phase in solchen Materialien verantwortlich sind. Dennoch
werden im Folgenden zwei Mechanismen dieser Theorie vorgestellt, da ihre Grundideen
fiir die weitere Beschreibung niitzlich sind.

Das Phanomen der Supraleitung wird im Zuge der BCS-Theorie auf eine Wechselwir-
kung zwischen Elektronen und Phononen (quantisierte Gitterschwingungen) zuriickgefiihrt,

wodurch eine endliche anziehende Kraft zwischen negativ geladenen Elektronen im Kris-

SFiir nithere Details siehe z.B. [11]
"BCS steht fiir Bardeen, Cooper und Schrieffer. Fiir nithere Details zur Theorie siehe [2] oder [5, S.127
ff.].
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tallgitter entsteht. Diese Anziehung ldsst sich mithilfe eines einfachen Bildes verstéindlich
machen. Wenn sich ein negativ geladenes Elektron durch das Kristallgitter bewegt, {ibt es
eine anziehende Kraft auf die umliegenden positiv geladenen Kristallgitterionen aus, wo-
durch es zu einer lokalen Verformung des Gitters kommt. Aufgrund des groflen Unterschie-
des der Massen zwischen dem Elektron und den Gitterionen bleibt die Gitterverformung -
nachdem das Elektron bereits weiter gewandert ist - fiir langere Zeit vorhanden. Dadurch
entsteht im elektrisch neutralen Festkorper ein lokaler Uberschuss an positiven Ladungs-
trigern, wodurch ein zweites Elektron angezogen wird. Diese anziechende Wechselwirkung
zwischen zwei Elektronen fiithrt zur Bildung sogenannter Cooperpaare. Sie stellen die su-
praleitenden Ladungstriger dar. Die Paarung zweier Elektronen mit halbzahligem Spin
kann man als Bildung eines Bosons mit ganzzahligem Spin verstehen. Da das Pauliprinzip
nur fiir fermionische Teilchen gilt und nicht fiir bosonische, ist es moglich, dass alle Elek-
tronenpaare in einen gemeinsamen supraleitenden Grundzustand kondensieren. In dieses
Bild lasst sich auch die Kohérenzldnge gut einfiigen, da sie die Reichweite der Wechsel-
wirkung zwischen einzelnen Elektronen beschreibt. Fiir Supraleiter auf Eisenbasis handelt
es sich nicht um solche Cooperpaare, sondern um andere bosonische Trigerteilchen.

Die Korngrenzen der gemessenen Proben sind sogenannte weak-links oder Josephson-
Kontakte, iiber die der kritische Strom in Form von Josephon-Stromen auftritt. Deshalb ist
das Versténdnis des Josephson-Effektes wesentlich fiir die Beschreibung der gesammelten
Messdaten. Bei einem Josephson-Kontakt handelt es sich um zwei Supraleiter, welche
durch eine diinne nicht- oder normalleitende Schicht getrennt sind. Cooperpaare sind dank
des Tunneleffekts in der Lage diese Unterbrechung zu {iberwinden, also zu ”durchtunneln”.
Der Tunneleffekt ist quantenmechanischer Natur und wird hier nicht genauer behandelt.

Ohne auf Details einzugehen lautet ein analytischer Ausdruck fiir den kritischen Strom

: TP
an (32)

=®
®9

der {iber so einen Kontakt fliefit®

1(®) = Io , (1.24)

wobei ® = BLd und d = (2X + t). Dabei stehen L fiir die Lange des Tunnelkontaktes
und t fiir den Abstand zwischen den Kornern, also die Breits des Tunnelkontaktes. Es
ist ersichtlich, dass diese Formel aufgrund des Sinusbetrages eine Reihe von Maxima des
kritischen Stromes vorhersagt welche durch Nullstellen voneinander getrennt sind. Dieses
Verhalten ist bei den vorliegenden Proben allerdings nicht zu beobachten. Es wird ange-
nommen, dass die Vielzahl an Koérnern und den entsprechenden Josephson-Kontakten in
den Proben dieses Nullstellenverhalten wegmittelt, wodurch sich eine monoton abfallende

Kurve fiir den Probenstrom mit dem Feld ergibt.

8Fiir Details und eine ausfiihrliche Rechnung siehe z.B. [7].
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Abbildung 1.5: Schematische Darstellung eines supraleitenden Zylinders mit Durchmesser
D im axialen Magnetfeld. Abbildung (a) zeigt das Verhalten im ansteigen-
den Feld [3]. Die Flussliniendichte innerhalb des Supraleiters, illustriert
durch die durchgezogenen Linien, nimmt linear nach innen ab. Bei H*
befindet sich erstmals magnetischer Fluss im Zentrum der Probe. In Ab-
bildung (b) werden die &uBeren Felder H wieder auf null reduziert. Die
durchgezogenen Linien sollen die remanente Magnetisierung andeuten.

1.2 Beans Modell des kritischen Zustandes

Ein zentraler Punkt dieser Arbeit ist die remanente Magnetisierung von Typ-II Supra-
leitern. Fiir die Behandlung dieses Phédnomens wird auf Bean’s critical state model oder
Beans Modell des kritischen Zustandes zuriickgegriffen®!°. Diese Theorie dient der Be-
schreibung irreversibler Eigenschaften realer Typ-II Supraleiter fiir H,, < H.,. Ausgangs-
punkt der folgenden Abhandlung ist die differentielle Form des Ampere’schen Gesetzes
und lautet

V x H, =7 (1.25)

Es gibt den Zusammenhang zwischen dem Magnetfeld H; im Inneren der Probe und einer
Stromdichte j an. Dabei gilt die Randbedingung H, = H; an der Probenoberfliche. Die
Annahme des Bean Modells besteht darin, dass ein Abschirmstrom innerhalb des Supra-
leiters stets mit dem maximal moglichen Wert von j. flieft, unabhéingig vom angelegten
Magnetfeld H,. Es sei hier festgehalten, dass es sich bei diesen Strémen um solche han-
delt, die dem irreversiblen magnetischen Moment zugrunde liegen. Formel 1.25 l&sst sich

im Zuge des Bean Modells folgendermaflen anschreiben:

1

—

V x H; = j., = konstant. (1.26)

—

Eine zentrale Konsequenz von Formel 1.26 ist die Ausbildung von Feldprofilen in der Pro-

be, worauf in der folgenden Behandlung néher eingegangen wird. In Abbildung 1.5 ist der

9Fiir nithere Details siehe [3] und [23].
10Von dieser Stelle an wird dieses theoretische Modell der Einfachheit halber als Bean Modell bezeichnet.
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Magnetisierungsprozess eines einkristallinen supraleitenden Zylinders im axialen Magnet-
feld schematisch dargestellt. Abbildung 1.5(a) zeigt den Fall eines ansteigenden dufleren
magnetischen Feldes. Wird dieses von null aus erhoht, befindet sich der Supraleiter in der
MeiBnerphase solange H,, < H.; gilt. Das Magnetfeld wird idealerweise'! vollstéindig aus
seinem Inneren verdrangt.

Erreicht das Feld Werte von H¢y < H,, < Hco, dringen Flussschlduche ins Material
ein und es wird eine Stromdichte j. in jenen Bereichen ausgebildet, die von magnetischem
Fluss erreicht werden. Die restliche Probe befindet sich nach wie vor im Meifinerzustand.
Betrachtet man Formel (1.26), erkennt man an der Struktur, dass auf der rechten Seite
eine konstante GroBe und links eine Ableitung in Form einer Rotationsoperation'? auf das
lokale Feld steht. Obwohl eine Rotation die Komponenten eines Vektors vermischt und
tauscht, muss H; eine lineare Funktion sein, da nur in diesem Fall j. konstant sein kann.
Daher féllt das Magnetfeld im Supraleiter von auflen nach innen linear ab. Demzufolge
stellt sich am Rand der Probe ein Gradient des magnetischen Flusses ein, der der kritischen
Stromdichte in diesem ortlichen begrenzten Bereich zwischen Probenwand und H = 0
entspricht (erste Felderhohung in Abbildung 1.5(a)). Die weitere Erhthung des &dufieren
Feldes fiihrt dazu, dass die Feldfront weiter in das Innere des Supraleiters eindringt und
den Bereich der Meifinerphase immer weiter verkleinert. Erreicht H,, einen Wert von H*,
ist der Supraleiter bis zu seinem Zentrum vom Magnetfeld durchdrungen. H* stellt dabei
eine geometrie- und materialabhéngige Feldgrofle dar.

Reduziert man das Feld nach einer Erhohung wieder auf null, baut sich ein Flussdichte-
gradient in umgekehrter Richtung auf, was zu einem Feldprofil fiihrt, wie es in Abbildung
1.5(b) dargestellt ist. Die gestrichelten Linien deuten das zuvor angelegte Feld an. Die
iiberbleibende Magnetisierung des Supraleiters wird als remanente Magnetisierung be-
zeichnet. Durch die Feldumkehr wird ein Strom mit umgekehrten Vorzeichen generiert
und dadurch eine Umkehr des Feldliniengradienten erzeugt.

Die maximale remanente Magnetisierung nach dem Bean Modell ist dann erreicht,
wenn ein dufleres Feld auf den doppelten Wert von H* oder dariiber hinaus erhéht und
anschlieend wieder auf null reduziert wird. Wéhrend der Felderhohung wird das Feld-
profil in Abbildung 1.5(b) nach oben parallelverschoben (strichlierte Linien). Wird das
Feld reduziert, bleibt im Falle eines Zylinders im axialen Feld ein rotationssymmetrisches
Feldprofil in der Probe zuriick (durchgezogene Linien). Im Séttigungsfall entspricht die
Form des Feldprofils einem Drehkegel.

Obwohl das Bean Modell eine gute Naherung darstellt, ist eine direkte Umlegung
auf die experimentellen Daten nur bedingt mdéglich. Zum einen nimmt die Magnetisie-

rung von realen Typ-II Supraleitern mit ansteigendem Feld nach Abbildung 1.4 ab, was

1Wie im Zuge der London-Theorie erlidutert, fliefit ein Abschirmstrom in einer Oberflichenschicht in der
Grofenordnung von A, sodass das Feld ins Innere exponentiell abfillt. Das Feld dringt also nur in diese
diinne Oberfléichenschicht ein.

12Eine Rotation ist aus mathematischer Sicht das Kreuzprodukt aus einem Gradienten mit einem Vektor.
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Abbildung 1.6: Schematische Darstellung einer quadratischen Probe mit einer vereinfach-
ten Kornstruktur. Ein angelegtes Magnetfeld soll aus der Bildebene heraus
zeigen. Die entsprechenden Abschirmstréme bilden sich einerseits nur in
den Kérnern (55, rot) und andererseits iiber ganze Probenbereiche (j7,
griin) aus. Der Ubersicht halber wurden die entsprechenden Stréme nur
in ausgewéhlten Bereichen eingezeichnet.

einer Abnahme des kritischen Stromes und damit einer Abflachung des Feldprofiles im
Inneren des Supraleiters entspricht. Zum anderen wurde das Bean Modell anhand eines
einkristallinen Supraleiters vorgestellt. Bei den vorliegenden Proben handelt es sich aller-
dings um polykristalline Materialien, sodass das Bean Modell zwar in seiner Essenz, aber
nicht vollstéandig ibernommen werden kann. Im folgenden Abschnitt wird ndher auf die

Anwendbarkeit des Bean Modells eingegangen.

1.2.1 Eigenschaften von polykristallinen Supraleitern

Da im Zuge dieser Arbeit polykristalline Proben untersucht werden, ist der einkristalline
Zugang durch das Bean Modell nur bedingt giiltig. Polykristalle bestehen aus einer Viel-
zahl mehr oder weniger gut zusammengewachsener Einkristalle welche im Folgenden auch
als Korner bezeichnet werden. Dabei ist es wichtig zu beachten, dass die Orientierung der
Korner in Sinterkorpern in der Regel zufillig ist, also keinerlei langreichweitige Ordnung
der Kristallstruktur vorliegt. Somit bestehen die vorliegenden Proben aus supraleitenden
Koérnern, die durch Korngrenzen voneinander getrennt sind. In den vorliegenden Proben
sind diese Korngrenzen weak-links, d.h. Josephson-Kontakte. Aufgrund der polykristal-
linen Struktur werden verschiedene Typen von kritischen Stromdichten ausgebildet, die
eindeutig zwei verschiedenen Bereichen im Material zugeordnet werden kénnen. Dabei
handelt es sich um die bereits behandelten inter- und intragranularen Bereiche.

Eine schematische Darstellung dieser Bereiche inklusive der entsprechenden Abschirm-

strome ist in Abbildung 1.6 zu sehen. Da es sich nur um eine schematische Darstellung zur
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Erlduterung des Phanomens handelt, wurde kein Wert auf eine mafistabsgetreue Darstel-
lung gelegt. Die mit schwarzen Linien begrenzten Bereiche stellen die einzelnen Kérner
dar. Diese bilden angesichts der Flusslinienverankerung im &dufleren Feld eine kritische
Stromdichte jX in ihrem Inneren aus, was zur Entstehung entsprechender Feldprofile
fithrt. Eine schematische Darstellung dieses Vorganges ist mit roten Pfeilen in Abbil-
dung 1.6 dargestellt. Diese Feldprofile beeinflussen das Feld entlang der Korngrenzen und

fithren zu Effekten, auf welche in den Abschnitten 2.3 und 3.1.2 genauer eingegangen wird.

Da es sich bei den Korngrenzen um nicht supraleitende Bereiche handelt, kommen die
hier auftretenden Stréome tiber SNS-Kontakte zustande. Im Zuge der Vorstellung der BCS-
Theorie wurde kurz auf diese Thematik eingegangen. Cooperpaare sind in der Lage durch
diese nicht supraleitenden Grenzbereiche hindurch zu tunneln und so eine makroskopische
Abschirmstromdichte ;¥ zu generieren. Die Stromdichte kann also iiber die ganze Probe
flieBen. Der Einfachheit halber wird angenommen, dass es sich bei diesen Tunnelkontakten
um Josephson-Kontakte (SNS-Kontakte) handelt. Dabei flieft der Strom von einem Korn
(S) iiber die Korngrenzen (N) zu einem anderen Korn (S) (vgl. einhiillende Kurve aus

Formel (1.24)). 57 ist dem #uBeren Feld invers proportional, es gilt demnach

1
P
Jo X - (1.27)
Wie im Zuge der Datenauswertung genauer erliutert wird, tritt j© bereits auf, wenn sich
die Korner noch in der Meifinerphase befinden. Wie in Abschnitt 1.1 erklért, flielen in
diesem Zustand eines Supraleiters Oberflichenstrome bis zu einer Tiefe der Eindringtiefe

A. Dieser Bereich stellt den supraleitenden Teil (S) des SNS-Kontaktes dar.

Der globale kritische Strom dieser Proben ist durch den intergranulen Strom gege-
ben. Damit ist jener verlustfreie Strom gemeint, der bei einer geeigneten Kontaktierung
iitber den Supraleiter maximal fliefen wiirde. Nachdem in Abschnitt 1.1 reversible und
irreversible Eigenschaften eines realen Typ-II Supraleiters erlautert wurden und im Zuge
dieser Arbeit ausschlielich irreversible Eigenschaften untersucht werden, ldsst sich das

magnetische Moment aus Formel 1.23 in die entsprechenden Anteile aufteilen:

m = mrev + miI‘I' ~ mrev + mP + mK (1.28)

Um eine einheitliche und iibersichtliche Beschreibung von inter- und intragranularen

Stromdichten zu erreichen, werden sie noch einmal explizit angeschrieben:

jinter — 4P (1.29)
je = i (1.30)

Nachdem die kritischen Stromdichten aus magnetischen Momenten berechnet werden
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konnen, lassen sich auch entsprechende Groéflen definieren:
mlnter — mP — mProbe (131)

mintra — mK — mKorn‘ (132)

1.3 Geometrie und Entmagnetisierungsfaktor

Das effektive Feld Heg dem eine Probe ausgesetzt ist, ist aufgrund von Geometrieeffekten
nicht gleich dem angelegten Feld H,,. Aufgrund der Feldverdriangung aus dem Inneren
der Probe, verlaufen die magnetischen Flusslinien um die Probe herum. Dies fiihrt zu
einer Verdichtung der Flusslinien entlang des Probenrandes und zu einem entsprechenden
lokalen Anstieg der Feldstérke.

Zusitzlich zum &uBleren Feld H,, wird ein durch die Probe selbst verursachtes Feld
Hy addiert, sodass fiir das effektive Feld Hqg gilt:

Hey = H,p, + Hy. (1.33)
Hy ist der Probenmagnetisierung proportional
Hy =—-DM, (1.34)

wobei der Faktor D als Entmagnetisierungsfaktor bezeichnet wird. Dabei handelt es sich
um eine dimensionslose Grofle. Sie weist im einfachsten Fall Zahlenwerte im Bereich 0 <
D < 1 auf. D hangt im Allgemeinen von der Geometrie der Probe und ihrer relativen
Lage zu H,, ab, wobei Dy + Dy + D, = 1 gilt. Fiir eine Kugel beispielsweise betrégt er %
fiir jede Achsenrichtung.
Die Magnetisierung M einer ideal diamagnetischen Probe ist dem effektiven Feld ent-
gegen gerichtet:
M = —Hg. (1.35)

Ersetzt man das Streufeld aus Formel 1.33 mit den Ausdriicken 1.34 und 1.35, erhélt man

folgenden Ausdruck:
Heg = Hyp + DHeg. (1.36)

Elementare Umformungen fithren zu:

1
Hg=-—— H,,. 1.37
fF 1— D p ( )
Abhéngig von der Geometrie der Probe und Ausrichtung zum Feld H,j, ist das effektive

Feld, dem die Probe ausgesetzt ist, grofer als das Angelegte.
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1.4 Eisensupraleiter

Mit der 2008 entdeckten LaFeAsO;_,F, Verbindung!® wurde sprichwortlich das Zeitalter
der Eisensupraleiter eingeldutet. In den nachfolgenden Jahren wurden supraleitende Ei-
genschaften an einer Vielzahl von verschiedenen eisenhaltigen Verbindungen nachgewie-
sen, welche meistens deutlich hohere Sprungtemperaturen aufweisen als konventionelle
Supraleiter. Sie zdhlen damit zur Gruppe der Hochtemperatursupraleiter.

Ein Merkmal, das allen Supraleitern auf Eisenbasis gemein ist, sind regelméfig auftre-
tende Kristallebenen im Kristallgitter, welche aus Eisenatomen und Atomen der Pnictogen-
oder Chalkogengruppe des Periodensystems aufgebaut werden. Bei den Pnictogenen han-
delt es sich um Vertreter der Stickstoffgruppe, wobei es sich bei den wichtigsten Ver-
tretern um die Elemente Phosphor und Arsen handelt. Die wichtigsten Elemente der
Chalkogene fiir Supraleiter auf Eisenbasis sind Selen und Tellur. Abbildung 1.7(a) zeigt
vier ausgewéahlte Kristallgittertypen von verschiedenen Eisensupraleitern. Der rot hin-
terlegte Bereich beinhaltet eine in allen vier Fillen vorkommende Eisen-Arsen- (FeAs-)
bzw. Eisen-Selen-Ebene (FeSe-Ebene). Abbildung 1.7(b) zeigt einen Ausschnitt so einer
Kristallebene.

Es ist iiblich, die in Abbildung 1.7(a) beispielhaften Kristallgitter zur Identifikation
mit Zahlenkombinationen zu bezeichnen. Diese Zahlenbezeichnungen stammen aus der
Stochiometrie und beschreiben die Elementzusammensetzung der reinen Materialphase.
So trigt eine reine Eisen-Arsen-Verbindung die Bezeichnung 11. Die Eingangs erwéhnte
LaFeAsO-Verbindung gehort daher zur Familie der 1111-Verbindungen. In der folgenden
Auflistung sind einige Beispiele angegeben, die jenen in Abbildung 1.7(a) entsprechen:

11; z.B. FeSe

111; z.B. LiFeAs

122; z.B. LiFeyAs, oder BaFey,Asy

1111; z.B. LaFeAsO

Wie bereits in der Einleitung angefiihrt, handelt es sich bei den vorliegenden Proben
um eisenbasierte Supraleiter der Bal22 Familie. Die zugehorige Kristallstruktur ist in
Abbildung 1.7(a) als Dritte von links zu sehen.

Im Gegensatz zu Vertretern der Kuprate sind Supraleiter auf Eisenbasis bei Raum-
temperatur keine Isolatoren, sondern schlechte elektrische Leiter. Unter Normaldruck und
Raumtemperatur nimmt das Kristallgitter eine tetragonale Form ein. Mit fallender Tem-
peratur zeigt BaFeyAsy bei etwa 140 K eine Spindichtewellen-Anomale (SDW-Anomalie)

und es kommt neben Anderungen in der spezifischen Wirme, des elektrischen Widerstands

3F{ir Details siehe [12].
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Abbildung 1.7: Abbildung (a) zeigt eine schematische Darstellung von Kristallgittern ver-
schiedener eisenbasierter Supraleiter. Die untersuchten BaFe,As, Proben
weisen dieselbe Struktur auf wie jene der SrFe,Asy Supraleiter und gehoren
damit von links gesehen zur dritten Klasse. Abbildung (b) zeigt die Eisen-
Arsen-Ebene die den Pnictiden gemein ist. Beide Abbildungen stammen
aus [16].

und der magnetischen Suszeptibilitit zur Anderung von einer tetragonalen zu einer or-
thorhombischen Kristallstruktur!'4.

Diese SDW-Anomalie und der damit verbundene Ubergang zwischen den zwei Kris-
tallstrukturen kann durch die Einbringung von Kaliumatomen unterbunden und damit
die Bildung einer supraleitenden Phase unter 38 K moglich gemacht werden. Bei der
Kalium Dotierung werden einzelne Ba?*- durch K*-Ionen ersetzt. Dadurch werden Elek-
tronenldécher mit positiver Ladung in das System eingebracht!'®. Ein dhnlicher Effekt kann
durch die Dotierung mit Kobaltatomen erreicht werden. Bei der Dotierung mit Kobalt
werden die Atome direkt in die FeAs-Schichten eingebracht und erzeugen einen Elektro-

neniiberschuss im Material'®

. Die Strukturformeln der Materialien nach den jeweiligen
Dotierungen lauten (Ba;_,K,)FesAsy und Ba(Fe;_,Co,)2Asy. Fiir eine optimale Dotie-
rung wurden die Werte z = 0.4 (K) bzw. 2 = 0.06 (Co) gefunden. Neben der Dotierung

von BaFe;As, mit den Elementen Kalium und Kobalt bildet sich die supraleitende Phase

MFiir nihere Details zu dieser SDW-Anomalie sowie den anderen erwithnten Anderungen siche [19].
15Fiir nihere Details siehe [20].
16F{ir Details siehe [21].
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auch unter der Einwirkung von hohen Driicken aus!”. Auf Details wird hier verzichtet,
da die vorliegenden Proben ausschliefllich mit Kobalt und Kalium dotiert sind und keine
Messungen mit variablem Druck an reinem BaFesAs, durchgefiihrt wurden.

Da die vorliegenden Proben empfindlich auf Sauerstoff reagieren, mussten Vorkehrun-
gen zu ihrem Schutz getroffen werden. Aus diesem Grund wurden die Proben zur Lagerung
in einem Exsikkator aufbewahrt. Bei diesem Objekt handelt es sich um einen evakuier-
baren Glasbehélter. Da die Vermutung aufkam, dass das Kalium der Kalium dotierten
Proben aufgrund des Vakuums per Festkorperdiffusion aus dem Material entweichen und
so die Giite der supraleitenden Eigenschaften mindern kann, wurden die Proben nach
einigen Wochen in einen anderen verschlieBbaren Behélter umgelagert, welcher mit Ar-
gon als Schutzgas gefiillt wurde. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass sich beim
Offnen des Behélters mit den unter Schutzgas versiegelten Kobalt dotierten Proben die
Oberfliche dieser bei Kontakt mit der Atmosphére praktisch augenblicklich von einer
metallisch glanzenden Erscheinung zu einer matt schwarzen verdndert hat.

