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Kapitel 1

Einleitung

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

Unter dem Begriff Hochtemperatursupraleiter wird eine Vielzahl oxidischer Ver-
bindungen unterschiedlicher chemischer Zusammensetzungen und Kristallstrukturen
zusammengefasst, deren strukturelle Gemeinsamkeit ein geschichteter Aufbau aus
CuO2-Ebenen und Zwischenschichten ist. Durch Variation der atomaren Zusammen-
setzung in den Zwischenschichten lassen sich Ladungsträger in die CuO2-Ebenen do-
tieren, wobei die Eigenschaften der verschiedenartigen daraus resultierenden Verbin-
dungen wesentlich von dieser Dotierung x abhängen. Daher ist die Untersuchung des
Phasendiagramms grundlegend für das Verständnis der Hochtemperatur-Supraleiter.
Die dotierten Lanthanoidenkuprate eignen sich in besonderer Weise als Modell-
system für eine solche Untersuchung, da sie zum einen eine relativ einfache Kri-
stallstruktur aufweisen, zum anderen die Möglichkeit bieten, die Kupfer-Sauerstoff-
Ebenen sowohl mit Löchern als auch mit Elektronen zu dotieren. Ein Vergleich der
loch- und elektronendotierten Seite des Phasendiagramms kann Hinweise darauf lie-
fern, welche Faktoren ausschlaggebend für die Entstehung der Supraleitung in den
Kupratverbindungen sind.

Ein stark vereinfachtes und auf einige wesentliche Elemente reduziertes Phasen-
diagramm ist in Abbildung 1.1 dargestellt. Das undotierte Ausgangsmaterial ist
ein antiferromagnetischer Mott-Isolator, wobei durch eine Dotierung mit Ladungs-
trägern die Néel-Temperatur TN , die antiferromagnetische und paramagnetische
Phase trennt, mit zunehmender Dotierung abnimmt. Bei höheren Dotierungen ent-
steht für tiefe Temperaturen eine supraleitende Phase, deren kritische Temperatur Tc
zunächst anwächst und nach Erreichen eines Maximums bei der sogenannten optima-
len Dotierung wieder abnimmt, wodurch eine kuppelförmige Tc(x)-Kurve entsteht.
Der Bereich oberhalb der supraleitenden Phase lässt sich wiederum zumindest in
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2 Kapitel 1 Einleitung

zwei Teilgebiete einteilen. Unterhalb einer dotierungsabhängigen charakteristischen
Temperatur T ∗ öffnet sich in einigen Bereichen der Fermi-Fläche eine Lücke im Anre-
gungsspektrum, die zu ungewöhnlichen elektrischen und thermischen Eigenschaften
führt und als Pseudolücke (PL) bezeichnet wird.

Abbildung 1.1: Vereinfachte schematische
Darstellung des Phasendiagramms der
Hochtemperatur-Supraleiter

Die loch- und die elektronendotierte
Seite des Phasendiagramms erscheinen
zunächst sehr ähnlich, es lassen sich je-
doch auch einige Unterschiede erkennen.
So erstreckt sich die antiferromagneti-
sche Phase auf der elektronendotierten
Seite auf einen deutlich größeren Dotie-
rungsbereich, so dass supraleitende und
antiferromagnetische Phase direkt an-
einander angrenzen. Dies wird in der
Literatur im Rahmen eines sehr einfa-
chen Bildes häufig auf die unterschied-
lichen Plätze zurückgeführt, die dotier-
te Elektronen und Löcher in den CuO2-
Ebenen besetzen. Dotierte Löcher besit-
zen vorwiegend den Charakter von Sau-
erstoff 2p Fehlstellen, befinden sich al-
so primär auf Plätzen zwischen benach-
barten Cu2+-Ionen, so dass der Spin des

Lochs die antiferromagnetische Kopplung zwischen den Kupferspins stört. Dahinge-
gen besetzen dotierte Elektronen vorwiegend Kupfer 3d-Plätze, wodurch Cu+ Ionen
ohne magnetisches Moment entstehen, was die antiferromagnetische Ordnung der
CuO2-Ebene lediglich abschwächt. Im ersten Fall spricht man von Frustration, im
zweiten Fall von Verdünnung der antiferromagnetischen Ordnung [Matsuda92].

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

Neben den kleineren kritischen Temperaturen und insbesondere den deutlich kleine-
ren kritischen Stromdichten, die die elektronendotierten Verbindungen im Vergleich
zu den lochdotierten Materialien zunächst weniger attraktiv für mögliche Anwen-
dungen erscheinen lassen, liegt sicherlich ein Hauptgrund für dieses Ungleichgewicht
in den experimentellen Schwierigkeiten bei der Herstellung dieser Materialien. Ins-
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besondere spielt die Kontrolle des Sauerstoff-Gehalts eine wesentliche Rolle. Elektro-
nendotierte Lanthanoidenkuprate neigen aufgrund ihrer Kristallstruktur zum Ein-
bau überschüssigen Sauerstoffs an speziellen interstitiellen Plätzen, die hauptsächlich
als starke Streuzentren wirken und die Supraleitung unterdrücken.

Die Verwendung dünner Filme aus elektronendotierten Hochtemperatur-Supraleitern
bietet den Vorteil, dass sich der interstitielle Sauerstoff leichter entfernen lässt, als
bei einkristallinen Proben. Darüberhinaus lässt sich an dünnen Filmen auch das do-
tierungsabhängige Verhalten der verhältnismäßig neuen Verbindung La2−xCexCuO4

untersuchen, die von allen elektronendotierten Lanthanoidenkupraten die höchste
kritische Temperatur aufweist und bisher nur unter großen Schwierigkeiten als Ein-
kristall hergestellt werden kann [Yamada94, Oka03].

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

Auf dem Gebiet der Hochtemperatur-Supraleiter ergeben sich jedoch einige Schwie-
rigkeiten bei der Interpretation entsprechender Messkurven. So zeigen Tunnelspek-
tren an Hochtemperatur-Supraleitern ungewöhnlich hohe Leitwerte im Bereich der
Energielücke, weiterhin eine Hintergrundleitfähigkeit, deren Herkunft nicht eindeu-
tig geklärt ist und schließlich häufig sogenannte Nullspannungsanomalien. Bei den
letztgenannten Strukturen besteht inzwischen Einigkeit darüber, dass es sich um
den Effekt Andreev-gebundener Zustände handelt, die auf die d-Wellen Symmetrie
des Ordnungsparameters der untersuchten Supraleiter zurückzuführen sind.

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

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

Zum einen werden für lochdotierte Systeme nahezu immer die oben angesprochenen
Nullspannungsanomalien beobachtet, die als Effekt Andreev-gebundener Zustände
in d-Wellen Supraleitern interpretiert werden, während entsprechende Effekte in
Tunnelspektren an elektronendotierten Systemen nahezu nie auftreten. Es stellt sich
nun die Frage, ob dieser Unterschied auf einen dotierungsabhängigen Übergang zwi-
schen Grundzuständen verschiedener Symmetrie zurückzuführen ist.

Zum anderen tritt für lochdotierte Supraleiter im Nullfeld für Temperaturen ober-
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halb der kritischen Temperatur eine Unterdrückung des Leitwertes auf der Skala
der supraleitenden Energielücke auf, die als Pseudolücke bezeichnet wird. Für elek-
tronendotierte Materialien wird ein entsprechender Effekt bei Spektren im Nullfeld
nicht beobachtet, Tunnelspektren bei tiefen Temperaturen, bei denen die Supralei-
tung durch ein hinreichend großes Feld unterdrückt wird, weisen jedoch eine auffal-
lend ähnliche Struktur auf, so dass zu klären bleibt, ob es sich bei beiden Effekten
um das gleiche Phänomen handelt, und wie diese Pseudolücke in elektronendotierten
Systemen näher charakterisiert werden kann.1

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

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

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

Die Arbeit gliedert sich wie folgt: Zunächst werden in Kapitel 2 einige wichtige
Begriffe zu Theorie und Phänomenen der Supraleitung vorgestellt, die grundlegend
für das Verständnis der im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Experimente sind.

Kapitel 3 enthält eine Einführung in die Theorie der Tunnelspektroskopie. Es be-
ginnt mit einem sehr einfachen semi-phänomenologischen Modell und schließt mit
Erläuterungen zu Andreev-gebundenen Zuständen und ihrer Bedeutung für Tunnel-
spektren.

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

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

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

1Die auf der elektronendotierten Seite des Phasendiagramms mit T ∗ (x) bezeichnete Linie be-
zieht sich auf die Resultate optischer Spektroskopie, die allerdings einen Effekt auf einer Energies-
kala nachweisen, die deutlich oberhalb der Skala der supraleitenden Energielücke liegt (vgl. Kapitel
2.3)
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besondere werden verschiedene Methoden zur Bestimmung von Hc2(T ) bzw. Hc2(0)
vorgestellt, auf die experimentellen Daten angewendet und die damit erzielten Er-
gebnisse werden verglichen.

Kapitel 8 enthält schließlich die Ergebnisse der Tunnelspektroskopie-Messungen.
Schwerpunkte liegen auf der Darstellung und Interpretation der Spektren bei tiefen
Temperaturen, zum einen im Nullfeld und zum anderen in einem hinreichend großen
Magnetfeld, das die Supraleitung unterdrückt.

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

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



Kapitel 2

Theorie und Phänomene der
Supraleitung

2.1 BCS-Theorie

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

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

|ψG〉 =
∏

k=k1,...kM

(υk + νkc
†
k↑c

†
−k↓)|φ0〉 (2.1)

mit

|υk|2 + |νk|2 = 1. (2.2)

Dabei ist |φ0〉 der Vakuumzustand, c†kσ erzeugt ein Elektron mit Impuls k und Spin
σ, ckσ ist der entsprechende Vernichtungsoperator. νk und υk sind die sogenannten

6
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Kohärenzfaktoren, wobei |νk|2 die Wahrscheinlichkeit angibt, mit der der Paarzu-
stand (kσ,−k − σ), besetzt ist. |υk|2 ist entsprechend die Wahrscheinlichkeit, dass
der Paarzustand (kσ,−k−σ) unbesetzt ist. Der Paar-Hamilton-Operator ist gegeben
durch:

H =
∑
kσ

ξkc
†
kσckσ +

∑
kl

Vklc
†
k↑c

†
−k↓c−l↓cl↑ (2.3)

ξk ist die Energie eines einzelnen Teilchens relativ zur Fermienergie, der Wech-
selwirkungsterm Vkl mischt Paarzustände (k ↑,−k ↓) und (l ↑,−l ↓). Um die
Kohärenzfaktoren υk und νk zu bestimmen drückt man das Produkt c−k↓ck↑ durch
seinen Erwartungswert bk ≡ 〈c−k↓ck↑〉 und Fluktuationen um diesen Erwartungswert
aus, also

c−k↓ck↑ = bk + (c−k↓ck↑ − bk). (2.4)

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

HM =
∑
kσ

ξkc
†
kσckσ +

∑
kl

Vkl(b
∗
kc−l↓cl↑ + blc

†
k↑c

†
−k↓ − b∗kbl). (2.5)

Dabei sind die Koeffizienten bk selbstkonsistent so zu bestimmen, dass

bk = 〈c−k↓ck↑〉 (2.6)

gilt. Mit der Definition

∆k ≡ −
∑
l

Vklbl (2.7)

lässt sich der Modell-Hamilton-Operator vereinfachen zu

HM =
∑
kσ

ξkc
†
kσckσ −

∑
k

(∆∗
kc−k↓ck↑ + ∆kc

†
k↑c

†
−k↓ −∆kb

∗
k). (2.8)

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

ck↑ = υ∗kγk0 + νkγ
†
k1 (2.9)

c†−k↓ = −ν∗kγk0 + υkγ
†
k1 (2.10)

Dazu werden die Gleichungen (2.9) und (2.10) in Gleichung (2.8) eingesetzt wobei die
Koeffizienten υk und νk so zu wählen sind, dass der resultierende Hamilton-Operator
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Abbildung 2.1: Energie der Anregungen als Funktion des Impulses rela-
tiv zum Fermi-Impuls gemäß Gleichung(2.12). Teilabbildung (a) zeigt Aus-
schnittvergrößerungen von Teilabbildung (b) um k = ±kF

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

|νk|2 = 1− |υk|2 =
1

2

(
1− ξk

Ek

)
(2.11)

mit der Definition

Ek ≡
√
ξ2
k + ∆2

k. (2.12)

Mit dieser Wahl für die Kohärenzfaktoren vereinfacht sich der Modell-Hamilton-
Operator zu

HM =
∑
k

(ξk − Ek + ∆kb
∗
k) +

∑
k

Ek(γ
†
k0γk0 + γ†k1γk1). (2.13)

Der erste Summand ist eine Konstante und stellt die Energie des Grundzustandes
dar. Wie man leicht zeigen kann, erfüllen die Operatoren γk die Fermi-Dirac Kommu-
tator-Relationen. Also beschreibt der zweite Summand unabhängige Fermionen mit
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Anregungsenergie Ek. Die Quasiteilchen, die von γ†k erzeugt werden, werden auch
als Bogoliubonen bezeichnet. Ihre Dispersionsrelation ist durch Gleichung (2.12)
gegeben und in Abbildung (2.1) für verschiedene Werte des Quotienten ∆/EF illu-
striert, wobei Teilabbildung (b) die Dispersionsrelation im Bereich von Wellenzahlen
mit |k| ≤ 1.5kF zeigt, während Teilabbildung (a) eine über 10000fache Ausschnitt-
vergrößerung der Bereiche um k = ±kF von Teilabbildung (b) darstellt. Die Kurven
für verschiedene Werte des Quotienten ∆/EF lassen sich auf der Skala von Teilab-
bildung (b) nicht unterscheiden. Zwei wesentliche Beobachtungen sind festzuhalten.
Zum einen ist die minimale Anregungsenergie gegeben durch |∆|, d.h. |∆| ist eine
Energielücke für die Anregungen. Zum anderen ist jeder Energiewert zwischen 0 und
der Fermi-Energie vierfach entartet.

Wie die Auflösung der Gleichungen (2.9) und (2.10) nach γ†k0 und γ†k1 zeigt, han-
delt es sich bei den Bogoliubonen um eine Linearkombination aus elektronen- und
lochartigen Anregungen

γ†k0 = υ∗kc
†
k↑ − ν∗kc−k↓, (2.14)

γ†k1 = υ∗kc
†
−k↓ + ν∗kck↑. (2.15)

Die Anregung γ†k0 ändert die Ladung des Supraleiters um qk = (|υk|2 − |νk|2)e,
also um einen Bruchteil der Elementarladung. Um Anregungen zu beschreiben, die
die Gesamtladung um eine ganze Elementarladung erhöhen oder vermindern, ist es
zweckmäßig, folgende Operatoren zu betrachten

γ†ek0 = υ∗kc
†
k↑ − ν∗kS

†c−k↓, (2.16)

γ†hk0 = υ∗kSc
†
k↑ − ν∗kc−k↓, (2.17)

γ†ek1 = υ∗kc
†
−k↓ + ν∗kS

†ck↑, (2.18)

γ†hk1 = υ∗kSc
†
−k↓ + ν∗kck↑. (2.19)

Dabei sind S und S† Vernichtungs- bzw. Erzeugungsoperatoren für ein Cooper-Paar.

2.2 Ordnungsparameter

Das Konzept eines Ordnungsparameters wird in der Physik auf ganz unterschied-
lichen Gebieten benutzt, um Phasenübergänge zu beschreiben. Geht ein System in
einen Zustand höherer Ordnung über, so ist mit dieser Ordnung das Auftreten ei-
ner neuen Größe verbunden, die als Ordnungsparameter bezeichnet wird [White79].
Ein Beispiel ist die spontane Magnetisierung beim Übergang von der paramagne-
tischen in die ferromagnetische Phase eines Ferromagneten. Auf dem Gebiet der
Supraleitung wurde der Begriff des Ordnungsparameters im Rahmen der Ginzburg-
Landau-Theorie als makroskopische, komplexwertige Pseudo-Wellenfunktion ψ(r) =
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Abbildung 2.2: Die vier Singlett-Paarzustände für eine CuO2-
Ebene

|ψ(r)|eiφ(r) eingeführt. Dabei liefert der Betrag |ψ(r)| die lokale supraleitende Dich-
te, die Phase des Ordnungsparameters spielt zum Beispiel eine entscheidende Rolle
bei der Erklärung des Josephson-Effektes.

In der Ginzburg-Landau-Theorie wurde der Ordnungsparameter zunächst rein phäno-
menologisch eingeführt um die makroskopischen Eigenschaften supraleitender Mate-
rialien zu erklären. Seine physikalische Bedeutung auf mikroskopischer Ebene ergibt
sich dadurch, dass die Ginzburg-Landau-Theorie als Spezialfall aus der BCS-Theorie
abgeleitet werden kann [Gorkov59]. Insbesondere konnte gezeigt werden, dass die
Energielückenfunktion ∆(k) und der Ginzburg-Landau Ordnungsparameter die glei-
che Symmetrie im reziproken Raum aufweisen.

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

Für einen Normalleiter ist die Symmetriegruppe im allgemeinsten Fall gegeben durch
das direkte Produkt aus der Symmetriegruppe des Kristallgitters GKristall , der
Gruppe der Spin-Rotationen S der Gruppe der globalen Eichtransformationen U(1)
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und der Gruppe der Zeitumkehrtransformationen T :

Gnl = GKristall × S × U(1)× T (2.20)

Für konventionelle Supraleiter wird beim Übergang in die supraleitende Phase nur
die globale Eichsymmetrie gebrochen, da die Phase des supraleitenden Ordnungs-
parameters ψ(r) = |ψ(r)|eiφ(r) eine physikalische Bedeutung hat und daher eine
Multiplikation mit einem globalen Phasenfaktor eiφ0 das System verändert. Mate-
rialien, bei denen zusätzlich zur Eichsymmetrie weitere Symmetrien gebrochen sind,
werden als unkonventionelle Supraleiter bezeichnet, insbesondere wenn im supralei-
tenden Zustand nicht die volle Symmetrie des Kristallgitters erhalten bleibt.

In vielen Fällen reicht es aus, bei der Beschreibung der Supraleitung von einer ein-
zelnen CuO2-Ebene auszugehen, deren Symmetriegruppe im einfachsten Fall (ohne
Berücksichtigung orthorhombischer Verzerrungen) der Symmetriegruppe des Qua-
drates C4v entspricht. Gruppentheoretische Betrachtungen zeigen, dass sich die mög-
lichen Symmetrien für einen Singlett-Supraleiter in diesem Fall durch die Eigenwerte
der Spiegelung and der [100]-Achse und der Drehung um π/2 um die [001]-Achse cha-
rakterisieren lassen [Annett95], die jeweils die Werte −1 und +1 annehmen können.
Die vier resultierenden Kandidaten für die Symmetrie des Ordnungsparameters im
supraleitenden Zustand sind in Abbildung 2.2 illustriert. Dabei repräsentiert jede der
vier Teilabbildungen Untergruppe derjenigen Transformationen aus der Symmetrie-
gruppe des Quadrates, die das jeweils dargestellte Quadrat in sich selbst überführen.
Die Bezeichnungen lehnen sich an die Nomenklatur für Atomorbitale entsprechender
Symmetrie an.

Eine vollständige Auflistung der möglichen Ordnungsparameter für die bei den
Kuprat-Supraleitern auftretenden Kristallstrukturen findet sich in [Annett96]. Eini-
ge dieser Symmetrien des Ordnungsparameters bzw. der Energielücke werden in Ab-
bildung 2.3 illustriert, wobei sich die Darstellung an die Behandlung in [Harlingen95]
und [Tsuei00a] anlehnt. Außerdem werden die funktionalen Zusammenhänge ∆(k)
für die einzelnen Symmetrien in Abbildung 2.3 zusammengefasst. Dabei sind kx und
ky die Komponenten des Wellenvektors in der Brioullin-Zone, a ist die Gitterkon-
stante der ab-Ebene.

Während klassische Supraleiter sich durch eine Energielücke mit isotroper s-Wellen-
Symmetrie charakterisieren lassen, werden für Hochtemperatursupraleiter im We-
sentlichen eine d-Wellen Symmetrie, eine anisotrope s-Wellen Symmetrie
oder eine reelle bzw. komplexe Mischung der verschiedenen Symmetrien diskutiert.
Hauptkennzeichen der d-Wellen-Symmetrie ist ein Vorzeichenwechsel bei einer Ro-
tation um π/2 im reziproken Raum, was einem Phasenunterschied von π entspricht.
Längs der [110]-Richtung verschwindet die Energielücke. Eine vollständige bzw. par-
tielle Unterdrückung des Leitwertes längs dieser Richtung tritt jedoch auch bei ani-
sotroper s-Wellen-Symmetrie auf, wobei das Ausmaß der Unterdrückung durch den
Parameter γ in der entsprechenden Formel auf Abbildung 2.3 bestimmt wird. Der
Nachweis von Nullstellen in der Energielücke längs bestimmter Richtungen reicht
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Name
schematische Darstellung
von ∆(k) in der 1. BZ

∆(k)

s-Welle ∆0

anisotrope
s-Welle

∆0 [(cos kxa− cos kya)
4 + γ]

erweiterte
s-Welle

∆0 [(1 + γ)2(cos kxa− cos kya)
2 − γ2]

g-Welle ∆0 [sin 2kxa sin 2kya− sin 2kya sin 2kxa]

dx2−y2-
Welle

∆0 [cos kxa− cos kya]

dxy-Welle ∆0 sin kxa sin kya

Abbildung 2.3: Energielücke als Funktion des Wellenvektors für verschiedene Sym-
metrien des Ordnungsparameters nach [Harlingen95] und [Tsuei00a]
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also nicht als Unterscheidungskriterium zwischen d- und anisotroper s-Wellen Sym-
metrie.

Experimente zur Bestimmung der Symmetrie des Ordnungsparameters lassen sich
einteilen in amplituden- und phasensensitive Experimente. Einige der amplituden-
sensitiven Experimente wie die Untersuchung der Temperaturabhängigkeit der Ein-
dringtiefe oder der spezifischen Wärme können die Existenz von Anregungen sehr na-
he an E = 0 und damit indirekt Nullstellen in der Energielücke nachweisen während
andere Techniken wie die winkelaufgelöste Photoemissions-Spektroskopie (ARPES)1

die direkte Bestimmung der Abhängigkeit der Amplitude von ∆ von der Richtung im
reziproken Raum erlauben. Wie oben erläutert ist es zur eindeutigen Unterscheidung
zwischen d- und anisotroper s-Wellen Symmetrie jedoch notwendig, Informationen
über das Vorzeichen und somit über die Phase des Ordnungsparameters bzw. der
Energielücke zu erhalten. Die meisten phasensensitiven Experimente beruhen auf
dem Josephson-Effekt, wobei eine Struktur aus Josephson-Kontakten in geeigneter
geometrischer Anordnung untersucht wird, um den Unterschied in der Phase des
Ordnungsparameters längs bestimmter Richtungen im k-Raum zu identifizieren. Ei-
ne Übersicht über die verschiedenen experimentellen Techniken und ihre Ergebnisse
für die Kuprat-Supraleiter wird zum Beispiel in [Tsuei00a] gegeben. In den Ab-
schnitten 3.5.5 und 3.5.6 wird genauer erläutert, warum die Tunnelspektroskopie,
die zunächst als rein amplitudensensitive Methode verstanden wurde, Informationen
über Vorzeichenwechsel im Ordnungsparameter liefern kann.

Während für lochdotierte Hochtemperatur-Supraleiter sowohl aufgrund von ampli-
tuden- als auch von phasensensitiven Experimenten weitgehend Einigkeit über die
d-Wellen-artigen Symmetrie des Ordnungsparameters besteht, ist die Situation bei
elektronendotierten Kupraten etwas weniger eindeutig [Tsuei00a, und Referenzen
darin]. Zahlreiche amplitudensensitive Experimente lassen auf eine Anisotropie der
Energielücke bzw. des Ordnungsparameters schließen, einige phasensensitive Experi-
mente wie SQUID-Messungen [Chesca03] oder das berühmte Trikristall-Experiment
[Tsuei00b]deuten auf eine d-Wellen-artige Symmetrie hin. In Leitwertsspektren an
Kontakten aus elektronendotierten Kupraten niedriger Transparenz werden jedoch
mit wenigen Ausnahmen nie die Nullspannungsanomalien beobachtet, die in nahezu
allen Kontakten aus lochdotierten Materialien auftreten und als Anzeichen für einen
Vorzeichenwechsel des Ordnungsparameters gewertet werden.

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

1angle resolved photoemission spectropcopy
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Symmetrie bzw. einer Misch-Symmetrie der Form d + is bei großen Dotierungen
vorgeschlagen.

2.2.1 Zustandsdichte

Bei den meisten amplitudensensitiven Experimenten wird direkt oder indirekt die
Form der Zustandsdichte N(E) insbesondere nahe E = 0 untersucht. Allgemein ist
der Zusammenhang zwischen der Energielückenfunktion ∆(k) und der reduzierten
Zustandsdichte n(E) = Nsl(E)/Nnl eines Supraleiters durch

n(E) =

〈
<

(
E√

E2 −∆2(k)

)〉
(2.21)

gegeben, wobei die Klammern 〈〉 für eine Mittelung über die Fermifläche stehen.
Alle Energien werden relativ zur Fermienergie gemessen. Weiterhin wird von einer
konstanten Zustandsdichte Nnl(E) = Nnl im normalleitenden Zustand ausgegangen.
Für einen s-Wellen Supraleiter ergibt sich so für die reduzierte Zustandsdichte

ns(E) = <
(

E√
E2 −∆2

)
=

{
0 für x ≤ 1

x√
x2−1

für x > 1
(2.22)

mit x = E/∆. Die reduzierte Zustandsdichte eines d-Wellen-Supraleiters mit zylin-
drischer Fermifläche ist durch

nd(E) =
2

π

∫ π/2

0

dθ<

(
E√

E2 −∆2 cos2(2θ)

)

=

{
2
π
xK(x) für x ≤ 1

2
π
K(x−1) für x > 1

(2.23)

gegeben. Dabei ist K(x) das vollständige elliptische Integral erster Art [Won94]. Wie
im folgenden Kapitel gezeigt wird, führen die Singularitäten bei den Zustandsdichten
(2.21) und (2.21) für |E| = ∆ auch bei den Leitwertkurven für Tunnelkontakte
bei solchen Supraleitern zu Singularitäten. In Experimenten werden jedoch anstelle
dieser Singularitäten endliche Extrema beobachtet. R. C. Dynes, V. Narayanamurti
und J. P. Garno schlagen vor, diese Verrundungen durch eine endliche Lebensdauer
τ der Quasiteilchen zu erklären und diese Effekte zu berücksichtigen, indem die
Energie E um einen imaginären Anteil iΓ ergänzt wird, der mit der Lebensdauer τ
über die Unschärferelation zusammenhängt, also

E → E + iΓ = E + i~/τ (2.24)

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

bzw. d-Wellen-Supraleiters für verschiedene Werte des Dynes-Parameters einander
gegenübergestellt. Die Skalierung der vertikalen Achsen ist für beide Teilabbildun-
gen identisch. Die Kurven ohne Dynes-Verschmierung (Γ = 0 ) sind in Abbildung
2.4 als dickere Linien dargestellt. Wie diese Kurven zeigen, entsteht für s-Wellen-
Supraleiter eine verbotene Zone der Breite 2∆ symmetrisch um die Fermi-Energie,
während für d-Wellen-Supraleiter Anregungen beliebig kleiner Energie möglich sind.
Für kleine Energien (|E/∆ � 1) verläuft die Zustandsdichte annähernd linear. Die
Pfeile in Abbildung 2.4 deuten die Entwicklung der Kurven mit zunehmendem Wert
für Γ an. Dabei ist festzuhalten, dass bei einem d-Wellen-Supraleiter der gleiche
Dynes-Parameter eine deutlich größere Verrundung in der Zustandsdichte erzeugt,
als bei einem s-Wellen-Supraleiter, was auf die endliche Zustandsdichte für d-Wellen-
Supraleiter im Bereich der Energielücke zurückzuführen ist.

2.3 Pseudolücke

Unter der Bezeichnung Pseudolücke (pseudogap) versteht man eine Reduktion der
Zustandsdichte in einem Energiebereich ∆∗ um die Fermienergie, die unterhalb einer
charakteristischen Temperatur T ∗ im Normalzustand von Hochtemperatursupralei-
tern im Dotierungsbereich etwa bis zur optimalen Dotierung beobachtet wird. Die
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Vorsilbe (
”
Pseudo“) ist dabei darauf zurückzuführen, dass die Energielücke nur in

bestimmten Regionen der Fermifläche auftritt. Mit zunehmender Dotierung wer-
den diese Regionen kleiner, wodurch der Charakter des Materials metallischer wird
[Timusk99].

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

Genau genommen werden unter dem Begriff Pseudolücke Effekte im Normalzu-
stand der Hochtemperatursupraleiter diskutiert, die auf verschiedenen Energieska-
len auftreten, zum einen auf der Skala der supraleitenden Energielücke von weni-
gen meV, zum anderen bei Energien von einigen hundert meV, also auf der Skala
der antiferromagnetischen Austauschwechselwirkung [Takahashi01]. Im Folgenden
werden die Bezeichnungen kleine und große Pseudolücke für diese beiden Effek-
te verwendet. Die große Pseudolücke wird zum Beispiel in Messungen der opti-
schen Leitfähigkeit nachgewiesen, sowohl in loch- als auch in elektronendotierten
Systemen, allerdings in verschiedenen Regionen der Fermi-Fläche [Onose04]. Die
kleine Pseudolücke wird vor allem in Tunnelspektren beobachtet. Für lochdotierte
Materialien wie Bi2Sr2CaCu2O8+δ entwickelt sich die Pseudolücke ohne erkennba-
ren Übergang mit steigender Temperatur aus der supraleitenden Energielücke, die
unterhalb der kritischen Temperatur beobachtet wird [Renner98a]. Eine Beonder-
heit dieser Pseudolücke in Tunnelspektren besteht darin, dass sie auch für leicht
überdotierte Proben auftritt. STM2-Messungen an Bi2Sr2CaCu2O8+δ bei tiefen Tem-
peraturen und endlichen Magnetfeldern zeigen darüberhinaus auch Anzeichen die-
ser Pseudolücke in Vortex-Kernen [Renner98b]. Bei elektronendotierten Materialien
lässt sich in Tunnelspektren oberhalb der kritischen Temperatur kein Anzeichen ei-
ner entsprechenden kleinen Energielücke erkennen. Im Normalzustand bei kleinen
Temperaturen, der für diese Materialklasse durch Anlegen eines Magnetfeldes in der
Größenordnung von 10 T erreicht werden kann, wird jedoch eine Unterdrückung des
Leitwerts auf der Skala der supraleitenden Energielücke beobachtet, die der in den
lochdotierten Materialien für T > Tc auftretenden Struktur sehr ähnelt [Kleefisch01].
Das Verhalten dieser Struktur steht im Mittelpunkt der in Abschnitt 8.2 vorgestell-
ten Untersuchungen.

Bezüglich der Ursache der Pseudolücken und ihres Zusammenhangs mit der Su-
praleitung existieren im Wesentlichen zwei Szenarien. Zum einen könnte die Pseu-
dolücke Kennzeichen eines Zustandes sein, in dem die Ladungsträger bereits in Form

2scanning tunneling microscope - Rastertunnelmikroskop
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von Paaren vorliegen, die dann bei Erreichen der kritischen Temperatur Tc Phasen-
kohärenz erlangen und so das supraleitende Kondensat bilden. ∆∗ ist in diesem Fall
die Bindungsenergie der Ladungsträger-Paare. In diesem Sinn ist der Zustand des
Materials zwischen der kritischen Temperatur Tc und der Pseudolücken-Temperatur
T ∗ ein Vorläufer (precursor) der supraleitenden Phase. Die Entwicklung der Pseu-
dolücke aus der supraleitenden Energielücke mit steigender Temperatur und die glei-
che Symmetrie der beiden Lücken im reziproken Raum (für lochdotierte Systeme)
werden in der Literatur als Hinweise auf dieses Erklärungsmodell gewertet.

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

Eine der wichtigsten charakteristischen Größen bei der Untersuchung der Pseu-
dolücke in Hochtemperatur-Supraleitern ist die Temperatur T ∗ , oberhalb der diese
Struktur verschwindet. Insbesondere ist es interessant, die Dotierungsabhängigkeit
T ∗ (x) zu klären und auf diese Weise das Phasendiagramm der untersuchten Materia-
lien um die entsprechende T ∗ (x)-Kurve zu ergänzen. Der Vergleich von Position und
Verlauf der T ∗ (x)-Kurve und der Tc(x)-Kurve im Phasendiagramm ermöglicht wich-
tige Schlussfolgerungen bezüglich der Natur der Pseudolücke. Verläuft die T ∗ (x)-
Kurve beispielsweise unterhalb der Tc(x)-Kurve, so kann der Zustand, in dem die
Pseudolücke auftritt, kein Vorläufer der supraleitenden Phase sein.



Kapitel 3

Theorie der Tunnelspektroskopie

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

Icp(V ) = Ic sinφ (3.1)

∂tφ = 2e/~V (3.2)

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

3.1 Semi-Phänomenologisches Modell

Gegeben seien zwei Tunnelelektroden, die über eine dünne isolierende Barriere von-
einander getrennt sind, wie in Abbildung 3.1 schematisch dargestellt ist. Die Barriere
wird durch ein Barrierenpotential φ(V, x) beschrieben, wobei V die zwischen den bei-
den Tunnelelektroden anliegende Spannung ist. Im thermischen Gleichgewicht wird
die Besetzung der Zustände in Elektrode i (i = 1, 2) bei der Temperatur T durch
die Fermi-Funktion fT (Ei, µi) = [exp((Ei−µi)/kBT ) + 1](−1) beschrieben. Dabei ist
µi die Fermi-Energie der jeweiligen Elektrode und kB die Boltzmann-Konstante. Im
folgenden treffen wir die Konvention, dass das Anlegen einer positiven Spannung V

18
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1

2

B

x

E

eV

E
E+eV

t

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

die rechte Elektrode energetisch um eV absenkt, so dass µ1 − µ2 = eV . Weiterhin
werden alle Energien relativ zur Fermi-Energie von Elektrode 1 gemessen. Damit
gilt

fT (E1, µ1) = [exp(E/kBT ) + 1](−1) ≡ f(E), (3.3)

fT (E2, µ2) = [exp(E + eV/kBT ) + 1](−1) ≡ f(E + eV ). (3.4)

Der Beitrag von Ladungsträgern der Energie E zum Strom von Elektrode 1 zur
Elektrode 2 ist proportional zur Anzahl der besetzten Zustände in Elektrode 1,
also N1(E)f(E), sowie zur Anzahl der unbesetzten Zustände in Elektrode 2, also
N2(E+eV )(1−f(E+eV )). Weiterhin muss dieser Beitrag zum Tunnelstrom noch mit
einer Tunnelwahrscheinlichkeit P (E, V ) gewichtet werden, die im wesentlichen durch
die Eigenschaften der Barriere bestimmt wird. Der Gesamt-Tunnelstrom ergibt sich
somit durch Integration über alle Energien und Subtraktion des entgegengesetzt
gerichteten Tunnelstromes zu

I(V ) = A ·
∫ ∞

−∞
dE P (E, V )N1(E)N2(E + eV ) [f(E)− f(E + eV )] . (3.5)

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

I(V ) = A ·
∫ ∞

−∞
dẼP̃ (Ẽ, V )N1(Ẽ − eV )N2(Ẽ)

[
f(Ẽ − eV )− f(Ẽ)

]
. (3.6)
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dargestellt, die aus (3.5) durch die Substitution E → Ẽ = E + eV mit P (E, V ) =
P (Ẽ − eV, V ) = P̃ (Ẽ, V ) hervorgeht.

3.2 WKB-Näherung

Die tunnelnden Elektronen werden durch Wellenfunktionen ψ = ψ(r, t) beschrieben,
die sich als Lösungen der Schrödinger-Gleichung

i~
∂

∂t
ψ = − ~

2m
∇2ψ + V (r)ψ (3.7)

ergeben. Im folgenden beschränkt sich die Darstellung auf ein eindimensionales
Problem. Ist in diesem Fall das Potential V (x) abschnittweise konstant (φ(x) =
φ(j) für xj < x < xj+1, j = 1..n), so lassen sich die Wellenfunktionen in den ein-
zelnen Gebieten durch ebene Wellen oder Exponentialfunktionen beschreiben, je
nachdem ob die Energie größer oder kleiner ist, als das Potential im betrachteten
Gebiet, also durch Funktionen der Form

ψ(j) = A(j)eikx +B(j)e−ikx mit k =

√
2m

~2
(E − φ(j)) für E > φ(j), (3.8)

beziehungsweise

ψ(j) = A(j)eκx +B(j)e−κx mit κ =

√
2m

~2
(φ(j) − E) für E < φ(j). (3.9)

Dabei werden die Koeffizienten A(j), B(j) durch die Randbedingungen bestimmt,
denen zufolge sowohl die Wellenfunktion, als auch deren Ableitung an endlichen
Potentialsprüngen stetig verlaufen. Ist der Verlauf des Barrierenpotentials nicht ab-
schnittweise konstant, wie zum Beispiel in Abbildung 3.1 dargestellt, so können
verschiedene Näherungsverfahren zur Bestimmung der Wellenfunktionen angewen-
det werden. Eines der wichtigsten dieser Verfahren, ist die nach Wentzel, Kramer
und Brioullin benannte WKB-Näherung [Schiff68]. Dabei wird folgender Ansatz für
die Wellenfunktion gewählt

ψ(x, t) = Ae
i
~W (x,t). (3.10)

Durch Einsetzen in die Schrödinger-Gleichung (3.7) ergibt sich folgende Differenti-
algleichung für W (x, t).

∂

∂t
W +

1

2m
(∇W )2 − i~

2m
∇2W + φ(x) = 0. (3.11)

Im klassischen Grenzfall (~ → 0) ist dies genau die Hamilton-Jacobi Gleichung.
Für ein konservatives System lassen sich der ort- und der zeitabhängige Teil der
Wellenfunktion separieren

ψ(x, t) = u(x) · e−
i
~Et . (3.12)
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Für den Ansatz (3.10) ergibt sich somit

W (x, t) = S(x)− Et. (3.13)

Die Funktion S(x) muss demnach der Differentialgleichung

i~S ′′ − S ′2 + 2m[E − φ(x)] = 0 (3.14)

genügen.1 Die Idee der WKB-Näherung ist nun, die Funktion S bis zur ersten Ord-
nung in Potenzen von ~ zu entwickeln (S = S0 + ~S1 + ...), diese Entwicklung in
Gleichung (3.14) einzusetzen und jeweils die Koeffizienten von gleichen Potenzen
von ~ gleichzusetzen. Damit ergeben sich die Differentialgleichungen

S ′20 − 2m(E − φ) = 0, (3.15)

iS ′′0 − 2S ′0S
′
1 = 0, (3.16)

iS ′′1 − S ′21 = 0. (3.17)

(3.18)

S0 und S1 lassen sich durch elementare Integration bestimmen. Setzt man

2m(E − φ(x)) =

{
~2k2(x) falls E > φ(x)

−~2κ2(x) falls E < φ(x)
, (3.19)

so ergibt sich für den ortsabhängigen Teil der Wellenfunktion

u(x) =

{
A√
k
e
i
∫ x

x0
k(x̃)dx̃

falls E > φ(x)
A√
κ
e

∫ x
x0
κ(x̃)dx̃

falls E > φ(x).
(3.20)

Die auf diese Weise konstruierten Wellenfunktionen sind also Näherungslösungen der
Schrödinger-Gleichung, wobei diese Näherungen gut sind, solange das Potential so
langsam variiert, dass der Impuls des Teilchens über einige die Broglie-Wellenlängen
praktisch konstant ist. An den klassischen Wendepunkten (E = φ(x)) bricht die
Näherung zusammen.

3.3 Modelle des Tunnelns

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

1Für Funktionen einer Variable bezeichnet das Symbol ′ die Ableitung nach dieser Variable.
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung von Tunnelkontakten mit Wellenfunktio-
nen, wie sie der zeitunabhängigen (links) und zeitabhängigen (rechts) Methode zu-
grunde liegen.

die Wellenfunktion als Lösung der zeitunabhängigen Schrödingergleichung für die
gesamte Tunnelstruktur unter Beachtung der Randbedingungen. Wie weiter oben
erläutert, hat diese Wellenfunktion in Elektrode 1 die Form einer Überlagerung von
einer hin- und zurücklaufenden ebenen Welle mit Wellenvektor k, in der Barriere
zerfällt sie exponentiell mit einer charakteristischen Länge 1/κ und jenseits der Bar-
riere hat sie wieder die Form einer ebenen Welle mit Wellenvektor q. Die Transmissi-
onswahrscheinlichkeit ist in diesem Bild gegeben durch das Quadrat des Amplituden-
verhältnis der Wellenfunktionen vor und hinter der Barriere. Die rechte Seite von Ab-
bildung 3.2 zeigt die Wellenfunktionen, die dem zeitabhängigen Ansatz zur Beschrei-
bung des Tunnelstromes zugrunde liegen. Hierbei wird die Schrödingergleichung für
die rechte und die linke Seite des Tunnelkontaktes separat gelöst, so dass die bei-
den dargestellten Wellenfunktionen erhalten werden, die nur im Bereich der Barriere
überlappen. In diesem Bild wird die Transmissionswahrscheinlichkeit zwischen den
durch die Wellenfunktionen repräsentierten Zustände durch diesen Überlapp gege-
ben.

3.3.1 Zeitunabhängiger Ansatz

Hier wird die Situation durch einen stationären Zustand beschrieben, mit dem über
den Stromdichteoperator ein Teilchen- und damit ein Ladungsstrom verbunden ist.
Wie zu Beginn von Abschnitt (3.2) erläutert, lässt sich für ein stufenförmiges Bar-
rierenpotential eine exakte Lösung der zeitunabhängigen Schrödingergleichung aus
Funktionen der Form (3.8) und (3.9) unter Beachtung der jeweiligen Randbedin-
gungen konstruieren. Für ein beliebig geformtes Barrierenpotential φ(x, V ) ergeben
sich asymptotische Lösungen der Form (3.20), die an den klassischen Wendepunk-
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ten in geeigneter Weise fortgesetzt und verbunden werden müssen [Schiff68]. Gilt
φ(x) � E innerhalb der Barriere, so ist das Verhältnis der Amplituden vor und
hinter der Tunnelbarriere im Wesentlichen gegeben durch das Verhältnis der Expo-
nentialterme in Gleichung (3.20) für E > φ(x) an den klassischen Wendepunkten der
Bewegung. Damit ergibt sich für die Transmissionswahrscheinlichkeit als Quadrat
des Amplitudenverhältnisses

P (E, V ) =

(
e

∫ x1
x0

κ(x)dx

e
∫ x2

x0
κ(x)dx

)2

= e
−2

∫ x2
x1

√
2m
~2

(φ(x,V )−E)dx
. (3.21)

Im folgenden soll ein Ausdruck für den Tunnelstrom durch einen dreidimensionalen
Tunnelkontakt hergeleitet werden, dessen Barriere parallel zur yz-Ebene verläuft,
wobei das Barrierenpotential nur längs der x-Richtung variiert. In diesem Fall lässt
sich die Wellenfunktion zu

ψ3d(x, y, z) = ei(kyy+kzz) · ψ(x) (3.22)

ansetzen, wobei die Komponente des Wellenvektors parallel zur Grenzfläche, also
k‖ = ky · ŷ+kz · ẑ wegen der Symmetrie des Problems beim Tunneln erhalten bleibt.
ψ(x) lässt sich wiederum wie im eindimensionalen Fall bestimmen. Insbesondere
hängt die Transmissionswahrscheinlichkeit in diesem Fall nur von dem Teil der ki-
netischen Energie ab, der mit der Impulskomponente senkrecht zur Tunnelbarriere
verknüpft ist, also P (E, V ) = P (Ex, V ) mit Ex = ~2

2m
k2
x.

Der Beitrag von Elektronen mit Impuls k = kxx̂+kyŷ+kzẑ und Energie E = ~2

2m
k2

zum Tunnelstrom ist proportional zur Geschwindigkeitskomponente in x-Richtung
vx = 1

~
dEx

dkx
, zur Ladung e sowie zur Anzahl der verfügbaren Zustände pro Einheits-

volumen, die gegeben ist durch 2 · 1
(2π)3

· fT (E,EF ) · dkxdkydkz. Dabei resultiert der

Vorfaktor 2 aus der Spinentartung, der Faktor 1
(2π)3

gibt die Zustandsdichte im k-
Raum an. Darüberhinaus muss dieser Beitrag noch mit der Tunnelwahrscheinlichkeit
P (Ex, V ) nach (3.21) gewichtet werden. Insgesamt ergibt sich somit für den Gesamt-
Tunnelstrom durch Integration über alle möglichen Impulszustände und Subtraktion
des entgegengesetzt gerichteten Tunnelstromes :

I(V ) =
2e

(2π)3~

∫ ∫ ∫
dkxdkydkzP (Ex, V )

dEx
dkx

(fT (E,EF )− fT (E + eV,EF )) .

(3.23)

Dabei ist EF die Fermienergie der linken Elektrode. Zur Integration über die ky-kz-
Ebene geht man über zu ebenen Polarkoordinaten

dkydkz = k‖dk‖dkφ. (3.24)

Da der Integrand in (3.23) nicht von kφ abhängt, liefert die Integration über kφ
lediglich einen Faktor 2π und nach Übergang zu einer neuen Integrationsvariable

E‖ =
~2

2m
(k2
y + k2

z) =
~2

2m
k2
‖ (3.25)
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vereinfacht sich der Ausdruck für den Tunnelstrom als Funktion der anliegenden
Spannung zu

I(V ) =
2e

(2π)2

m

~3

∫
dExP (Ex, V )

∫
dE‖ (fT (E,EF )− fT (E + eV,EF )) .

(3.26)

3.3.2 Zeitabhängiger Ansatz

Der zeitabhängige Ansatz zur Beschreibung von Tunnelprozessen nutzt aus, dass
die isolierende Barriere eines Tunnelkontaktes die Subsysteme der beiden Tunnel-
elektroden fast völlig entkoppelt. In diesem Fall lassen sich die beiden Elektroden
durch getrennte Hamilton-Operatoren H1 und H2 beschreiben, so dass der Gesamt-
Hamilton-Operator des Systems in 3 Summanden zerfällt gemäß

H = H1 +H2 +HT (3.27)

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

Dabei lässt sich die Tunnelrate mit Hilfe von Methoden der zeitabhängigen Störungs-
theorie erster Ordnung bestimmen. Die Goldene Regel von Fermi liefert so für die
Übergangsrate zwischen einem Anfangszustand |ψi〉 und einem Endzustand |ψf〉
unter dem Einfluss einer kleinen Störung HT

Γ|ψi〉→|ψf 〉 =
2π

~
· |〈ψf |HT |ψi〉|2 · δ(εi − εf ). (3.28)

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

HT =
∑
k,q,σ

Tkqσc
†
qσckσ + T ∗

kqσc
†
kσcqσ . (3.29)

Dabei sind c†kσ und ckσ die üblichen Erzeugungs- bzw. Vernichtungs-Operatoren für
Fermionen mit Impuls k und Spin σ. Der Index k beziehe sich im Folgenden stets
auf Zustände in Elektrode 1, der Index q auf Zustände in Elektrode 2. Der erste
Summand in (3.29) beschreibt demzufolge den Transfer eines Quasiteilchens von
Elektrode 1 nach Elektrode 2, wobei der Impuls von k nach q gestreut wird; der
zweite Summand beschreibt den umgekehrten Prozess. Da nur spinerhaltende Pro-
zesse betrachtet werden sollen, kann der Index σ im Folgenden weggelassen werden.
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|k = 1〉 ⊗ |q = 0〉 bezeichne den Zustand, in dem der Zustand k in Elektrode 1
besetzt, der Zustand q in Elektrode 2 unbesetzt ist. Dann gilt

(〈q = 1| ⊗ 〈k = 0|) |HT | (|k = 1〉 ⊗ |q = 0〉) = Tkq. (3.30)

In dieser Darstellung lautet Fermis Goldene Regel

Γk→q =
2π

~
· |Tkq|2 · δ(εk − εq). (3.31)

Der Tunnelstrom von Elektrode 1 nach Elektrode 2 ergibt sich durch Multiplikation
mit der Ladung und Integration über alle möglichen Ausgangs- und Endzustände.