Aufgrund der geschichteten Kristallstruktur von Bal22 kann man ein stark anisotropes
Verhalten fiir das Auftreten von Abschirmstrémen in den verschiedenen Kristallrichtungen
erwarten. Es hat sich jedoch herausgestellt, dass diese Kristalle eine geringere Anisotropie
als andere Hochtemperatursupraleiter zeigen. Da es sich bei den vorliegenden Proben um
Polykristalle handelt, verliert die materialbedingte Anisotropie aufgrund der zufilligen

Orientierung der einzelnen Kérner an Bedeutung.

1Fiir Details siehe [1].



Kapitel 2
Experimenteller Aufbau und Proben

Die Untersuchung der magnetischen Eigenschaften der vorliegenden Materialien wurde
mit zwei Messgerdten durchgefiihrt. Bei diesen handelt es sich um ein Vibrationsmagne-
tometer oder kurz VSM sowie ein SQUID Magnetometer. Mit diesen Geréten lassen sich
die magnetischen Eigenschaften supraleitender Proben bei kontaktfreier Untersuchung
bestimmen. Die kritischen Stréme werden dabei nicht direkt, wie bei Transportstrom-
messungen bestimmt sondern mittels Analyse der ermittelten magnetischen Momente
berechnet. In den ersten beiden Unterabschnitten dieses Kapitels werden die verwende-
ten Gerdte niher erlautert. Auf die verwendeten Messmethoden wird erst gesammelt im

dritten Kapitel eingegangen.

2.1 Vibrating Sample Magnetometer

Das Vibranting Sample Magnetometer der Firma Oxford Instruments ist ein Prézisions-
messgeriat welches dazu verwendet wird, das magnetische Moment von supraleitenden
Proben unter Tieftemperaturbedingungen zu bestimmen. Es wurde im Zuge dieser Di-
plomarbeit ausschliellich fiir Magnetisierungsmessungen genutzt, da man damit sehr zeit-
effizient messen kann. Das VSM ist dazu in der Lage das externe Feld zu &ndern und si-
multan dazu Messungen des magnetischen Moments durchzufithren. Abbildung 2.1 zeigt
den experimentellen Aufbau des Gerétes.

Die Temperaturregelung im Probenraum geschieht iiber einen VTI ( Variable Tempera-
ture Insert). Durch ein Nadelventil wird fliissiges Helium in Richtung Probenraum geleitet.
Mittels eines Heizers wird das Helium verdampft und an der Probe vorbei geleitet. Das
Heliumgas wird mit Hilfe einer Vakuumpumpe am oberen Ende des Probenraumes abge-
saugt. Damit ist mit diesem Gerét eine stabile Temperaturreglung im Bereich von 1.5 bis
300 K moglich.

Das maximal erreichbare Magnetfeld des VSM liegt bei £5 T und wird mittels su-
praleitenden Magnet erzeugt. Dieser Magnet wird mit fliissigem Helium gekiihlt. Um

iiberméfigen Heliumverlust zu verhindern ist der Heliumtank von einer mit Stickstoff

19
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(b)

Abbildung 2.1: Experimenteller Aufbau des VSM (Abb. (a)) und des SQUID Magneto-
meters (Abb. (b)).

gefiillten Isolierung, dem sogenannten Stickstoffmantel umgeben.

Die Signaldetektion basiert auf dem Induktionsgesetz und wird mithilfe von einer

oszillierenden Probe und Pickupspulen realisiert. Das Induktionsgesetz lautet

do

Uin =~
d dt

(2.1)

und besagt, dass eine Anderung des magnetischen Flusses (il—‘f innerhalb einer Spule eine
Spannung Uy,q induziert. Durch die Bewegung der Probe wird eine Flussédnderung hervor-
gerufen und die entsprechend entstehende Spannung in der Spule ist dem magnetischen

Moment, und damit der Magnetisierung der Probe proportional.

Die Probenoszillation wird mit einem an einen Treibermotor gekoppelten Probenstab
realisiert, der die Probe mit einer vorgegebenen Frequenz und Amplitude entlang der z-
Achse oszillieren lisst. Eine Besonderheit an diesem Gerét ist, dass nicht wie iiblich, ein
vertikal ausgerichteter Magnet das externe Feld erzeugt, sondern zwei getrennte, horizon-
tal orientierte. Damit kann man die Orientierung des magnetischen Moments bestimmen.
Dies ist durch das Vorhandensein zweier Spulenpaare moglich, welche das Signal einer
Probe in jeweils einer Raumrichtung orthogonal zum Probenstab (z- und y-Achse) auf-

nehmen kénnen. Neben der moglichen Bewegung entlang der z-Achse kann der Probenstab
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um diese auch rotiert werden. Dies erlaubt winkelabhéingige Messungen des magnetischen
Moments. Im Zuge dieser Arbeit wurde das VSM aber nur fiir Messungen von m parallel
zum angelegten Magnetfeld genutzt. Details zu dieser Messmethode sind in Abschnitt 2.3

zu finden.

2.2 SQUID Magnetometer

Der Grofiteil der experimentellen Arbeit wurde per SQUID Magnetometer! durchgefiihrt.
Dabei handelt es sich um ein Gerit, das es erlaubt, magnetische Eigenschaften von Proben
mit hoher Prézision zu bestimmen. Der dabei verfiigbare Temperaturbereich im Proben-
raum liegt zwischen 1.9 und 400 K. Der mit fliissigem Helium gekiihlte, supraleitende
Magnet des gegebenen Modells ist dazu in der Lage, Magnetfelder bis zu +7 T zu erzeu-
gen. Neben diesem Gerét wurde fiir Messungen der kritischen Temperaturen der Proben
ein baugleiches Gerét genutzt, mit dem Unterschied, dass der dort vorhandene Magnet
maximal Felder von +1 T erzeugen kann.

Die Temperaturregelung im Probenraum geschieht iiber das Wechselspiel eines Heiz-
drahtes mit der Ansaugleistung einer Vakuumpumpe. Die Pumpe erzeugt einen Unter-
druck im Probenraum, wodurch fliissiges Helium durch eine Kapillare aus dem umlie-
genden Heliumreservoir angesaugt wird. Dieses Helium wird verdampft und mit dem
entstehenden Gasstrom wird der Probenraum der gewiinschten Temperatur ausgesetzt.
Durch diese Kombination ist eine stabile Temperaturregelung méglich. Der Probenraum
ist daher mit Heliumatmosphére geflutet. Da Helium unter Normalbedingungen keine
feste Phase ausbildet, ist es optimal als Schutzgas geeignet, da andere Gase bei den er-
reichbaren Temperaturen in eine feste Phase iibergehen und Barrieren im Probenraum
bilden wiirden.

Die Signalaufnahme wird iiber ein an ein SQUID gekoppeltes Gradiometer zweiter
Ordnung realisiert. Dabei handelt es sich um eine Anordnung aus gegenlaufigen Pickup-
Spulen, welche dazu in der Lage ist, konstante Magnetfelder sowie magnetische Gradien-
tenfelder aus dem Messsignal zu filtern, was zu einer Reduzierung stérender Hintergrund-
signale fithrt. Bei einem SQUID handelt es sich um einen supraleitenden Ring, womit
Feldénderungen hoch prézise bestimmt werden kénnen. Auf die Funktionsweise eines sol-
chen Gerites wird hier nicht genauer eingegangen.

Um das SQUID Magnetometer bzw. das VSM zu bedienen, wurden spezielle Mess-
sequenzen mittels vorliegender Software geschrieben. Diese erlauben die Einstellung ver-
schiedener Parameter, unter anderem die Temperatur im Probenraum, das Hintergrund-
feld Hy, und angelegte Felder H,, inklusive deren Schrittweite bei Erhohung oder Verrin-
gerung. Die Moglichkeit verschiedene Messsequenzen aneinander zu reihen, erlaubt durch-

gehende Messvorgéinge iiber mehrere Tage. Das obere Limit fiir die Lange durchgehender

!Bei dem verwendeten Geriit handelt es sich um ein MPMS-XL der Firma Quantum Design.
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Messsequenzen wird durch das Heliumreservoir bestimmt, welches, je nach angewandter

Messmethoden, in etwa alle drei Tage wieder gefiillt werden muss.

2.3 Experimentelle Details

Bevor weiter auf die experimentellen Methoden eingegangen wird, werden nun einige
Begriffe, die im Verlauf dieser Arbeit oft verwendet werden, erklart. Es wird oft von
den Ausdriicken auf- und absteigende Aste Gebrauch gemacht. Diese beziehen sich auf
die Anderung des duBeren Feldes. Ein aufsteigender Ast bezieht sich auf Messbedingun-
gen, wihrend denen das duflere Feld von null aus weggefahren wird. Analog dazu ist
der Begriff absteigender Ast definiert, der sich auf das Zuriickfahren des &ufleren Feldes
auf null bezieht. Diese Variation des dufleren Feldes wird mit dem Begriff Feldrampen
beschrieben. Positive Feldrampen beschreiben Felderhohungen, negative Feldverringerun-
gen. Beim néchsten Begriff handelt es sich um das Feld H,, welches jenes Hintergrundfeld
darstellt, dem die Probe ausgesetzt wird bevor sie unter ihre Sprungtemperatur gekiihlt
wird. Dieser Vorgang wird im Englischen als field cooling (fc) bezeichnet und wird im
Laufe der Untersuchungen der Proben des Ofteren eingesetzt. Im Gegensatz zu fc gibt
es auch einen Vorgang namens zero field cooling (zfc). Dabei wird die Probe im Nullfeld
(toHpg = 0) unter ihre kritische Temperatur gekiihlt und erst anschlieBend daran die
eigentliche Messsequenz durchgefithrt. Um Verwirrungen zu vermeiden wird hier festge-
halten, dass es sich bei der Angabe eines pyHys 7# 0 immer um eine fc Messung handelt,
sofern nicht ausdriicklich auf etwas anderes hingewiesen wird.

Was an dieser Stelle explizit betont wird, ist, dass die Vektorbezeichnung vieler Grolen
weggelassen wird, da im Allgemeinen nur eine einzelne Komponente dieser Groien relevant
ist. Im Falle von positiven und negativen Feldern, die mit den Magneten der Magnetometer
produziert werden, kommt es nur auf die rdumliche Lage des Magneten und die Strom-
richtung in seinem Inneren an. Diese Wortwahl dient nur der Beschreibung der relativen
Felddnderungen. Wiren alle Vorzeichen der Messsequenzen verkehrt, kime es zu physi-
kalisch identen Ergebnissen. Der Begriff ,,Felder” wird mit der Einheit ,, Tesla“ angegeben.
Der Grund dafiir liegt darin, dass versucht wurde nicht zu viele Begriffe in die Arbeit
einfliefen zu lassen. Obwohl die Gerédte Flussdichten in der Einheit Tesla produzieren,
wird oft mit dem Begriff Feld darauf referenziert. Die Klarstellung an dieser Stelle soll
das spatere Auftreten von Missverstindnissen vermeiden. Im Allgemeinen sollen Felder
gleichbedeutend mit poH gesehen werden.

Wie oben angefiihrt, wurde das VSM fiir Magnetisierungsmessungen und ausschliefSlich
bei pgHyg = 0 T genutzt. Bei diesen Messungen wird, beginnend beim Nullfeld, das extern
angelegte Feld H,, kontinuierlich erhoht. Ist ein bestimmtes Maximalfeld Hy,ax 1 erreicht,
wird das Feld wieder reduziert und mit wechselnden Vorzeichen zu H,.x 2 gefahren. All-

gemein gilt dabel |Hyaxi| < |Hmaxi+1|- Bei der letzten Messschleife mit Hyax,, = 5 T wird
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(a) Schematische Darstellung von Feldprofilen
im ansteigenden Feld H,, wihrend einer Schlei-
fenmessung. Es sei angemerkt, dass die betei-
ligten Felder in dieser Abbildung groflier als H*
sein miissen, damit die ganze Probe von magne-
tischen Fluss durchdrungen ist.
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(b) Bei der Messung der remanenten Magnetisierung
(schraffierter Bereich) wird ein Feld H,, angelegt
und anschlieend wieder auf Hyg reduziert bevor ein
Messpunkt aufgenommen wird.

1 I

(c) Die rote Linie markiert das Nullfeld. Der schraffierte Be-
reich oberhalb der Nulllinie stellt Flusslinien dar, deren Feldli-
nien nach oben orientiert sind. Jene Bereiche unterhalb zeich-
nen sich durch Flusslinien aus, deren Feldlinien nach unten

orientiert sind.

Abbildung 2.2: Schematische Darstellungen der angewandten Messmethoden anhand ei-
ner zylindrischen Probe im vertikalen Schnitt. Die Groflen H,, und Hi,,
stehen fiir das angelegte Feld sowie jenes Feld, das als Hintergrundfeld de-
finiert wurde. Die Hohe der schraffierten Flachen korrespondiert mit der
Flussliniendichte in den entsprechenden Bereichen.
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das Feld je nach Bedarf bis 0 T oder weiter reduziert. Der Index 7 steht fiir eine einzelne
Messung und der Index n fiir die Anzahl aller Messungen einer Messsequenz. Wéhrend
dieser kontinuierlichen Feldvariation werden in regelméfligen Abstdnden Messungen des
magnetischen Moments vorgenommen. Fine solche Messung ist z.B. in Abbildung 3.1 in
Abschnitt 3.1.1 zu sehen. Die Messergebnisse des VSM wurden genutzt, um das prinzi-
pielle magnetische Verhalten zu bestimmen. Messungen mit hoherer Genauigkeit wurden
mit dem SQUID Magnetometer durchgefiihrt.

Im SQUID wurden grundsétzlich zwei verschiedene Messmethoden angewandt um das
magnetische Verhalten der Proben zu untersuchen. Um die Ubersicht zu bewahren, werden
diese nacheinander abgehandelt. Die erste Messmethode ist den Magnetisierungsmessun-
gen, wie sie im VSM durchgefiihrt werden, sehr dhnlich. Hier werden die magnetischen
Eigenschaften im variablen dufleren Feld untersucht. Diese Messungen lassen sich weiter
beziiglich zu- und abnehmendem &dufleren Feld unterteilen. Im zunehmenden Feld wur-
den bei diversen jioH,s Messungen gestartet und das externe Feld bis auf 7 T erhoht.
Bei der Auswertung wurden mithilfe dieser Kurven Abschétzungen von pgH* der jewei-
ligen Proben durchgefiihrt. Mithilfe der Referenzkurve bei pgHp, = 0 wurde bei den
{ibrigen Messkurven iiberpriift, welche Felderhohung fiir eine Uberlappung der Kurven
notwendig ist. Da die Form der Messkurve vom Feldprofil innerhalb der Proben abhéngt,
wird angenommen, dass die Feldprofile der jeweiligen Messkurven dann ident zu jenen
der Referenzkurve sind. Ist das der Fall, besteht ein vollstdndiges ausgebildetes Feldprofil

innerhalb der Probe und lésst so eine Abschétzung von pugH™* zu.

Mehrere dieser fc Messungen sind z.B. in Abbildung 3.2 in Abschnitt 3.1.2 zu sehen.
Wie sich im Zuge der Auswertung zeigen wird, ist die nach dem Bean Modell vorgeschla-
gene konstante kritische Stromdichte keineswegs feldunabhéngig. Trotzdem dient dieses
Modell als Grundlage fiir die Beschreibung der Messdaten und wird an dieser Stelle mo-
difiziert. Anhand eines Einkristalls ldsst sich diese Beobachtung leicht erkldren. Nach
vollstdndiger Penetration des Materials mit magnetischem Fluss (H,, > H*) zeigt sich
bei hoher werdenden dufleren Feldern eine Signalreduktion, was der Abflachung des Feld-
profils und damit einer Reduktion des kritischen Stromes entspricht. Diese Entwicklung
ist in Abbildung 2.2(a) schematisch dargestellt. Auflerdem ist auch ein Hintergrundfeld
H,, eingezeichnet, welches weiter oben erldutert wurde. Dieses Verhalten gilt auch in um-
gekehrter Richtung, also eine Zunahme des Feldgradienten im abnehmenden Feld. Mit
den Bezeichnungen an- und absteigende Felder wird in diesem Fall auf den Absolutwert
von H,, Bezug genommen. Abbildung 2.2(c) soll verdeutlichen, dass die unterschiedlich
schraffierten Bereiche unterschiedlich ausgeprégte Richtungen der Felder der eingedrun-
genen Flusslinien aufweisen.

Eine weitere Methode H* zu bestimmen, ist, die magnetischen Eigenschaften der Pro-
ben im abnehmenden Feld zu messen. Dabei wurden fiir die verschiedenen Messsequenzen

diverse obere Felder H,,., gewéhlt und das externe Feld anschliefend reduziert. Hier las-
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sen sich wieder zwei Félle hinsichtlich der Startbedingungen der Messungen unterscheiden,
namlich fc und zfc-Bedingungen. Wird eine Probe unter fc-Bedingungen gemessen, wird
erstmalig ein Feldprofil im Laufe der Messung aufgebaut. Es wird also eine Feldabnahme
von pgH* bendtigt, um nach dem Bean Modell ein vollstdandiges Feldprofil innerhalb der
Probe aufzubauen. Die Messungen unter zfc-Bedingungen lassen sich zum Verstdndnis als
Fortsetzung der Messungen im ansteigenden Feld sehen. Die Proben werden im Nullfeld
auf die Messtemperatur gekiihlt und dann dem entsprechenden H,,., ausgesetzt. Dabei
wird ein vollstdndiges Feldprofil aufgebaut. Daher muss in diesem Fall das externe Feld
um den doppelten Wert von pgH* reduziert werden, um ein vollstédndiges Feldprofil in
umgekehrter Richtung aufzubauen, da das vorhandene erst invertiert werden muss. Um
sich eine Vorstellung solcher Messkurven zu machen, ist hier auf Abbildung 3.3(a) in
Abschnitt 3.1.2 verwiesen.

Neben den Magnetisierungsmessungen wurden mit dem SQUID Magnetometer sehr
zentrale Messungen des remanenten magnetischen Moments m, durchgefiihrt. Diese Mes-
sungen stellen einen weiteren Zugang bei der Untersuchung der vorliegenden Probe dar
und werden dazu genutzt, um das Auftreten kritischer Stréme in inter- und intragranu-
laren Bereichen separat zu untersuchen. Dazu wird die Probe zusétzlich zu einem vorher
gewihlten konstanten Hintergrundfeld Hi,, einem Feld H,q ausgesetzt, sodass ein Gesamt-
feld Hges auf die Probe wirkt:

Hyes = Hyg + Hyq. (2.2)

Danach wird Hges wieder auf den Wert von Hy, reduziert und das magnetische Moment
aufgezeichnet. Im néchsten Schritt wird H.,q nochmals auf einen noch hoheren Wert als

zuvor erhoht und das Prozedere wird wiederholt. Dabei folgt man folgendem Schema:
Hyg = Hges1 — Hpg — Hgeso = ... = Hgesn — Hyg, (2.3)

wobei
ngs,i < ngs,i—H (24)

giiltig ist. Abbildung 2.2(b) zeigt eine schematische Darstellung dieser Methode. Um diese
gesammelten Informationen dieser Messungen grafisch aufzubereiten, wurden die Messsi-
gnale des remanenten magnetischen Moments m, gegeniiber dem zuvor angelegten Ma-
gnetfeld p19Hges, und nicht gegeniiber poHyg, aufgetragen. Abbildung 2.3 zeigt zwei Bei-
spielmesskurven des remanenten magnetischen Moments. Die Messkurven sind gegeniiber
pioHaa (blau) bzw. poHyg (rot) aufgetragen. Man kann anhand der blauen Messkurve den
entsprechenden Verlauf von m, visualisieren und physikalische Riickschliisse ziehen. Die
Messdaten der roten Messkurve sind in der Grafik alle iibereinander und liefern keinerlei

verwertbaren Informationen zu m..

Bei den Messungen des magnetischen Moments (nicht des remanenten magnetischen
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Ho Had/bg (T)

Abbildung 2.3: Beispielhafter Datensatz einer Messung des remanenten magnetischen Mo-
ments. Die roten Messpunkte zeigen das remanente magnetische Mo-
ment gegeniiber dem Kiihlfeld poHyg, die blauen gegeniiber dem zuvor
zusétzlich zu poHypg angelegten Feld pi9Hoaq.

Moments!) im VSM und im SQUID Magnetometer wurden fiir die Proben Korrekturen
des Messsignals durchgefiihrt?. Diese Mafinahme dient dazu, eventuelle para- oder ferro-
magnetische Beitrdge zum Signal zu entfernen. Dazu wurde folgendermaflen vorgegangen:

Ferro- oder paramagnetische Hintergrundsignale bei Messungen dieser Art werden
iiblicherweise mithilfe von an Messdaten angepassten Kurven korrigiert, welche bei einer
Temperatur T' > T, gesammelt wurden. Auf diese Art kann der nicht supraleitende Beitrag
zur Magnetisierung einer Probe sowie anderer magnetischer Materialien (z.B. Probenstab
oder Verunreinigungen) bestimmt und von den urspriinglichen Messdaten abgezogen wer-

den. Dabei wurde eine Ausgleichskurve K (a, b, ¢, igHap) der Form
K(a,b,c,ioHaq) = a - tanh(b - poHaq) + ¢ - ptoHaa (2.5)

verwendet. H,q stellt das duflere Feld dar und ist somit der variable Parameter. Die
Groflen a, b und c sind Parameter der Kurvenanpassung und werden mithilfe eines Com-
puterprogrammes numerisch bestimmt. Die resultierende Kurve ist eine Superposition der
Winkelfunktion tanh(b - 19H,.q) und eines linearen Anteils. Bei kleinen Feldern bestimmt
normalerweise die Winkelfunktion das Verhalten, wohingegen der lineare Anteil erst bei
groferen Feldern relevant wird. Fiir prazisere Anpassungen kann man den Ausdruck (2.5)
fir K(a,b,c, poHaq) mit Termen hoherer Ordnung in pgH,q modifizieren. Fiir den vor-
liegenden Fall ist die Genauigkeit der Anpassung von Formel (2.5) an die gesammelten

Daten ausreichend.

2Diese Korrekturen wurden mit Ausnahme der Proben Co-20 und Co-1 fiir alle Materialien durchgefiihrt.
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Abschlieflend fiir diesen Abschnitt werden die essentiellen Informationen, die der Le-
ser aus diesem Abschnitt mitnehmen sollte, noch einmal wiederholt. Bei den Messungen
mit dem VSM handelt es sich ausschlieSlich um Magnetisierungsmessungen, welche dazu
dienen einen prinzipiellen Uberblick des magnetischen Verhaltens der Probe zu erhalten,
da dieses Messgerit dazu in der Lage ist, sehr zeiteffizient zu messen. Mit dem SQUID
wurden zwei verschiedene Messmethoden angewandt. Mit der ersten Methode wurden ma-
gnetische Eigenschaften im variablen Feld gemessen, wobei hier auf die Unterscheidung
zwischen fc- und zfc-Messungen zu achten ist. Die zweite Methode lésst die Bestimmung
des remanenten magnetischen Moments zu, indem ein Feld auf pgHges erhoht und an-
schliefend wieder auf das Hintergrundfeld poHyps reduziert wird. In Abbildung 2.2 ist
das prinzipielle Vorgehen bei Magnetisierungsschleifen und Messungen des remanenten

magnetischen Moments schematisch dargestellt.

2.3.1 Bestimmung der kritischen Temperatur

Die kritische Temperatur 7. der Proben wurde mithilfe des 1 T SQUID Magnetometers
bestimmt. Dazu wurden Wechselfeld- bzw. AC-Messungen der magnetischen Suszeptibi-
litdt bei verschiedenen Temperaturen durchgefiihrt, bei denen ein konstantes Feld von
oszillierenden Wechselfeldern im Bereich einiger Oersted iiberlagert wird. Fiir die Berech-

nung von y nach
M m
X = H —MOVB

ist neben dem Messparameter der Feldamplitude B und dem magnetischen Moment eine

(2.6)

moglichst exakte Bestimmung der Probengeometrie notwendig.

Fir T < T, befindet sich die Probe im supraleitenden Zustand. Die von der Pro-
be generierten Abschirmstrome erzeugen ein Signal, welches von den Pickup-Spulen des
Messsystems aufgenommen wird. Befindet sich die Probe nicht mehr in der supraleitenden
Phase (T' > T¢) bilden sich keine Abschirmstréme mehr aus und es wird kein supraleiten-
des Signal mehr gemessen. Dieser Ubergang von supra- in normalleitende Phase ist je nach
Probe unterschiedlich scharf ausgepriagt. Entsprechend lassen sich, je nach T.-Kriterium,

unterschiedliche kritische Temperaturen bestimmen.

2.3.2 Bestimmung kritischer Stromdichten

Ein sehr zentraler Punkt bei der Beschreibung von supraleitenden Materialien ist die
Abschétzung ihrer kritischen Stromdichte. Dieser Parameter ist sowohl in der Wissen-
schaft, als auch im technischen Gebrauch unter anderem ausschlaggebend fiir die Qualitét
und Leistungsfahigkeit eines Supraleiters. Daher werden an dieser Stelle zwei Moglichkeiten
vorgestellt, mit denen eine einfache Abschétzung der kritischen Stromdichte anhand von

Magnetometriemessungen durchgefiithrt werden konnen.
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Ein sehr einfacher Zugang zur Bestimmung des kritischen Stromes eines Supraleiters
wird durch das Bean Modell erméglicht. Anhand eines Einkristalls kann man nach Abbil-
dung 1.5(a) in Abschnitt 1.2 eine Relation zwischen dem kritischen Strom, H* bzw. B*
und dem Radius d (bzw. D als Durchmesser (vgl. Abb. 1.5)) des Materials aufstellen:

c = = ) 2.7
g d pod  pod 27
wobei D
d== 2.
2 (2.9

gilt. Mit der Bestimmung von B*Y bzw. B*¥ sowie dem entsprechenden Radius fiir Pro-
be dp oder Korn dk lassen sich nach diesem Modell sehr einfache Abschéitzungen des

kritischen Proben- bzw. Kornstromes (57 bzw. j&) durchfiihren.

Eine weitere und prézisere Methode den kritischen Strom abzuschétzen, wird iiber
die Bestimmung des remanenten Moments m, ermdglicht. Um diesen Zusammenhang zu
verstehen, ist eine kurze Herleitung notwendig. Fiir die Berechnung der Magnetisierung
M benotigt man den Mittelwert der Flussdichte B innerhalb einer Probe. Fiir die nachfol-
gende Rechnung wird von einer Probe mit rechteckiger Grundfliche mit den Seitenléingen
a und b ausgegangen, wobei a > b gilt (vgl. Abbildung 2.4). Das ,, Volumen* Vi, eines
solchen Korpers setzt sich aus einer Pyramide mit quadratischer Grundfléche (erster Term
in Formel (2.9)) sowie einer Form die einem Giebeldach dhnelt (zweiter Term in Formel
(2.9)), zusammen. Mathematisch ausgedriickt ergibt sich fir das Vipss:

P-H* (a—b)-b-H* a-b-H V- H (3-a—b)-b H

Vi uss — =
i 3 2 > 6 6

(2.9)

Um auf den Mittelwert der Flussverteilung zu kommen, muss diese Gréfle durch die
Grundflache a - b des Korpers dividiert werden. Die Magnetisierung ergibt sich also zu
Vewss (3-a—=0b)-b-H* (3-a—0b)-H*

M = = = ) 2.1
a-b 6-a-b 6-a (2.10)

Ersetzt man H* in Formel 2.10 mit folgender Relation:
H" =j.- 3 (2.11)

und formt das Resultat anschlieend um, erhélt man

o Bra=b)bge  (1-55)-b-j
12-a '

(2.12)

=~

Driickt man aus Formel (2.12) j. aus und ersetzt die Magnetisierung durch folgende
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Abbildung 2.4: Schematische Darstellung eines Feldprofils fiir die Herleitung eines Aus-
drucks fiir j..

Relation:
My
Mirr - s 2.13
VProbe ( )

erhélt man einen Ausdruck, mit welchem man mit Kenntnis der Probengeometrie sowie

Messungen des irreversiblen magnetischen Moments auf die Stromdichte j. schliefen kann:

My 4

- VProbe . (1 - i) : b

o (2.14)
Im Gegensatz zur einfachen Relation (2.7) geht in Formel (2.14) die gesamte Geometrie

der Probe ein.

Die Kalium dotierten Proben wurden vor ihrer Auslieferung quaderférmig zurecht ge-
schnitten. Die Hohe c ist klein gegen die Seitenldngen. Die Kobalt dotierten Proben wur-
den in Form zylindrischer Pellets mit einem Durchmesser von etwa einem Zentimeter und
einer Hohe von einigen Millimetern ausgeliefert. Da diese Abmessungen deutlich zu grof3
sind, um sie mit den verwendeten Messgerdten zu untersuchen, mussten zuerst passende
Probenstiicke zurecht geschnitten werden. Dies wurde mit einer scharfen Klinge durch-
gefiihrt, wahrend versucht wurde, eine moglichst rechteckige Grundfléache zu erzeugen. Fiir
die Bestimmung der Kornstrome anhand von remanenten magnetischen Momenten sind
zusitzliche Uberlegungen notwendig, auf die in dieser Arbeit nicht weiter eingegangen
wird. In den entsprechenden Abschnitten werden die Werte fiir die kritischen Kornstrome
nach dieser Methode der Einfachheit halber nur aufgelistet und entsprechende Schlussfol-

gerungen gezogen.

An dieser Stelle sei erwéhnt, dass die Kobalt dotierten Materialien schon wahrend des

Zurechtschneidens von passenden Proben duflerst porose Eigenschaften aufwiesen. Dies
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fiihrte gerade bei den Flidchen orthogonal zur c-Achse zu unebenen Verhiltnissen. Im
Verlauf der Untersuchung der magnetischen Eigenschaften splitterte im Speziellen von
Probe Co-5 ein kleines Stiick Material ab. Es ist nicht auszuschliefen, dass es sowohl
vor diesem Vorfall bei dieser Probe als auch bei den anderen beiden Kobalt dotierten
Proben zu dhnlichen Vorkommnissen kam. Daher handelt es sich bei den Abmessungen
um Abschétzungen, die dem geometrischen Ideal eines Quaders am néchsten kommen

sollen.

2.4 Grundlegende Probeneigenschaften

Bei den fiir diese Arbeit untersuchten Proben handelt es sich um polykristalline, auf Eisen
basierende Supraleiter der Bal22 Familie mit zwei verschiedenen Dotierungen (Kalium
und Kobalt) und unterschiedlichen Korngréfien. Beide Probentypen wurden im Zuge einer
Kollaboration der TU Wien, der Florida State University und der University of Tokyo
zur Vermessung ihrer magnetischen Eigenschaften zur Verfiigung gestellt.

Die Kalium dotierten Proben wurden von J. D. Weiss in der Arbeitsgruppe Applied
Superconductivity Center an der Florida State University in Tallahassee, USA, synthe-
tisiert. Es wurden zwei Proben untersucht, die unterschiedliche Korngroflen aufweisen.
Drei mit Kobalt dotierte Proben stammen aus der University of Tokyo in Japan und wur-
den von Y. Hayashi hergestellt. Auch diese besitzen unterschiedliche Korngrofien. In den
folgenden Unterabschnitten wird auf verschiedene Charakteristika der gelieferten Mate-
rialien eingegangen. In Tabelle 2.1 findet sich neben anderen Informationen, auf die erst in
den folgenden Abschnitten eingegangen wird, eine Auflistung der Namen der vorliegenden
Proben. Die Namensgebung wurde so gewéhlt, dass sowohl die Dotierung als auch die je-
weiligen Korngrofien in den Probenbezeichnungen enthalten sind. Beispielsweise triagt die
Kalium dotierte Probe mit einer durchschnittlichen Korngréfie von 3 pm die Bezeichnung

K-3.

2.4.1 Kiritische Temperatur

Abbildung 2.5 zeigt eine Visualisierung aller T,-Messungen der behandelten Proben. Da-
bei ist die Suszeptibilitit x = % gegeniiber der Temperatur in Kelvin aufgetragen.
Wie erwartet zeigen die Kalium dotierten Vertreter der Bal22 Familie eine deutlich
hohere Ubergangstemperatur als jene der Kobalt dotierten Proben. Auferdem ist zu se-
hen, dass die Kobalt dotierte Probe Co-20 den anderen Proben gegeniiber ein deutliches
feldverstérkendes Signal im normalleitenden Zustand aufweist. Nach [9] konnte der Ur-
sprung dieses Verhaltens in ferromagnetischen FeAs Phasen liegen. In Tabelle 2.1 sind die
kritischen Temperaturen der untersuchten Proben aufgelistet, die mit dem sogenannten

Onset-Kriterium bestimmt wurden. Dabei wird jene Temperatur als 7. gewé&hlt, bei der
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Abbildung 2.5: Verlauf der magnetischen Suszeptibilitdten x aller Proben bei variabler
Temperatur. Die entsprechenden Messungen wurden mit einem SQUID
Magnetometer durchgefiihrt.

das Signal der Proben bei kleiner werdenden Temperaturen erstmals Abweichungen vom
Ausgangssignal des nicht supraleitenden Zustandes zeigt.

Zusétzlich zu T, lidsst sich anhand von Abbildung 2.5 auch die Qualitédt der Proben
ablesen. Die Kalium dotierten Proben weisen ein y nahe bei -1 auf, wohingegen die Kobalt
dotierten Proben Co-20 und Co-5 deutlich schlechtere Werte (xco—20 & —0.45, Xco_5 &
—0.38) besitzen. Allein Probe Co-1 ist mit x ~ —0.9 von diesem Standpunkt aus von
annehmbarer Qualitdt. Fiir die Auswertung der vorliegenden Messreihen wurde der in
Unterabschnitt 1.3 eingefiihrte Entmagnetisierungsfaktor D miteinbezogen (siche Tab.
2.1).

2.4.2 Bestimmung der Korngréflien

Fiir diese Arbeit ist es entscheidend, die Korngrofien der Proben und damit korrelierte
magnetische Eigenschaften der Proben zu bestimmen. Wie sich im Laufe der Beschreibung
der Proben zeigen wird, héngt deren magnetisches Verhalten stark von deren Korngrofie
ab. Die Korngréfen der Kobalt dotierten Proben sind nach den Spezifikationen der Tokio

Universitdt in Tabelle 2.1 zu finden. An dieser Stelle sei erwiahnt, dass die Korngréfien
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Tabelle 2.1: Ubersicht iiber die durchschnittlichen Korngréfien, die kritischen Tempera-
turen T, die Seitenldngen a und b sowie die Hohe ¢ und den Entmagnetisie-
rungsfaktor D der untersuchten Proben.

Probe || Dotierung | KorngréBe (um) | 7. (K) | a x b x ¢ (mm?) D
K-3 Kalium 3 36.95 | 1.95 x 1.98 x 0.53 | 0.69
K-15 15 37.73 | 1.92 x 1.95 x 0.58 | 0.68
Co-1 Kobalt 1 23.84 10.96 x 1.37 x 0.35 | 0.48
Co-5 5 26.57 | 1.21 x 1.59 x 0.79 | 0.55
Co-20 20 26.33 | 1.29 x 1.69 x 0.41 | 0.67

nicht direkt gemessen, sondern anhand anderer Proben, die demselben Herstellungsprozess
unterliegen, bestimmt wurden®. Der Grund dafiir liegt darin, dass die dortigen Mitarbei-
ter der Tokio Universitdat die Oberflachenstruktur der Proben via Elektronenmikroskopie
untersuchen. Diese Methode fithrt zu Strahlungsschidden an den zu analysierenden Proben
und kann deren supraleitende Eigenschaften beeintrichtigen.

Um die Korngroflen der Proben vor Ort zu bestimmen, wurden zwei verschiedene
Ansétze verfolgt. Eine Methode besteht darin, polierte Oberflichen der verschiedenen
Materialien via Polarisationsmikroskopie zu untersuchen. Dazu mussten die Proben aller-
dings erst prapariert werden. Der zweite Ansatz besteht darin, mithilfe von Magnetisie-
rungsmessungen auf die KorngroBlen zu schliefen. Details folgen in den néchsten beiden
Abschnitten.

2.4.3 Vermessung der Korngeometrie per Polarisationsmikro-

skop

Eine visuelle Methode zur Bestimmung der Korngrofle ist die Untersuchung der Probeno-
berfliche mit einem Polarisationsmikroskop. Dazu ist eine moglichst glatte Oberflache
der Probe notwendig. Um diese mithilfe einer Poliermaschine zu erzeugen, mussten die
Proben vorher entsprechend prapariert werden. Da die zurecht geschnittenen Proben fiir
eine griindliche Oberflichenbehandlung zu klein sind (siche Abmessungen der Proben in
Tab. 2.1), wurden sie in Epoxidharz eingegossen. Dies hat die Vorteile, dass das Ein-
gielen eine Hiille fiir die Proben sowie eine groflere Oberfliche geschaffen hat, was die
Handhabung erheblich erleichtert. Eine moglichst quadratische Grundflache wurde aus-
gewéhlt und mithilfe einer Diamantpaste (der Korndurchmesser des Granulats ist mit
3 um angegeben) glatt poliert. Dabei war darauf zu achten, gleichméBigen Druck auf die
Probe auszuiiben, um eine moglichst ebene Flédche zu schaffen. Die polierte Flache wur-
de anschliefend per Polarisationsmikroskop untersucht und bei geeigneter Vergroflerung

fotografiert. Danach wurde bei gleicher Vergréflerung ein Mafistab abgelichtet, um damit

3Details zum Herstellungsprozess dieser Materialien finden sich in [9].
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die Korngroflen abzuschétzen.

Diese Methode konnte allerdings nur bei den Kalium dotierten Proben erfolgreich
durchgefiihrt werden, da es bei den Kobalt dotierten Proben zu Problemen bei der Praparierung
kam. Wihrend des Schleifens der Probenoberflichen 16sten sich aufgrund der Porésitéat des
Materials regelméflig Probenstiicke ab, sodass es nicht moglich war, eine glatte Oberfliache
ZU erzeugen.

Abbildung (2.7) zeigt einige Beispielaufnahmen, die mithilfe einer Spiegelreflexkame-
ra und dem Polarisationsmikroskop aufgenommen wurden. In den Abbildungen (a) und
(b) ist der selbe Oberflichenausschnitt der Probe K-3 zu sehen, jedoch mit unterschied-
licher Einstellung des Polarisationsfilters. Auf diese Art konnen einzelne Korner sehr gut
sichtbar gemacht werden. Die Abbildungen (c¢) und (d) zeigen nach derselben Methode
Oberflichenausschnitte der Probe K-15. In allen vier Abbildungen ist ein entsprechender
MafBstab zu sehen. Aulerdem wurden einige Koérner markiert, um ihre Identifikation mit
einem Vergleich jeweils beider Aufnahmen zu erleichtern.

Es ist anzumerken, dass es gerade in den Randbereichen der Aufnahmen zu Verzer-
rungen und schlechter Ausleuchtung kommt. Dies liegt daran, dass die Beleuchtung des
Polarisationsmikroskops nicht optimal ausgerichtet ist. Unter der Annahme einer isotro-
pen Kornverteilung wurde eine Abschitzung des Korndurchmessers bzw. -radius durch
Auswertung der getétigten Aufnahmen durchgefiihrt. Dafiir wurden die Fotografien in
das Programm GIMP 2% geladen und die Probengeometrien sowie die Grofie des realen
Mafstabes mithilfe eines digitalen Mafistabes vermessen. Dabei wurde mittels einfacher
Schlussrechnung von der Anzahl der Pixel (px) der jeweiligen Liangen auf die Geometrien

der Proben in Millimeter geschlossen:

dKorn (pX) : dMaBstab<mm)
dMaﬁstab (pX>

dKorn (pX> _ dMaﬁstab (pX)
dKorn (mm) dMaBstab (mm)

— dgom(mm) =

(2.15)

Es sei angemerkt, dass es sich bei der Bestimmung der Korngréflen um eine duflerst
grobe Abschétzung handelt, da die Koérner in den Proben im Allgemeinen eine statistische
GroBenverteilung aufweisen. Aufgrund der limitierten Vergroflerung des Mikroskops sind
kleinere Korner nicht sichtbar. Weiters stellt die zufillige Orientierung der Korner eine
Unsicherheit dar. Ist die Schnittebene nicht parallel zu einer der Kristallachsen a, b oder
c eines Korns, kommt es zu einer Verzerrung der Korngeometrien (vgl. Abbildung 2.6(a)).

In den Abbildungen 2.7 (a)-(d) ist eine Vielzahl an Kérnern zu sehen, die sich in ihrer
Grofle deutlich unterscheiden. Es wurde daher versucht, mithilfe der grofleren Korner eine
verniinftige obere Grenze der Korngrofien abzuschétzen. In Tabelle 2.1 sind die ermittelten
oberen Grenzen der Durchmesser Dk aller Proben zusammengefasst. AbschlieBend sei

nochmals festgehalten, dass nur die Kalium dotierten Proben auf diese Art untersucht

4Die aufgenommenen Bilder wurden mittels GIMP 2, GNU Image Manipulation Program ausgewertet
(http://www.gimp.org/).



2.4. Grundlegende Probeneigenschaften 34

7

-

S
()

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung von verschiedenen Schnittebenen durch ein
Korn. Das Korn wurde der Einfachheit halber als Quader gewihlt. Die
Abhéngigkeit der Fliacheninhalte von den moglichen Schnittebenen ist
farblich dargestellt.

werden konnten. Die durchschnittlichen Korngréfen der Kobalt dotierten Proben wurden

einem Datenblatt entnommen.

2.4.4 Korngriéflenbestimmung mithilfe von Magnetisierungskur-

ven

Wie oben angefiihrt, kann die Korngrofle auch durch Magnetisierungsmessungen bestimmt
werden. Diese Abschéitzungen werden aber in den Abschnitten der einzelnen Proben
durchgefiihrt, da dort auch die entsprechenden Erklarungen zur Bestimmung der diversen
H* vorhanden sind. Da nur die Korngréfen der Kalium dotierten Proben visuell bestimmt
wurden, wird anhand dieser Materialen versucht, jene Methode zur Bestimmung von H*
zu finden, die fiir die KorngroBenbestimmung die beste Ubereinstimmung mit der Ermitt-
lung mittels Polarisationsmikroskop zeigt.

Der einfache Zusammenhang von der kritischen Stromdichte mit dem Korndurchmes-
ser und dem Feld H* nach Formel (2.7) in Abschnitt 2.3.2 kann nach kurzer Umformung
auch dazu genutzt werden, auf die Korngréfie der Proben zu schliefen:

H*’K
dg = ——.
JE

(2.16)

Wie in Abschnitt 1.2 erlautert, stellt H* jenes Feld dar, bei dem das Feldprofil eines
Supraleiters erstmals vollstindig ausgepragt ist. Dies gilt sowohl fiir die ganze Probe als
auch fiir die einzelnen Korner. Es wird versucht werden diese spezifischen Felder zu er-
mitteln um die Geometrien der einzelnen Proben sowie der entsprechenden Korngrofien

abzuschétzen. Da wiahrend des Experiments und der Auswertung ausschliellich Flussdich-
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(c) (d)

Abbildung 2.7: Aufnahmen der Probenoberflichen der Kalium dotierten Proben K-3 und
K-15 per Polarisationsmikroskop. Die Abbildungen (a) und (b) bzw. (c)
und (d) zeigen jeweils denselben Ausschnitt der Oberfléche von Probe K-3
bzw. K-15, jedoch mit unterschiedlicher Einstellung des Polarisationsfil-
ters. Durch die Anderung der Polarisationsfiltereinstellung lassen sich ein-
zelne Koérner identifizieren. Einige ausgewéhlte Bereiche wurden zwecks
besserer Ubersicht mit grauen Kreisen markiert. Die schwarzen Pfeile in
den Abbildungen (c) und (d) deuten einen beispielhaften Bereich an, in
dem die Orientierung zwischen den Kornern sehr dhnlich ist. Dadurch ent-
steht der Eindruck einer bedeutend gréfleren allgemeinen Korngréfie. Der
MaBstab in Abbildung (a) gilt fiir alle vier Abbildungen.
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ten mit der Einheit Tesla verwendet wurden und an dieser Stelle die Korngréfie anhand
der gesammelten Daten bestimmt werden sollen wird hier zwecks Konsistenz eine Mo-
difikation an obiger Formel vorgenommen. Erweitert man Formel (2.16) mit pg, erhélt

man
B H* B HOH*,K B B*,K

K gk ok

In den Abschnitten 3.1 bis 3.6 wird anhand verschiedener Messungen und Zugénge ver-

di (2.17)

sucht werden, diese Groflen abzuschétzen.



Kapitel 3
Ergebnisse und Diskussion

Eine detaillierte Behandlung der magnetischen Eigenschaften der Kalium und Kobalt
dotierten Proben werden in den folgenden Unterabschnitten durchgefiihrt. Die Proben
wurden mittels VSM und SQUID Magnetometer untersucht und die gesammelten Daten
grafisch aufbereitet. Die Daten der beiden Kalium dotierten Proben werden im Folgen-
den einzeln vorgestellt und im Anschluss daran miteinander verglichen. Darauf folgt die
Behandlung der mit Kobalt dotierten Proben.

3.1 Probe K-3

3.1.1 Magnetisierungsmessungen im VSM

Um eine erste Sichtung der magnetischen Eigenschaften dieser Probe durchzufiihren, wur-
den in einem VSM die bereits in Abschnitt 2.3 erlauterten Magnetisierungsmessungen
durchgefiihrt. Abbildung 3.1 zeigt die Ergebnisse dieser Messungen bei 5 K und verschie-
denen auf- und absteigenden Feldrampen mit variablen H,,... Auf der x-Achse ist das
angelegte Feld in Tesla aufgetragen und auf der y-Achse das entsprechende magnetische
Moment in 10~* Am?.

Der Verlauf des magnetischen Moments zeigt eine deutliche Asymmetrie beziiglich
des Nullfeldes. Diese zeigt sich durch die Ausbildung zweier Maxima im magnetischen
Moment, welche sich allerdings sowohl im Betrag als auch in ihrer relativen Position
zu Null auf der Feldachse unterscheiden. Léasst man diesen Bereich um das Nullfeld
(|ptoHap| > 0.5 T) auBler Acht, gleichen die einzelnen Kurven charakteristischen Magneti-
sierungsmessungen von Typ-II Supraleitern. D.h. sie konnen mit dem modifizierten Bean
Modell erklart werden, welches in Abschnitt 1.2.1 erldutert wurde. Dabei sinkt das ma-
gnetische Moment aufgrund der Abflachung des Feldprofils in der Probe mit steigenden
Feld bzw. steigt an, wenn der Absolutwert des Feldes reduziert wird, was gleichbedeutend
mit einer Verringerung bzw. Erhohung von j. ist.

Das Auftreten zweier Maxima ist unerwartet und wird im weiteren Verlauf dieser

37
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m(10~* Am?)