I1→2 = e ·
∑
k,q

Γk→q. (3.32)

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

I(V )1→2 =
4πe

~

∫ ∫
dεkdεqN1(εk)N2(εq+eV )f(εk)[1−f(εq+eV )]·|Tkq|2δ(εk−εq)

(3.33)

ausdrücken. Beim Übergang von der Summen- zur Integraldarstellung müssen da-
bei wieder die jeweiligen Zustandsdichten und Verteilungsfunktionen berücksichtigt
werden. Weiterhin geht an dieser Stelle die Näherung ein, dass das Betragsquadrat
des Tunnel-Matrixelementes |Tkq|2 nur von den Energien εk, εq der betreffenden
Zustände abhängt. Integration über εq und Subtraktion des entgegengesetzt gerich-
teten Stromes liefert schließlich

I(V ) =
4πe

~

∫
dε|T |2N1(ε)N2(ε+ eV )[f(ε)− f(ε+ eV )]. (3.34)

In Abschnitt 2.1 wurde gezeigt, dass es sich bei den Anregungen eines Supralei-
ters um Bogoliubonen, also um spezielle Linearkombinationen aus elektronen- und
lochartigen Zuständen handelt. Prinzipiell sind also für supraleitende Elektroden
die Operatoren ckσ und c†kσ durch die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren
für Bogoliubonen gemäß (2.9) und (2.10) auszudrücken. Damit gehen zunächst die
Kohärenzfaktoren υk und νk in den Ausdruck für den Transfer-Hamiltonian ein. Am
Beispiel eines Supraleiter-Normalleiter-Kontaktes lässt sich jedoch zeigen, dass die
Kohärenzfaktoren letztendlich aus der Formel zur Berechnung des Tunnelstromes
herausfallen. Dazu betrachtet man den Beitrag, den die Injektion eines Elektrons
mit Energie E, Impuls k und Spin ↑ aus einer normalleitenden Elektrode in einen Zu-
stand gleicher Energie und Spinrichtung mit Impuls q in die supraleitende Elektrode
im Grundzustand leistet, wobei für die Energielücke des Supraleiters ∆ < E gelten
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soll. Der diesen Übergang beschreibende Teil des Transfer-Hamilton-Operators ist
gegeben durch

Tkq↑υqγ
†
q0ck↑ + Tkq↑ν

∗
qγq1ck↑. (3.35)

Der Vernichtungsoperator γq1, angewendet auf den supraleitenden Grundzustand,
liefert einen Beitrag von Null, so dass nur der erste Summand betrachtet werden
muss. Gemäß Fermis Goldener Regel liefert dieser erste Summand einen Beitrag
von

|Tkq↑|2 · |υq|2 (3.36)

zum Tunnelstrom. Jeder Energiewert ist nach Gleichung (2.12) vierfach entartet.
Insbesondere existiert eine Wellenzahl q̃ mit Eq̃ = Eq und ξq̃ = −ξq. Wie Gleichung
(2.11) zeigt, gilt in diesem Fall υq̃ = νq. Unter der Annahme, dass das Tunnel-
Matrixelement nur von der Energie der beteiligten Zustände abhängt, liefern die
Übergänge k → q und k → q̃ zusammen einen Beitrag von

|Tkq↑|2|υq|2 + |Tkq̃↑|2|υq̃|2 = |T (E)|2
(
|υq|2 + |νq|2

)
= |T (E)|2 (3.37)

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

Die Form der resultierenden Strom-Spannungs-Kennlinie hängt natürlich empfind-
lich von den Eigenschaften des Matrix-Elementes ab. Für Tunnelkontakte mit wenig-
stens einer supraleitenden Elektrode konnte Bardeen begründen, dass das Matrix-
Element als Konstante betrachtet werden darf [Bardeen61]. Damit hängt die Strom-
Spannung-Kennlinie wesentlich von der Zustandsdichte der Anregungen im Supra-
leiter ab. Auf der anderen Seite konnte Harrison für das Tunneln zwischen zwei
Systemen unabhängiger Teilchen zeigen, dass das Matrixelement invers propor-
tional zu den jeweiligen Zustandsdichten ist, so dass in diesem Fall der Tunnel-
strom nicht mehr von den Zustandsdichten der Tunnelelektroden beeinflusst wird
[Harrison61]. Abgesehen von diesen Extremfällen der alleinigen Abhängigkeit der
Strom-Spannungs-Kennlinie von den Zustandsdichten der Tunnelelektroden auf der
einen und der völligen Unabhängigkeit von den Zustandsdichten auf der anderen Sei-
te gibt es je nach betrachtetem System verschiedene komplexere Zusammenhänge
zwischen Kennlinie und Zustandsdichte, so dass im Allgemeinen der Zusammenhang
zwischen Zustandsdichte und Strom-Spannungs-Kennlinie kritisch diskutiert werden
muss.
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Abbildung 3.3: Energie-Besetzungszahl-Diagramme für einen NIN-Kontakt bei T =
0 (a),T = 0.2Tc (b) und T = 0.6Tc (c) sowie gemäß (3.39)berechnete Leitwertsspek-
tren für verschiedene Temperaturen (d)

3.4 Beschreibung einfacher Tunnelkontakte

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

Bestehen beide Tunnel-Elektroden aus Normalleitern, so spricht man von einem
NIN-Kontakt. Hier können die Zustandsdichten der Elektroden für Energien nahe
der Fermi-Energie als Konstanten N1, N2 angenommen werden. Lässt sich ferner die
Tunnelwahrscheinlichkeit P (E, V ) ebenfalls als Konstante betrachten, so reduziert
sich Gleichung (3.5) auf

I(V ) = A · P ·N1 ·N2 ·
∫ +∞

−∞
dE (f(E)− f(E + eV )) . (3.38)
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Demzufolge ergibt sich für den Leitwert

G(V ) = −e · A · P ·N1 ·N2 ·
∫ +∞

−∞
dE∂Wf(W )|W=E+eV = eAPN1N2. (3.39)

Somit ergibt sich eine Ohmsche Strom-Spannungs-Kennlinie. Insbesondere hängt
der Leitwert nicht von der Temperatur ab. In den Teilabbildungen (3.3a) bis (3.3c)
sind jeweils das Produkt aus Zustandsdichte und Fermifunktion gegen die Ener-
gie der beiden Tunnelelektroden eines NIN-Kontaktes für T = 0, T = 0.2Tc und
T = 0.6Tc aufgetragen. Der zur jeweils zweiten Tunnelelektrode gehörende Graph
ist gegenüber dem Graphen der ersten Tunnelelektrode so längs der E-Richtung
verschoben, dass die Fermi-Niveaus einen Abstand von µ1− µ2 = eV aufweisen. Da
N(E) · f(E) ein Maß für die Anzahl der besetzten Zustände darstellt, lässt sich der
in den Teilabbildungen (3.3a) bis (3.3c) farbig hinterlegte Bereich als von Elektronen
besetzt interpretieren. Wie in Abschnitt 3.1 ist ein Tunneln von Elektrode 1 in Elek-
trode 2 nur möglich, wenn der Ausgangszustand besetzt, der Endzustand frei ist.
Insofern lassen sich Graphen der Art von Abbildung (3.3) gut zur Veranschaulichung
des qualitativen Verlaufs von Tunnelspektren verwenden.

Ist eine der beiden Tunnel-Elektroden supraleitend, muss natürlich die Zustands-
dichte der Anregungen des Supraleiters berücksichtigt werden. Für einen BCS-
Supraleiter ohne Dynes-Verrundung ist diese Zustandsdichte durch Gleichung (2.22)
gegeben. Abbildung (3.4) zeigt analog zu Abbildung (3.3) die Energie-Besetzung-
Schemata eines SIN-Kontaktes bei T = 0 (a), T = 0.2Tc (b) und T = 0.6Tc (c) sowie
in Teilabbildung (3.4d) die daraus resultierenden G(V )-Spektren für Temperaturen
von T = 0 bis T = Tc in Schritten von T = 0.1Tc. Beim Übergang in die supra-
leitende Phase bildet sich eine Energielücke der Breite 2∆ um die Fermi-Energie
aus, in der keine Anregungen möglich sind. Daher ist insbesondere ein Tunneln von
Quasiteilchen aus und in diesen Energiebereich nicht möglich, was die Form der
Tunnelspektren maßgeblich beeinflusst.

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

ISIN(V ) = APN1

∫ +∞

−∞
dE N2(E) (f(E)− f(E + eV )) . (3.40)

Entsprechend gilt für den Leitwert

GSIN(V ) = −eAPN1

∫ +∞

−∞
dE N2(E)∂Wf(W )|W=E+eV . (3.41)

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

GSIN(V ) = −eAPN1 · (N2 ? f
′) (−eV ). (3.42)
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Abbildung 3.4: Energie-Besetzungszahl-Diagramme für einen SIN-Kontakt bei T = 0
(a),T = 0.2Tc (b) und T = 0.6Tc (c) sowie gemäß (3.41)berechnete Leitwertsspektren
für verschiedene Temperaturen (d)

Die Ableitung der Fermifunktion an der Stelle W = E + eV ist ein um E = −eV
zentrierter Peak, dessen Breite durch kBT bestimmt ist. Für T → 0 geht diese
Funktion in die δ-Funktion über, so dass

GT=0
SIN(V ) = −eAPN1N2(−eV ). (3.43)

Der Verlauf der G(V )-Kurve eines SIN-Kontaktes bei T = 0 spiegelt also genau den
Verlauf der Zustandsdichte des Supraleiters wieder. Abbildung (3.4d) zeigt G(V )-
Kurven, die durch numerische Berechnung des Integral-Ausdrucks für I(V ) nach
(3.40) und anschließende numerische Ableitung bestimmt wurden. Dabei wurde die
supraleitende Zustandsdichte gemäß Formel (2.22) sowie eine Näherungsformel für
die BCS-Temperatur-Abhängigkeit der Energielücke nach [Einzel03] verwendet. Für
T = 0 führt die Divergenz der Zustandsdichte für |E| = ∆ zu Singularitäten in der
G(V )-Kurve bei |V | = ∆/e während der Leitwert für |V | < ∆/e verschwindet. Bei
endlichen Temperaturen entwickeln sich diese Singularitäten zu schmalen Maxima,
deren Höhe mit zunehmender Temperatur abnimmt, gleichzeitig wächst der Leitwert
im Bereich der Energielücke.
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Abbildung 3.5: Energie-Besetzungszahl-Diagramme für einen SIS-Kontakt bei T = 0
(a),T = 0.2Tc (b) und T = 0.6Tc (c) sowie gemäß (3.45)berechnete Leitwertsspektren
für verschiedene Temperaturen (d)

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

• Bei T = 0 befinden sich die Singularitäten im Gegensatz zu dem SIN-Spektrum
bei gleicher Temperatur bei |V | = 2∆, was sich durch Betrachten von Teilab-
bildung 3.5(a) leicht erklären lässt: bei einem Kontakt mit zwei supraleitenden
Elektroden kann erst dann ein Strom fließen, wenn die angelegte Spannung der
Summe der beiden Energielücken entspricht.

• Die Strukturen der Leitwertsspektren eines SIS-Kontaktes sind deutlich schärfer
ausgeprägt als die Strukturen eines vergleichbaren SIN-Kontaktes.

• Für hohe Temperaturen bildet sich ein Maximum bei V = 0, heraus, dessen
Höhe mit wachsender Temperatur zunimmt. Dieses Leitwertsmaximum kommt
zustande durch das Tunneln von thermisch angeregten Ladungsträgern mit
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E > ∆ und das Tunneln in dadurch für E < −∆ frei gewordene Zustände,
wie in Abbildung (3.5c)zu erkennen ist.

Der Tunnelstrom ist gegeben durch

I(V )SIS = AP

∫ +∞

−∞
dEN1(E)N2(E + eV ) (f(E)− f(E + eV )) . (3.44)

Demnach gilt für den Leitwert

GSIS(V ) = APe

∫ +∞

−∞
dEN1(E)∂WN2(W )|W=E+eV (f(E)− f(E + eV ))

− APe

∫ +∞

−∞
dEN1(E)N2(E + eV )∂Wf(W )|W=E+eV . (3.45)

3.5 Jenseits des Halbleiter-Modells

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

3.5.1 Bogoliubov-de-Gennes Gleichungen

Ein räumlich variierendes Paarpotential, wie es zum Beispiel an Grenzflächen zwi-
schen Supra- und Normalleitern vorliegt oder in der Shubnikov-Phase durch Vortices
verursacht wird, führt dazu, dass die Eigenfunktionen des Hamilton-Operators von
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der Position r abhängen. Dabei ergeben sich die Eigenzustände als Lösungen der
Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen [deGennes63](

H0 ∆(r)
∆∗(r) −H0

)(
υn(r)
νn(r)

)
= En

(
υn(r)
νn(r)

)
(3.46)

mit

H0 = − 1

2m

(
~
i
5− eA

c

)2

+ V (r)− EF . (3.47)

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

Die Herleitung der Bogoliubov-de-Gennes-Gleichungen verläuft im Wesentlichen
analog zur Ableitung der Beziehung (2.11) in Abschnitt 2.1 [deGennes66]. Auf-
grund der Ortsabhängigkeit des Paarpotentials geht man dabei von den üblichen
Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperatoren ckσ und c†kσ zu Feldoperatoren in der
Ortsdarstellung über, also zu

Ψ(rσ) =
∑
k

eikrckσ und Ψ†(rσ) =
∑
k

e−ikrc†kσ (3.48)

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

He =

∫
dr

(∑
σ

Ψ†(rσ)H0Ψ(rσ) + ∆(r)Ψ†(r ↑)Ψ†(r ↓) + ∆∗(r)Ψ(r ↑)Ψ(r ↓)

)
.

(3.49)

Die Bogoliubov-Transformationen lassen sich in dieser Darstellung als

Ψ(r ↑) =
∑
n

γn1υn(r)− γ†n0ν
∗
n(r), (3.50)

Ψ(r ↓) =
∑
n

γn0υn(r) + γ†n1ν
∗
n(r) (3.51)

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

He = Eg +
∑
nσ

Enγ
†
nσγnσ. (3.52)
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Abbildung 3.6: Schematische Darstellung der Andreev-Reflexion an der
Grenzfläche zwischen einem Normalleiter und einem Supraleiter

Unter Beachtung der Antikommutator-Relationen für die Fermi-Operatoren Ψ, γ
und c ergibt sich, dass (3.52) nur erfüllt ist, wenn υn(r) und νn(r) den Bogoliubov-
de Gennes Gleichungen (3.46) genügen.

3.5.2 Andreev-Reflexion

Bei der Andreev-Reflexion handelt es sich um einen speziellen Streuprozess an einem
räumlich variierenden Paarpotential, insbesondere auch an der Grenzfläche zwischen
einem Normal- und einem Supraleiter. Kennzeichnendes Merkmal der Andreev-
Reflexion ist, dass bei der Reflexion die Umwandlung eines elektronen- in ein lochar-
tiges Quasiteilchen erfolgt, wobei das Andreev-reflektierte Loch die Trajektorie des
einfallenden Elektrons zurückverfolgt.2 Dies wird als Retro-Reflexion bezeichnet.
Abbildung 3.6 zeigt schematisch die Andreev-Reflexion an der Grenzfläche zwischen
einem Normalleiter und einem Supraleiter. Ein Elektron mit E < ∆ kann nicht in
den Supraleiter eindringen; es wird an der Grenzfläche als Loch retro-reflektiert, wo-
bei aus Gründen der Ladungserhaltung im Supraleiter ein Cooper-Paar kondensiert.

2Natürlich ist auch der umgekehrte Prozess, also die Umwandlung einer loch- in eine elektro-
nenartige Anregung, möglich. Um eine kompakte Darstellung zu ermöglichen, beschränkt sich die
folgende Diskussion jedoch auf den ersten Fall.
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ξ(x) = ~2

2m
(k(x)2 − k2

F ) = ±(∗)
√
E2

0 −∆(x)2

k(x) = ±
√

2m
~2

√
EF ±(∗)

√
E2

0 −∆(x)2

|υ(x)|2 = 1
2

(
1 + ξ(x)

E0

)
= 1

2

(
1±(∗)

√
E2

0−∆(x)2

E0

)
|ν(x)|2 = 1

2

(
1− ξ(x)

E0

)
= 1

2

(
1∓(∗)

√
E2

0−∆(x)2

E0

)
vG(x) = ∂E0

∂k(x)
= 2ξ(x)

E0

~2

2m
k(x) = 2

E0

(
~2

2m

)2

k(x) (k2(x)− k2
F )

2

Tabelle 3.1: Zusammenfassung wichtiger ortsabhängiger Größen im Zusammenhang
mit der Andreev-Reflexion. Dabei ist an den mit einem (∗) versehenen Stellen das
jeweils obere Vorzeichen zu wählen, wenn |k| > kF , das untere, wenn |k| < kF .

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

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

Dazu ist zunächst in Betracht zu ziehen, dass sich das Paarpotential an der Grenz-
fläche zwischen Normal- und Supraleiter nicht wirklich sprunghaft ändert, son-
dern aufgrund des Proximity-Effektes [deGennes66] auf der Längenskala der BCS-
Kohärenzlänge von 0 auf den Endwert ∆ im Supraleiter ansteigt, wie Teilabbil-
dung 3.7a schematisch für einen eindimensionalen NS-Kontakt zeigt. Während der
Andreev-Reflexion bleibt der Betrag der Energie E0 des einfallenden Quasiteilchens
konstant. Nach Gleichung (2.12) wird daher mit einem räumlich veränderlichen
Paarpotential ∆(x) auch die kinetische Energie relativ zum Ferminiveau ξ(x) orts-
abhängig. Dies wiederum führt zu einer Ortsabhängigkeit des Impulses k(x), der
Kohärenzfaktoren υ(x), ν(x) und der Gruppengeschwindigkeit vG(x). Die funktio-
nalen Zusammenhänge zwischen den einzelnen Größen werden in Tabelle 3.5.2 zu-
sammengefasst

Im folgenden soll anhand der fünf in Abbildung 3.7 gekennzeichneten Stationen die
Veränderung der in Tabelle 3.5.2 aufgelisteten Größen diskutiert und die Andreev-
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der Andreev-Reflexion an der Grenzfläche
zwischen einem Normalleiter und einem Supraleiter

Reflexion damit näher beleuchtet werden. Dazu sind in Teilabbildung 3.7 (b) die
jeweilig gültigen Dispersionsrelationen für die Positionen 1-5 dargestellt, während
Abbildung 3.7 (c) das Betragsquadrat der Kohärenzfaktoren sowie das Verhältnis
der kinetischen Energie zur Gesamtenergie als Funktion des auf die Gesamtenergie
normierten Paarpotentials zeigt.

1. Weit im Normalleiter verschwindet das Paarpotential. Für die Kohärenzfaktoren
einer Anregung mit E0 < ∆ und Anfangsimpuls k(0) = k0 ergibt sich

|υ(0)|2 = 1− |ν(0)|2 =
1

2

(
1 +

ξk
|ξk|

)
=

{
1 falls ξ > 0 ⇔ |k| > kF

0 falls ξ < 0 ⇔ |k| < kF

(3.53)

Das bedeutet, im Normalleiter existieren elektronenartige Anregungen nur aus-
serhalb, lochartige Anregungen nur innerhalb der Fermikugel, wie anschaulich
auch klar ist. Im folgenden sei |k0| > kF , die Anregung zunächst also rein
elektronenartig.
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k |υ|2 |ν|2 ξ vG

1
√

2m/~2
√
EF + E0 1 0 E0 2

√
~2/2m

√
EF + E0

2 kF < k < k1 1/2 < |υ|2 < 1 0 < |ν|2 < 1 0 < ξ < E0 0 < vG < vG1

3 kF 1/2 1/2 0 0
4 0 < k < kF 0 < |υ|2 < 1/2 1/2 < |ν|2 < 1 −E0 < ξ < 0 vG5 < vG < 0

5
√

2m/~2
√
EF − E0 0 1 −E0 −2

√
~2/2m

√
EF − E0

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

2. Wie Tabelle 3.5.2 zeigt, nimmt |υ(x)|2 mit zunehmendem Paarpotential ab,
während |ν(x)|2 um den gleichen Betrag zunimmt. Das bedeutet, dass der
elektronenartige Charakter ab- der lochartige Charakter der Anregung bei
Annäherung an den Supraleiter zunimmt. Gleichzeitig nehmen der Impuls, die
kinetische Energie und die Gruppengeschwindigkeit ab.

3. Ist schließlich der Punkt x0 erreicht, an dem das Paarpotential ∆(x0) der
Energie E0 entspricht, so gilt |υ(x0)|2 = |ν(x0)|2 = 1/2. An diesem Punkt
ist k(x0) = kF , die kinetische Energie und die Gruppengeschwindigkeit ver-
schwinden. Weiter kann die Anregung nicht in den Supraleiter eindringen. ξ
und vG wechseln das Vorzeichen, die Anregung bewegt sich also wieder vom
Supraleiter weg.

4. In diesem Bereich gilt |k(x)| < kF . Demnach nimmt gemäß Tabelle 3.5.2
mit zunehmender Entfernung von der Grenzfläche der elektronenartige Cha-
rakter der Anregung weiter ab, der lochartige Charakter nimmt weiter zu.
Währenddessen nimmt k weiter ab, während die Beträge der kinetischen Ener-
gie und der Gruppengeschwindigkeit anwachsen.

5. Ist die Anregung schließlich zum Ausgangspunkt zurückgekehrt, so ist |ν(0)|2 =
1, die Anregung also rein lochartig.

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

Nun soll die Andreev-Reflexion an einem stufenförmigen Paarpotential in einer Di-
mension ohne externe Felder für E < ∆ skizziert werden. Die Bogoliubov-de-Gennes
Gleichungen reduzieren sich in diesem Fall auf(

T ∆(x)
∆∗(x) −T

)(
υ(x)
ν(x)

)
= E

(
υ(x)
ν(x)

)
(3.54)
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mit

T = − ~2

2m

d2

dx2
− EF (3.55)

und

∆(x) =

{
0 falls x < 0

∆0 falls x > 0 .
(3.56)

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

ψnl(x) = ψ0(x) +ψa(x) +ψb(x) = eik+x
(

1

0

)
+ aeik−x

(
0

1

)
+ be−ik+x

(
1

0

)
(3.57)

Dabei entspricht der erste Summmand ψ0(x) einem einfallenden Elektron, der zweite
Summand ψa(x) einem Andreev-reflektierten Loch und der dritte Summand ψb(x)
einem normal reflektierten Elektron. Im supraleitenden Gebiet (x > 0) hat sich
folgender Ansatz als sinnvoll herausgestellt [Kulik70]:

ψsl(x) = ψc(x) + ψd(x) = ceiκ+x

(
1

γ

)
+ de−iκ−x

(
1

γ∗

)
. (3.58)

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

~2

2m
k2
± = EF ± E (3.59)

und

~2

2m
κ2
± = EF ± i

√
∆2

0 − E2, (3.60)

sowie

γ =
1

∆0

(
E − i

√
∆2

0 − E2

)
= e−iφ (3.61)

mit

ϕ = arccos(E/∆0). (3.62)

Da E < ∆0 ist der Imaginärteil von κ± endlich. Eine Taylor-Entwicklung von κ±
bis zur ersten Ordnung in ∆0/EF liefert für den Imaginärteil

=(κ±) ≈ ∆0

~vF
=

1

πξ0
(3.63)



38 Kapitel 3 Theorie der Tunnelspektroskopie

Dabei ist vF die Fermi-Geschwindigkeit, ξ0 die BCS-Kohärenzlänge. In der supralei-
tenden Elektrode zerfallen also die Anregungen auf der Längenskala der Kohärenz-
länge.

Die Koeffizienten a, b, c und d lassen sich nun durch Berücksichtigung der Randbe-
dingungen ψnl(x = 0) = ψsl(x = 0) und ψ′nl(x = 0) = ψ′sl(x = 0) bestimmen. Eine
längere Rechnung zeigt, dass die Koeffizienten b und d bis auf Terme der Ordnung
(∆0/EF )2 vernachlässigt werden können. Damit reduzieren sich die Randbedingun-
gen auf

c = 1 und a = γc = γ. (3.64)

Das bedeutet, dass keine normale Reflexion stattfindet; alle einfallenden Elektro-
nen werden Andreev-reflektiert, wobei die Wellenfunktion des Andreev-reflektierten
Loches gegenüber der Wellenfunktion des einfallenden Elektrons eine Phasenver-
schiebung von −ϕ = − arccos(E/∆0) aufweist. Insbesondere konvergiert diese Pha-
senverschiebung für E → 0 gegen −π/2, was im Rahmen der Diskussion Andreev-
gebundener Zustände wichtig werden wird.

3.5.3 BTK-Theorie

N S

Abbildung 3.8: Mögliche Prozesse an der
Grenzfläche zwischen einem Normal- und
einem Supraleiter

Die erste Theorie, die die Auswirkungen
der Andreev-Reflexion und verwandter
Prozesse auf die Leitwertsspektren in
Normalleiter-Supraleiter-Kontakten sy-
stematisch untersucht, wurde 1982 von
Blonder, Tinkham und Klapwijk vor-
gestellt [Klapwijk82, Blonder82]. Mit
Hilfe dieses, im folgenden kurz als
BTK-Theorie bezeichneten Ansatzes ge-
lang zum ersten Mal eine einheitliche
Beschreibung der Strom-Spannungs-
Kennlinien sowohl von Tunnelkontak-
ten, als auch von Kontakten mittler-
er bis hoher Transparenz. Dabei wird
der Strom über einen NS-Kontakt als
Funktion der Wahrscheinlichkeiten dar-
gestellt, die sich für die schon im vorigen
Abschnitt aufgeführten und in Abbil-
dung 3.8 schematisch dargestellten Pro-
zesse ergeben, also für Andreev-Reflexion (a), normale Reflexion (b), Transmission
als vorwiegend elektronenartiges (c) und Transmission als vorwiegend lochartiges
(d) Quasiteilchen. Die Barriere zwischen den beiden Elektroden wird hierbei durch



3.5 Jenseits des Halbleiter-Modells 39

ein Potential der Form

Φ(x) = H · δ(x) = Z~vF δ(x) (3.65)

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

ψnl|x=0 = ψsl|x=0 (3.66)

und

ψ′sl|x=0+ − ψ′nl|x=0− =
2m

~
Hψsl|x=0. (3.67)

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

P (x, t) = |υ(x, t)|2 + |ν(x, t)|2. (3.68)

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

∂tP +
−→
∇JP = 0 (3.69)

mit

JP =
~
m

(
=(υ∗

−→
∇υ)−=(ν∗

−→
∇ν)

)
. (3.70)

Damit lässt sich JP als Wahrscheinlichkeitsstromdichte für Anregungen interpre-
tieren. Daraus wiederum ergeben sich die Wahrscheinlichkeiten für die einzelnen
Prozesse zu

A = JaP/vF (3.71)

mit

JaP =
~
m

(
=(υ∗a

−→
∇υa)−=(ν∗a

−→
∇νa)

)
(3.72)
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Abbildung 3.9: Wahrscheinlichkeit für Andreev-Reflexion (a) und normale Reflexion
(b) an einem NS-Kontakt für verschiedene Barrierenparameter Z. Der funktionale
Zusammenhang A = A(E/∆, Z), B = B(E/∆, Z) wurde dabei [Blonder82] entnom-
men.

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

I(V ) = 2N0evFA
∫ +∞

−∞
[fT (E − eV )− fT (E)][1 + A(E)−B(E)] (3.73)

berechnen. Dabei ist N0 die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand an der Fer-
mikante, vF die Fermi-Geschwindigkeit und A der Querschnitt des Tunnelkontaktes.



3.5 Jenseits des Halbleiter-Modells 41

0 . 0 0 . 5 1 . 0 1 . 5 2 . 0 2 . 5 3 . 0
0
1
2
3
4
5
6
7

G / G n

Z = 5Z = 1
Z = 0 . 5

Z = 0

e V / �

Abbildung 3.10: Leitwert eines NS-Kontaktes, berechnet nach Gleichung (3.73).

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

A(E) +B(E) + C(E) +D(E) = 1 (3.74)

Für T = 0 ergibt sich somit der differentielle Leitwert eines NS-Kontaktes zu

G(V ) = 2N0evFA[1 + A(eV )−B(eV )]. (3.75)

Abbildung 3.10 zeigt die nach (3.75) berechnete differentielle Leitfähigkeit als Funk-
tion der am Kontakt anliegenden Spannung für Barrierenparameter von Z = 0 bis
Z = 5. Dabei ergeben sich qualitativ sehr unterschiedliche Spektren. Während für
hochtransparente Kontakte (Z = 0) der Leitwert im Bereich E < ∆ aufgrund der
Andreev-Reflexion doppelt so groß ist wie im Grenzfall hoher Spannungen, ergibt
sich für große Barrierenparameter ein typisches Tunnelspektrum mit ausgeprägter
Energielücke und Kohärenzpeaks bei |E| = ∆, das die Zustandsdichte der supra-
leitenden Elektrode wiederspiegelt. Für Z → ∞ liefert die BTK-Theorie also das
gleiche Resultat wie der in Abschnitt 3.3.2 vorgestellte Transfer-Hamilton-Operator
Ansatz.

Für Kontakte mit zwei supraleitenden Elektroden ist die Anwendung der BTK-
Theorie mathematisch bedeutend aufwändiger, da hier —zumindest bei Kontakten
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Supraleiter

Supraleiter

eV

d

Abbildung 3.11: Schematische Darstellung zur multiplen Andreev-Reflexion für n =
4.

mittlerer bis hoher Transparenz— auch Prozesse höherer Ordnung berücksichtigt
werden müssen. SNS-Kontakte hoher Transparenz weisen so Strukturen im Leit-
wert bei Spannungen V = 2∆/n mit nεN auf, die auch als Subgap-Strukturen be-
zeichnet werden. Diese Strukturen lassen sich auf multiple Andreev-Reflexionen an
den beiden SN-Grenzflächen des SNS-Kontaktes zurückführen. Für 2∆/n < eV <
2∆/(n−1) ist ein Transport von Quasiteilchen über (n−1)-fache Andreev-Reflexion
möglich, wie in Abbildung 3.11 für n = 4 beispielhaft dargestellt ist.

Interferenz von mehrfach Andreev-reflektierten Quasiteilchen kann zur Ausbildung
gebundener Zustände führen. Diese sogenannten Andreev-gebundenen Zustände (ABS3)
spielen eine große Rolle, insbesondere an Ober- und Grenzflächen von Hochtemperatur-
Supraleitern, deren Ordnungsparameter Vorzeichenwechsel für verschiedene Rich-
tungen im k-Raum aufweisen. Mit der Entstehung Andreev-gebundener Zustände
und ihren Auswirkungen auf die Tunnelspektren beschäftigt sich der folgende Ab-
schnitt.

3.5.4 Andreev-gebundene Zustände

Um die Entstehung Andreev-gebundener Zustände zu erklären, ist es zweckmäßig,
zunächst einen Kontakt ohne anliegende Spannung zu betrachten, in dem zwei su-
praleitende Elektroden über eine normalleitende Schicht der Dicke d aneinander

3Andreev Bound States
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Abbildung 3.12: Schematische Darstellung zur Bildung Andreev-gebundener
Zustände an einem SNS-Kontakt

gekoppelt sind. Zwischen den Ordnungsparametern der beiden Supraleiter liege ein
Phasenunterschied ∆θ = θ1 − θ2 vor. Wie Abbildung 3.12 zeigt, entsteht für ein
Elektron, das sich im normalleitenden Bereich mit einer Energie E < ∆ auf eine
Grenzfläche zum Supraleiter zu bewegt, durch Andreev-Reflexionen an den beiden
NS-Grenzflächen eine geschlossene Trajektorie. Ist der Phasenunterschied ∆ϕG, den
ein solches Quasiteilchen bei einem vollständigen Umlauf erfährt, ein ganzzahliges
Vielfaches von 2π,gilt also

∆ϕG = 2πn mit nεN, (3.76)

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

∆ϕG = ∆θ + 2θd + ϕAR1 + ϕAR2 (3.77)

mit

θd =
Ed

~vF
(3.78)
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und

ϕARi = − arccos(E/∆i), i = 1, 2. (3.79)

Die folgende Diskussion beschränkt sich auf Zustände an der Fermikante, also für
E = 0. In diesem wichtigen Sonderfall verschwindet der zweite Summand in Glei-
chung (3.77). Daher ist hier die Erfüllung der Bedingung (3.76) für gebunden Zustände
insbesondere unabhängig von der Dicke der normalleitenden Schicht. Wie am Schluss
von Abschnitt 3.5.2 gezeigt wurde, konvergiert für E → 0 die bei der Andreev-
Reflexion erfahrene Phasenverschiebung unabhängig von der Amplitude des Ord-
nungsparameters gegen −π/2, so dass sich die Bedingung (3.76) auf

∆ϕG = ∆θ − π = 2πn⇔ ∆θ = (2n+ 1)π mit nεN (3.80)

reduziert. Es kommt also für einen SNS-Kontakt genau dann zur Ausbildung Andreev-
gebundener Zustände an der Fermikante, wenn die Phasendifferenz ∆θ der beiden
supraleitenden Elektroden ein ungeradzahliges Vielfaches von π beträgt.

3.5.5 ABS an Oberflächen von d-Wellen Supraleitern

Abbildung 3.13: (keine) ABS an [110]-
Oberfläche von d-Wellen Supraleitern

Im letzten Abschnitt wurde gezeigt,
dass die Bildung gebundener Zustände
an der Fermikante für SNS-Kontakte
unabhängig von der Dicke der nor-
malleitenden Schicht ist. Daher lassen
sich die Überlegungen des letzten Ab-
schnitts auf Oberflächen von Supralei-
tern mit anisotropem Ordnungsparame-
ter übertragen, indem zwischen Supra-
leiter und Vakuum eine (virtuelle) nor-
malleitende Schicht der Dicke dN ein-
geführt und anschließend der Grenzfall
dN → 0 betrachtet wird.

Die Abbildungen 3.13 und 3.14 illustrie-
ren die Situation für eine [100] und eine
[110]-Oberfläche eines d-Wellen Supra-
leiter, also einem Winkel α von 0◦ bzw.
45◦ zwischen der a-Achse und dem Lot auf die Grenzfläche. Für ein unter dem Winkel
β auf die Grenzfläche zwischen Normalleiter und Vakuum einfallendes Elektron ent-
steht durch normale Reflexion an der Grenzfläche zum Vakuum, Andreev-Reflexion
an der Grenzfläche zwischen Normal- und Supraleiter sowie erneuter normaler Refle-
xion des Andreev-reflektierten Lochs und anschließender erneuter Andreev-Reflexion
wieder eine geschlossene Trajektorie. Durch die zweifache normale Reflexion entsteht
eine zusätzliche Phasendifferenz von 2π, so dass gemäß (3.76) die Bedingung (3.80)



3.5 Jenseits des Halbleiter-Modells 45

für die Bildung Andreev-gebundener Zustände an der Fermikante unverändert bleibt.
Die Phasendifferenz ∆θ der beiden Supraleiter im SNS-Kontakt aus Abbildung 3.12
wird in diesem Fall ersetzt durch die Phasendifferenz des Ordnungsparameters für
die verschiedenen Wellenvektoren, die das Elektron in den Positionen besitzt, die in
den Abbildungen 3.13 und 3.14 mit den Ziffern 1 und 2 gekennzeichnet sind. Die
Wellenvektoren werden entsprechend als k1 bzw. k2 bezeichnet. Es bleibt also zu
untersuchen, wie die Phasendifferenz

∆θ = arg(∆(k1))− arg(∆(k2)) (3.81)

von der Orientierung der Grenzfläche abhängt.

Der Wellenvektor wiederum wird bei der normalen Reflexion an der Grenze zum
Vakuum verändert, wobei die Komponente parallel zur Grenzfläche erhalten bleibt,
während die Komponente senkrecht zur Grenzfläche lediglich das Vorzeichen wech-
selt. Bei der Wahl eines entsprechenden Koordinatensystems gilt also k1 = (k1⊥, k1‖)
und k2 = (−k1⊥, k1‖).

Abbildung 3.14: ABS an [110]-Oberfläche
von d-Wellen Supraleitern

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

Die Abbildungen 3.13 und 3.14 illustrie-
ren jeweils die Extremfälle im Hinblick
auf die Bildung Andreev-gebundener
Zustände. Während im Fall einer [100]-
Oberfläche für alle Einfallswinkel β der
Ordnungsparameter für die Wellenvek-

toren bei aufeinanderfolgenden Andreev-Reflexionen unverändert bleibt, also
∆(k1) = ∆(k2), ergibt sich im Fall einer [110]-Grenzfläche für alle Einfallswinkel
∆(k1)) = −∆(k2). Ein solcher Vorzeichenwechsel entspricht aber genau einer Rota-
tion in der komplexen Ebene um einen Winkel π. Für [110]-Oberflächen von d-Wellen
Supraleitern treten also für alle Einfallswinkel Andreev-gebundene Zustände auf, für
[100]-Oberflächen ist die Bedingung für die Bildung dieser Zustände nie erfüllt. Für
alle anderen Oberflächen hängt die Bildung Andreev-gebundener Zustände vom Ein-
fallswinkel β des betrachteten Elektrons ab.

Auf jeden Fall ist festzuhalten, dass die Bedingung ∆θ = π sich prinzipiell nur
für Ordnungsparameter erfüllen lässt, die einen Vorzeichenwechsel für verschiede-
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Abbildung 3.15: Zustandsdichten für verschiedene Grenzflächen eines d-
Wellen-Supraleiters, bzw. daraus durch Faltung berechnete Leitwertsspek-
tren für einen symmetrischen SIS-Kontakt.

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

3.5.6 Die Rolle von ABS für Tunnelspektren

Wie in den ersten Abschnitten dieses Kapitels ausgeführt wurde, ist eine wesentli-
che Messgröße bei Tunnelspektren an Supraleitern die Zustandsdichte, genauer die
lokale Zustandsdichte der Supraleiter an der Grenzfläche zur Tunnelbarriere. Daher
spielen Andreev-gebundene Zustände eine große Rolle bei der Tunnelspektroskopie
von Supraleitern, deren Ordnungsparameter einen Vorzeichenwechsel aufweisen, also
insbesondere für d-Wellen Supraleiter.

Die lokale Zustandsdichte unter Berücksichtigung Andreev-gebundener Zustände
lässt sich zum Beispiel mit den Methoden der quasiklassischen Theorie berechnen
[Burkhardt97]. Für SIS-Kontakte geringer Transparenz, also im Tunnel-Limit, wie
sie im Rahmen dieser Arbeit untersucht werden, reicht es aus, die lokalen Zustands-
dichten für die beiden Grenzflächen links und rechts der Tunnelbarriere getrennt
zu betrachten und daraus per Faltung die Tunnelleitfähigkeit zu berechnen, wie es
in den ersten Abschnitten dieses Kapitels dargestellt wurde. Zur Veranschaulichung
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zeigt Abbildung 3.15 Zustandsdichten und daraus für einen symmetrischen SIS-
Kontakt berechnete Leitwertsspektren für verschiedene Winkel α. Dabei wurden die
Zustandsdichten mit einem Programm berechnet, das auf den in [Burkhardt97] dar-
gestellten Methoden der quasiklassischen Theorie beruht und uns vor einiger Zeit
freundlicherweise von H. Burkhardt und D. Rainer zur Verfügung gestellt wurde.
Wie Abbildung 3.15 zeigt, entsteht für α > 10◦ ein deutlich erkennbares Maximum
in der Zustandsdichte bzw. in den Tunnelspektren bei E = 0 bzw. V = 0. des-
sen Höhe zunimmt, wenn sich die Orientierung der Grenzfläche der [110]-Richtung
(α = 45◦) annähert. Ein solches Maximum wird in Tunnelspektren an lochdotierten
Hochtemperatur-Supraleitern sehr häufig beobachtet und als Nullspannungsanoma-
lie bzw. in der englischsprachigen Literatur als ZBA4 bezeichnet. Eine solche Null-
spannunsanomalie lässt sich also als Resultat Andreev-gebundener Zustände und
damit als Hinweis auf einen Vorzeichenwechsel des Ordnungsparameters für unter-
schiedliche Richtungen im reziproken Raum interpretieren [Hu94]. In dieser Hinsicht
ist die Tunnelspektroskopie also auch eine phasensensitive Messmethode.

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

4zero bias anomaly



Kapitel 4

Analyse von Tunnelspektren

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

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

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

Der nächste Abschnitt beschäftigt sich mit verschiedenen Erklärungsansätzen für
die Hintergrundleitfähigkeit, die in vielen Leitwertsspektren insbesondere an den im
Rahmen dieser Arbeit untersuchten Kontakten, beobachtet wird.

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

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

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

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

4.1 Bestimmung der Zustandsdichte

Tunnelspektren an Kontakten, bei denen eine Elektrode aus einem Normalleiter
mit konstanter Zustandsdichte, die andere Elektrode aus einem Supraleiter besteht,
spiegeln gemäß Gleichung (3.43) im allgemeinsten Fall die Tunnel-Zustandsdichte
(TDOS)1 der supraleitenden Elektrode: für klassische BCS-Supraleiter wie Alumini-
um die BCS-Zustandsdichte, für Supraleiter mit starker Kopplung wie Quecksilber
noch zusätzliche Phononenstrukturen und für viele Hochtemperatur-Supraleiter die
lokale Zustandsdichte an der Oberfläche des Supraleiters (LDOS)2, in die gebundene
Oberflächenzustände aufgrund der Symmetrie des Ordnungsparameters eingehen.

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

1tunneling density of states
2local density of states
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hergestellt werden, und für einen symmetrischen Korngrenzenkontakt, wie in Ab-
schnitt 5.3 erläutert, auch die beiden Oberflächen der supraleitenden Elektroden
äquivalent sind, kann in guter Näherung davon ausgegangen werden, dass die Tunnel-
Zustandsdichten zu beiden Seiten der isolierenden Barriere identisch sind, dass also
gilt N1(E) = N2(E) = N(E). Das in Abschnitt 3.1 beschriebene, semi-phänomeno-
logische Modell oder auch der Transfer-Hamilton-Operator Ansatz liefern unter der
Annahme eines konstanten Tunnel-Matrix-Elementes und unter Vernachlässigung
aller Vorfaktoren3

I(V ) =

∫ +∞

−∞
dE N(E)N(E + eV )[fT (E)− fT (E + eV )]

=

∫ +∞

−∞
dE N(E − eV )N(EV )[fT (E − V )− fT (E)], (4.1)

Im Grenzfall T → 0 ist der Tunnelstrom also durch

I(V, T = 0) =

∫ eV

0

dE N(E)N(E − eV ) (4.2)

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

I(V ) = (N ? N)(eV )− 2(N ? (NfT ))(eV ) (4.3)

und

I(V, T = 0) = (N ? N)(eV ), (4.4)

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

G(V ) = (N ′ ? N)(eV )− 2(N ′ ? NfT )(eV ) (4.5)

und

G(V, T = 0) = (N ′ ? N)(eV ) . (4.6)

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

3Da bei einer Entfaltung meist nur das qualitative Verhalten von N(E) von Interesse ist, kann
ein Vorfaktor gegebenenfalls mit in die Größe N einbezogen werden.
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das Leitwertsspektrum ermittelt und das Ergebnis schließlich mit den experimentel-
len Daten verglichen. Da in diese indirekte Methode natürlich wesentliche Annahmen
über die Natur der Tunnel-Zustandsdichte eingehen, wäre eine Möglichkeit, die Da-
ten direkt zu entfalten, sehr wünschenswert. Leider liegt nur relativ wenig Literatur
zu diesem Thema vor, wahrscheinlich weil es durch Herstellung eines Kontaktes mit
normalleitender Gegenelektrode verhältnismäßig leicht möglich ist, die Zustands-
dichte direkt zu messen. Weiterhin gehen alle mir bekannten Veröffentlichungen zu
diesem Thema davon aus, dass die Zustandsdichte einer Elektrode bekannt ist, um
daraus die Zustandsdichte der zweiten Elektrode zu berechnen.

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

4.1.1 Numerischer Ansatz

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

Ij = I(Vj) mit j = 0...n und Vj = j · δV ∀nj=0 . (4.7)
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Abbildung 4.2: Gemäß (2.22) und (2.24) berechnete BCS-Zustandsdichten (Li-
nien) zusammen mit aus diesen Originaldaten per Faltung und Entfaltung
zurückberechnete Daten (Punkte)

In dieser Diskretisierung ergibt sich für die Strom-Spannungs-Kennlinie gemäß Glei-
chung (4.2)

Ij = e δV ·
j∑

k=1

NkNj−k mit Nj = N(eVj) = N(j · e · δV ) . (4.8)

Einfache Umformungen ergeben

Nj =
1

N0

(
Ij
e δV

−
j−1∑
k=1

NkNj−k

)
. (4.9)

In der rechten Seite von Gleichung (4.9) treten nur Werte der Zustandsdichte auf,
deren Index kleiner als j ist. Ist also N0, d.h. der Wert der Zustandsdichte bei
V = 0, bekannt und zudem ungleich Null, so lassen sich alle weiteren Werte der
Zustandsdichte rekursiv gemäß Gleichung (4.9) bestimmen. Totale Differentiation
von Gleichung (4.2) nach V liefert

dI

dV
(V ) = eN(eV )N(0)− e

∫ eV

0

N(E)∂WN(W )|W=E−eV dE (4.10)

Insbesondere ergibt sich für V = 0

dI

dV
(0) = eN(0)2. (4.11)
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N0 lässt sich also direkt dem Leitwertsspektrum an der Stelle V = 0 entnehmen. Um
dieses Verfahren zu testen, wurden Zustandsdichten für BCS-Supraleiter mit Dynes-
Parametern zwischen Γ/∆ = 0.1 und 0.9 nach Formel (2.21) mit (2.24) berechnet
und in Abbildung 4.2 als Linien dargestellt. Dabei ist die Zustandsdichte an der
Stelle V = 0 durch

N(0) = <

(
iΓ√

(iΓ)2 −∆2

)
=

1√
1 + (∆/Γ)2

(4.12)

bestimmt. Anschließend wurden aus diesen Zustandsdichten die Strom-Spannungs-
Kennlinien nach Gleichung (4.8) berechnet und numerisch differenziert. Diese IV -
Kennlinien und die aus den Ableitungen bei V = 0 erhaltenen Wert für N(0)
dienten wieder als Ausgangsdaten für die rekursive Berechnung der Zustandsdichten
gemäß (4.9). Diese berechneten Zustandsdichten wurden ebenfalls in Abbildung 4.2
als Punkte eingetragen. Teilabbildung 4.2b zeigt eine Ausschnittvergrößerung von
Teilabbildung 4.2a. Hier ist besonders deutlich zu erkennen, dass auf der dargestell-
ten Skala kein Unterschied zwischen den Originaldaten (Nor) und den entfalteten
Daten (Ndec

4) zu erkennen ist.

Schließlich lässt sich das gerade beschriebene Verfahren zur Entfaltung auch auf
den Fall erweitern, dass die Tunnelwahrscheinlichkeit P (E, V ) nicht konstant, aber
bekannt ist. Der Tunnelstrom im Grenzfall T → 0 ist dabei durch

I(V, T = 0) =

∫ eV

0

dEP (E, V )N(E)N(E − eV ) (4.13)

gegeben. Die Zustandsdichte bei E = 0 ergibt sich aus der Tunnelleitfähigkeit bei
V = 0 gemäß

dI

dV
(0) = eP (E = 0, V = 0)N(0)2 . (4.14)

Gilt weiterhin P (E, V ) = P (−E,−V ), so ist I(V ) wieder eine ungerade Funktion,
und es reicht, sich auf den Fall V > 0 zu beschränken. Mit (4.7) und

Pkj = P (Ek = ke δV, Vj = j δV ) (4.15)

lässt sich (4.13) in diskreter Form als

Ij = e δV

j∑
k=1

PkjNkNj−k (4.16)

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

Nj =
1

N0Pjj

(
Ij
e δV

−
j−1∑
k=1

PkjNkNj−k

)
. (4.17)

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

4.1.2 Fehlerbetrachtung

Weisen die zur Entfaltung verwendeten Daten, wie im vorliegenden Beispiel, kein
Rauschen auf, so entsteht der größte Fehler, der in die Berechnung eingeht, bei
der Bestimmung von N(0) durch numerische Differenzierung der IV -Kennlinie. So
zeigt Abbildung 4.3 die Differenz zwischen entfalteten Daten und Originaldaten für
Γ/∆ = 0.3 als Funktion der Energie, wobei zur Berechnung der in Teilabbildung a
dargestellten Daten wie zuvor beschrieben N(0) anhand der numerisch differenzier-
ten GV -Kennlinie ermittelt wurde, während in die Berechnung von den in Teilab-
bildung b gezeigten Daten der N(0)-Wert der Originaldaten eingegangen ist. Dabei
sind drei wichtige Beobachtungen festzuhalten. Zum einen wechselt zwischen benach-
barten Punkten fast immer das Vorzeichen der Abweichung zwischen Original- und
entfalteten Daten. Aus Gründen der Übersichtlichkeit wurde deswegen darauf ver-
zichtet, benachbarte Punkte mit Linien zu verbinden. Auf diese Weise ergeben sich
scheinbar zwei Kurven, die eine nahezu perfekte Symmetrie bezüglich der E-Achse
aufweisen. Zum anderen zeigt Teilabbildung a ein Muster, das eine große Ähnlichkeit
mit Interferenzmustern aufweist. Durch Verwendung des Original-Wertes für N(0)
schließlich sinkt die Abweichung zwischen Original- und entfalteten Daten um 5
Größenordnungen, wie Teilabbildung b zeigt. Auch hier zeigt sich ein, allerdings un-
deutlicheres, Muster in der Abweichung, wobei der Betrag der Abweichung hier mit
der Entfernung von E = 0 zunimmt. Es ist anzunehmen, dass die in Teilabbildung
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Abbildung 4.4: Differenz zwischen Original- und entfalteten Zustandsdich-
ten für verschiedene positive Abweichungen ∆N rel

0 gemäß (4.18) als Funk-
tion der Energie(a), sowie die Kurven aus Teilabbildung (a) für den jeweils
kleinsten (b) und größten (c) Wert von ∆N rel

0 .