Ho Hap (T)

Abbildung 3.1: Messungen des magnetischen Moments der Probe K-3 via VSM. Zu se-
hen ist das magnetische Moment bei verschiedenen H,... Die ersten
Messpunkte bei kleinen Feldern wurden der Ubersicht halber weggelas-
sen. Der Einschub rechts oben zeigt einen vergroflerten Ausschnitt des
vollsténdigen Datensatzes der 5 K Messung im Bereich pyH,, = £0.2 T.
Der Einschub links unten zeigt die &uflersten Messschleifen bei den Tem-
peraturen 5 (blau, durchgezogen), 10 (rot, strichliert) und 20 K (griin,
punkt-strichliert).

Tabelle 3.1: Auflistung des Temperatureinflusses auf die Betrdge der magnetischen Mo-
mente beider Maxima sowie deren prozentuelle Abnahme mit jeder Erhohung
der Messtemperatur. Die Informationen wurden anhand der Messdaten des
VSMs gesammelt. mq yax stellt dabei den Absolutwert des magnetische Mo-
ments vor dem Nulldurchgang und ms yax jenen nach dem Nulldurchgang
dar.

Temperatur (K) || mi.yvax (107 Am?) | Abnahme | ma pax (1074 Am?) | Abnahme

5 1.45 0.85
10 1.25 14 % 0.73 15 %
20 0.78 38 % 0.48 35 %
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Arbeit im Zentrum der Analyse stehen. Die Identifizierung der zwei Maxima mit dem
jeweiligen Auftreten von Proben- und Kornstromen wird im néchsten Abschnitt durch-
gefiihrt, da dort prézisere und ausfiihrlichere Messungen présentiert werden. Wie sich im
Einschub rechts oben in Abbildung 3.1 erkennen lésst, hangt die Position des ersten Ma-
ximums der Magnetisierung auf der Feldachse vom angelegten Maximalfeld an. Es gibt
also einen von der Magnetisierungsgeschichte abhéngigen Effekt, auf welchen zusammen
mit den gerade erlauterten Beobachtungen in Abschnitt 3.1.2 genauer eingegangen wird.
Die vertikale durchgezogene Linie in dieser Grafik deutet das Nullfeld an und dient der
besseren Orientierung.

Der linke untere Einschub in Abbildung 3.1 zeigt den Einfluss der Temperatur auf das
magnetische Moment der Probe. Auch hier wurde das Nullfeld zugunsten der Ubersicht
mit einer durchgezogenen Linie markiert. Es ldsst sich eine generelle Abnahme des magne-
tischen Moments beobachten, da der kritische Strom im Allgemeinen temperaturabhéngig
ist. Es ist bei allen drei Temperaturen die starke Asymmetrie im magnetischen Moment
zu sehen. Der Betrag beider Maxima nimmt mit steigender Temperatur ab, wobei sich
nach Tabelle 3.1 kein wesentlicher Unterschied in der Temperaturabhéngigkeit erkennen

lasst.

3.1.2 Messungen des magnetischen Moments im SQUID

Nachdem mittels VSM das magnetische Verhalten der Probe im Magnetfeld gesichtet
wurde, kam das SQUID Magnetometer zum Einsatz. Mithilfe dieses Hochprézisionsma-
gnetometers wurden diverse Messungen im auf- und absteigenden Feld sowohl unter zfc-
als auch unter fc-Bedingungen durchgefiihrt. Da die unterschiedlichen Messtemperaturen
beim VSM keine Auffilligkeiten zeigten, wurde bei den Magnetisierungsmessungen mit
dem SQUID Magnetometer auf héhere Temperaturen verzichtet und ausschliefllich bei
5 K gemessen. Nachdem die Daten des VSM im vorherigen Abschnitt nur présentiert
wurden, werden nun die in Kapitel 1.2.1 erlauterten inter- und intragranularen Strome
zur Interpretation der SQUID Magnetometer Messdaten verwendet.

Um die Daten der SQUID-Messungen dieser Probe systematisch zu untersuchen, liegt
der erste Schritt darin, die Daten des aufsteigenden Astes und damit das erste Flussein-
dringen zu analysieren. Wie in Abschnitt 1 erldutert, entspricht der Aufbau eines magneti-
schen Moments der Bildung von Abschirmstromen innerhalb der Probe. Abbildung 3.2(a)
zeigt Messungen des magnetischen Moments bei verschiedenen jioH,p,, welche gegeniiber
dem #ufleren Feld aufgetragen sind. In Abbildung 3.2(b) sind dieselben Daten aufgetra-
gen, jedoch mit logarithmischer Darstellung der Feldachse. So lassen sich die Messdaten
bei kleinen Feldern iibersichtlicher darstellen.

Bei j19H,p, = 0 lésst sich bei Erhohung des Feldes ein anfénglicher Anstieg des magne-

tischen Moments erkennen, der den Resultaten der VSM Messungen sehr &hnelt. Dieser
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m (10~* Am?)
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Abbildung 3.2: Abbildung (a) zeigt den Verlauf des magnetischen Moments der Probe K-3
bei den Feldern jigHy, = 0 (blau), 0.05 (rot), 0.2 (griin), 0.5 (magenta)
und 1 T (cyan) im ansteigenden Feld bei 5 K. Der Pfeil soll die Posi-
tionstendenz des Zusammenbruchs der kritischen Stromdichte andeuten.
Abbildung (b) zeigt dieselben Daten, jedoch mit logarithmischer Darstel-
lung der Feldachse.

erste Anstieg schreitet bis etwa 0.022 T voran, wo es zu einem Einbruch des magneti-
schen Moments kommt. Dieses Verhalten des ersten Anstiegs von m, gefolgt von einer
darauf folgenden plétzlichen Abnahme, wird dem Aufbau und Zusammenbruch von j
(Probenstromdichte) zugeschrieben. Dabei dringen Flusslinien nach und nach entlang der
Korngrenzen ein und bauen so ein Feldprofil auf, bis ein gewisser Feldwert erreicht ist. Ab
diesem Wert bricht j¥ mit Erhéhung des #uferen Feldes immer weiter ein und mit ihm
das globale Feldprofil.

Wird das Feld weiter erhoht, kommt es nach der Ausbildung eines Minimums von m zu
einem erneuten Anstieg des magnetischen Moments. Dieser zweite Anstieg im ansteigen-
den Feld kommt durch den Aufbau von kritischen Stromen innerhalb der einzelnen Kérner
zustande. Diese bilden bei etwa 0.18 T ein Maximum von m, gefolgt von einer stetigen
Abnahme bei weiterer Erhohung des dufleren Feldes. Diese Abnahme ist, wie bereits im
vorigen Abschnitt erldutert, mit dem Verhalten vereinbar, welches das modifizierte Bean
Modell mit einer feldabhéngigen kritischen Stromdichte voraussagt. Durch die allgemei-
ne Abflachung von Feldprofilen bei hoher werdenden Feldern sinkt die Signalstéirke ab.
Hierbei handelt es sich um eine Superposition jener Feldprofile, die sich in den einzelnen
Kérnern ausbilden und so ein globales Feldprofil bilden. Mit dem Zusammenspiel von jX
und ;¥ kann die Ausbildung des lokalen Minimums von m erklirt werden. Bei der ersten

Erhchung des Feldes dringt das Feld in die Probe ein und es kommt zur Ausbildung von
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j¥. Das Signal steigt aufgrund des grofer werdenden stromdurchflossenen Volumens wei-
ter an und erreicht bei 0.022 T sein Maximum. Danach féllt das Signal wieder ab und der
Beitrag von ;7 wird von den Kornstrémen ;X iiberschattet.

Das eben beschriebene Verhalten ldsst sich auch bei den Messkurven bei jioHy,, = 0.05
und 0.2 T beobachten. Es bildet sich jedoch kein sauber ausgepridgtes Minimum aus,
sondern im ersten Fall nur ein Plateau und im zweiten ein Knick in den Messkurven. Dies
liegt einerseits daran, dass j& nach Formel (1.27) mit hoheren Feldern durch die inverse
Proportionalitdt zum angelegten Feld an Bedeutung verliert, und andererseits an der
Entstehung bzw. dem Vorhandensein von intragranularen Stréomen. Bei hoheren poHypg
lasst sich dieses Verhalten nicht mehr feststellen und das Magnetisierungsverhalten im
auBeren Feld ist nur noch durch die auftretenden Kornstrome gegeben. Der Verlauf aller
Kurven zeigt deutlich, dass sie sich, ausgehend von ihrem jeweiligen poHypg. nach einer
gewissen Felderhohung den anderen Kurven annédhern und schliefflich {iberlappen. Anhand
dieses Verhaltens der Messkurven lassen sich erste Abschétzungen von H* durchfiihren.

Wie in Abschnitt 2.3 ausgefiihrt, existiert zu Messbeginn bei zfc im Nullfeld kein Feld-
profil innerhalb der Probe. Durch die Felderhhung wird allméhlich ein Probenfeldprofil
iiber die Probe aufgebaut, welches in erster Néherung maximal wird, sobald puoH™* er-
reicht ist. Diese Werte sind in Tabelle 3.2 unter poH** zusammengefasst. Um poH*¥
abzuschétzen, gibt es zwei Moglichkeiten. Hier ist zu beachten, dass es sich bei der Korn-
grofle von 3 um um einen Durchschnittswert handelt. In der Probe existieren Korner, die
sowohl kleiner als auch grofler als dieser Wert sind. Die erste Moglichkeit besteht darin,
das zweite Maximum der Magnetisierungsmessung so zu interpretieren, dass bei diesem
Feld ein Grofiteil der Korner erstmals vollstdndig von magnetischem Fluss durchdrungen
sind. Dieser Ansatz setzt voraus, dass die einzelnen Kérner ausreichend gleichméflig von
magnetischem Fluss umgeben sind. Dieses Szenario ist nicht unwahrscheinlich, wenn man
bedenkt, dass mit dem Zusammenbruch der Probenstréme auch das damit verbundene
Feldprofil abflacht. Daher ndhert sich die Feldlinienverteilung entlang der Korngrenzen
einem anndhernd homogenen Zustand an.

Eine zweite Moglichkeit einen Kornstrom poH*®es abzuschitzen besteht darin, je-
nes Feld zu suchen, bei dem zwei Messkurven mit verschiedenen jioH,, iiberlappen. Im
Gegensatz zu joH*¥, bei dem nur Kérner mit Durchmessern bis 3 pm! vollstindig mit
Feldlinien durchdrungen sind, sind beim Feld poH* e alle Kérner der Probe vollstindig
mit Flusslinien durchdrungen. Die iiber die Messkurven bestimmten Werte von poH*¥
und poH*¥e= sind in Tabelle 3.2 zu finden. Es lisst sich fiir beide Doménen (inter- und
intragranularer Bereich) eine unterschiedliche Tendenz der jeweiligen H*s feststellen. H*¥
sinkt mit hoherem ji9H,,, wohingegen H*¥ mehr oder weniger konstant bleibt. Nach For-

mel (2.7) gilt dieses Verhalten damit auch fiir die kritischen Stréme j¥ und jX. Wie in

1Da eine durchschnittliche Korngrée von 3 um abgeschiitzt wurde, wird angenommen, dass Korner dieser
Grofle auch am 6ftesten in der Probe vorkommen.
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Tabelle 3.2: Auflistung verschiedener poH*" und poH*® bei diversen poHyg nach den
Messungen im ansteigenden Feld. Die letzten zwei Werte fiir poH*F konnten
nicht ermittelt werden, da dieser Signalanteil in den Messkurven nicht mehr
erkennbar ist.

poHog || s HP(T) | jioH*¥(T) | proH* e (T)
0 0.022 0.18

0.05 0.017 0.18 0.38
0.2 0.009 0.20 0.48
0.5 0.23 0.5
1.0 0.27 0.5

Abschnitt 3.1.4 erldutert wird, hat jX eine unterdriickende Wirkung auf 5.

Mithilfe von Magnetisierungsmessungen mit einer Hallsonde? konnte eine Abschiitzung
von ;P fiir vergleichbare Felder auf einen Wert von etwa 107 Am~2 durchgefiihrt werden.
Nach Formel (2.7) lédsst sich damit eine Abschétzung der Probengrofie durchfithren. Mit
dem Wert von 0.022 T fiir o H*? lisst sich auf einen Wert von 1.75-107% m oder 1.75 mm
fiir den halben Probendurchmesser schliefien (3.5 mm fiir den vollstdndigen Probendurch-
messer). Dieser Wert liegt in der Groflenordnung der Abmessungen der Probe von etwa
2 mm Seitenlidnge. Fiir eine Abschitzung der Korngrofle dieser Probe wird nach [22] eine
kritische Stromdichte von Kalium dotieren Einkristallen von 10 Am~2 angenommen.
Zusammen mit dem abgeschiitzten o H*¥ fiir den zfc Fall von 0.18 T erhélt man fiir den
Kornradius einen Wert von etwa 14 bzw. 28 pum fiir den Korndurchmesser. Dieser Wert
stimmt nicht mit der visuell per Polarisationsmikroskop bestimmten Korngréfie von 3 um
iiberein. Der Faktor Zwei kann auf den nicht exakt bekannten Wert der kritischen Strom-
dichten zuriickgefiihrt werden. Diese Methode eignet sich somit sehr gut um prinzipielle
Abschétzungen beziiglich der Geometrie durchzufithren. Fiir den kritischen Kornstrom
lisst sich mit dx = 3pum und pugH*¥ = 0.18 T ein Wert von etwa 9-10'° Am~2 abschiitzen.
Dieser Wert ist unrealistisch hoch, da er sehr nahe an der theoretischen paarbrechenden
Stromdichte von etwa 10'! bis 10'> Am~2 [5, S.287 ff.] liegt. Dieser Ansatz ist bei den
vorliegenden Materialien also nicht zielfithrend.

Im néchsten Schritt werden die Daten des absteigenden Astes untersucht. Fiir diesen
Fall liegen sowohl zfc- als auch fc-Messungen vor, die bei 5 K aufgenommen wurden.
Einige ausgewéhlte Messungen sind in Abbildung 3.3 zu sehen. Messkurven mit gleichem
toHmax tragen dieselbe Farbe. Die durchgezogenen Linien deuten an, dass die Messung
unter fc-Bedingungen durchgefiihrt wurde; gestrichelte Linien stehen fiir zfc-Bedingungen.
Betrachtet man Messungen mit gleicher Farbe, so erkennt man, dass die gestrichelten zfc-
Messreihen bereits zu Messbeginn ein deutlich von Null abweichendes Signal liefern. Das

liegt daran, dass die Probe im Nullfeld gekiihlt und anschlieBend das duflere Feld zu

2Diese Messungen wurden von J. Hecher durchgefiihrt. Fiir nihere Details siehe [10].
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toHmax erhoht wird. Im Laufe dieses Vorganges baut sich ein Feldprofil in der Probe auf.
Somit befindet sich die Probe in einem anderen Anfangszustand als bei einer Messung
unter fc-Bedingungen. Bei fc existiert zu Beginn der Messung kein Feldgradient innerhalb
der Probe. Wird das Feld anschlielend im Laufe der Messung reduziert, baut sich im fc-
Fall erstmalig ein Feldgradient auf. Im zfc-Fall wird ein bestehendes Feldprofil invertiert.

Anhand der gesammelten Daten lédsst sich eine Reihe von interessanten Beobachtun-
gen machen: Auffillig ist, dass das die Position und Héhe des von rechts aus gesehenen
ersten Maximums von der Magnetisierungsgeschichte abhéngt, d.h. von g Hp,.x sowie den
Kiihlbedingungen vor Messbeginn (zfc oder fc). Das zweite Maximum zeigt hingegen nur
minimale Anderungen von Position und Hohe.

Analog zu den Messungen im ansteigenden Feld wird auch im abfallenden Feld das in
Abbildung 3.3(a) von rechts aus gesehen erste Maximum primér den Probenstréomen ;!
zugeordnet. Der Grund dafiir liegt darin, dass dieses Maximum bei weiterer Feldreduktion
zusammenbricht, da abhéngig von pgH . Kornstrome jff gebildet werden. Diese sind fiir
das zweite Maximum verantwortlich.

Nach dieser Zuordnung der Maxima zu den zwei verschiedenen kritischen Stromdichten
lassen sich die anderen Auffalligkeiten der Messkurven besser verstehen. In Abbildung
3.3(a) lasst sich anhand der blauen, roten und griinen Messkurven (poHmax < 0.5 T) ein
deutlicher Unterschied im Verlauf von m beziiglich des ersten Maximums erkennen.

Wie weiter oben bereits erlautert, ist bei zfc-Messungen zu Beginn bereits ein Feldprofil
in der Probe und den Kérnern vorhanden. Um eine Uberlappung der beiden Kurven im
abfallenden Feld zu erreichen, muss dieses um einen fiir die Probe spezifischen Wert von
poH* (fc) bzw. 2ugH* (zfc) reduziert werden. Da jedoch pgH* fiir pigHpax < 0.5 T bei fc
und 2pugH* fiir poHpmax < 0.5 T bei zfc nicht erreicht werden, sind auch die Positionen des

3 versetzt.

sogenannten Inter-Maximums

Die Messkurven des magnetischen Moments lassen sich nach dem modifizierten Be-
an Modell normalerweise so interpretieren, dass eine Uberschneidung von fc- bzw. zfe-
Messungen bei gleichen jigH .« einem identen Feldprofil in der Probe entspricht. Damit
lasst sich ein Wert von 2H* - analog zum ansteigenden Feldast - abschétzen. D.h. sobald
die Feldprofile bei fc aufgebaut bzw. bei zfc vollstandig invertiert sind, iiberlagern sich die
beiden Fille. Bei den ersten Feldschritten spielt die Umkehr der Feldprofile in den Kérnern
eine dominante Rolle. Erst wenn sich diese aufgrund des dufleren Feldes invertiert haben,
baut sich bei kleineren Feldern ein intergranularer Strom auf, der im Weiteren fiir das
erste Maximum verantwortlich ist (fiir ndhere Details siche Abschnitt 3.1.4). Daher wird
hier nur eine Abschitzung von pyH*¥ durchgefiihrt.

Anhand der beiden magenta farbigen Messkurven (fc und zfc) in Abbildung 3.3(b)

lisst sich eine Uberschneidung der beiden nach einer Feldreduktion von etwa poH =

3Damit ist das von rechts aus gesehen erste Maximum gemeint, welches den intergranularen Stromen
zugeschrieben wird.
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Abbildung 3.3: Abbildung (a) zeigt den Verlauf von m der Probe K-3 bei verschiedenen
poHmax bei fc (durchgezogen) sowie zfc (strichliert). Der Einschub rechts
oben zeigt einen vergroferten Bereich dieser Messkurven. In Abbildung
(b) sind Ausschnitte der Messkurven bei pgHpax = 0.5 und 1 T bei fe
und zfc zu sehen. Abbildung (c) zeigt schwarze Anpassungsgeraden an die
unter fc und zfc aufgenommenen Messkurven.
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0.7 T erkennen. Damit lisst sich ein Wert von 0.35 T fiir H*¥ abschétzen. Dieser Wert
entspricht nach Formel (2.7) bei einer KorngréBe von 3 pm einem kritischen Strom von
etwa 2.8 10" Am~2. Wie schon bei den Magnetisierungsmessungen im ansteigenden Feld,
ist die so bestimmte kritische Kornstromdichte zu hoch, um als realistisch angesehen zu
werden.

Bedient man sich allerdings der einfachen Uberlegung, dass es bei den Messungen eines
absteigenden Astes zuerst zu einer Invertierung eines bestehenden bzw. erstmalig zu einer
Ausbildung eines Feldprofiles kommt, erwartet man eine rapide Signaldnderung. Ist ein
Feldprofil vollstindig ausgebildet, nimmt die Steigung der Kurve ab, sofern pigH ., grofl
genug gewihlt wurde. Dieser Umstand wird nun fiir eine priizisere Abschiitzung von H*X
genutzt. Aufgrund der Relevanz wird hier noch einmal darauf hingewiesen, dass diese
Méglichkeit nur bei ausreichend hohen Feldern besteht, da hier 57 geniigend klein ist und
nur einen geringen Anteil an m;.. hat, im Fall von Abbildung 3.3 also poHuax > 1 T.
Fiir die Abschiatzung werden an beide Kurven Tangenten in jenem Bereich der oberen
Feldgrenze gelegt, der nur noch minimale Anderungen beziiglich m zeigt (vgl. Abbildungen
3.3(b) und 3.3(c)). Die so bestimmten Werte fiir 1o H*¥ lauten 0.12 (fc) bzw. 0.15 T (zfc).
Nach Formel (2.7) ergeben sich Stromdichten im oberen Bereich von 10" Am~2, welche
etwas zu hoch sind, um glaubwiirdig zu sein, da nach [22] bei einkristallinen Bal22-
Kristallen Stromdichten in der Hohe von 10 Am~2 beobachtet wurden. Wie sich bei der
néchsten Probe zeigen wird, eignet sich diese Methode bei den vorliegenden Materialien
nur bedingt fiir die Abschitzung von j¥ bei bekannten di bzw. umgekehrt.

Ein Vergleich mit Abbildung 3.3(b) zeigt, dass nach einer Feldreduktion von 0.3 T,
also dem doppelten Wert des Hoheren der beiden poH*¥, noch keine Uberlappung der
beiden Messkurven (magenta) auftritt. Da angenommen wird, dass sich die Probe im fc
Fall in einem Gleichgewichtszustand ohne vorhandenen Feldprofilen befindet, kann man
aus diesem Ergebnis schlieflen, dass es unter zfc Bedingungen, bei bestehendenm Feldprofil
zu Messbeginn, zu Effekten kommt, was den Aufbau von ;P unterdriickt bzw. verlang-
samt (vgl. Unterabschnitt 3.1.4). Dadurch kommt es erst bei geringeren Feldern zu der
erwarteten Uberlappung der Messkurven. Bei den Messungen mit poHp, < 1 T wurde
auf Abschétzungen verzichtet, da bei diesen Messkurven anhand des ersten Maximums
ersichtlich ist, dass die Kurven erst im Bereich des Zusammenbruchs von ;I einander
iiberlappen. Daher sind wahrscheinlich noch andere Mechanismen beteiligt, die den Ver-

lauf des magnetischen Moments beeinflussen.

3.1.3 Einfluss des Selbstfeldes der Kérner auf das magnetische

Moment

Nach dieser Abschitzung von H*® anhand der Messkurven bei hohen Feldern wird nun

versucht die Abhéngigkeit der Position des Inter-Maximums von m aufgrund von Hys-
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung des Selbstfeldes in polykristallinen Materiali-
en. Es wird durch jene Flusslinien dargestellt, welche durch die Koérner
verlaufen und sich entlang der Korngrenzen schlieen (rote Pfeile). Die
schraffierten Fléchen stellen die Korner dar und die Bereiche zwischen
den Kérnern die Korngrenzen. Das duBlere Feld (blau) ist der Ubersicht
wegen nur zwischen den Kornern zu sehen.

tereseffekten der kritischen Strome zu verstehen. Die Verschiebung des Inter-Maximums
auf der Feldachse in Abhiingigkeit von pigHyay lisst sich durch das Auftreten von jX und
dem damit verbundenen Magnetfeldfeld (auch Selbstfeld genannt) erkléren.