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

N(0) = (1 + ∆N rel
0 )Nor(0) mit ∆N rel

0 = ±1 · 10−5, ...,±20 · 10−5 (4.18)

variiert. Die Abbildungen 4.4 und 4.5 zeigen wiederum die Differenz zwischen den auf
diese Weise entfalteten Daten und den Originaldaten, wobei Abbildung 4.4 sich auf
positive Abweichungen ∆N rel

0 vom Originalwert bezieht, Abbildung 4.5 auf negative.
Es zeigt sich, dass das Vorzeichen dieser Abweichung das Verhalten der entfalteten
Daten qualitativ ganz unterschiedlich beeinflusst. Ist der für N(0) gewählte Wert zu
groß, so entsteht ein schon in Abbildung 4.3 dargestelltes Interferenzmuster, dessen
Zentral-Maximum mit zunehmender Abweichung ebenfalls wächst, während die Pe-
riodenlänge des Musters abnimmt. Zur Verdeutlichung sind in den Teilabbildungen
4.4 b und c die sich für N rel

0 = +1 · 10−5 bzw. für N rel
0 = +20 · 10−5 ergebenden

Kurven noch einmal ganz dargestellt. Ist der für N(0) gewählte Wert dagegen zu
klein, so nimmt der Betrag der Differenz zwischen Original- und entfalteten Daten
mit zunehmender Distanz zu E = 0 exponentiell zu, und zwar umso schneller, je
weiter der für N(0) gewählte Wert vom Originalwert abweicht. Um dies zu verdeut-
lichen, wurde in Teilabbildung reffig:analyse:deconv:fehlerminus (a) im Gegensatz
zu den anderen Teilabbildungen eine logarithmische Skalierung der Ordinatenach-
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Abbildung 4.5: Differenz zwischen Original- und entfalteten Zustandsdich-
ten für verschiedene negative Abweichungen ∆N rel

0 gemäß (4.18) als Funk-
tion der Energie(a), sowie die Kurve aus Teilabbildung (a) für den größten
Wert von ∆N rel

0 (b).

se gewählt. Teilabbildung 4.5 (b) schließlich zeigt die sich für N rel
0 = −20 · 10−5

ergebende Kurve ganz.

Um die Möglichkeiten und Grenzen der hier vorgestellten Entfaltungsmethode bei
der Anwendung auf experimentelle Leitwertsspektren abzuschätzen, muss schließlich
noch der Einfluss von Rauschen in den Originaldaten diskutiert werden. Tatsächlich
zeigt sich hier eines der größten Probleme dieser rekursiven Methode. Gemäß Glei-
chung (4.9) gehen in die Berechnung eines Nj-Wertes alle zuvor berechneten Werte,
in den Fehler also auch alle Fehler der zuvor berechneten Werte ein. Dies kann zu
einem mit zunehmendem j stark anwachsenden Fehler führen. Um die Entfaltung
von experimentellen, verrauschten Daten zu simulieren, wurden, ausgehend von den
schon bisher verwendeten Zustandsdichte-Daten, IV -Kurven berechnet und nume-
risch differenziert. Für jeden Spannungswert wurde eine Zufallszahl R(V ) zwischen
-1 und 1 generiert, mit einer Rauschamplitude von 0.01 multipliziert und zu dem
entsprechenden Leitwert addiert. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.6a dargestellt.
Obwohl die gewählte Rauschamplitude relativ klein ist und sich das Rauschen auf
der in Abbildung 4.6 gewählten Größenskala kaum erkennen lässt, ist der Effekt
auf die auf Basis dieser GV -Kurven berechneten Zustandsdichten dramatisch. So
steigt der berechnete Wert für die Zustandsdichte für die größten dargestellen Span-
nungswerte auf ±10n mit n im zweistelligen Bereich an. Wiederum wechselt zwi-
schen benachbarten Spannungswerten fast immer das Vorzeichen. Dies lässt sich
nutzen, indem mehrmals hintereinander über jeweils zwei benachbarte Punkte ge-
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Abbildung 4.6: mit Rauschen versehene GV -Kurven (a) und daraus berechnete Zu-
standsdichten nach 25 Mittelungen (b)

mittelt wird, wobei die Ergebnisse einer Mittelung als Ausgangsdaten für die nächste
Mittelung dienen. Das Ergebnis von 25 nacheinander ausgeführten Mittelungen ist
in Abbildung 4.6b dargestellt. Wie man sieht, ist das Resultat unterschiedlich gut;
bei einigen Kurven weicht allerdings auch nach 25 Mittelungen die Zustandsdich-
te für größere Spannungen noch dramatisch vom erwarteten Verlauf ab. Aufgrund
des häufigen Vorzeichenwechsels wurden die einzelnen Punkte auch hier nicht durch
Linien verbunden, um so die Übersichtlichkeit zu erhöhen. Insgesamt ist zu sagen,
dass die Mittelung umso bessere Werte erzielt, je größer der Dynes-Faktor ist. Dabei
ist bisher noch nicht klar, ob das eine Auswirkung des höheren Leitwerts im Lücken-
Bereich, der kleineren Kohärenzmaxima oder einer Kombination dieser Effekte ist.

Abbildung 4.7a schließlich zeigt die ursprüngliche, berechnete BCS-Zustandsdichte
Nor(E) für Γ/∆ = 0.4 zusammen mit der aus der entsprechenden, künstlich mit
Rauschen versehenen GV -Kurve berechneten Zustandsdichte Ndec(E) nach 25 Mit-
telungen. Im Bereich der Energielücke stimmen beide Kurven sehr gut überein, im
Außenbereich sind allerdings leichte Abweichungen zu erkennen. Dennoch stimmen
die beiden aus diesen Kurven berechneten G(V )-Kurven über den gesamten Span-
nungsbereich sehr gut überein, wie Abbildung 4.7b belegt. Insofern ist bei der In-
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Abbildung 4.7: Original-Zustandsdichte und aus zugehörigen G(V)-Kurve mit Rau-
schen berechnete Zustandsdichte nach 25Mittelungen (a) sowie aus diesen beiden
Zustandsdichten berechnete GV -Kurven

terpretation durch Entfaltung aus experimentellen Leitwertsspektren gewonnener
Zustandsdichten stets Vorsicht geboten, insbesondere, was periodische Strukturen
im Außenbereich betrifft.

4.2 Hintergrundleitfähigkeit

Gemäß der bisher in Kapitel 3 vorgestellten Theorien sollte sich der Leitwert ei-
nes SIN- oder SIS-Kontaktes für große Spannungsbeträge einem konstanten Wert
annähern, auf den sich das gesamte Spektrum normieren lässt, so dass sich Spektren
wie in den Abbildungen 3.3-3.5 ergeben.

Viele Tunnelkontakte auf Basis von Hochtemperatur-Supraleitern, aber auch einige
Kontakten aus klassischen Tieftemperatur-Supraleitern zeigen dagegen im Bereich
jenseits der Energielücke eine lineare bis parabolische Abhängigkeit des Leitwertes
vom Betrag der Spannung. Insbesondere werden lineare Hintergrundleitfähigkeiten
für Kontakte auf Basis von YBa2Cu3O7−δ [Gurvitch89, Valles91, Cucolo92, Grajcar97],
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La2−xSrxCuO4 [Pan87, Kirtley87, Grajcar97], Bi2Sr2CaCu2O8 [Cucolo94, Grajcar95],
perovskitischer Bismuth- und Blei-Oxide [Sharifi91] aber auch auf Basis klassischer
Supraleiter wie Aluminium oder Chrom [Kirtley90b, Kirtley92] beobachtet. Informa-
tionen, die aus solchen Spektren über die Zustandsdichten der supraleitenden Elek-
troden gewonnen werden, hängen natürlich grundlegend von der Interpretation und
resultierend daraus von der theoretischen Behandlung der Hintergrundleitfähigkeit
ab. Dabei lassen sich prinzipiell zwei Gruppen von Erklärungsansätzen unterschei-
den, nach denen die Hintergrundleitfähigkeit auf Effekte in den Elektroden oder in
der Barriere zurückgeführt wird. Bevor diese Ansätze näher diskutiert werden, wird
im folgenden Abschnitt jedoch zunächst eine traditionelle Methode vorgestellt, mit
der die Hintergrundleitfähigkeit bei Tunnelspektren eliminiert wird,

4.2.1 Normierung durch Division

In der Literatur wird häufig anstelle des direkt gemessenen Tunnelspektrums Gsl(V )
eines SIS- oder SIN-Kontaktes im supraleitenden Zustand der Quotient aus dieser
Kurve und der entsprechenden Kurve Gnl(V ) bei normalleitenden Elektroden be-
trachtet. Man spricht in diesem Zusammenhang von einer Normierung der Gsl(V )-
Kurve durch die Gnl(V )-Kurve Diese Methode wurde bereits 1964 von S. Bermon
und D. M. Ginsberg vorgeschlagen, um Tunnelspektren an Al-Al2O3-Hg-Kontakten
zu erklären. Sie zeigen, dass die differentielle Leitfähigkeit als Funktion der an-
liegenden Spannung im Gegensatz zu theoretischen Vorstellungen keine Konstante
ist. Die Tatsache, dass das Verhältnis Gsl(V )/Gnl(V ) im Gegensatz zu den ein-
zelnen Leitwertskurven symmetrisch bezüglich V = 0 ist und sich für hohe Span-
nungen dem Wert 1 nähert, werten sie jedoch als Hinweis darauf, dass eben je-
nes Verhältnis Gsl(V )/Gnl(V ) Informationen über die reduzierte Zustandsdichte
Nsl(E)/Nnl(E) des untersuchten Supraleiters liefert [Bermon64]. 1969 beruft sich
J. M. Rowell auf die Ergebnisse von Bermon und Ginsberg und zeigt seinerseits
Tunneldaten an Al − I − Sn-Kontakten, die sowohl im supraleitenden als auch im
normalleitenden Zustand eine ausgeprägte Asymmetrie aufweisen, welche im Quo-
tienten (dI/dV )sl/(dI/dV )nl verschwindet [Rowell69].

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

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

I(V ) = α

∫ 0

−eV
P (E, V )N1(E)N2(E + eV ) (4.19)
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Die Ableitung nach V liefert für einen NIN-Kontakt (N1(E) = N1, N2(E) = N2)

GNIN(V ) = αeP (E = −eV, V )N2N1

+αN2N1

∫ 0

−eV
∂V P (E, V )dE (4.20)

bzw. für einen SIN-Kontakt (N2(E) = N2 =const.)

GSIN(V ) = αeP (E = −eV, V )N2N1(eV )

+αN2

∫ 0

−eV
∂V P (E, V )N1(E)dE (4.21)

und für einen SIS-Kontakt

GSIS(V ) = αeP (E = −eV, V )N2(0)N1(eV )

+α

∫ 0

−eV
∂V P (E, V )N1(E)N2(E + eV )dE

+αe

∫ 0

−eV
P (E, V )N1(E)∂WN2(W )W=E+eV dE (4.22)

Nach diesen Überlegungen spiegeln die Quotienten GSIS/GNIN bzw. GSIN/GNIN

nur dann das Verhältnis der Zustandsdichte von Elektrode 1 im supraleitenden Zu-
stand und der entsprechenden Zustandsdichte im normalleitenden Zustand, wenn
der erste Summand auf der jeweils rechten Seite von (4.20), (4.21) und (4.22) die
Summe so dominiert, dass die übrigen Summanden vernachlässigt werden können.
Ob dies möglich ist, hängt wiederum von der Tunnelwahrscheinlichkeit P (E, V ) und
für SIS-Kontakte von der Form der Zustandsdichte der zweiten Elektrode ab.

Abgesehen von diesem grundlegenden Problem tritt bei Hochtemperatur-Supraleitern
eine weitere Schwierigkeit auf. Während bei klassischen Supraleitern bei T = Tc Glei-
chung (4.20) eine gute Näherung für die Tunnelleitfähigkeit darstellt, führen die ho-
hen kritischen Temperaturen der Kuprate dazu, dass in Tunnelspektren bei Tc schon
deutliche Effekte durch thermische Verrundung sichtbar werden. G(V, T = Tc) lässt
sich daher nicht zur Normierung der Spektren verwenden. Gibt es ein Modell zur
Beschreibung der NIN-Spektren, so kann die entsprechende Funktion an den Au-
ßenbereich der Spektren mit supraleitenden Elektroden angepasst werden. Bei einer
trapezförmigen Tunnelbarriere ergibt sich unter bestimmten Voraussetzungen zum
Beispiel eine quadratische G(V )-Kurve für einen NIN-Kontakt, wie in Abschnitt
4.2.3 näher ausgeführt wird. Tunnelspektren an Hochtemperatursupraleitern zeigen
jedoch häufig über große Spannungsbereiche eine lineare Hintergrundleitfähigkeit.
Abbildung 4.8 illustriert dies am Beispiel eines bei 5 K und 0 T aufgenommenen
Spektrums der Probe L194 und einer für |V | ≥ 25 mV angepassten Funktion der
Form

flin(V,C,m) = C +m · |V | . (4.23)
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Abbildung 4.8: Beispiel eines Tunnelspektrums mit einer an den Bereich
|V | ≥ 25 mV angepassten linearen Funktion flin(V,C,m) der Form (4.23)
sowie Funktionen flncosh(V,C,m, P ) der Form (4.24) für verschiedene Werte
des Parameters P und den Parametern C und m aus der Anpassung von
flin(V,C,m).

Ohne ein geeignetes physikalisches Modell, das diese Hintergrundleitfähigkeit auf Ei-
genschaften von Elektroden oder Barriere zurückführt, bleibt für die Normierung nur
die Möglichkeit, eine möglichst einfache Hintergrundfunktion zu wählen und deren
Parameter an die experimentelle Kurve im Bereich hoher Spannungen anzupassen.
Die Wahl dieser Funktion unterliegt natürlich einer gewissen Willkür. Deshalb ist
es wichtig festzuhalten, welchen Anforderungen die Hintergrundfunktion genügen
muss.

• Die Funktion sollte für große Spannungen linear verlaufen. Dabei sei die Stei-
gung im Außenbereich durch m, der zu V = 0 extrapolierte Wert der entspre-
chenden Geraden durch C gegeben.

• Sie sollte (für symmetrische Spektren) achsensymmetrisch zur G-Achse ver-
laufen.

• Die Funktion sollte überall stetig differenzierbar sein.

• Außer einem Minimum bei V = 0 sollte die Funktion keine weiteren Extre-
ma oder Wendepunkte aufweisen, d.h. insbesondere sollte über dem ganzen
Definitionsbereich f ′′(V ) ≥ 0 gelten.
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Eine der einfachsten Funktionen, die alle diese Anforderungen erfüllt, ist durch

flncosh(V,C,m, P ) = C + P · ln
(
exp

(m
P
V )
)

+ exp
(
−m
P
V
))

= C + P · ln
(
2 cosh

(m
P
V
))

(4.24)

gegeben5. Dabei werden die Parameter C und m durch eine Geradenanpassung an
den Außenbereich des Spektrums bestimmt und fest vorgegeben, so dass nur noch
ein variabler Parameter übrigbleibt. Dieser Parameter P beeinflusst dabei sowohl
den Spannungsbereich, in dem flncosh(V ) den linearen Bereich verlässt, als auch den
Wert flncosh(V = 0) = C + P · ln 2. Abbildung 4.8 zeigt flncosh(V ) für verschiedene
Werte von P . Dabei wird ein grundlegendes Problem deutlich. In dem Datenbe-
reich, in dem die Hintergrundfunktion besonders stark von P abhängt, stehen die
wenigsten Datenpunkte aus dem experimentellen Tunnelspektrum zur Verfügung,
da diese gerade im Bereich um V ≈ 0 von der Hintergrundleitfähigkeit abweicht.
Darüberhinaus wird das Ergebnis einer Anpassung von flncosh(V ) an ein Tunnel-
spektrum wesentlich vom Spannungsbereich abhängen, der dem Fit zugrunde gelegt
wird.

4.2.2 Effekte in den Elektroden

Die Häufigkeit und Reproduzierbarkeit des Auftretens linearer bis parabolischer Hin-
tergrundleitfähigkeiten bei Tunnelkontakten aus Hochtemperatur-Supraleitern und
der Erfolg der Tunnelspektroskopie bei der Bestimmung der Zustandsdichte klassi-
scher Supraleiter legen nahe, die Hintergrundleitfähigkeit auf die Zustandsdichte der
Hochtemperatur-Supraleiter zurückzuführen.

So postuliert die RVB-Theorie6, dass die starken Korrelationen zwischen den Elek-
tronen zu einer Trennung der Freiheitsgrade von Ladung und Spin führen. Die An-
regungen eines solchen Materials bestehen aus Bosonen mit Ladung +e und Spin 0
einerseits und Fermionen mit Ladung 0 und Spin 1/2 andererseits, die als Holonen
und Spinonen bezeichnet werden [Anderson88]. Beim Tunneln von einem Normallei-
ter konstanter Zustandsdichte in ein Material, das durch die RVB-Theorie beschrie-
ben wird, muss das tunnelnde Elektron in ein Holon und ein Spinon zerfallen, so
dass bei T = 0 K der Tunnelstrom durch

I(V ) ∼
∫ eV

0

NH(E)dE ·
∫ eV

0

NS(E)dE (4.25)

gegeben ist. Sind die Zustandsdichten der Holonen (NH(E)) und der Spinonen
(NS(E)) konstant, so ergibt sich ein parabolischer Zusammenhang zwischen Strom
und Spannung und somit eine lineare GV -Kurve.

5Diese Funktion wurde zum Beispiel in [Schonecke04] und [Krockenberger02] zur Normierung
von Tunneldaten verwendet

6Resonating Valence Bond
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In der von J. C. Phillips vorgestellten Erklärung der Hintergrundleitfähigkeit spielen
lokalisierte Zustände eine zentrale Rolle [Phillips90]. Danach setzt sich die Zustands-
dichte der Kuprate in der normalleitenden Phase additiv zusammen aus der Dichte
Nloc(E) lokalisierter Zustände in den einzelnen CuO2-Ebenen und der Dichte de-
lokalisierter Zustände Ndeloc(E), die durch Kopplung zwischen den CuO2-Ebenen
über Defektzustände entstehen. Beim Unterschreiten der kritischen Temperatur ge-
hen nur die delokalisierten Elektronen in die supraleitende Phase über, so dass die
lokalisierten Zustände sowohl zu der beobachteten Hintergrundleitfähigkeit als auch
zu einer endlichen Leitfähigkeit im Bereich der Energielücke führen.

In der Theorie der marginalen Fermiflüssigkeiten (MFL7) schließlich werden die un-
gewöhnlichen Eigenschaften der normalleitenden Phase in Hochtemperatur-Supra-
leitern, zu denen auch die lineare Hintergrundleitfähigkeit von Tunnelspektren gehört,
auf eine Selbstenergie der Quasiteilchen zurückgeführt, die durch

Σ(k, ω) = λ

(
ω ln

x

ω0

+ iπx

)
(4.26)

gegeben ist. Dabei ist x = max(T, ω), ω0 eine Abschneidefrequenz und λ die Kopp-
lungskonstante.

4.2.3 Effekte in der Barriere

Zum einen kann eine spannungs- und energieabhängige Tunnelwahrscheinlichkeit zu
einer Hintergrundleitfähigkeit führen, die sich auch für große Spannungen V nicht
einem konstanten Wert annähert. Dabei wird die Tunnelwahrscheinlichkeit P (E, V )
maßgeblich von der Form des Barrierenpotentials φ(r, V ) beeinflusst.

Zum anderen können Eigenschaften der Barriere dazu führen, dass parallel zum
direkten elastischen Tunneln andere Transportmechanismen auftreten, welche die
Hintergrundleitfähigkeit verursachen.

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

Einfluss der Tunnelwahrscheinlichkeit für einen NIN-Kontakt

Bevor der Zusammenhang zwischen dem Barrierenpotential und der Tunnelwahr-
scheinlichkeit näher erläutert und die Auswirkungen eines sehr einfachen trapezförmigen
Barrierenpotentials ausführlich diskutiert werden, soll zunächst kurz der Einfluss der
Tunnelwahrscheinlichkeit für einen NIN-Kontakt behandelt werden. Nach dem sehr
einfachen eindimensionalen Modell, das in Abschnitt 3.1 vorgestellt wurde, ergibt
sich die Tunnelleitfähigkeit im Grenzfall T → 0 für konstante Zustandsdichten zu

G(V ) ∝ eP (E = eV, V ) +

∫ eV

0

dE
∂

∂V
P (E, V ). (4.27)

7Marginal Fermi Liquids
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Hängt die Tunnelwahrscheinlichkeit darüberhinaus nicht von der Spannung ab, lässt
sich die Energieabhängigkeit P (E) direkt dem Leitwertsspektrum G(V ) entnehmen.
Insbesondere lässt sich ein NIN-Spektrum der Form

G(V ) = G0 +m|V | (4.28)

durch eine Tunnelwahrscheinlichkeit sowohl der Form

P (E, V ) = P (E) = a+ b|E| (4.29)

als auch der Form

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

erzeugen. Dabei handelt es sich natürlich um ein rein phänomenologisches Modell,
das keine Erklärung für die vorgeschlagene Form der Tunnelwahrscheinlichkeit lie-
fert.

Modell der Trapezbarriere

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

Abbildung 4.9: Schematische Darstellung einer trapezförmigen Tunnelbarriere für
V > 0.
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Wie in Abschnitt 3.3.1 beschrieben wurde, ist die Tunnelwahrscheinlichkeit eines
Kontaktes im eindimensionalen Fall in der WKB-Näherung durch

P (E, V ) = exp

(
−A

∫ x2

x1

dx
√
φ(x, V )− E

)
(4.31)

gegeben. x1 und x2 sind die Wendepunkte der Bewegung im klassischen Sinn, also die
Punkte xi mit φ(x = xi, V ) = Ex. Der Potentialverlauf φ(x, V ) einer sehr einfachen,
trapezförmigen Tunnelbarriere, wie sie den Berechnungen in [Brinkman70] zugrunde
liegt, ist in Abbildung 4.9 schematisch dargestellt. Dabei wird die Barriere durch
ihre Dicke t und die Höhen φ1, φ2 zu beiden Seiten der Barriere relativ zu den
jeweiligen Fermi-Niveaus charakterisiert. Das Anlegen einer positiven Spannung V
erniedrigt die Lage des Fermi-Niveaus der rechten Elektrode um eV , wodurch das
Barrierenpotential verkippt wird. Damit ergibt sich das Barrierenpotential insgesamt
zu

φ(x, V ) =


EF für x < 0

EF + φ1 + φ2−eV−φ1

t
· x für 0 < x < t

EF − eV für x > t,

(4.32)

wobei EF die Fermienergie der linken Elektrode ist. Der Bereich zwischen x1 und x2,
über den bei der Berechnung von P (E, V ) integriert wird, hängt dabei für eine feste
Spannung V von der Energie E ab und ist in Abbildung 4.9 für eine dort beispiel-
haft eingezeichnete Energie E0 schraffiert dargestellt. Eine ausführliche Betrachtung
findet sich im Anhang A.3.1.

Für Tunnelkontakte mit sehr kleiner Querschnittsfläche reicht unter Umständen ein
eindimensionales Modell aus, um den Tunnelstrom zu beschreiben. Insbesondere
gilt dies im ballistischen Limit, also wenn die Abmessungen des Tunnelkontaktes
die elastische mittlere freie Weglänge ` deutlich unterschreiten. Hier ergibt sich der
Tunnelstrom zu

I(V ) = γ

∫ +∞

−∞
dEP (E, V )N1(E)N2(E + eV )(fT (E,EF )− fT (E + eV,EF ))

(4.33)

. Für einen einzelnen Transportkanal gilt für den Vorfaktor γ = 2e
h
, so dass der

Leitwert bei V = 0 durch

G(V = 0) =
2e2

h
exp(−At

√
φ) (4.34)

mit A =
√

8m
~2 ≈ 1.025 1

Å
√

eV
gegeben ist. Der Widerstand des Kontaktes ohne Bar-

riere (φ = t = 0) entspricht damit dem Widerstandsquantum h/(2e2) ≈ 12.9 kΩ. Für
eine Parallelschaltung mehrerer (gleichwertiger) Kanäle lässt sich (4.33) erweitern,
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indem der Vorfaktor γ = G0/e gewählt wird. Dabei ist G0 wiederum der Leitwert
des Kontaktes ohne Tunnelbarriere, für einen idealen ballistischen Kontakt also der
Kehrwert des sogenannten Sharvin-Widerstandes, der sich aus dem spezifischen Wi-
derstand ρ, der mittleren freien Weglänge ` und der Fläche A des Kontaktes zu

G−1
0 = RSH =

4

3
ρ`/A (4.35)

ergibt [Jansen80].

Für Kontakte mit Querschnittsflächen deutlich jenseits des ballistischen Limits wird
in der Literatur häufig das Modell eines planaren Tunnelkontaktes verwendet, bei
dem das Barrierenpotential φ(r, V ) = φ(x, V ) nur in der Richtung senkrecht zur
Ebene der Barriere variiert. Wie in Abschnitt 3.3.1 erläutert, hängt die Tunnel-
wahrscheinlichkeit eines solchen Kontaktes nur von dem Teil Ex der kinetischen
Energie ab, der mit der Impulskomponente senkrecht zur Ebene der Tunnelbarriere
verknüpft ist. Damit ist der Tunnelstrom pro Flächeneinheit in einer Verallgemei-
nerung von Formel (3.26) durch

j(V ) =
4πme

h3

∫ Em

0

dEx {P (Ex, V )∫ ∞

0

dE‖ N1(E)N2(E + eV ) [fT (E,EF )− fT (E + eV,EF )]}

(4.36)

gegeben.

Der Ansatz von J. Simmons besteht darin, das Integral in der Formel (4.31) für die
Tunnelwahrscheinlichkeit gemäß∫ x2

x1

dx
√
φ(x, V )− Ex ≈ (x2 − x1) ∗

√
〈φ(x, V )〉x − Ex (4.37)

zu nähern, wobei 〈φ(x, V )〉x der mittlere Wert des Potentials im Intervall (x1, x2)
ist [Simmons63b, Simmons63a].

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

EF � φ und At
√
φ� 1 (4.38)

noch weiter vereinfachen werden. Eine Entwicklung in Potenzen von V und anschlie-
ßende Differenzierung liefert jeweils einen Ausdruck der Form

G(V )

G0

≈ 1 +G1V +G2V
2 (4.39)
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für den Leitwert. Dabei ist für beide Modelle G1 = 0, es ergibt sich also jeweils
eine um V = 0 zentrierte Parabel. Die Koeffizienten G0 und G2 hängen neben
Naturkonstanten ausschließlich von φ und t ab; die entsprechenden Bestimmungs-
gleichungen G0 = G0(t, φ) und G2 = G2(t, φ) lassen sich durch einfache algebraische
Umformungen nach t und φ auflösen. Die genauen Formeln werden im Anhang A.3.5
hergeleitet.

Durch Anpassen einer quadratischen Funktion an ein NIN-Spektrum lassen sich im
Rahmen dieser Modelle also Informationen über Höhe und Dicke der Tunnelbarrie-
re gewinnen, sofern die in die Näherungen eingegegangenen Annahmen zutreffen.
Kann man weiter davon ausgehen, dass die Spektren für normal- und supraleitende
Elektroden im Bereich großer Spannungen (|V | � ∆) annähernd übereinstimmen,
so lässt sich diese Auswertungsmethode auch auf SIS-Spektren anwenden, indem
eine quadratische Funktion an den Außenbereich der Spektren angepasst wird.

Brinkman, Dynes und Rowell erweiterten diesen Ansatz, indem sie anstelle der
Näherung (4.37) die Tunnelwahrscheinlichkeit gemäß (4.31) für ein Barrierenpotenti-
al der Form (4.32) sowie den daraus resultierenden Tunnelstrom für einen planaren
Kontakt durch numerische Integration bestimmten und anschließend in Potenzen
von V entwickelten [Brinkman70]. Dieser Ansatz liefert einen endlichen linearen
Beitrag zur Leitfähigkeit mit G1 ∝ φ1 − φ2. Demnach entsteht eine Verschiebung
der GV -Parabel durch eine Asymmetrie (φ1 6= φ2) der Tunnelbarriere.

J. P. Kirtley konnte schließlich auch experimentelle Spektren an SIN-Kontakten
aus Hochtemperatur-Supraleitern im Rahmen der hier zusammengefassten Ansätze
für einen planaren Kontakt erklären, wobei er den eher linearen Zusammenhang
zwischen Spannung und Leitwert für hohe Spannungen auf relativ niedrige Barrie-
renhöhen von einigen meV zurückführt [Kirtley90a].

Um zu untersuchen, ob diese Erklärung auch für die linearen Hintergrundleitfähig-
keiten in Frage kommt, die an den Spektren der im Rahmen dieser Arbeit untersuch-
ten SIS-Kontakte beobachtet werden, wurden der Ausdrücke für den Tunnelstrom
aus (4.33) bzw. (4.36) differenziert und die resultierende Tunnelleitfähigkeit in C++
implementiert. Nähere Erläuterungen zur Berechnung der Tunnelleitfähigkeiten für
ein trapezförmiges Barrierenpotential und zur Implementierung finden sich im An-
hang A.3.2 -A.3.4.

Die folgende Behandlung beschränkt sich auf den Fall, dass φ1 = φ2 = φ. Weiter-
hin wird bei SIS-Kontakten davon ausgegangen, dass die Zustandsdichten beider
Elektroden ebenfalls identisch sind N1(E) = N2(E). Abbildung 4.10 zeigt beispiel-
haft für zwei Parametersätze Tunnelkurven, die auf diese Weise jeweils für einen
NIN und einen SIS-Kontakt berechnet wurden, in den Teilabbildungen (a1, a2) für
eine planaren, in den Teilabbildungen (b1, b2) für einen eindimensionalen Kon-
takt. Dabei wurden für die Teilabbildung (a1,b1) die in [Kirtley90a] verwendeten
Barrierenparameter t = 21 Å und φ = 23 meV und die Parameter ∆ = 7 meV und
Γ = 2 meV für die Zustandsdichte eines s-Wellen-Supraleiters nach (2.24) und (2.22)
benutzt. Für die Berechnungen zu den Teilabbildung (a2,b2) wurden die Barrieren-
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Abbildung 4.10: Nach dem Modell einer trapezförmigen Tunnelbarriere berechnete
Leitwerte für einen planaren (a) bzw. eindimensionalen (b) Kontakt mit den Para-
metern aus [Kirtley90a] (a1,b1) und [Fröhlich96](a2,b2)



4.2 Hintergrundleitfähigkeit 69

parameter verwendet, die in [Fröhlich96] für BSCCO-Korngrenzenkontakte ermittelt
worden sind (t = 14 Å , φ = 100 meV) während die übrigen Parameter mit denen
aus Teilabbildung (a) übereinstimmen. Erwartungsgemäß zeigt sich, dass die Hinter-
grundleitfähigkeit stark von den Barrierenparametern beeinflusst wird. Die Spektren
in Teilabbildung (a1) weisen für |V | & 30 mV tatsächlich einen annähernd linearen
Zusammenhang zwischen Leitwert und Spannung auf.

Weiterhin sind in Abbildung 4.10 als hellgraue, gestrichelte Kurven die Parabeln
nach Gleichung (4.39) eingetragen, die sich gemäß (A.37) und (A.39) bzw (A.43)
und (A.45) aus den Barrierenparametern ergeben. Es ist eindeutig zu erkennen,
dass für die gegebenen Parametersätze diese Parabeln keine gute Näherung für
die Leitwert-Kurven der NIN-Kontakte bzw. die Hintergrundleitfähigkeiten der SIS-
Kontakte darstellen. Besonders auffällig sind die Abweichungen bei den für planare
Tunnelkontakte berechneten Parabeln, was wohl auf die zusätzlichen Näherungen
zurückzuführen ist. So liegt der Wert für At

√
φ für die angegebenen Parameter zwi-

schen 3 und 5.

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

Ein Vergleich der Teilabbildungen (a1) und (b1) bzw. (a2) und (b2) zeigt, dass sich
die Formen der Spektren nach dem Modell des eindimensionalen und des planaren
Kontaktes für |eV | < ∆ qualitativ sehr ähneln, für die Barrierenparameter nach
Fröhlich sogar im gesamten dargestellten Spannungsbereich. Bei den Barrierenpara-
metern nach Kirtley, also φ = 23 meV t = 21 Å tritt jedoch für Spannungen eV & φ
ein deutlicher Unterschied auf. Im eindimensionalen Modell nimmt die Steigung der
G(V )-Kurven etwa bei eV = φ deutlich zu, danach wieder etwas ab, während bei der
entsprechenden G(V )-Kurve für einen planaren Kontakt auf der dargestellten Skala
keine Veränderung zu bemerken ist. Noch deutlicher ist die Struktur bei eV = φ
zu erkennen, wenn statt der direkten Ableitung die logarithmische Ableitung der
Strom-spannungs-Kennlinie

ĝ =
d

dV

(
ln

(
I

V

))
=
G

I
− 1

V
(4.40)

betrachtet wird. Diese Größe, die in den Abbildungen (a1’) und (b1’) für die jewei-
ligen NIN-Kurven noch einmal gegen die Spannung aufgetragen ist, zeigt für den
eindimensionalen Kontakt ein ausgeprägtes Maximum in der Nähe von eV = φ und
auch für den planaren Kontakt ist in diesem Bereich eine weniger stark ausgeprägte
Struktur zu erkennen. Die Herkunft dieser Struktur lässt sich anhand von Abbil-
dung 4.9 verdeutlichen: Für eine symmetrische Barriere (φ = φ1 = φ2) ist für alle
einfallenden Elektronen mit E > EF die effektive Barrierenlänge (also der Bereich
zwischen x1 und x2) kleiner als t, wenn eV ≥ φ. In [Halbritter85] wird gezeigt,
dass das Maximum von ĝ bei etwa 1.2φ liegt, wobei die Höhe von t abhängt. Für
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Abbildung 4.11: SIS-, SIN- und NIN-Spektren für einen planaren Kon-
takt mit trapezförmiger Tunnelbarriere für die Parameter aus Abbildung
4.10 (a1) (a), sowie für verschiedene Barrierenparameter berechnete SIN-
Spektren, wobei das Produkt aus Barrierenhöhe φ und Barrierendicke t
konstant gehalten wird. (b)

einen planaren Tunnelkontakt hängt die Tunnelwahrscheinlichkeit nur von Ex ab,
die Besetzungswahrscheinlichkeit eines Zustandes aber von E = Ex +E‖. Daher ist
dieser Effekt für einen planaren Kontakt schwächer ausgeprägt, die entsprechende
Struktur in der G(V )-Kurve praktisch nicht mehr zu erkennen.

Unerwartet ist zunächst, dass die in Abbildung 4.10 (a1) und (b1) dargestellten
Spektren des SIS- und des NIN-Kontaktes auch für hohe Spannungen nicht über-
einanderliegen. In Abbildung 4.11 (a) wird zusätzlich zu den SIS- und NIN-Spektren
aus Abbildung 4.10 (a1) das entsprechende SIN-Spektrum dargestellt. Wie die Ab-
bildung 4.11 (a) zeigt, stimmt die Hintergrundleitfähigkeit des SIN-Kontaktes für
V < 0 mit der Hintergrundleitfähigkeit des SIS-Kontaktes, für V > 0 mit der Hin-
tergrundleitfähigkeit des NIN-Kontaktes überein. Insgesamt ist das SIN-Spektrum
zudem deutlich asymmetrisch, was zunächst verwundert, da die verwendeten Zu-
standsdichten sowohl des Normal- als auch des Supraleiters symmetrisch bezüglich
der Fermienergie sind. Um dies näher zu untersuchen, wurden, ausgehend von den
Parametern in Abbildung 4.11 (a), weitere SIN-Spektren berechnet, wobei die Bar-
rierenhöhe gemäß

φα = φ0 ∗ α mit α = 1.0, 1.1, 1.2, ..., 5.0 (4.41)
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Abbildung 4.12: Für eine trapezförmige Tunnelbarriere berechnete SIS-
Spektren mit verschiedenen Fermi-Energien. Die Spektren für 0.15 eV ≤
EF ≤ 5 eV lassen sich auf der dargestellten Skala praktisch nicht unter-
scheiden.

systematisch erhöht, die Dicke der Barriere entsprechend

tα = t0/α mit α = 1.0, 1.1, 1.2, ..., 5.0 (4.42)

verkleinert wurde, so dass das Produkt aus Barrierenhöhe φα und -dicke tα kon-
stant bleibt. Im Grenzfall φ→∞ wird so aus einer trapezförmigen eine strukturlose
Barriere, die einer δ-Funktion ähnelt. Die auf diese Weise berechneten Spektren,
normiert auf ihren Wert bei V = 0, sind in Abbildung 4.11 (b) dargestellt. Die
Pfeile deuten die Entwicklung der Spektren mit zunehmendem Parameter α an.
Es zeigt sich, dass die Hintergrundleitfähigkeit mit zunehmender Höhe und entspre-
chend abnehmender Dicke der Barriere immer flacher verläuft, wobei gleichzeitig die
Asymmetrie der Spektren abnimmt, bis das für α = 5 berechnete Spektrum sym-
metrisch zu V = 0 ist und eine konstante Hintergrundleitfähigkeit aufweist. Dies
spricht dafür, dass sowohl die Asymmetrie des SIN-Spektrums in Abbildung 4.11(a)
als auch die Tatsache, dass SIS und NIN-Kurve auch für hohe Spannungen nicht
übereinanderliegen, auf die Form des Barrierenpotentials zurückzuführen ist. In al-
len bisherigen Rechnungen wurde eine Fermi-Energie von 500 meV angenommen.
Im Gegensatz zu klassischen Supraleitern liegt die Fermi-Energie der supraleiten-
den Kuprat-Verbindungen nur bei wenigen hundert meV [Kresin90, Halbritter93].
Solange die Fermi-Energie jedoch hinreichend groß ist, ist der genaue Betrag der
Fermi-Energie für den Verlauf der Tunnelspektren jedoch nicht von Bedeutung, wie
im Anhang A.3.2 anhand der dort hergeleiteten Gleichungen näher erläutert wird
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(vgl. S. 238). Um dies näher zu untersuchen wurden SIS-Spektren für Fermi-Energien
zwischen 0.05 eV und 0.5 eV sowie für 5 eV berechnet, wobei alle anderen Parameter
mit dem Abbildung 4.11(a) zugrundeliegenden Parametersatz übereinstimmen. Die
Spektren sind in Abbildung 4.12 dargestellt. Es zeigt sich, dass die Spektren für
EF ≥ 0.1 eV nur sehr schwach von der Fermi-Energie abhängen. Für EF ≥ 0.15 eV
sind die Spektren mit bloßem Augen nicht mehr von dem für 5 eV berechneten
Spektrum zu unterscheiden, das in Abbildung 4.12 durch Kreise gekennzeichnet ist.

Parallele Transportkanäle

Eine weitere Gruppe von Erklärungsansätzen führt die Hintergrundleitfähigkeit auf
alternative Transportmechanismen zurück. Bisher wurde nur das direkte, elastische
Tunneln über eine ideale Barriere betrachtet. Der Begriff ideale Barriere bedeu-
tet in diesem Zusammenhang, dass sich die Barriere ausschließlich über ihre Breite
und Höhe charakterisieren lässt. Realistischere Modelle berücksichtigen auch den
Einfluss von inneren Freiheitsgraden der Barriere wie Kurzschlüssen, Anregungen
oder lokalisierten Zuständen auf den Transport. Unabhängig vom speziellen Trans-
portmechanismus bedeutet die Parallelschaltung der Tunnelkanäle, dass sich die
experimentell beobachteten Leitwertkurven additiv aus den Leitwertkurven für die
einzelnen Transportkanäle zusammensetzen.

Die einfachste Möglichkeit ist der Transport über einen Ohmschen Widerstand paral-
lel zum Tunnelkontakt. Dies führt zu einer vertikalen Verschiebung der G(V )-Kurve.
Der endliche Leitwert von Tunnelspektren bei V = 0 wird häufig auf einen solchen
Effekt zurückgeführt. Natürlich ist mit Hilfe eines parallelen Ohmschen Widerstan-
des nur eine konstante Hintergrundleitfähigkeit zu erklären.

Inelastisches Tunneln

In einer Reihe von Veröffentlichungen wird der häufig an Tunnelkontakten aus
Hochtemperatur-Supraleitern beobachtete lineare Verlauf der Hintergrundleitfähigkeit
auf inelastisches Tunneln zurückgeführt [Kirtley90b, Kirtley92, Grajcar95, Seidel97,
Plecenik98].

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

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

Iin(V ) ∼
∫ ∞

0

d(~ω)F (ω)[n(ω)+1]Jem(V, ~ω)+

∫ ∞

0

d(~ω)F (ω)n(ω)Jabs(V, ~ω)

(4.43)

mit

Jem(V, ~ω) =

∫ +∞

−∞
{N1(E)N2(E + eV − ~ω)f(E)[1− f(E + eV − ~ω)]

−N1(E)N2(E + eV + ~ω)f(E + eV + ~ω)[1− f(E)]}
(4.44)

und

Jabs(V, ~ω) =

∫ +∞

−∞
{N1(E)N2(E + eV + ~ω)f(E)[1− f(E + eV + ~ω)]

−N1(E)N2(E + eV − ~ω)f(E + eV − ~ω)[1− f(E)]} .
(4.45)

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

Iin(V ) ∼ ±
∫ eV

0

d(~ω)F (ω)

∫ eV−~ω

0

N1(E)N2(E − eV + ~ω)dE für V ≷ 0.

(4.46)

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

Inl(V ) = Inlel (V ) + Inlin(V )

= N1N2

∫ eV

0

dE +N1N2

∫ eV

0

d(~ω)F (ω)

∫ eV−~ω

0

dE. (4.47)

Entsprechend gilt für die Tunnelleitfähigkeit

Gnl(V ) = eN1N2

(
1 +

∫ eV

0

F (ω)d(~ω)

)
= Gnl(0)

(
1 +

∫ eV

0

F (ω)d(~ω)

)
. (4.48)
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Für eine flache, breitbandige Verteilung ergibt sich somit eine lineare Hintergrund-
leitfähigkeit [Kirtley90b]. Umgekehrt lässt sich die spektrale Verteilung der Anre-
gungen durch Differenzieren des im normalleitenden Zustand aufgezeichneten Tun-
nelspektrums gewinnen, sofern die Zustandsdichten im normalleitenden Zustand
tatsächlich konstant sind.

F (ω) =

(
d

dV
Gnl(V )/eGnl(0)

)
V=~ω/e

(4.49)

Tunneln über Zwischenzustände

Schließlich wird noch eine weitere Gruppe von Transportmechanismen parallel zum
direkten elastischen Tunneln als Erklärung für die Hintergrundleitfähigkeit in Tun-
nelspektren an Hochtemperatursupraleitern vorgeschlagen, die sich unter dem Be-
griff Tunneln über Zwischenzustände zusammenfassen lassen. Dabei ist noch zwi-
schen resonantem Tunneln über einen Zwischenzustand und dem Tunneln über eine
Vielzahl von Zwischenzuständen zu unterscheiden. Bevor jedoch diese Prozesse und
ihre Auswirkungen auf den Tunnelstrom näher beschrieben werden, ist zunächst die
Frage zu klären, warum lokalisierte Zustände insbesondere für den Transport über
Korngrenzen bei Hochtemperatur-Supraleitern eine deutlich größere Rolle spielen,
als zum Beispiel bei klassischen Supraleitern.

Bei Hochtemperatur-Supraleitern handelt es sich um quasi zweidimensionale Sy-
steme mit kleiner Ladungsträgerdichte, die sich nah am Metall-Isolator Übergang
befinden. Insbesondere ist die pd-Hybridisierung wichtig für die Leitfähigkeit in
den CuO2-Ebenen. Die starke Störung von Ordnung und Stöchiometrie an Ober-
flächen bzw. Korngrenzen führt zu einer Schwächung dieser Hybridisierung und da-
mit zur Ausbildung eines isolierenden Bereiches an der Korngrenze, der eine große
Anzahl (≈ 1021/cm3) lokalisierter Zustände enthält [Halbritter03, und Referenzen
darin]. Ausgehend von dieser Vorstellung der Korngrenze wurde das sogenannte
ISJ-Modell zur Erklärung des Transports in Josephson-Kontakten vorgeschlagen
[Gross91]. Danach ergeben sich für Quasiteilchen und Cooper-Paare unterschiedli-
che Transportmechanismen. Während resonantes Tunneln über Zwischenzustände
der dominierende Transportmechanismus für Quasiteilchen ist, wird dieser Prozess
für Cooper-Paare aufgrund der Coulomb-Abstoßung stark unterdrückt, so dass die
Cooper-Paare direkt über die Korngrenze tunneln. Im Rahmen dieses ISJ-Modells
lassen sich zum Beispiel die Beziehung zwischen kritischem Strom und Normalwi-
derstand sowie das Rauschverhalten der Josephson-Kontakte verstehen [Marx96].

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

Abbildung 4.13: Illustration zum resonan-
ten Tunneln

Eines der einfachsten Modellsysteme für
einen gebundenen Zustand ist ein Teil-
chen in einer eindimensionalen recht-
eckigen Potentialmulde, wie es in Ab-
bildung 4.13(a) skizziert ist. In der
Potentialmulde bilden sich für diskre-
te Energieniveaus gebundene Zustände
aus. Beispielhaft ist ein solches Energie-
niveau E0 in Abb. 4.13 eingetragen. Ist
die Dicke der Wände, die die Potential-
mulde begrenzen, jedoch endlich, wie in
Teilabbildung (b) angedeutet, so besit-
zen die gebundenen Zustände eine end-
liche Lebensdauer. Ist diese Lebensdau-
er hinreichend gering, so werden die lo-
kalisierten Zustände experimentell nicht
beobachtet. Für Elektronen, die auf ei-
ne solche Barriere mit einer Energie E0

treffen, welche der Energie eines gebundenen Zustandes für eine unendlich ausge-
dehnte Barriere entspricht, ist die Transmissionswahrscheinlichkeit jedoch resonanz-
artig überhöht. Allgemein lässt sich die Transmissionswahrscheinlichkeit für einen
lokalisierten Zustand bei der Energie E0 durch eine Funktion der Form

P (E) =
Γ1Γ2

(E − E0)2 + (Γ1/2 + Γ2/2)2
(4.50)

nähern [Naito87, Wolf85]. Dabei sind die Energien

Γ1 ∼ exp(−A
√
φx) und Γ2 ∼ exp(−A

√
φ(t− x)) (4.51)

proportional zu den Raten, mit denen Elektronen aus dem lokalisierten Zustand in
die linke bzw. rechte Elektrode tunneln. Die Funktion (4.50) weist ein Maximum
bei E = E0 auf, das am ausgeprägtesten ist, wenn Γ1 = Γ2. Das bedeutet, dass
lokalisierte Zustände in der Mitte der Barriere (x = t/2) den größten Beitrag zum
resonanten Tunneln leisten. In diesem Fall reduziert sich (4.50) auf eine Lorentzver-
teilung mit Halbwertsbreite Γ ∼ exp(−A

√
φt/2). Für T → 0 tragen nur Elektronen

im Energiebereich 0 ≤ E ≤ eV zum Tunnelstrom bei. Erreicht die an den Kon-
takt angelegte Spannung einen Wert, der der Energie eines lokalisierten Zustands
entspricht, so wird resonantes Tunneln über diesen Zustand möglich. Daher führt
resonantes Tunneln über einzelne lokalisierte Zustände Ej zu deutlichen Strukturen
in den Tunnelstrom- bzw Leitwertkurven bei den Spannungen Vj = Ej/e.