Aufgrund der polykristallinen Struktur des Materials kommt es zu lokalen Effekten

auf das von auflen wirkende Feld. Da nach dem Maxwell-Gesetz
V-B=0 (3.1)

magnetische Feldlinien immer geschlossen verlaufen, miissen sich die Feldlinien der Fluss-
schlduche innerhalb der Korner, auflerhalb der Kérner wieder schliefen. Es wird vermu-
tet, dass sich einige dieser Flusslinien noch innerhalb der Probe schlieflen, entlang der
normalleitenden Korngrenzen. Abbildung 3.4 zeigt eine schematische Darstellung dieses
Effektes. Zu sehen sind drei Kérner in Form schraffierter Bereiche. Der aufgrund der fc-
Bedingungen in den Kérnern eingeschlossene magnetische Fluss ist mithilfe von nach oben
in positive Richtung zeigender, roter Pfeile eingezeichnet. Wird von einem fixen pgH* aus-
gegangen und das duflere Feld reduziert, so treten nach dem Bean Modell Flusslinien aus
den Kornern aus und es bildet sich ein Feldprofil iiber die Korner. Aufgrund der von
den Kornern ausgehenden Feldlinien, welche sich entlang der Korngrenzen schliefen, wird
das duflere Feld lokal abgeschwécht. Die Pfeilrichtungen in Abbildung 3.4 sollen dieses
Phéanomen illustrieren. Man sieht, dass die Orientierung der Pfeile gegenlédufig ist, also
das Umkehrfeld der Korner entgegen der Feldrichtung des angelegten Feldes zeigt. Der

Ubersicht halber wurde das duBere Feld nur entlang der Korngrenzen eingezeichnet. Es
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kommt also zu einer lokalen Abschwéichung des dufieren Feldes.

Wie weiter oben anhand der Abschéatzungen der Kornstrome erldutert, muss bei einer
zfc-Messung erst ein bestehendes Feldprofil invertiert werden. Demnach ist gegeniiber der
entsprechenden fc-Messung eine groflere Feldreduktion notwendig, damit beide Kurven

iiberlappen.

3.1.4 Untersuchung per Hallscanner

Die Beschreibung des magnetischen Verhaltens dieser Probe anhand j& bzw. jX ist nur
qualitativer Natur. Eine direkte experimentelle Priifung ist mit den in dieser Arbeit ver-
wendeten Magnetometern aber nicht méglich. Dazu ist eine Untersuchung mittels SHPM*
notwendig. Abbildung 3.5 zeigt eine Reihe solcher Hallscans unter zfc-Bedingungen und
toHpg = 0 T. Der grau hinterlegte Bereich in der linken Grafik sowie in den Einschiiben
der rechten Grafik, stellt den Probenbereich dar. Ziel dieser Messungen war es, die Ent-
wicklung des Feldprofils entlang einer Linie auf der Probenoberfliche zu untersuchen.
Dabei wurde das duflere Feld nach jeder Messung um einen bestimmen Wert reduziert
und erneut eine Messung durchgefiihrt.

Von oben nach unten gesehen bildet sich im linken Graphen von Abbildung 3.5 bei
der Erhchung des Feldbetrages ein intergranulares Feldprofil aus, welches nach dem Bean
Modell erwartet wird: ndmlich das Eindringen von Fluss in den Supraleiter in Form ei-
ner fortschreitenden Feldfront (vgl. Abbildung 1.5(a) in Abschnitt 1.2). Der rechte Graph
zeigt in diesem Feldbereich den ersten Anstieg von m und den damit verbundenen Auf-
bau von j¥'. Die néichste Messung wurde an einem Punkt der Feldachse getitigt, der nach
dem ersten Maximum liegt (vgl. Abb. 3.5 rechts). Das entsprechende Feldprofil zeigt drei
interessante Bereiche mit unterschiedlichen Steigungen. Betrachtet man das Zentrum der
Probe, findet man ein Maximum von B. Links und rechts davon fillt die Flussdichte mit
etwa der selben Steigung ab, wie schon in der vorherigen Messung festgestellt wurde. Auf
dieses Verhalten folgt ein flacherer Bereich, was dafiir spricht, dass hier das Feldprofil der
Probe nach aulen hin zusammenbricht. Dies erklart auch das Absinken von m nach dem
Maximum im rechten Bild von Abbildung 3.5. Der dritte Bereich befindet sich am Rand
der Probe, wo das Feldprofil die stérkste Steigung aufweist. Hier werden die ersten Kérner
von Fluss penetriert und es kommt zur Bildung von jX. Dieses Verhalten ist in Abbildung
3.6 dargestellt. Auf der linken Seite der Abbildung ist eine Darstellung eines polykristalli-
nen Supraleiters zu sehen. Die vertikalen Linien sollen von links nach rechts den Rand der

Probe (schwarz, fett), einzelne Korner (schwarz, diinn) und die Mitte der Probe (grau,

4Scanning Hall Probe Microscopy. Im Zuge dieser Messungen wird eine Hallsonde mithilfe von Piezokris-
tallen entlang einer Linie in Schritten im pm-Bereich {iber die Probe gerastert und so das lokale Ma-
gnetfeld der Probe gemessen. Die Resultate dieser Messungen wurden dankenswerterweise von Johannes
Hecher fur diese Arbeit zur Verfiigung gestellt. Sowohl die Datenerhebung als auch die -auswertung und
grafische Aufbereitung wurden von J. Hecher durchgefiihrt. Es sei angemerkt, dass mit dieser Methode
sowohl irreversible als auch reversible Eigenschaften gemessen werden. Fiir Details siehe [10].
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Abbildung 3.5: Hallmessungen der Probe K-3 im abnehmenden Feld. Die Probe wurde
bei poHpg = 0 T gekiihlt und das duflere Feld anschlielend in negativer
Richtung erhht. Die Messungen wurden entlang der Probenoberflache bei
den Feldern —0.01 bis —0.11 T in —0.02 T Schritte durchgefiihrt und sind
in der linken Abbildung dargestellt. In der rechten Abbildung sind die-
se Schritte in Form farbiger Punkte entlang einer Magnetisierungsschleife
eingezeichnet. Die farblich dazu korrespondierenden Kurven der Hallmes-
sungen sind um diese Magnetisierungskurve angeordnet.

diinn) darstellen. Die angelegten Felder sind durch gestrichelte Linien angedeutet und die
Feldprofile in den Kérnern durch schraffierte Flachen. Die Farbgestaltung korreliert mit
dem angelegten dufleren Feld. Die Zeichnung soll andeuten, dass die Korner, abhéngig von
ihrer Position in der Probe, verschieden schnell Feldprofile ausbilden. Die weiteren vier
Darstellungen aus Abbildung 3.6 zeigen verschiedene remanente Magnetisierungszustiande
der Korner, abhéngig vom zuvor angelegten Magnetfeld. Wird das Feld ausgehend vom
maximal angelegten Magnetfeld auf Null reduziert, ldsst sich eine verzerrte stufenférmige
Erscheinung fiir die Feldprofile der Korner erkennen. Diese stammt von der Abhéngigkeit
des lokalen Feldes von der Position der Korner. Auf diese Art kann der entsprechende
Bereich des steilen Feldprofils der Hallmessungen erklért werden.
Die weiteren Hallmessungen ndhern sich immer weiter dem zweiten Maximum der Magne-
tisierungskurve an. Sie zeigen den weiter fortschreitenden Zusammenbruch des globalen
Probenfeldprofils und den gleichzeitigen Aufbau eines Feldprofils, welches durch eine Su-
perposition von Feldprofilen innerhalb der einzelnen Koérnern erklart werden kann.
Abbildung 3.7 zeigt Hallmessungen der Probe K-3 mit einer vorausgehenden Ma-
gnetisierungsgeschichte®. Die Probe wurde in einem Zustand vermessen, in dem bereits
ein Feldprofil zu Beginn der Messung vorhanden war (siehe Bildunterschrift). Die ersten
drei vom Nullfeld rechts aus gesehenen Messpunkte der Hallmessungen zeigen Feldpro-

file, die jenen des Bean Modells sehr gut entsprechen. Zwischen der ersten und zweiten

®Diese Messungen wurden wie jene zuvor von J. Hecher durchgefiihrt und fiir diese Arbeit zur Verfiigung
gestellt.
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Uberlagerung von Korn- mit Probenstrémen
in den Randbereichen einer polykristallinen Probe in Analogie zum FEin-
kristall des Bean Modells. Links ist eine Hélfte einer Probe im vertikalen
Schnitt zu sehen. Die vertikalen Linien sollen einzelne Korner darstellen.
In der linken Darstellung ist die Probe auf der linken Seite einem &ufleren
Feld ausgesetzt, welches in vier Schritten erhoht wird. Die entsprechenden
Feldprofile sind in den Kornern eingezeichnet. Die anderen Darstellungen
auf der rechten Seite der Abbildung zeigen remanente Feldprofile bei ei-
ner Feldreduktion der zuvor entsprechend angelegten Feldern auf null. Die
einzelnen Zugehorigkeiten sollen sowohl durch die Farbung der Feldpro-
file als auch durch Andeutung des angelegten Maximalfeldes verdeutlicht
werden.
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Abbildung 3.7: Hallmessungen der Probe K-3 im abnehmenden Feld. Die Probe wurde
bei poHp, = 0 T gekiihlt und das &uBlere Feld anschlieSend auf 0.5 T
erhoht. Die darauffolgenden Hallmessungen der Probenoberfliche wurden
bei poH,, = £0.01, £0.03, £ 0.05 und £ 0.1 T durchgefithrt und sind
in der linken Abbildung dargestellt. In der rechten Abbildung sind diese
Schritte in Form farbiger Punkte entlang der entsprechenden Magnetisie-
rungsschleife eingezeichnet. Die farblich dazu korrespondierenden Kurven
der Hallmessungen sind um diese Magnetisierungskurve angeordnet.

Hallmessung ist ein relativer Anstieg der Flankensteigung des Feldprofils zu sehen. Dies
entspricht der Ausbildung eines hoheren magnetischen Moments, wie auch anhand der
Magnetisierungsschleife erkennbar ist. Die Hallmessungen der néchsten vier Messpunkte
nach dem Maximum zeigen den fortschreitenden Zusammenbruch des Probenfeldprofils
und den gleichzeitigen Aufbau der Kornfeldprofile. Die Hallmessung des letzten Punktes
zeigt deutlich ausgebildetes Kornfeldprofil iiber die ganze Probe. Ein Feldprofil iiber die
Probe ldsst sich noch schwer erkennen, was sich in einer Reduktion der globalen kriti-
schen Stromdichte duBert. j& wird immer stirker und ist fiir das zweite Maximum von m
verantwortlich. Zusammenfassend bestéitigen die SHPM-Messungen die Interpretationen

der zuvor durchgefithrten Messungen von m mit dem VSM und SQUID Magnetometer.

3.1.5 Remanente Magnetisierung

Nach der ausfiihrlichen Darstellung der Magnetisierungskurven im auf- und absteigenden
Feld folgt in diesem Abschnitt die Untersuchung der remanenten Magnetisierung der Pro-
be. Details zu dieser Messmethode sind in Abschnitt 2.3 zu finden. Es wurden Messungen
bei verschiedenen Temperaturen und pioHy, durchgefiihrt. Eine Zusammenfassung dieser
Messparameter ist in Tabelle 3.3 zu finden. Um mit der Messung der remanenten Magne-
tisierung verschiedene Effekte zu visualisieren, wird entweder die Temperatur oder 119 H,g
konstant gehalten und der jeweils andere Parameter variiert. Dieses Vorgehen erméglicht

den direkten Vergleich der Messkurven. Eine Besonderheit dieser Messmethode ist die
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Tabelle 3.3: Messparameter fiir die Bestimmung des remanenten magnetischen Moments
der Probe K-3.

Temperatur (K) poHpg (T)
) -0.21-0.05|01(0.03]0.2]0.5
10 -0.21-0.05|01{0.03|0.2]|0.5
20 0
30 0

Moglichkeit Proben- und Kornstrome getrennt voneinander zu beschreiben, wie im wei-

teren Verlauf erlautert wird.

Abbildung 3.8(a) zeigt drei Messungen bei positiven pyHy, und einer Messtemperatur
von 5 K. Die verschiedenen Farben der Kurven korrespondieren mit den Farben jener
Punkte im Einschub links oben, die auf der Magnetisierungskurve bei einem jgH .y
von 7 T liegen. An dieser Stelle sei noch einmal erwéhnt, dass die in der Abbildung
dargestellten Messwerte den Endpunkten der verschiedenen zu H,, korrespondierenden

riicklaufenden Aste entsprechen.

Mit der Erhohung von Hges kommt es zunéchst zu einem Anstieg von m, aufgrund
der Ausbildung von ;Y. Die remanente Magnetisierung steigt bis zur Sittigung dieses
Beitrages an. Dieses Verhalten der kritischen Strome bzw. jenes der entsprechenden Feld-
profile ist in Abbildung 3.8(b) ausgehend von links unten nach rechts oben schematisch
dargestellt. Wird Hges grofl genug, beginnen Kornstrome zu flieflen und es baut sich ein
entsprechendes Feldprofil auf (rechts unten) bis auch dieser Anteil von m, geséttigt ist
(rechts oben). Im Sattigungsbereich (ab pgH,, ~ 1 T) koexistieren beide Stromanteile
und bilden so eine globale Magnetisierung der Probe (siehe entsprechende Feldprofile in
Abb. 3.8(c)).

Wie im Einschub von Abbildung 3.8(a) zu sehen ist, befinden sich die Hy, aller drei
Messungen noch vor dem Bereich, in dem das magnetische Moment zusammenbricht. Nach
den Hallmessungen der Probenmagnetisierung am Ende des vorigen Abschnittes sind im
abfallenden Feld (bei Hp.x > 0.5 T) hauptséchlich Probenstrome fiir das Auftreten des
globalen Maximums der Magnetisierung verantwortlich. Aulerdem ist zu beobachten, dass

ein héheres Hi,, eine schwéichere remanente Magnetisierung bedingt.

Abbildung 3.9(a) zeigt Messkurven der remanenten Magnetisierung bei verschiedenen
toHpg < 0 T. Man erkennt hier ein deutlich anderes Verhalten als bei positiven Hy,. Im
Einschub links oben sieht man die jeweiligen Hy,, welche von rechts nach links gesehen
nach dem ersten Maximum der Magnetisierungsschleife liegen. Damit liegen sie in jenem

Bereich, der bereits vom Zusammenbruch des globalen kritischen Stromes betroffen ist.

Bei anfanglicher Erhhung von H,, steigt das remanente magnetische Moment der Pro-

be also aufgrund der Ausbildung von ;! an. Im Falle der griinen Kurve (Hyg = 0 T) bildet
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Abbildung 3.8: Abbildung (a) zeigt die Messdaten der remanenten Magnetisierung bei
positiven Hy, und 5 K. Die Farben der Kurven korrespondieren dabei
mit den Farben der Punkte im Einschub links oben. Dieser zeigt einen
Ausschnitt der Magnetisierungskurve im abfallenden Feld bei einem H,,.x
von 7 T. Die vertikale grau strichlierte Linie markiert H,, = 0 und dient
der Orientierung. Die Abbildungen (b) und (c) soll das Verhalten der
Feldprofile entsprechend der zwei Stromdichten 5 und j¥ im Verlauf der
Messung illustrieren. Fiir Details siehe Fliefitext.
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Abbildung 3.9: Abbildung (a) zeigt die Messkurven der remanenten Magnetisierung bei

poHpg < 0 T und 5 K. Die Farben der Kurven korrespondieren dabei mit
den Farben der Punkte im Einschub links oben. Dieser zeigt einen Aus-
schnitt der Magnetisierungskurve im abfallenden Feld bei einem o Hpax
von 7 T. Die vertikale grau strichlierte Linie markiert pi0H,, = 0 T und
dient der Orientierung. Abbildung (b) soll das Verhalten der zwei Strom-
dichten 5 und j¥ im Verlauf der Messung illustrieren (Huq1 < Haao <
Ha3 < Haa4). Abbildung (c) zeigt die schematische Darstellung des
Proben- und Kornstromverlaufs im variablen Feld.



3.1. Probe K-3 H4

sich ab einem H,, von etwa 5.5-1072 T ein Plateau aus. Dies entspricht der Séttigung von
j¥. Weitere Erhshung von H,, bewirkt einen erneuten Anstieg des Messsignals. In diesem
Bereich werden Kornstrome ;X aufgebaut. Das Signal steigt bis zu einem Maximum an
und sinkt anschlieend wieder auf einen konstanten Wert ab. Dieses Verhalten lédsst sich
mithilfe der Uberlagerung der Stromanteile J¥ und j¥ verstehen und ist in Abbildung
3.9(c) schematisch dargestellt. Die obere Abbildung zeigt den Verlauf von ;Y (griin), der
untere jenen von jX (rot). Es lisst sich erkennen, dass der Bereich um das Maximum von
7% von der Position auf der Feldachse her links vom Maximum von ;5 liegt. Uberlagert
man beide Kurven miteinander und beriicksichtigt, dass der Anstieg von jX eine unter-
driickende Wirkung auf j! hat, erhiilt man jenes charakteristische Verhalten des gesamten

kritischen Stromes, welches in den vorigen Abschnitten beobachtet wurde.

Nach dem Maximum der griinen Kurve in Abbildung 3.9(a) steigt j& zwar an, ;7 wird
jedoch unterdriickt und es kommt zu einer Sittigung von jX, sodass dieser Stromanteil
ausschlaggebend fiir das remanente magnetische Moment bei hohen Feldern H,;, ist. Der
Grad der Unterdriickung ist jedoch nicht genau nachvollziehbar, was die weitere Bestim-
mung kritischer Stromdichten mithilfe dieser Kurven verhindert. Es ldsst sich anhand

dieser Messungen nicht feststellen, ob es sich um ein reines Aufkommen von jX handelt.

Das Verhalten der Feldprofile der Probe ist in Abbildung schematisch 3.9(b) darge-
stellt. Die Abbildung ist von links unten nach rechts oben zu lesen. Bei anfénglicher
Erhohung von H,, werden Probenstrome ausgebildet, was zu einer nach Bean charakte-
ristischen Verteilung der Feldlinien fithrt (H,,; und H,po). Bei hoheren Feldern (H,p3)
bilden sich Kornstréme aus. Diese steigen mit hoher werdenden Feld H,, weiter und be-
ginnen, analog zu den Hallmessungen der Probenmagnetisierung des vorigen Abschnittes,
J¥ zu unterdriicken, was den Einbruch der Flanken des Feldprofils der Probe zur Folge hat
(rechts unten). Je stiirker jX ansteigt, desto mehr wird ;! unterdriickt, bis schlussendlich
nur noch ein minimaler Beitrag von jI vorhanden ist (rechts oben). ;¥ spielt nach diesem

Modell bei hoheren Feldern eine untergeordnete Rolle.

Die beiden Kurven mit negativen poHy, (rot und blau) weisen kein deutlich ausge-
priigtes Plateau auf, da die jeweiligen j bereits vor ihrer Siittigung von den jX beeinflusst
bzw. unterdriickt werden. Es fallt auf, dass die rote Kurve ein weit schwécher ausgepragtes
globales Maximum besitzt als die anderen Messkurven. Der Grund dafiir liegt darin, dass
o Hyg gerade so gewéhlt wurde, dass es beim lokalen Minimum der Magnetisierungsschlei-
fe mit einem Hy,ax von 7 T liegt und 5P daher viel geringer als bei der Messung von m,
bei poHpg = 0 T ist. Abbildung 3.9(c) zeigt schematisch das Verhalten von jX und ;7 im
duBeren Feld. Der untere Graph zeigt eine Uberlagerung von reversiblen und irreversiblen
magnetischen Momenten der Kérner. Der dazu korrespondierende kritische Strom ;X ist
in rot dargestellt. Im dariiber liegenden Graphen findet sich eine Kurve fiir 55, welche die
Einhiillende des Josephsonstromes darstellen soll. Wie in Abschnitt 1.1 erlautert, wird

dieses Verhalten aufgrund der Vielzahl an Josephson-Kontakten angenommen. Da diese
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Abbildung 3.10: Abbildung (a) zeigt Messdaten der remanenten Magnetisierung 1o Hpg =
0 und den Temperaturen von 5, 10, 20 und 30 K. Der Einschub zeigt
einen vergroferten Bereich der 30 K Messung. Alle vier Kurven zeigen
ein qualitativ sehr dhnliches Verhalten.

Kurve allerdings einem %—Verhalten folgt, ist diese Beschreibung nur qualitativer Natur,
da sie bei B = 0 T divergieren miisste. Betrachtet man Ausdruck (1.24 ) in Abschnitt
1.1 fiir Josephsonstrome, erkennt man, dass die Sinusfunktion im Nenner diese Divergenz

verhindert.

Die beiden Graphen sind durch grau strichlierte Linien verbunden, welche jenen Be-
reich andeuten sollen, in denen jX maximal ist und eine entsprechend unterdriickende
Wirkung auf j¥ haben. Diese vertikalen Linien liegen nicht symmetrisch um das Nullfeld
und schaffen demzufolge auch eine Asymmetrie in j7. Allgemein lisst sich beobachten,
dass der Abfall der Magnetisierungskurve nach dem Maximum steiler ist, je ndher jioHy,
bei jioHap = 0 T ist (siehe Abbildung 3.9(a)). Dies féllt bei 10 Hpg = —0.05 T' (rote Kurve)

nicht auf, da der Anteil ;¥ kleiner als bei den anderen Messkurven ist.

Nachdem das Verhalten bei variablen Hy, untersucht wurde, folgt nun die Analyse
bei variabler Temperatur. Abbildung 3.10 zeigt das remanente magnetische Moment der
Probe K-3 bei den Temperaturen 5, 10, 20 und 30 K unter zfc-Bedingungen. Alle vier
Kurven zeigen qualitativ dasselbe Verhalten. Zu Beginn baut sich bei kleinen Feldern

der Probenstrom auf, was sich in einem ersten Anstieg der remanenten Magnetisierung
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duBert. Wie zuvor erldutert, ist dieser Anstieg durch den Aufbau von ;! bedingt.

Bei allen vier Messtemperaturen ldsst sich eine Sattigung dieses Stromanteils erken-
nen, noch bevor ein globales Maximum vom m, entsteht. Bei hoheren Feldern sinkt m,
wieder ab und séttigt auf einen konstanten Wert ab. Der Einschub in Abbildung 3.10
zeigt einen vergroferten Ausschnitt der 30 K Messung. Auch hier ist die Ausbildung eines
Plateaus sowie ein darauf folgendes Maximum der remanenten Magnetisierung zu sehen.
Die Temperatur hat somit bei jioHpg = 0 keinen signifikanten Einfluss auf das Magneti-
sierungsverhalten der Proben. Mit hoherer Temperatur lédsst sich eine Verschiebung der
Messkurven inklusive aller Auffélligkeiten zu kleineren pyH,, sowie ein generelles Ab-
sinken der Signalstédrke beobachten. Diese Entwicklung ist leicht einzusehen, wenn man
bedenkt, dass gleichzeitig bei Anstieg der Temperatur der kritische Strom und damit das
magnetische Moment sinkt.

Es bietet sich an, anhand der Messungen der remanenten Magnetisierung, Abschitzungen
der verschiedenen Strome aufzustellen. Mithilfe der Ausfithrungen in Abschnitt 2.3.2 kann
mit dem bekannten irreversiblen magnetischen Moment auf die kritische Stromdichte ge-
schlossen werden. Mit den hier vorliegenden Messungen lésst sich genau diese Groéfie be-
stimmen. Das reversible magnetische Moment wird iiber eine Offsetkorrektur wahrend der
Auswertung eliminiert. Fiir diese Korrektur wird mit den ersten paar Messpunkten ein
Mittelwert gebildet und anschliefend von den einzelnen Messungen von m, abgezogen.
Damit fallen reversible Beitrige zu m, weg und alle Kurven liegen bei den ersten Mess-
punkten auf der Hohe null. Die in diesem Abschnitt présentierten Messkurven entsprechen
also den jeweiligen irreversiblen magnetischen Momenten von m,. Die Ergebnisse dieser
Abschétzungen werden allerdings erst am Ende von Abschnitt 3.3 présentiert, damit eine

geschlossene Behandlung der Kalium dotierten Proben erméglicht wird.
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Abbildung 3.11: Messungen des magnetischen Moments der Probe K-15 via VSM. Zu se-
hen ist das magnetische Moment bei verschiedenen H,,,.. Der Einschub
rechts oben zeigt einen vergréfSerten Ausschnitt des vollstandigen Daten-
satzes der 5 K Messung im Bereich poH,, = £0.2 T. Der Einschub links
unten zeigt die duBersten Messschleifen bei den Temperaturen 5 (blau,
durchgezogen), 10 (rot, strichliert) und 20 K (griin, punkt-strichliert).

3.2 Probe K-15

Die zweite Kalium dotierte Probe ist mit einer durchschnittlichen Korngréfe von 15 pym
aus groferen Kornern aufgebaut als die der Probe K-3, welche im letzten Abschnitt behan-
delt wurde. Da fiir diese groflkérnige Probe zum Zeitpunkt des Verfassens dieser Arbeit
keine Hallmessungen zur Verfiigung standen, wird im Folgenden die Annahme getroffen,
dass dhnliche Mechanismen fiir das magnetische Verhalten der Proben verantwortlich sind.
Das bedeutet, dass fiir die angenommenen Feldprofile der Probe in verschiedenen Stadien
der Magnetisierung dieselben Verhaltensweisen erwartet werden. Die présentierten Daten
dieses Abschnittes bestéirken diese Annahme, weshalb die Diskussion der Probe K-15 nicht
so ausfiithrlich durchgefiihrt wird. Alle qualitativen Ergebnisse kénnen aus Abschnitt 3.1

iibernommen werden.
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3.2.1 Magnetisierungsmessungen des magnetischen Moments

Analog zur kleinkornigen Probe wurden mit dem VSM Magnetisierungsmessungen durch-
gefithrt. Abbildung 3.11 zeigt die Resultate dieser Messungen. Bei dieser Probe wurde eine
Korrektur des Messignals durchgefiihrt, indem eine Hintergrundmessung bei 40 K¢ durch-
gefithrt und von den Messdaten bei 5, 10 und 20 K abgezogen wurde.

Der Einschub rechts oben in Abbildung 3.11 zeigt einen vergréferten Ausschnitt der
Messdaten im Feldbereich von 0.2 T. Die schwarze Linie markiert das Nullfeld. Im Ge-
gensatz zur kleinkdrnigen Probe ist das ausfiihrlich diskutierte Maximum von m vor dem
Nulldurchgang nur sehr schwach ausgepriagt. Die Temperaturabhéngigkeit des magneti-
schen Moments dieser Probe ist im linken unteren Einschub dargestellt. Die Feldbegren-
zung liegt abermals bei £0.2 T. Es lassen sich wie bei der kleinkérnigen Probe qualitativ
keine signifikanten Unterschiede erkennen. Der zu erkennende Drift des dem Probenstrom
zugeschriebenen Beitrages nach links l&sst sich mit dem reduzierten Selbstfeld der Korner
erkldren. Bei hoherer Temperatur sind diese Felder geringer, womit auch die Verschiebung
nach rechts nicht mehr so stark ausgeprégt ist. Fiir eine ausfiihrlichere Untersuchung der
magnetischen Figenschaften der Probe wurde abermals auf das SQUID Magnetometer

zuriickgegriffen.

3.2.2 Messungen des magnetischen Moments im SQUID

Um einen besseren Vergleich zwischen den beiden Proben gewéhrleisten zu kénnen, wird
die Datenauswertung dieser Probe analog zur Probe K-3 durchgefiihrt. Da fiir diese Pro-
be keine Hallmessungen zur Verfiigung stehen, wird davon ausgegangen, dass beziiglich
Proben- und Kornstrom die gleichen Mechanismen gelten.

Das Magnetisierungsverhalten im ansteigenden Feld wurde im zfc- und in verschie-
denen fc-Fallen untersucht. Abbildung 3.12(a) zeigt einige ausgewihlte Datensétze. Der
Kurvenverlauf zeigt nur ein deutlich ausgepragtes Maximum bei kleinen Felderhéhungen,
welches bei hoheren Hi,, immer schwicher ausgeprigt ist. Es ist kein zweites Maximum
zu sehen. Der Anteil des Probenstroms diirfte demnach vom Kornstrom unterdriickt und
fiir das magnetische Moment einer Probe bei zfc-Bedingungen im ansteigenden Feld ver-
nachléssigbar sein. Abbildung 3.12(b) verdeutlicht mithilfe einer logarithmischen Darstel-
lung der Feldachse das Fehlen einer entsprechenden Unregelméfigkeit in den Magnetisie-
rungskurven.

Tabelle 3.4 zeigt eine Zusammenfassung der abgeschitzen Werte fiir poH*% und
poH*®ees . Analog zu Tabelle 3.2 in Abschnitt 3.1.2 wurden die Werte aus der zweiten
Spalte anhand der Maxima der Kurven aus Abbildung 3.12(a) bestimmt. Die Werte der
dritten Spalte wurden aus jenem Bereich der Messungen abgelesen, in dem eine einzel-

ne Messkurve mit der vorherigen iiberlappt. In diesem Fall diente die Messkurve bei

6Zur Erinnerung: Die kritische Temperatur dieser Probe liegt bei etwa 38 K.
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Abbildung 3.12: Abbildung (a) zeigt den Verlauf des magnetischen Moments bei 19 Hyg >
0 T im ansteigenden Feld H,, bei 5 K. Die exakten Werte fiir die jewei-
ligen j10Hye sind in aufsteigender Reihenfolge in Tabelle 3.4 zu finden.
Abbildung (b) zeigt dieselben Daten, jedoch mit logarithmischer Darstel-
lung der Feldachse.

poHpg = 0 T als Referenzkurve. Diese Werte fiir die verschiedenen poH*™ entsprechen
nach dem Bean Modell bei einem Korndurchmesser von 15 um grob einer Stromdichte
von etwa 7.4-10° Am~2. Eine Abschiitzung von poH** konnte anhand dieser Messkurven
nicht durchgefiihrt werden, da kein sichtbarer Anteil dieser Gréfle vorhanden ist. Umge-
kehrt lisst sich bei bekanntem kritischen Strom sowie 1o H*¥ abermals auf die KorngroBe
schlieen. Bei einem kritischen Kornstrom von j¥ = 10’ Am~2 und einem B** von 0.07 T
erhélt man fiir den halben Korndurchmesser einen Wert von etwa 5.5 um. Der vollsténdige
Korndurchmesser betrdgt demnach 11 pgm und stimmt gut mit der beobachteten Grofie

von etwa 15 pm iiberein.

Das magnetische Verhalten im abfallenden Feld ist in Abbildung 3.13(a) zu sehen. Die
Farben der Messkurven deuten die verschiedenen H,,,, an. Durchgezogene Linien kenn-
zeichnen fc-Messungen, gestrichelte zfc-Messungen. Wie nach dem Bean Modell erwartet
und analog zur kleinkornigen Probe kommt es bei der ersten Feldreduktion zu einer rapi-
den Anderung des magnetischen Moments. Dies entspricht dem Aufbau eines Feldprofils
(fc) bzw. der Invertierung eines Vorhandenen (zfc) in den Kérnern der Probe. Dieses erste
Verhalten wird von einem Bereich abgelost, in dem sich das magnetische Moment nur
langsam &ndert. Dies entspricht einem Anstieg des Feldprofilgradienten und damit dem
Anstieg des kritischen Stromes in den Koérnern. Dieser Vorgang schreitet fort, bis bei etwa
0.025 T eine Abweichung vom nach Bean erwarteten Verhalten auftritt. Vergleicht man

die entsprechenden Messdaten der kleinkornigen Probe mit den hier diskutierten, so lasst
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Abbildung 3.13: Abbildung (a) zeigt den Verlauf von m der Probe K-15 bei verschiedenen
toHmax bei fc (durchgezogen) sowie zfc (strichliert). In Abbildung (b)
sind Ausschnitte der Messkurven bei pigHpax = 0.5 und 1 T bei fc und zfc
zu sehen. Abbildung (c) zeigt Anpassungsgeraden (voll bzw. strichliert)
an die unter fc und zfc aufgenommenen Messkurven.
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Tabelle 3.4: Zusammenfassung von verschiedenen poH*¥ der Probe K-15, welche an-
hand der Messungen des magnetischen Moments m im ansteigenden Feld
abgeschétzt wurden.

proHug (T) || proH*™ (T) | proH*®e=(T))
0 0.07
0.02 0.07 0.17
0.05 0.07 0.18
0.07 0.07 0.18
0.2 0.07 0.19
0.5 0.08 0.2
1 0.08 0.19

sich der Hocker kurz vor dem Nulldurchgang mit dem Inter-Maximum identifizieren. Fiir
diese Vermutung spricht auch die Abhéngigkeit der Position und der Hohe des Hockers
von Hp.y, der bei der kleinkérnigen Probe jedoch viel dominanter ausgeprigt ist. Wird
das Feld negativ, tritt ein Maximum der Magnetisierung auf. Auch hier sieht man einen
Effekt, der schon bei der kleinkérnigen Probe aufgetreten ist, namlich ein Uberschiefen
der Magnetisierung bei kleinen Hy,,. Bei diesem Maximum handelt es sich um den Beitrag
von j& zur globalen kritischen Stromdichte.

Abbildung 3.13(c) zeigt einen vergrofierten Bereich der Messkurven mit einem Hopyax
von 0.5 und 1 T unter fc- und zfc-Bedingungen. Um eine Einschédtzung des kritischen
Stromes nach dem Bean Modell durchzufiihren, wird anhand dieser Abbildung das H* der
Probe abgeschitzt. Die Kurvendarstellung ist analog zu Abbildung 3.13(a) gewahlt. Wie
bereits bei der kleinkoérnigen Probe ausgefiihrt, wird eine Feldreduktion um pgH* benotigt,
um im fc-Fall ein vollstdndiges Feldprofil aufzubauen. Im zfc-Fall ist eine Reduktion um
2- o H* notwendig, um das vorhandene Feldprofil zu invertieren, was zu einer Abschétzung
von poH* auf etwa 0.09 T und im fc-Fall auf etwa 0.08 T fithrt. Die entsprechenden
Kornstromdichten lauten 9.6 - 10 (zfc) bzw. 8.5-10° Am~2. Bei dieser Probe ist bei einer
Reduktion von H,, um den doppelten Wert von H* eine bessere Ubereinstimmung der
beiden Magnetisierungséste zu sehen, jedoch keine vollstandige. Dies spricht analog zur
kleinkornigen Probe dafiir, dass im zfc-Fall Effekte auftreten, die zu einem geringeren

Messsignal gegeniiber dem fc-Fall fiithren.

3.2.3 Remanente Magnetisierung

Analog zur kleinkérnigen Probe wurden auch an dieser Probe Messungen des remanenten
magnetischen Moments durchgefiihrt. Die entsprechenden Messparameter sind in Tabelle
3.5 zu finden. Abbildung 3.14 zeigt die Ergebnisse dieser Messungen bei 110Hp, < 0 T und
5 K. Der Einschub links oben in Abbildung 3.14 zeigt die jeweiligen Hy, der Messungen.
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Tabelle 3.5: Messparameter fiir die Messungen der remanenten Magnetisierung der Probe

K-15.

Temperatur (K) poHpg (T)
) -0.2 1-0.075{-0.05|01]0.020.03]0.2]0.5
10 -0.2 1-0.075{-0.06|01]0.02]0.03]02]0.5
20 -0.2 | -0.075 | -0.05 | 0| 0.02 ] 0.03]0.2]0.5
30 0

Die Messung bei pigHp, = —0.05 T (griin) zeigt bei erster Erhohung von H,q einen
Anstieg der remanenten Magnetisierung. Verfolgt man den Flankenverlauf, erkennt man
einen Abfall der Steigung bei etwa 4.5- 1072 T. Mithilfe der Ableitungen der Messkurven
im unteren Bereich von Abbildung 3.14 ldsst sich dieser Umstand deutlich erkennen. Ab
diesem Feld beginnt m! abzusinken und Kornstréme werden ausgebildet, was den weite-
ren Anstieg von m, erkliren kann. Bei etwa 1.5-107! T lisst sich ein schwaches Maximum
erkennen, welches wie zuvor bei der kleinkérnigen Probe als Uberlagerung von Korn und
Probenstrémen interpretiert wird. Danach sinkt m! weiter ab und das remanente magne-
tische Moment séttigt auf einen konstanten Wert. Die rote Kurve (pgHp, = —0.075 T)
zeigt ein dhnliches Verhalten. Wie bei der Probe K-3 lésst sich anhand dieser Messungen

nicht eindeutig feststellen, wie weit der Zusammenbruch von ;! fortgeschritten ist.

Bei pigHpg = 0 T lisst sich zuerst der Aufbau von ;I beobachten, gefolgt von einem
Anstieg von m,, der den Kornstrémen zugeschrieben wird. Dabei scheint j unbeeinflusst
von j& zu sein. Die blaue Kurve (Hyg = —0.2 T) zeigt keine Spur von j¥ und beschreibt

den alleinigen Aufbau von jX.

Abbildung 3.15 zeigt Messungen der remanenten Magnetisierung bei Hyp, > 0 T und
einer Temperatur von 5 K. Das remanente magnetische Moment wéchst mit Hges an und
séttigt ab einem gewissen Feld auf einen konstanten Wert ab. Sowohl die vorliegenden
Messungen als auch die inverse Feldabhiingigkeit von jF sprechen dafiir, dass ;& hier kei-
nen offensichtlichen Einfluss zeigt. Da bei hohen Feldern lediglich Kornstrome signifikant
beteiligt sind, liegt die Vermutung nahe, dass das Auftreten von Probenstréomen bei dieser
Probe und hohen Feldern vernachléssigbar ist. Moglicherweise spricht die erste Steigung
um 19 Hges 2~ 1072 T fiir das schwache Auftreten von j7, aber hierbei handelt es sich um

reine Spekulation.

Um die Temperaturabhingigkeit der supraleitenden Eigenschaften der Probe K-15 zu
untersuchen, wurden in Abbildung 3.16 Messungen bei Hy,, = 0 und den Temperaturen 5,
10, 20 und 30 K einander gegeniibergestellt. Die nicht normierte Darstellung der Kurven
(siche Abb. 3.16(a)) zeigt bei allen Kurven ein typisches Verhalten, das fiir das Auftreten
von inter- und intragranularen Strémen spricht. Das erste Flusseindringen in den inter-

granularen Bereich geschieht mit steigender Temperatur bei immer kleineren Feldern. Es



63 Kapitel 3. Ergebnisse und Diskussion

L4 T T T T T T
12044 /0N LA
ol N AL ]
gL b & gfﬂifﬁf,;-ifiifff — f j jjj{f
06 __ ..... ; _ j/r/ RS IR
S 5 R A o e ittty IR /24|
ol

DD X S
10-* 103 102 10—t 109 10t

m, (10~* Am?)

— pgHpg =-02T

—  jgHpg =-0075T
—  jgHpg =-005T
— jugHpg =00T

104 103

G

poHad (T)

Abbildung 3.14: Der obere Graph zeigt Messkurven der remanenten Magnetisierung der
Probe K-15 bei negativen jpoHye und poHp, = 0 T. Der untere zeigt
die entsprechenden Ableitungen dieser Kurven. Der Einschub links oben
zeigt den Ausschnitt einer Magnetisierungsschleife mit poHyae = 7 T.
Die verschiedenfarbigen Punkte entsprechen den Hi,, der Messungen. Die
vertikale grau strichlierte Linie markiert Hy, = 0.
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Abbildung 3.15:

Der obere Graph in Abbildung zeigt Messkurven der remanenten Ma-
gnetisierung bei positiven Hy,. Der untere zeigt die entsprechenden Ab-
leitungen der Kurven. Der Einschub links oben zeigt den Ausschnitt ei-
ner Magnetisierungsschleife bei pgHyax = 7 T. Die verschiedenfarbigen
Punkte entsprechen den jeweiligen Messkurven. Die vertikale grau strich-
lierte Linie markiert Hy, = 0.
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Abbildung 3.16: Messungen des remanenten magnetischen Moments bei Hy, = 0 und den
Temperaturen 5 (blau), 10 (rot), 20 (griin) und 30 K (cyan). Abbildung
(a) zeigt unnormierte Messkurven von m,. In Abbildung (b) sind diese
Kurven auf ihre jeweilige Sattigungsmagnetisierung normiert.

sei angemerkt, dass das erste Flusseindringen bei 10 K bei nur geringfiigig kleinerem Feld
auftritt als bei 5 K. Betrachtet man zusétzlich die Messkurve der kritischen Temperatur
der Probe (siche Abb. 2.5 in Abschnitt 2.4.1), sieht man, dass es in diesem Tempera-
turbereich nur zu geringfiigigen Anderungen des Messsignals kommt. Damit lassen sich
anhand Abbildung 3.16(a) keine Auffilligkeiten beziiglich ;¥ und j¥ beobachten. Erreicht
das Feld die jeweiligen Werte fiir H.; der Korner, dringt Fluss in sie ein, was sich in einem
weiteren starken Anstieg der Messkurven duflert. Wie erwartet bilden die Kérner bei gerin-
geren Temperaturen hohere kritische Strome aus, was sich in anhand der entsprechenden

Kurven zeigt.

Abbildung 3.16(b) zeigt die vier normierten Messkurven der remanenten Magneti-
sierung. Beim Normierungsfaktor handelt es sich um ihre jeweilige Sattigungsmomente
My norm - Bel den Messungen bei 20 und 30 K lésst sich bei hoheren Feldern erkennen, dass
es im Bereich der Séttigung zu einem Signalabfall bzw. -rauschen kommt. Der Ursprung

dieses Verhaltens ist schwer zu bestimmen und wird auch nicht weiter verfolgt.

Betrachtet man der Reihe nach die Messkurven bei den Temperaturen 5, 10 und 20 K,
zeigt sich ein immer geringer werdender Anteil der Probenstréme am Gesamtsignal, was
an dem relativen Hohenanstieg des intergranularen Anteils zu erkennen ist. Bei 30 K zeigt

sich jedoch wieder eine umgekehrte Tendenz dieses Verhaltens.
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Abbildung 3.17: Schematische Darstellung der Superposition von zwei Stromdichten ;¥

und j¥ zu einer gesamten Stromdichte j5¢.

3.3 Zusammenfassung der Kalium dotierten Proben

In diesem Abschnitt werden die Probeneigenschaften der zuvor untersuchten Proben ver-
glichen, um den Einfluss der Korngréfle auf das supraleitende Verhalten herauszuarbei-
ten. Mithilfe der Magnetisierungsschleifen des VSMs ldsst sich eine starke Asymmetrie
des magnetischen Moments zwischen an- und absteigendem Feld erkennen. Dieses Auftre-
ten liegt wahrscheinlich darin begriindet, dass im aufsteigendem Ast Feldlinien iiber die
Korngrenzen in die Korner eindringen, wohingegen im absteigendem Ast Feldlinien aus
den Kornern austreten und dass bei diesen unterschiedlichen Vorgéngen Effekte auftreten,
die fiir das beobachtete Verhalten verantwortlich sind. Beide Proben zeigen ein qualitativ
gesehen gleiches Verhalten. Aufgrund der Kornstruktur der Materialien bilden sich auf
zwei Langenskalen kritische Strome aus, welche mit verschiedenen Zugéngen abgeschétzt
wurden. Die Magnetisierungskurven der kleinkornigen Probe K-3 zeigen die Ausbildung
zweier Maxima, die durch eine Superposition der entsprechenden Stromdichten entstehen.
Eine schematische Darstellung davon ist in Abbildung 3.17 zu sehen. Die groflkérnige Pro-
be K-15 zeigt dieses Verhalten auch, jedoch in abgeschwéchter Form, da in diesem Fall
die Kornstrome gegeniiber den Probenstromen dominieren (vgl. Abb. 3.18).

Mithilfe des SQUID Magnetometers wurden diverse Magnetisierungsmessungen im
auf- und absteigendem Feld sowie Messungen der remanenten Magnetisierung durch-
gefithrt. Anhand von Abbildung ?? lasst sich gut erkennen, dass die Maxima der magneti-
schen Momente bei voll ausgebildeten Feldprofilen der beiden Proben in etwa gleich hoch
sind. Die Ursachen dieser sind jedoch unterschiedlicher Natur: Bei der kleinkérnigen Probe
sind Probenstréme ausschlaggebend, wohingegen die Grofikornige grofiteils aufgrund ih-
rer Kornstrome eine entsprechende Magnetisierung aufweist. Auflerdem ist beim Vergleich

von zfc- und fe-Messungen zu sehen, dass es, je kleiner die vorhandenen Koérner der Proben
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Abbildung 3.18: Gegeniiberstellungen der Magnetisierungsmessungen beider Kalium do-
tierten Proben bei 5 K und pgH,, = 1 T. Bei den roten Messkurven
handelt es sich um Daten der kleinkérnigen Probe K-3 und bei den
griinen um jene der groflkérnigen Probe K-15. Fiir beide Proben wurden
zfc-Messungen strichliert und fc-Messungen mit durchgezogenen Linien
dargestellt.

sind, einer héheren Feldreduktion bedarf, um eine Ubereinstimmung der Magnetisierun-
gen zu erhalten. Es kommt also zu einer scheinbaren Erhéhung von H* bei zfc- gegeniiber
fc-Messungen, die umso stéirker ist, je kleiner die Korner sind. Ein moglicher Effekt, der
in diesem Zusammenhang diskutiert wird, ist die Oberflachenbarriere fiir das Flussein-
dringen”: Ohne auf nithere Details einzugehen, wird eine Flusslinie am Rand innerhalb
eines Korns aufgrund von Grenzflacheneffekten zur Kornoberfliche gezogen, gleichzeitig
existiert aber eine abstoflende Kraft zwischen dieser Flusslinie und dem vom dufleren Feld
induzierten Abschirmstrom im Bereich der Eindringtiefe A.

Anhand der Magnetisierungsmessungen wurde versucht kritische Stromdichten der
Korner und der Probe abzuschétzen. Fiir die Probe K-3 ergeben sich nach Formel (2.7)
Kornstromdichten im oberen Bereich von 10 Am~2. Diese Stromdichten sind zu hoch
fiir dieses Material. Probe K-15 zeigt geringere Kornstromdichten von etwa 9 - 10 Am~2.
Eine Zusammenfassung dieser Werte findet sich in Tabelle 3.6.

Ein weiterer Zugang zur Bestimmung der kritischen Stromdichten j und jX besteht
in der Auswertung der irreversiblen magnetischen Momente nach Formel (2.14). Um jX

abzuschétzen, wurde der Einfachheit halber angenommen, dass die Probenvolumina aus

"Fiir nihere Details siehe [4].
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Tabelle 3.6: Zusammenfassung einiger Eigenschaften der Kalium dotierten Proben. Alle
Stromdichten sind in Einheiten von Am~2 angegeben. Die ersten zwei Grup-
pen von kritischen Stromen wurden anhand von Magnetisierungskurven im
auf- (ugH* 1) bzw. abfallenden Feld (poH* |) bestimmt. Die Werte der letzten
Gruppe wurden anhand des remanenten irreversiblen magnetischen Moments

bestimmt.
Probe Magnetisierungsmessungen my
poH* 1 po ™ |
T | S
K-3 || 88-10°| 9-10% || 8-10'° | 6.4-10° | 7.5-107 | 9.8-10%
K-15 7.4-10° || 9.6-10° | 8.5-10° || 1.4-107 | 1.7-10°

quaderformigen Koérnern aufgebaut sind. Das magnetische Moment eines einzelnen Korns
MKorn 1asst sich anhand

mllf : VKorn (3 2)

MKorn =
VProbe

K

bestimmen. m;

wurde aus den Messungen der remanenten magnetischen Momente ent-
nommen und gibt das remanente magnetische Momente aller Korner einer Probe an.
Vprobe bzW. Vo stehen fiir Proben- bzw. Kornvolumen.