Da die Korngrenzen von Hochtemperatursupraleitern eine besonders hohe Anzahl
lokalisierter Zustände aufweisen, wird vorgeschlagen, dass der Transport von Qua-
siteilchen über solche Korngrenzen durch resonantes Tunneln über eine homogene
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Verteilung von lokalisierten Zuständen dominiert wird und dass dieser Prozess auch
für die lineare Hintergrundleitfähigkeit verantwortlich ist, die an vielen Spektren an
solchen Korngrenzenkontakten beobachtet wird [Halbritter92]. Wie gerade erläutert,
beeinflusst das resonante Tunneln über Zwischenzustände primär die Tunnelwahr-
scheinlichkeit P (E, V ). Es gibt jedoch meiner Kenntnis nach in der Literatur kein
ausgearbeitetes Modell, welches eine konkrete Form für die Tunnelwahrscheinlich-
keit P (E, V ) und den Tunnelstrom für diesen Fall von resonantem Tunneln über
eine Verteilung von lokalisierten Zuständen vorschlägt und auf Eigenschaften der
Barriere zurückführt.

In Abschnitt 4.2.3 wurden zwei einfache Formen für eine phänomenologische Tun-
nelwahrscheinlichkeit vorgeschlagen, die im Rahmen eines eindimensionalen Modells
für den Tunnelkontakt einen linearen Verlauf des Tunnelleitwerts für NIN-Kontakte
(N = 1) erzeugen. Dabei ist die Tunnelwahrscheinlichkeit entweder ausschließlich
eine Funktion von E oder von V und hängt linear vom Betrag der jeweiligen Größe
ab ((4.29),(4.30)). Für eine homogene Verteilung der lokalisierten Zustände über
alle Energien E sollte die Tunnelwahrscheinlichkeit allerdings nicht von der Energie
abhängen. Insofern bleibt das Modell

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

übrig. Allerdings ist zu beachten, dass die Temperaturabhängigkeit des Tunnelstrom,
der sich nach diesem einfachen phänomenologischen Modell für Punktkontakte er-
gibt, ausschließlich durch die Form und gegebenenfalls die Temperaturabhängigkeit
der Zustandsdichtefunktion N(E) bestimmt ist. Insbesondere verändern sich NIN-
Spektren für N(E) = const. nach diesem Modell nicht mit der Temperatur, denn
da die Tunnelwahrscheinlichkeit gemäß (4.52) nicht von der Energie abhängt, kann
sie bei der Berechnung des Tunnelstromes vor das Integral über E gezogen werden.
Der Tunnelstrom berechnet sich also als Produkt aus P (V ) und dem Ausdruck für
den Tunnelstrom, der sich mit P = 1 ergibt. Für diesen Fall wurde jedoch bereits
in Abschnitt 3.4 gezeigt, dass bei NIN-Kontakten der Tunnelstrom nicht von der
Temperatur abhängt (vgl. Abbildung 3.5(d)).

Tunneln über mehrere Zwischenzustände

Defekte in der Barriere erlauben neben dem direkten Tunneln auch das Tunneln
über einen oder mehrere Zwischenzustände. Diese Prozesse werden schematisch in
Abbildung 4.14 für bis zu j = 3 Zwischenzustände illustriert. Dabei ist das direk-
te Tunneln und das Tunneln über einen Zwischenzustand elastisch, für mehr als
2 Zwischenzustände muss die Energiedifferenz zwischen den einzelnen lokalisierten
Zuständen der thermischen Energie oder der Energie des elektrischen Feldes ent-
nommen werden. Daher werden erst mit zunehmender Spannung oder Temperatur
Prozesse mit einer größeren Anzahl j lokalisierter Zustände relevant. Die Spannungs-
und Temperaturabhängigkeit der einzelnen Transportkanäle lässt sich in einem Mo-
dell zusammenfassen, dass von L. I. Glazman und K. A. Matveev entwickelt wurde
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[Glazman88]. Dominiert entweder die thermische Energie oder die Energie des elek-
trischen Feldes in der Barriere in eindeutiger Weise, so lässt sich die Leitfähigkeit
für den Transport über j ≥ 1 Zwischenzustände nach diesem Modell durch

Gj = Gj(V, T ) ≈

{
vj exp(−At

√
φ

j+1
)V j−2/(j+1) für eV � kBT

tj exp(−At
√
φ

j+1
)T j−2/(j+1) für kBT � eV

(4.53)

nähern. Die gesamte Leitfähigkeit ergibt sich zu

G(T, V ) =
∞∑
j=0

Gj(T, V ) . (4.54)

Abbildung 4.14: Illustration zum Tunneln
über Zwischenzustände nach [Xu90]

Dabei hängen die Koeffizienten vj und
tj wiederum von der Kontaktfläche, der
Dichte nloc der lokalisierten Zustände,
Höhe φ und Dicke t der Barriere so-
wie der Kopplung zwischen Elektro-
nen und Phononen ab. Der mehrfach
in (4.53) auftretende Faktor (j + 1) ist
darauf zurückzuführen, dass der Wider-
stand beim Tunneln über j Zwischen-
zustände als Serienschaltung aus (j+1)
Widerständen aufgefasst werden kann.
Für jeden Transportkanal folgt der ent-
sprechende Leitwert also einem charak-
teristischen Potenzgesetz. Welcher Bei-
trag den gesamten Leitwert dominiert,
hängt gemäß (4.53) entscheidend von
der Dicke der Barriere und vom Span-
nungsbereich ab. So werden für große Barrierendicken aufgrund des Exponential-
terms in (4.53) Beiträge mit höherem j relevant. Nahe V = 0 und für kleinere
Barrierendicken reicht es unter Umständen aus, nur das Tunneln über zwei Zwi-
schenzustände zu berücksichtigen, für das sich eine Spannungsabhängigkeit

G2(V ) ∼ V 4/3 (4.55)

ergibt.

4.3 Zustandserhaltung

Eine bei vielen Spektroskopie-Techniken verbreitete Analyse-Methode ist die Unter-
suchung sogenannter Summenregeln (sum rules)[Carbotte06]. Ganz allgemein wird
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dabei untersucht, wie sich das spektrale Gewicht in dem beobachteten Energie-
Intervall verteilt und wie sich diese Verteilung unter Variation der äußeren Bedin-
gungen verändert. Dabei ist das spektrale Gewicht die Fläche, die von dem aufge-
zeichneten Spektrum und einem geeigneten Hintergrund eingeschlossen wird. Bei
der Tunnelspektroskopie ist die Zustandsdichte N(E) der Elektroden eine wesentli-
che Messgröße. Die Gesamtzahl N̄ der Quasiteilchenzustände ergibt sich aus der Zu-
standsdichte durch Integration über die Energie.8 Ist die Gesamtzahl dieser Zustände
eine Erhaltungsgröße, so gilt insbesondere

N̄ =

∫ ∞

0

Nsl(E)dE =

∫ ∞

0

Nnl(E)dE . (4.56)

Ist die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand konstant, so lässt sich (4.56) für
die reduzierte Zustandsdichte n(E) in der Form∫ ∞

0

(n(E)− 1) dE = 0 (4.57)

darstellen. Abbildung 4.15 zeigt die reduzierte Zustandsdichte für einen d-Wellen
Supraleiter gemäß (2.23). Da die nsl(E)-Kurve und nnl(E) = 1 für E > 0 genau
einen Schnittpunkt aufweisen, schließen die beiden Kurven zwei Teilflächen ein, die
in Abbildung 4.15 schraffiert dargestellt und mit A1 bzw. A2 bezeichnet werden.
Gleichung (4.57) bedeutet, dass die Teilflächen sich gegenseitig genau kompensieren,
also A2 = −A1.

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

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

Außerdem bleibt zu klären, inwieweit die Regel (4.57), die sich für SIN-Kontakte
geometrisch als Verschwinden der eingeschlossenen Fläche zwischen den im normal-
und im supraleitenden Zustand aufgenommenen Tunnelkurven interpretieren lässt,
auf Tunnelspektren an SIS-Kontakten übertragen werden kann. Die eingeschlossene
Fläche ist in diesem Fall durch

A =

∫ ∞

0

(
GSIS
sl (V )−GSIS

nl (V )
)
dV

= lim
V→∞

(
ISISsl (V )− ISISnl (V )

)
= lim

V→∞

∫ eV

0

(Nsl(E)Nsl(E − eV )−Nnl(E)Nnl(E − eV )) dE (4.58)

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

gegeben. Ob oder unter welchen zusätzlichen Anforderungen an die Funktionen
Nsl(E) und Nnl(E) aus der Gültigkeit von Gleichung (4.56) folgt, dass auch der
Ausdruck (4.58) verschwindet, ist im Allgemeinen mathematisch ebenfalls schwierig
zu zeigen.

Um trotz dieser Schwierigkeiten einen ersten Eindruck davon zu erhalten, inwieweit
die Fläche unter den Tunnelkurven im normalleitenden und supraleitenden Zustand
für SIS-Kontakte aus s- und d-Wellen Supraleitern mit endlicher Dynes-Verrundung
erhalten bleibt, bietet es sich an, eine geeignete Kennzahl zu definieren und diese
Kennzahlen für einige berechnete Leitwertsspektren mit verschiedenen Symmetrien
und Dynes-Parametern zu vergleichen. Hier wird die DifferenzD zwischen der Fläche
unter der Kurve im supraleitenden fsl(x) und im normalleitenden Zustand fnl(x),
bezogen auf die Fläche unter der Kurve im normalleitenden Zustand als Kenngröße
vorgeschlagen. Dabei kann es sich bei der Kurve sowohl um eine Zustandsdichte als
auch um ein Leitwertsspektrum handeln. Da bei experimentellen Kurven natürlich
immer nur über einen endlichen Spannungsbereich integriert werden kann, hängt D
also auch von der oberen Integrationsgrenze xm ab. Insgesamt ergibt sich damit die
Kenngröße D zu

D{fsl(x), fnl(x), xm} ≡
(∫ xm

0

(fsl(x)− fnl(x)) dx

)/(∫ xm

0

fnl(x)dx

)
.
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Abbildung 4.16: Kenngrößen D der Flächenerhaltung nach (4.59) für Leit-
wertsspektren von SIS-Kontakten aus s- und d-Wellen Supraleitern als
Funktion des Dynes-Parameters. Weiterhin wurden die Kenngrößen D auch
direkt anhand der jeweiligen Zustandsdichten berechnet, die Ergebnisse mit
2 multipliziert und als Linien in die Abbildung eingetragen. Aus Platz-
gründen wurde jeweils auf die Angabe des zweiten Argumentes von D in
der Legende verzichtet, das in jedem Fall durch nnl(E) = 1 gegeben ist.

(4.59)

Unter den Voraussetzungen, dass die Zustandsdichte im normalleitenden Zustand
konstant ist, dass die Zustandsdichte im supraleitenden Zustand eine gerade Funkti-
on ist und dass die Zustandsdichten im normalleitenden und supraleitenden Zustand
ab einem gewissen Schwellenwert E0 übereinstimmen, lässt sich einfach nachrechnen,
dass für Em > 2E0

D{GSIS
sl (V ), GSIS

nl (V ), Vm = Em/e} = 2D{Nsl(E), Nnl(E), Em}. (4.60)

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

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

Weiterhin wurden die Kenngrößen für die zugrundeliegenden Zustandsdichten be-
rechnet, die Resultate verdoppelt und die Ergebnisse ebenfalls in Abbildung 4.16
als durchgezogene Kurven eingetragen. Es zeigt sich, dass die Beziehung (4.60) für
Γ > 0.3∆ in guter Näherung gültig bleibt, auch wenn die Zustandsdichten im normal
und supraleitenden Zustand für große Energien nur annähernd übereinstimmen.

Wie Abbildung 4.16 zeigt, liegt die Kennzahl D für Vm > 8∆/e bei Werten unter
einem Prozent und sie hängt nur sehr schwach vom Wert des Dynes-Parameters
ab. Wird die obere Integrationsgrenze zu klein gewählt, so ist der Betrag von D
erheblich größer und hängt auch deutlich von Γ ab, wie man sich durch Betrachten
der Zustandsdichte für verschiedene Dynes-Parameter auch anschaulich klarmachen
kann. Der Einfluss der Hintergrundleitfähigkeit auf die Flächenerhaltung bleibt im
Einzelfall zu klären, je nachdem, welcher Mechanismus die Hintergrundleitfähigkeit
verursacht.



Kapitel 5

Proben

Seit dem ersten Nachweis von Supraleitung in La2−xBaxCuO4 wurden eine Fülle
unterschiedlicher Hochtemperatur-Supraleiter entdeckt, deren gemeinsames Merk-
mal eine Schichtstruktur aus CuO2-Ebenen und Zwischenschichten ist, über die La-
dungsträger in die CuO2-Ebenen dotiert werden können. Die folgende Behandlung
beschränkt sich auf das Materialsystem, zu dem auch die im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten Proben gehören, und das eine vergleichsweise einfache Kristall-
struktur mit der Möglichkeit verbindet, sowohl Löcher als auch Elektronen in die
CuO2-Ebenen einbringen zu können. Dabei handelt es sich um dotierte Lanthanoi-
denkuprate der chemischen Zusammensetzung Ln2−xDxCuO4, wobei Ln Platzhalter
für ein dreiwertiges Seltenerd-Ion, also La, Pr, Nd, Sm, Eu oder Gd1. Das Symbol
D vertritt ein zwei- bzw. vierwertiges Ion wie Sr2+, Ba2+, Ce4+ oder Th4+, über das
Löcher bzw. Elektronen in die CuO2-Ebenen eingebracht werden können.

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

5.1 Kristallstruktur und Eigenschaften

Ausgangsmaterial der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Hochtemperatur-Supra-
leiter sind Lanthanoidenkuprate der chemischen Zusammensetzung Ln2CuO4. Bei
den Lanthanoiden wird mit steigender Ordnungszahl die 4f -Unterschale mit Elek-
tronen aufgefüllt, Daher sind sich die Ln-Ionen chemisch sehr ähnlich, sie unter-
scheiden sich jedoch im Ionenradius, der mit steigender Ordnungszahl abnimmt,
und in ihren magnetischen Eigenschaften. In Tabelle 5.1 sind die Elektronenkonfi-
gurationen, die Grundzustand-Multipletts sowie einige Ionenradien der dreiwertigen
Lanthanoiden-Ionen zusammengefasst. Je nach Radius des Lanthanoiden-Ions kri-

1Ce tritt häufiger als vierwertiges Ion auf, Pm besitzt kein stabiles Isotop und für die Lantha-
noiden ab Gd lässt sich in der Verbindung Ln2−xDxCuO4 keine Supraleitung erzielen.

82



5.1 Kristallstruktur und Eigenschaften 83

a
b

c

[1,0,0]

[0,0,1]

[0,1,0]

T- Struktur

T '- Struktur

Ln3+

Cu2+

O2-

Abbildung 5.1: Vereinfachte Darstellung der Kristallstrukturen der Lanthanoiden-
kuprate.

stallisieren die Lanthanoidenkuprate in zwei verschiedenen Strukturen, die schema-
tisch in Abbildung 5.1 dargestellt sind. Nur La2CuO4 kristallisiert in der sogenann-
ten T-Struktur, für kleinere Ionenradien ergibt sich die T’-Struktur. Die T-Struktur
wird auch als K2NiO4-Struktur, bezeichnet, die T’-Struktur als Nd2CuO4-Struktur.
Wie Abbildung 5.1 zeigt, unterscheiden sich diese Strukturen in den Positionen
der Sauerstoff-Ionen außerhalb der CuO2-Ebenen. In der T-Struktur sind die Cu2+-
Ionen oktaedrisch mit O2−-Ionen koordiniert. Dabei bilden die O2−-Ionen außer-
halb der CuO2-Ebenen die Spitzen der CuO6-Oktaeder, sie liegen auf den sogenann-
ten Apex-Plätzen2. In der T’-Struktur liegen alle O2−-Ionen längs der [001]-Achse
übereinander, die Cu2+-Ionen sind damit quadratisch planar koordiniert.

Indem einige der dreiwertigen Ln3+-Ionen durch zwei- bzw. vierwertige Ionen wie
Sr2+ oder Ce4+ ersetzt werden, lassen sich Löcher bzw. Elektronen in die CuO2-
Ebenen dotieren. Röntgen-Absorptions-Messungen zeigen, dass dotierte Löcher vor-
wiegend den Charakter von Sauerstoff 2p Fehlstellen besitzen, dotierte Elektronen
vorwiegend den Charakter von Kupfer 3d Elektronen [Tranquada89].

Innerhalb der elektronendotierten Lanthanidenkuprate nimmt La2−xCexCuO4 aus

2apex (lat.) - Spitze
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Ion Elektronen- Grund- Ionen-Radius Tc
konfiguration zustand [A] [K]

La3+ [Xe]4f 0 1S 1.160 28.8
Ce3+ [Xe]4f 1 2F5/2

Ce4+ [Xe]4f 0 1S
Pr3+ [Xe]4f 2 3H4 1.126 24.4
Nd3+ [Xe]4f 3 4I9/2 1.109 23.8
Pm3+ [Xe]4f 4 5I4
Sm3+ [Xe]4f 5 6H5/2 1.079 19.6
Eu3+ [Xe]4f 6 7F0 1.066 12.5
Gd3+ [Xe]4f 7 8S7/2 1.053 0

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

mehreren Gründen eine Sonderstellung ein. So ist La2−xCexCuO4 aufgrund des
großen Radius des La3+-Ions die einzige Verbindung, bei dem das Ausgangsma-
terial in der T-Struktur kristallisiert, also in der gleichen Struktur wie die be-
kannten lochdotierte Hochtemperatur-Supraleiter La2−xSrxCuO4. Insofern erscheint
La2−xDxCuO4 theoretisch ein geeigneter Kandidat für ein Materialsystem, bei dem
Supraleitung durch Dotierung mit Elektronen und Löchern in der gleichen Kri-
stallstruktur erzielt werden und so die Symmetrie des Phasendiagramms bezüglich
Elektronen- und Loch-Dotierung untersucht werden kann.

Weiterhin ist das Materialsystem La2−xCexCuO4 interessant, da die kritischen Tem-
peraturen der Ln2−xCexCuO4-Verbindungen mit zunehmendem Radius des Ln3+-
Ions zunehmen, bei La2−xCexCuO4 also maximal sind[Naito00b]. Die maximalen
kritischen Temperaturen der einzelnen elektronen-dotierten Verbindungen werden
ebenfalls in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Schließlich besitzt das La3+-Ion kein ma-
gnetisches Moment (vgl. Tabelle 5.1), so dass zum Beispiel durch vergleichende Mes-
sungen an La2−xCexCuO4- und Nd2−xCexCuO4-Proben eventuell Rückschlüsse ge-
zogen werden können, welche Eigenschaften durch die magnetischen Momente der
Nd-Ionen beeinflusst werden.

Bisher ist es allerdings nicht gelungen, elektronendotierte Supraleitung in Materia-
lien mit T-Struktur oder lochdotierte Supraleitung in Materialien mit T’-Struktur
zu erzielen. Sehr aktuelle Messungen an dünnen Filmen, bei denen es gelungen ist,
geringe Mengen von Ce in LaCeCuO4 einzubringen und dabei die T-Struktur zu
erhalten, zeigen, dass die Dotierung mit Ce die resultierende Verbindung sogar iso-
lierender macht [Tsukada06]. Generell begünstigt die Substitution von La3+-Ionen
durch die kleineren Ce4+-Ionen die T’-Struktur. Die Präparation von supraleiten-
den T’-La2−xCexCuO4-Einkristallen ist jedoch ebenfalls schwierig und gelingt nur
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Probe Original- Material Dotierung Filmdicke Messungen
Bezeichnung [A]

L1 00-199 LCCO 0.1130 3000 Tunneln, ρ(T,H)
L2 00-194 LCCO 0.1216 3000 Tunneln, ρ(T,H)
L3 00-196 LCCO 0.1527 3000 Tunneln, ρ(T,H)
P1 E00-266 PCCO 0.1336 2000 Tunneln, ρ(T,H)
P2 E00-268 PCCO 0.1476 2000 Tunneln, ρ(T,H)
P3 E00-270 PCCO 0.1598 2000 Tunneln, ρ(T,H)
N1 E00-239 NCCO 0.1187 2000 (Tunneln), ρ(T,H), Röntgen
N2 E00-243 NCCO 0.1497 2000 (Tunneln), ρ(T,H), Röntgen
N3 E00-245 NCCO 0.1665 2000 (Tunneln), ρ(T,H), Röntgen
N4 E00-240 NCCO 0.13 2000 SEM

Tabelle 5.2: Informationen über die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben
nach [Naito00a]. Alle Proben bis auf N4 wurden auf symmetrischen 36.8◦-Bikristall
Substraten aus SrTiO3in [001]-Orientierung hergestellt, bei Probe N4 beträgt der
Winkel 15◦. Die Tunnelmessungen an den Proben der NCCO-Serie wurden aus
Gründen der Probenqualität nicht in die quantitative Auswertung in Kapitel 8 ein-
bezogen (vlg. AbschnittA.2).

in einem sehr begrenzten Dotierungsbereich [Yamada94]. Die Idee, die den hier
untersuchten La2−xCexCuO4-Filmen zugrunde liegt, ist es, die T’-Struktur durch
epitaktische Effekte zu stabilisieren.

5.2 Filmherstellung und vermessene Proben

Im Rahmen dieser Arbeit wurden dünne Filme aus La2−xCexCuO4, Pr2−xCexCuO4

und Nd2−xCexCuO4 (im folgenden kurz als LCCO, PCCO und NCCO bezeichnet)
untersucht, die mittels Molekularstrahl-Epitaxie auf bikristallinen SrTiO3-Substraten
aufgewachsen wurden. Alle Proben wurden von Markus Hepp in der Gruppe von M.
Naito bei NTT in Japan hergestellt, die Herstellung ist ausführlich in [Hepp00] do-
kumentiert.

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

Die in Tabelle 5.2 angegebenen Dotierungen wurden nach folgendem Verfahren er-
mittelt: Nach der Bestimmung der optimalen Wachstumsbedingungen wird für je-
des Materialsystem eine Reihe von Testfilmen mit verschiedenen Dotierungen her-



86 Kapitel 5 Proben

gestellt. Testfilme und Bikristallfilme werden geröntgt, um die Gitterparameter zu
bestimmen. Anschließend wird die Zusammensetzung der Testfilme mittels ICP3 be-
stimmt. Die daraus berechneten Werte für x werden gegen die c-Achsen-Parameter
aufgetragen. Da Ce4+ einen kleineren Ionenradius besitzt als La3+, nimmt der c-
Achsen-Parameter mit zunehmender Ce-Dotierung ab. Ausgedehnte Messreihen zei-
gen, dass der Zusammenhang in sehr guter Näherung linear ist [Hepp00]. Anhand des
auf diese Weise bestimmten Zusammenhangs lassen sich nun aus den Röntgendaten
der Bikristall-Proben die Dotierungen x berechnen. Für einige Proben der NCCO-
Serie wurden die Gitterparameter im Rahmen dieser Arbeit noch einmal durch
Röntgendiffraktometrie bestimmt.4 Die aus den so ermittelten c-Achsen-Parametern
und des Zusammenhangs aus [Hepp00] berechneten Werte für die Ce-Dotierung x
stimmen sehr gut mit den in Tabelle 5.2 zusammengefassten Angaben aus dem den
Proben beigefügten Datenblatt überein.