Es sei angemerkt, dass fiir eine zuverlissige Abschitzung von jX nur jene Messungen
des remanenten magnetischen Moments genutzt werden konnen, deren poHy, in Feldbe-
reichen liegen, die noch nicht vom Zusammenbruch des Inter-Maximums betroffen sind®.
Nach diesem Maximum bricht ;7 zusammen und da nicht festgestellt werden kann, wie
weit dieser Stromanteil bei hohen Feldern noch vorhanden ist, ist eine getrennte Behand-
lung von jI und j¥ in diesem Bereich nicht moglich.

Eine Zusammenfassung dieser Ergebnisse ist in Tabelle 3.6 zu finden. Die nach Formel
(2.7) bestimmten Werte der kritischen Stromdichten sind in der zweiten bis zur vier-
ten Spalte zu finden. Dabei wurde eine Unterteilung zwischen ansteigendem (poH* 1)
und abfallendem (poH* |) Ast sowie Proben- und Kornstromdichten durchgefiihrt. An-
hand der abfallenden Aste wurde ausschlieBlich versucht, Kornstromdichten fiir zfc- und
fc-Messungen abzuschétzen. Die letzten zwei Spalten beinhalten die Messergebnisse der
remanenten magnetischen Momente und tragen den Uberbegriff m,. Es wird sich auch
im Laufe der Auswertung der Kobalt dotierten Proben zeigen, dass die Werte, die mit-
hilfe der Magnetisierungsmessungen bestimmt wurden, um bis zu zwei Grofenordnungen
iiber jenen liegen, die mithilfe der Messungen der remanenten magnetischen Momente ab-
geschitzt wurden. Diese hohen Stromdichten sind unrealistisch, da Messungen von Bal22
Einkristallen mit gleicher Dotierung vorliegen, die ein j. in der Gréfienordnung von 101°

Am~? aufweisen® und auBlerdem nahe an der sogenannten paarbrechenden Stromdichte

8Die entsprechenden Kurven wurden auch fiir die Abschiitzung von ;5 verwendet.
9Fiir nihere Details, siehe [22].
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Tabelle 3.7: Probenbezeichnungen inklusive Korngroflen der Kobalt dotierten Proben.

Probenbezeichnung | Korngrofie (pum)
Co-20 20
Co-5 5
Co-1

ja von etwa 10! bis 10'? Am~2 liegen. Bei j4 handelt es sich um jene Stromdichte, bei
der die kinetische Energie der Elektronen ausreicht um die Energieliicke zu iiberwinden.
Anders ausgedriickt werden die Elektronenpaare aufgebrochen und verlieren so ihre supra-
leitenden Eigenschaften. Es wird sich zeigen, dass die Kobalt dotierten Proben nach dieser
Methode noch hohere Strome aufweisen. Das Bean Modell ist somit nicht geeignet, um

anhand von Magnetisierungsschleifen zuverlassige kritische Stromdichten zu bestimmen.

3.4 Probe Co-20

Die folgenden Unterabschnitte dienen der Aufarbeitung und Présentation der Messergeb-
nisse der Kobalt dotierten Proben. In Tabelle 3.7 sind die entsprechenden Bezeichnungen
der drei vorliegenden Proben sowie deren durchschnittliche Korngréflen zu finden. Die
Korngrofle musste nicht wie bei den Kalium dotierten Proben ermittelt werden, sondern
konnte den von der Arbeitsgruppe der Tokio Universitét, die diese Proben zur Verfiigung
gestellt hat, mitgelieferten Spezifikationen entnommen werden. Neben den Bezeichnungen
Co-20, -5 und -1 werden die vorliegenden Materialien teilweise anhand ihrer Korngrofien
benannt, d.h., dass jene Probe, deren Koérner eine durchschnittliche Grofle von 20 pum
aufweisen, als groffkornige Probe bezeichnet wird.

Wie sich im Laufe der Untersuchung zeigen wird, ist die Signalgrofle der Kobalt do-
tierten Proben um ungefihr eine Groflenordnung geringer als die der Kalium dotierten.
Dieser Umstand als auch die duflerst schlechte mechanische Belastbarkeit der Proben wa-
ren der Grund dafiir, dass ihre Vermessung nicht so eingehend durchgefiihrt wurde wie bei
den vorangegangenen Kalium dotierten Proben. An dieser Stelle sei auflerdem erwéhnt,
dass sich praktisch augenblicklich nach dem Brechen der Schutzatmosphére der Proben-
behélter dunkle Flecken auf der Oberfliche der Proben gebildet haben. Dies deutet auf
eine chemische Reaktion mit der Umgebungsatmosphére bzw. eine Anderung der Ober-
flachenzusammensetzung hin. Aus diesen Griinden wurde unter anderem teilweise auf
Messungen der Hintergrundsignale verzichtet sowie die Anzahl der verschiedenen pyHyg
reduziert. Der Hauptteil des Messaufwandes wurde zugunsten der Messungen der rema-
nenten Magnetisierung aufgewendet, um die wesentlichen Abschétzungen der kritischen
Stromdichten der drei Proben durchfiihren zu kénnen.

Im Laufe der Untersuchungen der verschiedenen Proben hat sich die Messstrategie
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Abbildung 3.19: Magnetisches Moment der Probe Co-20 bei einer Temperatur von 5 K
und diversen pigHpax. Die Messung wurde mittels VSM durchgefiihrt.
Der Einschub links oben zeigt einen vergréflerten Bereich der Messdaten
der durch die Werte poH,, = £0.35 T begrenzt ist. Der Einschub rechts
unten zeigt Messungen des magnetischen Moments bei den Temperaturen
5 (blau), 10 (rot) und 20 K (griin).

laufend weiterentwickelt. Auch wenn es interessant wére, die Kobalt dotierten Proben
unter neuen Aspekten (andere Kiihlfelder fiir die Messungen der remanenten Magnetisie-
rung, Anderung der Feldintervalle von poHap bei den Magnetisierungsmessungen etc.) zu
untersuchen, so ist dies leider nicht moglich, da diese Proben relativ bald nach Abschluss
der ersten Untersuchung massive Qualitétsverluste aufwiesen. Daher wird nur mit jenen

Daten gearbeitet, die gesammelt wurden, als die Proben noch intakt waren.

3.4.1 Magnetisierungsmessungen im VSM

Abbildung 3.19 zeigt eine mittels VSM durchgefiihrte Magnetisierungsmessung des ma-
gnetischen Moments der Co-20 bei 5 K und verschiedenen H,,,.. Sie weist mit einer
mittleren Korngrofie von 20 ym von allen untersuchten Proben die grofite Korngrofle auf.

Wie Eingangs erldutert, wurde keine Hintergrundsignalkorrektur des Messsignals durch-
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gefithrt. Es ist sofort zu sehen, dass das magnetische Moment der Probe einen massiven
Hintergrundanteil aufweist. Dieser ist fiir die starke Verschiebung des magnetischen Mo-
ments des auf- bzw. absteigenden Astes in positiver Richtung fiir positive Felder und
in negativer Richtung fiir negative Felder verantwortlich. Dieses Verhalten spricht fiir ein
zusétzliches stark ferromagnetisches Verhalten der Probe neben den supraleitenden Eigen-
schaften. Der Ursprung des auftretenden Ferromagnetismus konnte an vereinzelten FeAs-
bzw. CoAs-Phasen im Material liegen!®, welche nicht zum gewiinschten Bal22-Material
reagiert haben und wéahrend der Herstellung als ferromagnetische Phasen im Material
verblieben sind.

Das Maximum des magnetischen Moments liegt links vom Nulldurchgang, was dafiir
spricht, dass es von Kornstrémen verursacht wird. Durch jF verursachte Anteile von m
lassen sich nicht erkennen. Es sei festgehalten, dass es die Verschiebung der Messkurve
erschwert, kleine Anteile von m" zu erkennen. Aufgrund der KorngréBe wird aber ver-
mutet, dass j& gegeniiber jX vernachliissigt werden kann. Im Einschub links oben kann
man erkennen, dass sich das Maximum von m mit steigendem pigHp,.x leicht nach rechts
verschiebt. Diese Verschiebung kommt dadurch zustande, dass die Koérner bei kleinerem
1o Hmax noch nicht geséttigt sind.

Der Einschub rechts unten in Abbildung 3.19 zeigt Messungen des magnetischen Mo-
ments bei den Temperaturen 5 (blau), 10 (rot) und 20 K (griin). Genau genommen wird
hier zugunsten der Ubersicht nur die jeweils duBerste Schleife prisentiert. Es zeigt sich,
wie erwartet, dass das supraleitende Signal mit hoher werdender Temperatur abnimmt,

wohingegen das Hintergrundsignal temperaturunabhéngig zu sein scheint.

3.4.2 Messungen des magnetischen Moments im SQUID

In Abbildung 3.20 sind diverse Messkurven des magnetischen Moments im ansteigendem
dufleren Feld dargestellt. Die Messreihen wurden bei den Feldern poH,, = 0 magenta, 1
(blau) und 2 T (rot) durchgefiihrt. Diese Kurven sind mit einer Messkurve hinterlegt, die
zwischen -7 und +7 T aufgenommen wurde (blau strichliert). Nach einem anfénglichen
Anstieg der globalen kritischen Stromdichte bei der ersten Felderh6hung kommt es zu
einem starken Abfall des magnetischen Moments bzw. zu einem dominanten Auftreten
eines ferromagnetischen Anteils und eine entsprechende Uberlagerung der beiden Signale.
Der den Kérnern zugeschriebene kritische Strom bei hohen Feldern ist gegeniiber diesem
Hintergrundsignal schwach ausgeprégt. Die beiden Einschiibe in Abbildung 3.20 zeigen
vergroferte Datenbereiche, um eine bessere Ubersicht zu gewihrleisten. Anhand dieser
Messungen lisst sich im zfe-Fall ein poH*® von etwa 0.04 T abschiitzen. Zusammen mit
einem Korndurchmesser von 20 pm erhélt man damit einen kritischen Kornstrom von
etwa 3.2 - 10° Am—2.

10Fiir nshere Details zum Herstellungsprozess der Kobalt dotierten Proben siehe [9].
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Abbildung 3.20: Magnetisierungsmessungen der Probe Co-20 mit dem SQUID Magne-

tometer im ansteigendem Feld. Zu sehen sind zfc- (magenta) und fec-
Messungen bei 1 (blau), 2 (rot) und 4 T (griin). Diese Kurven sind mit
einer Magnetisierungsschleife hinterlegt, die von +7 T bis -7 T und zuriick
gemessen wurde (blau liniert). Die beiden Einschiibe zeigen vergroferte
Ausschnitte fiir die Bereiche der 1 und 2 T (oberer Einschub) sowie der
4 T Messung (unterer Einschub).

..................................................................................................
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Abbildung 3.21: Magnetisierungsmessungen der Probe Co-20 mit dem SQUID Magne-

tometer im absteigenden Feld. Die Kiihlfelder betragen in aufsteigender
Reihenfolge 0.3 (blau), 0.5 (rot), 1 (griin), 2 (magenta), 4 (cyan) und 7 T
(schwarz). Diese Kurven sind mit einer Magnetisierungsmessung hinter-
legt, die von 4+7 T bis -7 T und zuriick gemessen wurde (blau gestrichelt).
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Tabelle 3.8: Zusammenfassung der Kiihlfelder fiir die Messungen der remanenten Magne-
tisierung der Probe Co-20.

Temperatur (K) poHpg (T)
by 01001(0.1]0.2
10 01001(01]0.2
20 01001(01]0.2

In Abbildung 3.21 ist das magnetische Verhalten der Co-20 Probe im abfallendem Feld
zu sehen, welche wieder mit einer kompletten Messschleife (poHmax = £7 T) hinterlegt
sind. Bei den poHy, handelt es sich um 7 (schwarz), 4 (cyan), 2 (magenta), 1 (griin),
0.5 (rot) und 0.3 T (blau). Unter der Annahme, dass dieselben Eigenschaften fiir Proben
und Kornstrome wie bei der K-3 Probe auftreten, lasst sich anhand Abbildung 3.21 erken-
nen, dass das Auftreten von Probenstromen gegeniiber Kornstromen vernachléssigbar ist.
Jener Anteil des Messsignals, der von supraleitenden Eigenschaften stammt, hat seinen
Ursprung in den Kornstromen. Die Strome bilden, wie in Abschnitt 3.1 aufgebracht, bei
kleinen Feldern nach dem Nulldurchgang ein Maximum des magnetischen Moments aus.
Anhand dieser Messungen lisst sich ein poH*¥ von etwa 0.12 T abschitzen, was zu einer
kritischen Kornstromdichte von 9.6 - 10° Am1—2 fiihrt.

Im Hinblick auf den Vergleich des Korngrofleneinflusses wird darauf hingewiesen, dass
es bei den verschiedenen Messungen der riicklaufenden Aste schon bei kleinen Feldénderungen

zu einer Angleichung des magnetischen Moments an Kurven mit hoheren H,,x kommt.

3.4.3 Remanente Magnetisierung

Aufgrund der Tatsache, dass die Messmethodik mit dem Fortschritt der Untersuchung der
Proben mitgewachsen ist, sind die gewdhlten poHyg fiir die Messungen der remanenten
Magnetisierung nicht optimal. Eine Zusammenfassung der Messparameter findet sich in
Tabelle 3.8. Abbildung 3.22 zeigt die Messungen von m, bei einer Temperatur von 5 K.
Nach den Ergebnissen der Kalium dotierten Proben ist das zu sehende Verhalten nicht
unerwartet. Aufgrund der grofien Kérner ist 57 nur schwach bzw. nicht sichtbar vorhan-
den. Der Kornstrom ist beim remanenten magnetischen Moment bei allen Messungen
dieser Probe als dominant anzusehen. Es ergibt sich also wieder ein Bild, welches ein Ver-
halten der remanenten Magnetisierung eines Einkristalls widerspiegelt. Der Einfluss der
Temperatur wird an dieser Stelle nicht gezeigt, da keine interessanten Schlussfolgerungen
daraus gezogen werden koénnen. Mit héherer Temperatur sinkt das remanente magneti-
sche Moment wie erwartet ab und es ist ebenfalls kein Auftreten von Probenstromen zu

erkennen.
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Abbildung 3.22: Messung des remanenten magnetischen Moments der Probe Co-20 bei
5 K und den Kiihlfeldern poHpg = 0 (blau), 0.01 (rot), 0.1 (griin) und
0.2 T (magenta). Die Kurven der unteren Abbildung stellen die jeweiligen
Ableitungen der oberen dar. Dabei gibt die Farbe die Zugehorigkeit an.
Auf die y-Achsenbeschriftung wurde verzichtet, da die untere Abbildung
nur dazu dient, eine genauere Untersuchung des Kurvenverlaufs von m,
zu ermoglichen.
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3.5 Probe Co-5

3.5.1 Magnetisierungsmessungen im VSM

Abbildung 3.23 zeigt das Magnetisierungsverhalten der Probe Co-5 im variablen dufleren
Magnetfeld poH,,. Diese Messungen wurden via VSM durchgefiihrt. Die Probe Co-5 be-
sitzt eine durchschnittliche Korngrofle von 5 pm und hat damit eine &hnliche wie die
kleinkérnige Kalium dotierte Probe K-3 (3 pum). Im Gegensatz zu der 20 um Probe, der
ein stark ferromagnetisches Verhalten iiberlagert ist, zeigt diese Probe kein offensichtliches
Verhalten dieser Art. Da dieser Probe andere Herstellungsmechanismen zugrunde liegen
(andere Methoden zur Zerkleinerung der zugrunde liegenden Rohstoffe, unterschiedliche
Temperatur zum backen der Probenmaterialien etc. [9]), als jene der grofikérnigen Kobalt
dotierten Probe, wird vermutet, dass dieses Verhalten nicht direkt von der Korngrofie
abhingt und wird daher auch nicht in den Vergleich der Proben mit einbezogen. Fiir
diese Probe wurde ein Hintergrundsignal aufgezeichnet und eine entsprechende Anpas-

sungskurve von den Messdaten abgezogen.

Aufgrund der Ahnlichkeiten im Magnetisierungsverhalten der Proben K-3 und Co-5
lasst sich darauf schliefen, dass dhnliche Mechanismen am Werk sind. Ausgehend vom
maximal moglichen Feld von 5 T mit dominierenden Kornstrémen folgt bei Reduktion
des angelegten Feldes ab etwa 1 T ein Anstieg des magnetischen Moments. Dieser Anstieg
wird dem Aufbau von Probenstromen zugeschrieben, welche bei weiterer Reduktion bzw.
Umkehr von poH,, zusammenbrechen und zu einem lokalen Minimum des magnetischen
Moments fithren. Im weiteren Verlauf wird der kritische Strom mehr und mehr von Korn-
stromen gebildet, was zur Ausbildung eines zweiten Maximums fiihrt. Dieses Verhalten
ist gut im linken unteren Einschub von Abbildung 3.23 zu erkennen. Dieser zeigt einen

Ausschnitt des magnetischen Moments zwischen den Feldern poH,, = £0.35 T.

Der Temperatureinfluss ist in den beiden Einschiiben rechts oben und rechts unten in
Abbildung 3.23 zu sehen. Der obere zeigt die duflersten Messschleifen bei den Temperatu-
ren 5 (blau), 10 (rot) und 20 K (griin). Der untere zeigt einen vergroflerten Ausschnitt im
Bereich pgH,, = £0.35 T der Feldachse. Es lésst sich gut erkennen, dass bei den Tempe-
raturen von 10 und 20 K nur noch ein einzelnes Maximum auftritt, welches der Lage auf
der Feldachse nach von Kornstrémen verursacht wird. Fiir das Fehlen eines zweiten Maxi-
mums ist wahrscheinlich die grofle Schrittweite zwischen den Messpunkten verantwortlich
und nicht die rapide Abnahme von Probenstrémen bei hoherer Temperatur. Diese Aus-
sage stiitzt sich auf die Messungen der remanenten Magnetisierung im SQUID, welche
das Auftreten von Probenstromen deutlich zeigen. Diese Messungen werden in Abschnitt

3.5.3 préasentiert und erlautert.
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Abbildung 3.23: Mittels VSM durchgefithrte Magnetisierungsmessungen der Probe Co-
5 bei diversen H., und einer Temperatur von 5 K. Der linke un-
tere Einschub zeigt einen vergroflerten Ausschnitt der Messdaten bei
poH,, = £0.35 T, anhand dessen sich das Aufteten zweier Maxima des
magnetischen Moments feststellen ldsst. Der Einschub rechts oben zeigt
die auBersten Kurven der Magnetisierungsmessungen bei den Temperatu-
ren 5 (blau), 10 (rot) und 20 K (griin). Die restlichen Daten wurden hier
zugunsten der Ubersicht weggelassen. Der Einschub rechts unten zeigt
einen vergroflerten Bereich dieser Abbildung zwischen poH,, = +0.35 T.
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Abbildung 3.24: Messungen des magnetischen Moments der Probe Co-5 im ansteigenden
Feld p9oH,p, und bei einer Temperatur von 5 K. Bei den Kiihlfeldern
handelt es sich um jioH,, = 0 (magenta), 1 (blau) und 2 T (rot). Bei der
blau gestrichelten Linie handelt es sich um eine Magnetisierungsmessung
bei £7 T. Der Einschub zeigt einen vergroflerten Bereich bei kleinen
Feldern.

3.5.2 Messungen des magnetischen Moments im SQUID

Nach den Messungen mit dem VSM wurden wie bei den anderen Proben Messungen des
magnetischen Moments mittels SQUID Magnetometer durchgefiihrt. Abbildung 3.24 zeigt
Messungen der Magnetisierung im ansteigenden Feld und bei einer Temperatur von 5 K.
Bei den Kiihlfeldern handelt es sich um uoH,, = 0 (magenta), 1 (blau) und 2 T (rot).
Diese drei Messkurven sind von einer Magnetisierungsmessung bei +7 T hinterlegt (blau
gestrichelt). Mit dem ersten Anstieg des dufleren Feldes kommt es zu einem Anstieg des
magnetischen Moments, welches im weiteren Verlauf zusammenbricht und anschlieend
erneut ein Maximum ausbildet. Dieses Verhalten wurde schon bei der Kalium dotierten
Probe K-3 festgestellt und spricht fiir den erstmaligen Aufbau von ;¥ welches bei héheren
Feldern zusammenbricht und von j¥ iiberlagert wird. Ein Vergleich mit Abbildung 3.2(a)
aus Abschnitt 3.1.2 zeigt, dass das Verhéaltnis j—i bei Probe K-3 grofler ist als bei Probe
Co-5. Dabei wurden die jeweiligen Maxima beriicksichtigt, welche sich jeweils an einem
anderen Punkt auf der Feldachse befinden. Dieses Ergebnis stimmt mit der allgemeinen
Tendenz des Anstieges dieses Verhéltnisses mit kleiner werdenden Kornern iiberein. Bei
den Messungen bei pgHp, = 1 und 2 T ist kein Auftreten von ;I mehr zu erkennen.
Hier kommt es lediglich zum Aufbau von jX. Anhand dieser Kurven lassen sich bei einem

Probenradius von etwa 0.7 mm bzw. einer KorngréBe von 5 ym und den Feldern poH*F =
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Abbildung 3.25: Messungen des magnetischen Moments der Probe Co-5 im abfallenden
Feld p19H,p und einer Temperatur von 5 K. Bei den Kiihlfeldern handelt
es sich um poHpg = 0.03 (blau), 0.5 (rot), 1 (griin), 2 (magenta), 4
(cyan) und 7 T (schwarz). Bei der blau gestrichelten Linie handelt es
sich um eine Magnetisierungsmessung bei +£7 T. Der Einschub zeigt einen
vergroflerten Bereich bei kleinen Feldern.

0.005 T bzw. uoH*® = 0.06 T, Abschiitzungen von etwa j& = 5.7 - 10° bzw. j& =
1.9 -10'° Am~2 fiir die kritischen Stromdichten treffen.

Abbildung 3.25 zeigt das Magnetisierungsverhalten der Probe Co-5 im abfallenden
duBeren Feld und einer Temperatur von 5 K. Die genauen Werte der Kiihlfelder sind in
der Bildunterschrift zu finden. Auch fiir diese Probe eignen sich diese Messungen leider
nicht gut fiir die Beschreibung des Maximums des Probenstromes (erstes Maximum), vgl.
Abschnitt 3.5.1. Im Wesentlichen zeigen die Messergebnisse der Co-5 Probe sehr dhnliche
Eigenschaften des magnetischen Moments im variablen dufleren Feld wie die Probe K-3.
Mithilfe der fc-Messkurven lisst sich fiir poH*¥ ein Wert von etwa 0.3 T ablesen. Damit
lieBe sich mit einem Korndurchmesser von etwa 5 pm eine kritische Kornstromdichte von

etwa 9.6 - 10'° Am—2 abschétzen.

3.5.3 Remanente Magnetisierung

Abbildung 3.26 zeigt in der oberen Grafik Messreihen der remanenten Magnetisierung
der Probe Co-5 bei verschiedenen Kiihlfeldern (siehe Tab. 3.9). Es ist zu beachten, dass
diese Messreihen im Gegensatz zu den anderen Messreihen des remanenten magnetischen
Moments bei einer Temperatur von 4.5 K durchgefiihrt wurden. Der Grund dafiir liegt

darin, dass zu jener Zeit Probleme bei der Temperaturregelung im SQUID Magnetometer
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Tabelle 3.9: Zusammenfassung der Kiihlfelder fiir die Messungen der remanenten Magne-
tisierung der Probe Co-5. Die leeren Felder deuten an, dass die Messung mit
dem entsprechenden Kiihlfeld bzw. Temperatur nicht durchgefithrt wurde.

Temperatur (K) poHpg (T)
4.5 0]001]010.2]0.5
10 0]00101]02]0.5
20 0 0.11]0.2

0

Abbildung 3.26
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: Messkurven der remanenten Magnetisierung m, (obere Grafik) von Pro-
be Co-5 bei einer Temperatur von 4.5 K. Der Einschub in der oberen
Grafik zeigt die relative Position der verwendeten jioHy, zu einer Ma-
gnetisierungsschleife mit einem pigHp,ax von 7 T. Die untere Grafik zeigt
die Ableitungen der entsprechenden Kurven.
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auftraten. Der Einschub in Abbildung 3.26 zeigt die Position der pyHyg in Relation zum
abfallenden Ast einer Magnetisierungsmessung bei einem pgHp. von 7 T. Die untere
Grafik zeigt die den Messkurven entsprechenden Ableitungen, um das Verhalten der m,
besser darzustellen. Abbildung 3.27 ist nach demselben Schema aufgebaut, wobei die
Messtemperatur 10 K betragt.

Betrachtet man jene Kurven, deren jioHyg im Einschub von Abbildung 3.26 rechts vom
Inter-Maximum liegen, so zeigen sie dasselbe Verhalten, dass auch schon bei den Kalium
dotierten Proben gefunden wurde. Der erstmalige Anstieg des remanenten magnetischen
Moments im ansteigenden Feld pgH,q ist durch den Aufbau von Probenstréomen zu er-
klaren. Dieser Vorgang schreitet voran bis eine Sattigung von m, eintritt. Bei weiterer
Erhchung des dufleren Feldes beginnen Kornstrome zu flielen, was zu einem weiteren An-
stieg von m, bis zur Sattigung fithrt. Beide Stromdichten werden unabhéngig voneinander
aufgebaut, ohne dass eine gegenseitige Beeinflussung zu erkennen wére.

Die Messung bei jpioHy,g = 0.01 T (rot) zeigt einen dhnlichen Verlauf wie die entspre-
chende Kurve der Probe K-3, deren p9Hy,g sich auf der Spitze des ersten Maximums des
magnetischen Moments befindet. Einem ersten Anstieg aufgrund von 5! folgt (noch bevor
dieser Stromanteil sittigt) ein weiterer Anstieg aufgrund von jX. Bei ausreichend hohen
Feldern pgH,.q séttigt m, auf einen konstanten Wert. Im Fall der Probe Co-5 sinkt m,
jedoch bei hoheren Feldern (ugH,q > 0.2 T) ab, was wahrscheinlich daran liegt, dass sich
das entsprechende poHy, etwas links vom Maximum befindet (sieche Abb. 3.26). Leider
ist dieses Maximum im Einschub nicht vollsténdig aufgelost, sodass die relative Lage von
pioHpe dazu nicht genau bestimmbar ist.

Die Kurve bei einem p9Hpg von 0 T (blau) zeigt ein Verhalten, welches schon bei der
Probe K-3 bei Feldpositionen nach dem ersten Maximum beobachtet wurde. Nach dem
ersten Anstieg von m, aufgrund von Probenstromen séttigen diese ab, worauf ein erneuter
Anstieg von m, aufgrund der Kornstrome folgt. Bei weiterer Felderhohung fallt m, wieder
ab. Bei dieser Messung séttigt das magnetische Moment jedoch nicht bei hohen Feldern
ab, sondern sinkt kontinuierlich ab.

Abschlielend fiir diese Messreihe sei darauf hingewiesen, dass der grofle Unterschied
zwischen den remanenten magnetischen Momenten bei o Hy, = 0 und 0.01 T im Bereich
ihrer Sattigung (puoHaq 2 0.1 T) bei der Magnetisierungsmessung im Einschub nicht zu
sehen ist. Der Grund dafiir liegt in der bereits erwéhnten Wahl zu grofler Feldintervalle
fiir die entsprechende Messung. Daher ist das Maximum vor dem Nulldurchgang nicht
vollstandig aufgelost und es entsteht der Eindruck einer Inkonsistenz der Messung von
my.

Abbildung 3.27 zeigt Messungen von m, bei einer Temperatur von 10 K. Die Kur-
venformen sind im Vergleich zu jenen, die bei 4.5 K aufgenommen wurden, gleich. Allein
die Signalstirke sinkt aufgrund der Erhohung der Messtemperatur. Wie im Laufe der

Untersuchung der Daten, welche mit dem VSM aufgenommen wurden, vermutet wurde,
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Abbildung 3.27: Wie Abbildung 3.26, jedoch bei 10 K.

existieren Probenstrome auch bei einer Temperatur von 10 K.
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3.6 Probe Co-1

Bei dieser Probe handelt es sich um jene mit den kleinsten Kérnern. Mit einer durch-
schnittlichen Korngréfie von etwa 1 um findet sie weder unter den Kalium dotierten noch
unter den Kobalt dotierten Proben ein passendes Aquivalent in Bezug auf die Korngrofe.
Es zeigen sich interessante Eigenschaften sowohl bei den Messungen der Magnetisierung

als auch der remanenten Magnetisierung, wie in den folgenden Abschnitten erldutert wird.

3.6.1 Magnetisierungsmessungen im VSM

Analog zu den {iibrigen Proben beginnt die Analyse des magnetischen Verhalten dieser
Probe mit einer mittels VSM realisierten Messung der Magnetisierung in einem variablen
auBeren Magnetfeld H,,. Auch bei dieser Probe wurde keine Messung des magnetischen
Hintergrundes bei einer Temperatur iiber der Sprungtemperatur durchgefiihrt.
Abbildung 3.28 zeigt das magnetische Verhalten der Probe Co-1 bei einer Tempera-
tur von 5 K. Der Einschub zeigt einen vergroflerten Bereich bei einem dufleren Feld von
etwa = 0.2 T. Zu sehen sind Messschleifen mit verschiedenen H,,,, zwischen 0.1 und 5 T.
Es ist auffillig, dass es erst nach relativ starker Feldreduktion zu einer Uberschneidung
der verschiedenen Messkurven kommt. Dieses Verhalten ist bei den grofkornigeren Pro-
ben nicht zu sehen. Im néchsten Abschnitt wird noch genauer darauf eingegangen. Es sei
angemerkt, dass diese Probe ein weit grofleres Maximum von m aufweist als die beiden an-
deren Kobalt dotierten Proben. Es befindet sich mit ungefihr 0.8-107* Am? in der gleichen
GroBenordnungen wie jene der Kalium dotierten Proben (etwa 1.5-107* Am?). Die beiden
unteren Einschiibe in Abbildung 3.28 zeigen vergroflerte Bereiche bei pigH,, = £0.2 T.
Rechts sind alle Daten bei 5 K, links nur die &uflersten Messschleifen bei den Tempera-
turen 5 (blau), 10 (rot) und 20 K (griin) zu sehen. Die Erhthung der Temperatur zeigt,
abgesehen von der iiblichen Abnahme des magnetischen Moments, keine Annomalien. Der

Einschub rechts oben zeigt einen vergroflerten Bereich zwischen -0.05 und 0.8 T.

3.6.2 Messungen des magnetischen Moments im SQUID

Anhand der Magnetisierungsmessungen im SQUID Magnetometer, wurde das Verhalten
der absteigenden Aste dieser Probe genauer untersucht. Da die Messungen der aufsteigen-
den Aste keine interessanten Verhaltensweisen offengelegt haben, wird auf eine entspre-
chende Darstellung verzichtet. Abbildung 3.29 zeigt Messungen des magnetischen Mo-
ments im abfallenden Feld bei verschiedenen pgH .. Wie bei den Proben zuvor deuten
gestrichelte Linien zfc-Messungen an und durchgezogene fc-Messungen. Die den Farben
zugehorigen pigHpax der Messkurven sind der Bildunterschrift von Abbildung 3.29 zu ent-
nehmen.

Wie erwartet, beginnen die Messkurven bei zfc-Bedingungen aufgrund eines bereits
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m(10~* Am?)

Abbildung 3.28:

toHap(T)

Mittels VSM durchgefiithrte Magnetisierungsmessungen der Probe Co-1
bei diversen H,.. und einer Temperatur von 5 K. Der rechte un-
tere Einschub zeigt einen vergroferten Ausschnitt der Messdaten bei
H,, = £0.2 T, der deutlich zeigt, dass diese Probe nur ein Maximum des
magnetischen Moments aufweist. Der Einschub rechts oben zeigt einen
vergroferten Bereich zwischen -0.05 und +0.8 T. Zu sehen sind Messkur-
ven mit 0.1 < pgHpax < 5 T. Links unten sind die duflersten Kurven der
Magnetisierungsmessungen bei den Temperaturen 5 (blau), 10 (rot) und
20 K (griin) dargestellt. Die restlichen Daten wurden hier zugunsten der
Ubersicht weggelassen.
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Abbildung 3.29: Messungen des magnetischen Moments der Probe Co-1 im abfallenden
Feld p19H,p und einer Temperatur von 5 K. Bei den Kiihlfeldern handelt
es sich um poHpg = 0.03 (blau), 0.5 (magenta), 1 (rot), 2 (griin), 4
(cyan) und 7 T (schwarz). Der Einschub zeigt einen vergréBerten Bereich
zwischen 1.05 und 7 T.

ausgebildeten Feldprofils in der Probe, mit einem gréferen Signal als die fc-Messungen.
Vergleicht man das Verhalten der zfc- mit den fc-Messungen bei gleichem H,,, im abfal-
lenden Feld, so siecht man wie schon bei den Kalium dotierten Proben, dass die notwendige
Feldreduktion um beide Aste zur Uberlappung zu bringen mit kleiner werdenden Kérnern

zunimmt.

Wie im Einschub von Abbildung 3.28 erkennen ist, muss das Feld bei einem g Hpax =
7 T um mehr als 5 T reduziert werden, damit sich die zfc- und die fe-Messkurve iiberschneiden.
Das entspricht bei 20 H* ~ 5 T einem Kornstrom jX von etwa 4-10'2 Am~2. Auch bei den
anderen Messkurven dauert es ungewohnlich lange bis sie sich iiberschneiden. Anhand der
Messkurve bei poH*¥ = 2 T wurden ebenfalls Abschitzungen der kritischen Stromdich-
ten durchgefiihrt. Hier finden sich Werte fiir jX von etwa 4.5-10" (fc) bzw. 4.8-10" Am 2
(zfc). Dies ist mit dem Bean Modell nur schwer vereinbar, weshalb zusétzliche Effekte in
Betracht gezogen werden miissen, um dieses Verhalten zu verstehen. Diese waren jedoch
nicht Teil dieser Arbeit und werden deswegen nicht genauer behandelt. Da die Messda-
ten der absteigenden Aste kein zweites Maximum zeigen, wurde nur der fiir die Kérner

relevante Ausschnitt der Messkurven dargestellt.
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Tabelle 3.10: Zusammenfassung der Kiihlfelder fiir die Messungen der remanenten Magne-
tisierung der Probe Co-1. Die leeren Felder deuten an, dass die Messung mit
dem entsprechenden Kiihlfeld bzw. Temperatur nicht durchgefiihrt wurde.

Temperatur (K) poHpg (T)
) 010010102031 0.5
10 0001010203
20 01001]01]0.270.3

-+ 1w0° 102 1. 100 10
pioHaa(T)

Abbildung 3.30: Messkurven der remanenten Magnetisierung m, (obere Grafik) von Pro-
be Co-1 bei einer Temperatur von 5 K. Der Einschub zeigt die relative
Position der verwendeten pHy,, auf einer Magnetisierungsschleife die per
VSM aufgenommen wurde. poHpax betrdagt dabei 5 T. Die untere Grafik
zeigt die Ableitungen der entsprechenden Kurven von m,.
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3.6.3 Remanente Magnetisierung

Auch die Messungen von m, der Probe Co-1 zeigen ein Verhalten, dass bei den vorherigen
Proben nicht beobachtet wurde. Eine Zusammenfassung der Messparameter findet sich in
Tabelle 3.10. Abbildung 3.30 zeigt Messungen von m, bei einer Temperatur von 5 K. Um
die Ubersicht zu wahren, wurden die entsprechenden Graphen der Datensitze mit den
Kiihlfeldern jioHpg = 0.2 und 0.5 T nicht in die Abbildung eingebunden. Bei Kiihlfedern
poHpg > 0.1 T kann man erkennen, dass es bei kleinen Feldern von etwa 107 T zum
Eindringen von magnetischem Fluss kommt. Entsprechend wird ;I aufgebaut. Bei aus-
reichender weiterer Erhohung kommt es zur Penetration von magnetischen Fluss in die
Kérner, was zu einem weiteren Beitrag zu m, in Form von j¥ fiihrt. Bei hohen Feldern
ab etwa 0.1 T kommt es bei diesen Messreihen zu einer Sattigung von m, auf ihren Maxi-
malwert. Je ndher poHyp, zum Maximum der Magnetisierungsmessung riickt, desto mehr
zeigen sich die Auswirkungen von nicht ndher bestimmten Effekten, welche dazu fiithren,
dass Proben und Kornstrom nicht mehr getrennt voneinander behandelbar sind. Bei allen
vier dargestellten Messungen zeigt sich eine &duflerst spédte Kornpenetration bei relativ
hohen Feldern. Auflerdem tritt sie praktisch gleichzeitig fiir alle dargestellten Messungen

auf.

Im Fall pioHpg = 0 T ist keine unabhéngige Ausbildung von 7% und 4P mehr aus-
zumachen, dafiir tritt der bereits bei anderen Proben beobachtete Einbruch von m, auf.
Wahrscheinlich sind die Beitriige von j& so gering, dass sie von den Selbstfeldeffekten véllig
maskiert werden. Die Gleichzeitigkeit der Kornpenetration lésst sich moglicherweise iiber

die Korngrofle erkléaren. Je kleiner die Kérner, desto spéater kénnen Flusslinien eindringen.

Bei genauerer Betrachtung des Einschubes in Abbildung 3.30 féllt auf, dass der Unter-
schied der magnetischen Momente zwischen blauen und roten Punkt scheinbar grofer ist,
als der Unterschied der roten und blauen Messpunkte von m, bei pugH,q > 1 T. Dies liegt
vermutlich an der Tatsache, dass die verwendete Magnetisierungsmessung des Einschu-
bes von Daten stammt, welche per VSM gesammelt wurden. Nachdem die Schrittweite
der Feldvariationen nicht immer optimal gew&hlt wurde, kann es durchaus sein, dass bei
griindlicheren Messungen lokal andere Steigungen vorhanden sind. Damit konnte dieser
Unterschied des Abstandes der zwei Groien erkliart werden. Abbildung 3.31 zeigt Messun-
gen von m; bei einer Temperatur von 10 K. Es zeigen sich abgesehen von einer allgemeinen

Abnahme der Hohe von m, keine relevanten Anderungen zu den Messungen bei 5 K.

Abschlielend fiir diese Probengruppe finden sich in den Tabellen 3.11 und 3.12 Zu-
sammenfassungen der ermittelten kritischen Stromdichten aller vorliegenden Proben. Wie
zu Beginn der Behandlung der Kobalt dotierten Probe bereits erldutert, wurden die drei
Proben nicht so ausfiihrlich vermessen wie die Kalium dotierten. Im Falle der Bestim-
mungen von jX und ;¥ mittels remanenten magnetischen Moments, wurden die héchsten

Werte der Sattigungsmagnetisierungen jener Kurven verwendet, die keine Anzeichen von
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Abbildung 3.31: Wie bei Abbildung 3.30, jedoch bei einer Temperatur von 10 K.

Tabelle 3.11:

Zusammenfassung der Korngréf8en und einiger kritischer Stromdichten der
Kalium und Kobalt dotierten Proben. Die ersten zwei Gruppen von kri-
tischen Stromdichten wurden anhand von Magnetisierungskurven im auf-
(uoH* T) bzw. abfallenden Feld (uoH* |) bestimmt. Im abfallenden Feld
wurden nur Kornstromdichten anhand von zfc- und fc-Messungen ab-
geschitzt. Alle Stromdichten sind in Am™2 angegeben.

Probe || Dk (um) Magnetisierungsschleifen
po ™ 1 poH™ |
Je Je gt | g

K-15 15 7.4-10° || 9.6-10° | 8.5-10°
K-3 3 8.8-10%| 9.10% 8-10% | 6.4-10'"
Co-20 20 3.2-10° 9.6 - 10?
Co-5 ) 5.7-10% | 1.9-10% 9.6 - 10
Co-1 1 4.8-10" | 4.5- 101
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Tabelle 3.12: Zusammenfassung der kritischen Proben- und Kornstréme, welche anhand
der Messungen des remanenten magnetischen Moments bestimmt wurden.
Alle Stromdichten sind in Am~2 angegeben.

Probe || Dk (um) m,
Je Je
K-15 15 1.4-107 | 1.4- 10"
K-3 3 7.5-107 | 9.8-10%
Co-20 20 4.7-10°
Co-5 5} 2.9-10% | 5.5-10°
Co-1 1 4.1-10" | 6.5-10°

einem Zusammenbruch von ;! zeigen. Die relativen Lagen der poHyg zu den jeweiligen
Magnetisierungsschleifen sind in den entsprechenden Einschiiben der Abbildungen zu se-
hen.

Es léasst sich bei der Bestimmung der kritischen Stromdichten anhand der Magnetisie-
rungsschleifen eindeutig erkennen, dass es, je kleiner die Kérner sind, zu immer héheren
Werten von jX kommt. Probe Co-1 zeigt nach anhand dieser Messungen sehr hohe kriti-
sche Kornstromdichten j¥ von bis zu 10'* Am~2. In Kombination mit der Tendenz von
steigenden Stromen mit kleiner werdenden Kornern, lisst sich die Vermutung aufstellen,
dass diese Art kritische Stromdichten zu bestimmen, nicht fiir kleine Korngroien geeignet
ist. H* wiirde demzufolge mit kleineren Kérnern anwachsen, was darauf hinweist, dass die-
ses einfache Modell von zwei separat behandelbaren Strémen nicht fiir Polykristalle mit
kleinen Kornern geeignet ist. Wie bereits in Unterabschnitt 3.3 angefiihrt, wird derzeit dis-
kutiert, ob der Effekt der Oberflichenverankerung von Flusslinien qualitative Erkldarungen
fiir das Probenverhalten liefern konnte. Der Anstieg des Verhéltnisses von Kornoberfliche
zu -volumen mit kleiner werdenden Kornern, sodass dieser Effekt bei kleineren Koérnern
dominanter in Erscheinung tritt spricht fiir diesen Ansatz.

Die Untersuchung der remanenten Magnetisierung zeigt mit Ausnahme der Probe K-3
durchgehend fiir alle KorngréBen und Dotierungen durchaus realistische Werte fiir jX. Es
sei angemerkt, dass aufgrund der Natur der Berechnung bzw. der im Falle der Kobalt
dotierten Proben bestehenden Abweichung von einer quaderférmigen Geometrie moglich
ist, dass die angegebenen Werte bis zu einem Faktor 2 von den tatsédchlichen Werten
entfernt liegen kénnen. Dennoch sind die Groflenordnungen der Kornstromdichten im
realistischen Bereich. Auch die Werte fiir die intergranularen Stromdichten ;¥ sind mit

105 bis 10" Am~2 fiir polykristalline supraleitende Strukturen realistisch.
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Zusammenfassung und

Schlussfolgerung

Ziel dieser Arbeit war es, das Magnetisierungsverhalten von polykristallinen Supraleitern
auf Eisenbasis mit unterschiedlicher Korngrofle und Dotierung zu untersuchen. Sie wurden
hinsichtlich verschiedener Kiihlfelder unter zfc- und fc-Bedingungen sowie verschiedener
Temperaturen mit magnetometrischen Methoden in einem VSM und einem SQUID Ma-
gnetometer analysiert. Die vorliegenden Proben zeigen ein bisher unbeobachtetes Magne-
tisierungsverhalten, was sich in der Ausbildung zweier deutlich unterscheidbarer Maxima
auflert. Diese Maxima werden im Zuge der Interpretation der Messdaten zwei Stromdich-
ten zugeordnet, welche auf zwei unterschiedlichen Langenskalen entstehen. Dabei handelt
es sich um Strome, die ausschliefllich innerhalb der einzelnen Koérner auftreten sowie dem
globalen Transportstrom, der {iber die ganze Probe verlauft. Durch ein Wechselspiel dieser
beiden Beitrage kommt es zu unterschiedlichen Verhaltensweisen im an- und absteigenden
aufleren Feld.

Der erste Schritt zur Untersuchung des magnetischen Verhaltens der Proben lag dar-
in, anhand von Messungen des magnetischen Moments bzw. mithilfe dieser auf die pro-
benspezifischen Groflen H* und damit auf die auftretenden kritischen Stromdichten zu
schliefen. Dabei wurden Abschétzungen der charakteristischen Felder H* auf den auf- und
absteigenden Asten durchgefiihrt. Bei Proben mit Korngréfien > 3 pm lassen sich anhand
dieser Messungen durchaus realistische Werte von kritischen Stromen bei bekannten Korn-
groflen bzw. vice versa bestimmen. Obwohl diese Methode bei den groBkérnigen Proben
zu mehr oder weniger verniinftigen Werten gefiihrt hat, waren die zugehérigen Ergebnisse
der kleinkornigen Probe mit einer durchschnittlichen Korngréie von 1 pm unrealistisch.
Die Messdaten zeigen eine deutlich ansteigende Tendenz der intergranularen Stromdichte
mit fallender Korngrofle, wobei zu sagen ist, dass diese Stromdichten eindeutig zu grofl
werden und das einfache Modell nach Bean nicht mehr anwendbar ist. Fiir kleine Korner
scheint das probenspezifische Feld H* nicht mehr jenem des Bean Modells zu entspre-

chen. Dies duflert sich darin, dass es einer hoheren Feldreduktion bedarf, bis sich fc- und
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zfc-Messungen bei gleichem g Hyax iberlappen, als vom Bean Modell vorhergesagt. Die-
ses Verhalten ist bei grofilen Kérnern (D ~ 15 — 20 pm) nicht so deutlich ausgeprigt,
wie es z.B. bei der Probe Co-1 (Dk ~ 1 pum) der Fall ist, da die zu den entsprechenden
H* korrespondierenden Stromdichten sehr nahe an dem Bereich der paarbrechenden kri-
tischen Stromdichte liegen. In diesem Zusammenhang wird die Oberflachenverankerung
von Flusslinien diskutiert, die bei kleiner werdenden Koérnern an Relevanz gewinnt, da
das Verhéltnis von Kornoberfliche zu -volumen ansteigt.

Eine weitere Untersuchungsmethode stellt die Messung der remanenten Magnetisie-
rung bzw. des remanenten magnetischen Moments in den Mittelpunkt. Diese Methode
bietet den Vorteil, dass man Auftreten von Proben- und Kornstromen separat voneinan-
der beobachten und analysieren kann. Dies erlaubt die Analyse der beiden Anteile bei
verschiedenen i Hy,e. Aus den Messdaten lassen sich relativ zuverlédssige Werte fiir kri-
tische Korn- und Probenstrome ermitteln. Fiir Messungen von m, bei poHy, nach dem
Einbruch von mF ist diese Methode allerdings nicht anwendbar, da die Verhaltensweisen
von Proben- und Kornstromen es nicht erlauben eindeutige Werte fiir die beiden Grofien
zu ermitteln. Es ldsst sich anhand dieser Messungen nicht feststellen, ob der Anteil m?
bei hohen Feldern pigHyges wirklich vollsténdig auf null abféllt oder zu einem Teil bestehen
bleibt.

Fiir eine exaktere Untersuchung von 5! und j¥ ist es daher ratsam, auf Hall-Messungen
zuriickzugreifen, da diese eine prézisere und lokalisierte Untersuchung der Probe erlauben,

wodurch quantitative Berechnungen der kritischen Strome moglich werden.
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