Schließlich stellt sich noch die Frage, inwieweit die Größe x, also die Ce-Dotierung,
mit der tatsächlichen Elektronendotierung übereinstimmt. Dazu ist zu beachten,
dass sich der genaue Sauerstoffgehalt der Proben nicht bestimmen lässt. Überschüssiger
Sauerstoff auf Zwischengitterplätzen (insbesondere dem in der T’-Struktur nicht
besetzten Apex-Platz) lokalisiert die durch die Ce-Dotierung in die CuO2-Ebenen
eingebrachten Elektronen, Beladung mit Sauerstoff wirkt also als Loch-Dotierung
[Jiang93]. Messungen von Hall-Effekt und Widerstand an unter gleichen Bedin-
gungen hergestellten überdotierten PCCO-Filmen, die entweder mit Sauerstoff be-
laden oder durch Ionenbeschuss geschädigt wurden, zeigen, dass die zusätzlichen
Sauerstoff-Ionen stets auch als Streuzentren wirken, wobei die Auswirkungen die-
ses Effektes auf die kritische Temperatur und den Widerstand die Auswirkungen
der Dotierung stets weit überschreiten [Higgins06]. Daher sollte die oben beschrie-
bene Optimierung der Herstellungsparameter bezüglich kritischer Temperatur und
Widerstand der resultierenden Filme dafür sorgen, dass Sauerstoff auf Zwischengit-
terplätzen weitgehend entfernt wird und damit x tatsächlich ein gewisses Maß für
die Elektronendotierung angibt.

5.3 Korngrenzenkontakte

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

3inductively coupled plasma spectroscopy- induktiv gekoppelte Plasma-Spektroskopie
4Vor der Strukturierung der übrigen Proben stand der Messaufbau für die

Röntgendiffraktometrie-Messungen noch nicht zur Verfügung.
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stellung neuartiger Bauelemente erlaubt. Die Verwendung bikristalliner Substrate ist
dabei weit verbreitet. Eine Übersicht findet sich zum Beispiel in [Hilgenkamp02].

Abbildung 5.2: schematische Darstellung
eines symmetrischen Bikristalls

Bei der Grenzfläche, die die beiden
Hälften der Bikristalle trennt, handelt
es sich nach der in [Hilgenkamp02] ver-
wendeten Notation für jede der un-
tersuchten Proben um eine symmetri-
sche [001]-tilt-Korngrenze. Dies bedeu-
tet, dass die Grenzfläche parallel zur
[001]-Ebene verläuft, dass die beiden
Hälften um einen Winkel θ längs der
[001]-Achse gegeneinander verdreht sind
und dass schließlich die Kristallachsen
in beiden Hälften die gleiche Orientie-
rung bezüglich der Grenzfläche aufwei-
sen. Abbildung 5.2 zeigt eine schema-
tische Darstellung eines solchen Bikri-
stalls. Durch die Epitaxie wird die Korn-
grenze in den auf das bikristalline Sub-
strat aufwachsenden Film übertragen.
Die Gitterfehler längs dieser Korngrenze verursachen für hinreichend große Korn-
grenzwinkel eine isolierende Schicht, die hier als Tunnelbarriere verwendet wird.

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

6.1 Strukturierung der Proben

Bevor Transportmessungen durchgeführt werden können, muss der Film zunächst
strukturiert werden, wobei Geometrie und Position der Messbrücken auf der Pro-
be festgelegt werden. Zur Definition der gewünschten Strukturen wurden spezielle
Masken erstellt, die im folgenden kurz vorgestellt werden sollen. Die Übertragung
der Strukturen von der Maske auf die Filmoberfläche erfolgt mit Hilfe von optischer
Lithographie, die Freilegung der Strukturen im Film mittels Ionenstrahl-Ätzen. In
beiden Fällen handelt es sich um Standard-Techniken, die zum Beispiel in [Schoop00]
und [Herbstritt01] detailliert beschrieben sind.

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

I+

I-
b

d

l

V+

V-

Substrat

Film

GoldkontakteStromquelle

Voltmeter

Abbildung 6.1: Schematische Darstellung eines 4-Punkt Kontaktes
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50µm1mm
x25(a) (b)

b

l=5b

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

Bestandteil ist dabei ein Steg der Länge l, Breite b und Dicke d, der an jedem Ende
jeweils in zwei Zuleitungen mündet, einer Stromzuführung und einem Spannungs-
abgriff. Die Zuleitungen enden in Kontaktflächen, an denen die Messbrücke über
Bonddrähte mit dem Messsystem verbunden werden kann. Der elektrische Kontakt
zwischen Bonddrähten und Messbrücke kann verbessert werden, indem eine dünne
Goldschicht auf die Kontaktflächen aufgebracht wird.

Um Tunnelkontakte aus einem auf einem bikristallinen Substrat aufgewachsenen
Film zu erzeugen, ist es notwendig, die Messbrücken so zu positionieren, dass die
Korngrenze zwischen den Spannungsabgriffen zu liegen kommt. Die erforderliche
Positionierungsgenauigkeit hängt natürlich von der Länge l des jeweiligen Kontak-
tes ab. Häufig ist die Korngrenze unter dem optischen Mikroskop, zumindest bei
zusätzlicher Beleuchtung von unten (Durchlicht) gut zu erkennen. In diesem Fall
bietet sich die Technik der Projektionsbelichtung an. Dabei wird das Bild der Mas-
ke über einen halbdurchlässigen Spiegel in den Tubus eines optischen Mikroskops
eingekoppelt und über die Objektivlinse auf die Probenoberfläche abgebildet, wobei
die abgebildete Struktur um den Vergrößerungsfaktor VObj der Objektivlinse verklei-
nert wird. Der genaue Strahlengang findet sich zum Beispiel in [Herbstritt01]. Neben
der kontaktlosen Belichtung bietet diese Methode den Vorteil eines sehr flexiblen
Probenlayouts. Im Allgemeinen erfolgt die Strukturierung in mehreren Schritten,
wobei zunächst mit dem Objektiv der kleinsten Vergrößerung eine Grobstruktur er-
zeugt wird. Anschließend wird die Feinstruktur, also die genaue Form der Brücken,
einzeln mit einem Objektiv größerer Vergrößerung erzeugt. Die Masken selbst sind
leicht im Institut selbst herzustellen, so dass neue Strukturen schnell und einfach
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(a)

Korngrenze

2mm

50µm

3µm

(a) (b)

Abbildung 6.3: Struktur zur Freilegung der Randbereiche vor dem HF-Ätzen
(a) und Peilstrukturen für die Kontaktbelichtung (b)

getestet werden können. Abbildung 6.2 zeigt die zur Strukturierung einer Probe
(L194) verwendete Grobstruktur (a) und eine zugehörige Feinstruktur (b). Dabei
wurde die Grobstruktur mit einem Objektiv der Vergrößerung 1.6, die Feinstruk-
tur jeweils mit einem Objektiv der Vergrößerung 50 erzeugt. Die Längenangaben
in Abbildung 6.2 beziehen sich auf die Längen auf der fertig strukturierten Pro-
be. Die Struktur besteht aus 10 Korngrenzenbrücken und je einer Filmbrücke auf
beiden Seiten der Korngrenze. Für die Feinstruktur wurden Brücken der Art von
Abbildung 6.2(b) mit Brückenbreiten zwischen 2µm und 6µm verwendet, wobei das
Aspektverhältnis jeweils b : l = 1 : 5 beträgt. Das konstante Aspektverhältnis dient
dabei zur besseren Vergleichbarkeit von an Brücken verschiedener Breite aufgenom-
menen Widerständen, da R ∼ l/b. Allerdings ließ sich diese Methode nur auf eine
einzige der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben anwenden (L194), da bei
allen anderen die Korngrenze unter dem optischen Mikroskop weder im Auf- noch
im Durchlicht erkennbar war.

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

Um die Sichtbarkeit der Korngrenze in den Randbereichen zu erhöhen, macht man
sich das Verhalten von SrTiO3 beim Ätzen in Flusssäure zunutze [Kawasaki94,
Lippmaa98]. Gepufferte NH4F-HF Lösungen im pH-Bereich von 3.7 bis 4.3 werden
verwendet, um atomar glatte, Ti-terminierte Oberflächen auf SrTiO3-Substraten zu
erzeugen, da Flusssäure Sr deutlich stärker angreift, als Ti. Bei niedrigeren pH-
Werten, werden rechteckige Ätzgrübchen (etch pits) beobachtet. Eine Korngren-
ze bietet aufgrund der erhöhten Defektdichte bessere Angriffsmöglichkeiten für die
Fluor-Ionen, so dass längs der Korngrenze tiefe Ätzgräben entstehen, die im opti-



6.1 Strukturierung der Proben 91

50µm

Abbildung 6.4: SEM-Bild des Substrates nach dem HF-Ätzen

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

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

Abbildung 6.4 zeigt ein SEM-Bild1 eines Ausschnitts des für die Justierung ver-
wendeten Substrat-Bereichs nach der endgültigen Strukturierung der Probe. Durch
den letzten Strukturierungsschritt werden auch die Peilstrukturen auf das Substrat
übertragen und treten nach dem Ionenstrahl-Ätzen reliefartig hervor. Neben den
Peilstrukturen sind die rechteckigen bis rautenförmigen Ätzgrübchen deutlich zu se-
hen, die längs der Korngrenze besonders ausgeprägt sind und damit ihren Verlauf
markieren.

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

1Scanning Electron Microscope - Rasterelektronenmikroskop
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Abbildung 6.5: Maske KG00 zur Strukturierung von Korngrenzenkontakten
auf 10× 10 mm2 Proben mittels Kontaktbelichtung

über die gesamte Struktur enthalten, die Teilabbildungen (b) und (c) Ausschnitt-
vergrößerungen jeweils einer Messbrücke. Abbildung 6.5a zeigt wiederum 10 Korn-
grenzenbrücken und zwei Filmbrücken, deren Breiten zwischen 1µm und 10µm
liegen, wobei das Aspektverhältnis auch hier stets b : l = 1 : 5 beträgt. Die in
den Teilabbildungen 6.5b und 6.5c dargestellte Struktur einer Messbrücke wurde
im Vergleich zu 6.2 dahingehend verändert, dass der Strompfad über eine Länge
vom etwa 150µm senkrecht auf die Korngrenze zuläuft und dass die Spannungsab-
griffe so verlaufen, dass sich die durch einen Stromfluss in den Bereich der Korn-
grenze eingekoppelten Magnetfelder gegenseitig aufheben. Beim Strukturieren mit
Maske KG00 stellte sich die besonders bei schmalen Brücken durch das konstan-
te Aspektverhältnis notwendige Begrenzung der Breite z der Zuleitungsstrukturen
als möglicher Nachteil heraus. Bei Strukturen mit einer Breite von unterhalb 2µm
muss die Belichtungs- und Entwicklungszeit besonders sorgfältig gewählt werden, um
Überbelichtungen zu vermeiden. Da ich die supraleitenden Filme im Rahmen meiner
Arbeit nicht selbst hergestellt habe, war es sehr wichtig, die Proben bei der Struktu-
rierung nicht zu schädigen. Dazu gehört es, unnötige Belackungsschritte zu vermei-
den. Wurde bei der Strukturierung also die Korngrenze getroffen, so war vor dem
Ionenstrahlätzen stets abzuwägen, ob die eventuelle Zerstörung von 1-2 Kontakten
in Kauf genommen werden, oder die Strukturierung wiederholt werden sollte. Wei-
terhin wären mehr Filmbrücken auf jeder Seite der Korngrenze wünschenswert. Diese
Gesichtspunkte wurden beim Entwurf der in Abbildung 6.7 dargestellten Struktu-
ren berücksichtigt. Durch Veränderung der gesamten Anordnung war es möglich,
die Anzahl der Filmbrücken auf 6 zu erhöhen, ohne die Zahl der Korngrenzen-
brücken reduzieren zu müssen. Weiterhin sind die Kontaktflächen so angeordnet,
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dass auf eine Lift-Off Technik zur Erzeugung der Goldkontakte verzichtet werden

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

kann. Stattdessen wird der Aussenbereich der
Probe vor der eigentlichen Strukturierung mit
Gold besputtert, wobei der mittlere Bereich mit
einer aufliegenden Maske verdeckt ist. Bei den
in 6.7 (b) dargestellten Messbrücken schließlich
wurde auf ein konstantes Aspektverhältnis zu-
gunsten breiterer Zuleitungen verzichtet. Alle
Messbrücken besitzen eine Länge von 20µm, an
die sich an jedem Ende ein kleiner trapezförmiger
Bereich anschließt. Bei supraleitenden Tunnel-
kontakten spielt dies keine große Rolle, da im
supraleitenden Bereich die Spannung genau an
der Korngrenze abfällt. Bei Filmbrücken im nor-
malleitenden Bereich lassen sich zur Berechnung
des spezifischen Widerstandes der Beitrag einer
trapezförmigen Struktur unter der vereinfachen-
den Annahme, dass der Strom überall senkrecht
zu den Stirnflächen des Trapezes fließt, leicht be-
rechnen. Für eine Struktur wie in Abbildung 6.6
mit spezifischem Widerstand ρ ergibt sich

R = ρ
l

d

ln(b1/b2)

b1 − b2
. (6.1)

10µm

b

5µm

20µm

10µm

(a)

100µm (b)
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x4

x15
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Abbildung 6.7: Maske KG01 zur Strukturierung von Korngrenzenkontakten
auf 10× 10 mm2 Proben mittels Kontaktbelichtung
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6.2 Lock-In Technik

Zur Aufzeichnung von Leitwertsspektren an Tunnelkontakten haben sich zwei Stan-
dard-Techniken etabliert: zum einen die Aufnahme von dc-Strom-Spannungs-Kenn-
linien2 mit anschließender numerischer Differenzierung, zum anderen die simultane
Messung der dc-Strom-Spannung-Kennlinie und des differentiellen Widerstands in
Lock-In-Technik. Die in dieser Arbeit gezeigten Spektren wurden in unterschiedli-
chen experimentellen Umgebungen, wie verschiedenen Kryostat- und Magnetfeldsy-
stemen im Haus sowie dem Hochfeldlabor am GHMFL3 in Grenoble aufgenommen,
wobei ein Hauptaugenmerk auf Messungen in hohen Magnetfeldern lag, bei denen
eine optimale Abschirmung von Störsignalen häufig nicht möglich war. Daher wur-
de die Lock-In-Technik zur Aufzeichnung der Spektren gewählt. Der Hauptvorteil
liegt in dem hervorragenden Signal-Rausch-Verhältnis, das mit Hilfe dieser Tech-
nik erreicht werden kann. Darüberhinaus kann in Lock-In-Technik der differentielle
Widerstand des betrachteten Tunnelkontaktes direkt bestimmt werden.

6.2.1 Funktionsweise eines Lock-In-Verstärkers

Die Funktionsweise eines Lock-In-Verstärkers ist in Abbildung 6.8 schematisch dar-
gestellt. Ganz generell wird der funktionale Zusammenhang zwischen einer Ein- und
einer Ausgangsgröße eines physikalischen Systems untersucht, was in Abbildung 6.8
als

”
Experiment“ bezeichnet wird. Dabei wird das Ausgangssignal im Allgemei-

nen durch ein Rauschsignal überlagert, dessen Amplitude die des Ausgangssignals
durchaus weit übersteigen kann. Ein wesentlicher Zweck der Lock-In-Technik liegt
nun darin, das Ausgangssignal aus dem Rauschen herauszufiltern. Dazu wird die
Eingangsgröße mit einer bestimmten Frequenz ωac moduliert und der Lock-In de-
tektiert die Antwort des Systems bei eben dieser Frequenz ωac. Im vorliegenden Fall
handelt es sich bei der Eingangsgröße um den dem Kontakt aufgeprägten Strom,
wobei die dabei am Kontakt abfallende Spannung die Ausgangsgröße des Experi-
mentes darstellt.
Der Funktionsgenerator, der die Modulation der Eingangsgröße des Experimentes

erzeugt, ist darüberhinaus über eine phasensensitive Rückkopplung, in Abbildung
6.8 als PLL4 bezeichnet, mit einem internen Oszillator im Lock-In-Verstärker ver-
bunden, der daraufhin ein Referenzsignal mit gleicher Frequenz ωref = ωac und fe-
ster Phasenbeziehung zum Modulationssignal des Funktionsgenerators erzeugt. Mit
einem Phasenschieber kann nun die relative Phasenverschiebung ϕ zwischen dem
Referenzsignal und dem in den Signaleingang des Lock-In eingespeisten Ausgangs-
signal des Experimentes eingestellt werden. Ohne Beschränkung der Allgemeinheit

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

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

Sin(t) = A sin(ωact) + SR(t) (6.2)

Sref(t) = B sin(ωact+ ϕ) . (6.3)

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

Sout =
1

T

∫ T

0

Sin(t) · Sref(t)dt (6.4)

ausdrücken. Während in digitalen Lock-In Verstärkern Referenz- und Eingangssi-
gnal digitalisiert und anschließend digital multipliziert werden, wird in analogen
Geräten häufig kein analoger Multiplizierer eingesetzt [Marti03]. Stattdessen wird in
diesem Fall häufig das Referenzsignal als Steuersignal für einen Synchrongleichrich-
ter verwendet, dessen Wirkungsweise detailliert in [Tietze93] beschrieben ist. PSD
und Tiefpassfilter wirken zusammen wie ein schmalbandiger Bandpassfilter, dessen
Bandbreite umgekehrt proportional zur RC-Zeit T des Tiefpassfilters ist [Stachel00].
Um dies zu verdeutlichen, betrachtet man das Ausgangssignal des Lock-In, wenn für
eine feste Referenzfrequenz ωref am Eingang des Lock-In-Verstärkers ein Störsignal
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Abbildung 6.9: Ausgangssignal des Lock-In-Verstärkers als Funktion der
Differenz zwischen der Signalfrequenz ω1 und einer konstanter Referenz-
frequenz von ω0/2π = 137 Hz für verschiedene Integrationszeiten T . Die
Phasenverschiebung ist hier auf ϕ = 0 gesetzt.

beliebiger Frequenz ωn anliegt. In diesem Fall ergibt sich am Ausgang des Lock-In
unter Vernachlässigung aller Vorfaktoren und für ϕ = 0 ein Signal der Form

Sout =
1

T

∫ T

0

sin(ωnt) · sin(ωref t)dt

=
1

2

(
sin((ωn − ωref)T )

(ωn − ωref)T
− sin((ωn + ωref)T )

(ωn + ωref)T

)
(6.5)

vor. In Abbildung 6.9 ist der Verlauf dieser Größe als Funktion der Differenz zwi-
schen Referenz- und Störsignalfrequenz für eine feste Referenzfrequenz von ωref/2π =
137 Hz bei verschiedenen Integrationszeiten T aufgetragen. Die Funktion zeigt deut-
lich die charakteristischen Eigenschaften eines Bandpass-Filters, der nur Signale
mit Frequenzen sehr nahe der Referenzfrequenz passieren lässt, wobei die Band-
breite des Filters mit zunehmender Integrationszeit abnimmt. Geht man zum Bei-
spiel von weißem Rauschen aus, so lässt sich sehr einfach mit Hilfe des Wiener-
Khinchine-Theorems zeigen, dass das Verhältnis der Rauschleistungen hinter und vor
einem Bandpass-Filter proportional zum Verhältnis der Bandbreite des Bandpass-
Filters zur Bandbreite des Rauschens ist [Stachel00]. Im vorliegenden Fall ist die
übertragene Rauschleistung also umgekehrt proportional zurRC-Zeit des Tiefpassfil-
ters.
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6.2.2 Messung differenzieller Größen in Lock-In-Technik

Neben der Rauschunterdrückung liefert die Lock-In-Technik ebenfalls die direkte
Messung differenzieller Größen. Im vorliegenden Fall der Messung einer Strom-
Spannungs-Kennlinie entspricht dies der Messung des differenziellen Widerstandes
dI/dV .

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

I(t) = Idc + Iac · sin(ωt). (6.6)

Dementsprechend fällt am Kontakt eine Spannung ab, für die eine Taylor-Entwicklung
um Idc bis zur zweiten Ordnung in Iac

V (t) = V (Idc + Iac · sin(ωt))

= V (Idc) + V ′(Idc)Iac sin(ωt) +
1

2
V ′′(Idc)I

2
ac sin

2(ωt) +O(I3
ac) (6.7)

ergibt, wobei V ′ und V ′′ die erste bzw. zweite Ableitung der Funktion V (I) ist.
Dieses Signal wird dem Lock-In als Eingangs-Signal zugeführt, wie zuvor erläutert
im PSD mit dem Referenz-Signal multipliziert und anschließend im Tiefpassfilter
integriert. Nach Gleichung (6.4) ergibt sich somit für das Signal am Ausgang des
Lock-In-Verstärkers:

Sout =
1

T

∫ T

0

V (t) sin(ωt+ ϕ)

=
1

2
V ′(Idc)Iac · cos(ϕ) +O(I3

ac). (6.8)

Dabei verschwinden wegen∫ T

0

sin2n+1(ωt) = 0 ∀nεN (6.9)

alle Beiträge der Taylor-Entwicklung in geraden Potenzen von Iac. Ist die Amplitude
des Wechselstromsignals hinreichend klein, so dass Beiträge höherer Ordnung in Iac
vernachlässigt werden können, so ist das Signal am Ausgang des Tiefpass direkt pro-
portional zum differenziellen Widerstand des Kontakts bei einem Bias-Strom Idc. Die
absolute Größe des Signals hängt nun noch von der Phasendifferenz ϕ zwischen Ein-
gangssignal und Referenzsignal ab. Die Notwendigkeit eines Phasenabgleichs wird
durch die Verwendung eines 2-Phasen-Lock-In-Verstärkers aufgehoben, der für alle
gezeigten Messungen zum Einsatz gekommen ist. Bei einem solchen Gerät werden 2
PSD eingesetzt, die eine relative Phasenverschiebung von π

2
zueinander aufweisen.

Damit ergibt sich für die Ausgangssignale

Sout1 =
1

2
V ′(Idc)Iac · cos(ϕ) (6.10)
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Abbildung 6.10: Messaufbau für die Aufzeichnung von Tunnelspektren

und

Sout2 =
1

2
V ′(Idc)Iac · cos(ϕ+

π

2
) = −1

2
V ′(Idc)Iac · sin(ϕ). (6.11)

Damit lassen sich sowohl der differenzielle Widerstand V ′(Idc) als auch die Phasen-
verschiebung ϕ unmittelbar aus Sout1 und Sout2 bestimmen.

6.2.3 Messaufbau zur Aufnahme von Tunnelspektren

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

Für jeden Messpunkt wird dem Kontakt ein Gleichstrom Idc aufgeprägt, die am Kon-
takt abfallende Gleichspannung Vdc und der differentielle Widerstand dV/dI werden
dabei aufgezeichnet; schließlich wird der differentielle Leitwert (dV/dI)−1 gegen die
zugehörige Gleichspannung aufgetragen. Da die internen Oszillatoren der verwende-
ten Lock-In-Verstärker jeweils Wechselspannungsignale liefern, werden diese durch
einen im Vergleich zum Probenwiderstand RP hinreichend groß dimensionierten Vor-
widerstandes RV in Wechselstromsignale umgewandelt. Weiterhin wird der Wech-
selstromkreis über eine Kapazität CV direkt hinter dem Ausgang des Lock-In vom
Gleichstromkreis abgekoppelt. Eine weitere Abkopplung des Gleichstromkreises vom
Wechselstromkreis, etwa durch den Einsatz von RC-Tiefpassfiltern vor dem Eingang
des Multimeters bzw. hinter dem Ausgang der Stromquelle, wurde in einigen Ein-
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Gerät Firma Modell

Lock-In-Verstärker
Stanford Research SR560, SR850

EG&G 5210

Strom-Quelle
Keithley Instruments 2400

Knick J152
Multimeter Keithley Instruments 2000, 2002, 2010

Tabelle 6.1: Zur Aufzeichnung von Tunnelspektren verwendete Messgeräte

zelfällen durchgeführt, hat sich aber für die meisten Fälle in der Praxis als nicht
nötig erwiesen.

Bei den Parametern, die für jeden zu vermessenen Kontakt geeignet auszuwählen
sind, handelt es sich um den Vorwiderstand RV , die Frequenz ωac und Spannungsam-
plitude Vac des vom lokalen Oszillator des Lock-In ausgegebenen Wechselspannungs-
ignals sowie die Integrationszeit T des Lock-In-Verstärkers. Dabei sind die folgenden
Gesichtspunkte zu berücksichtigen:

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

RP (Vdc) =
V P
ac (Vdc)

Iac
(6.12)

ergibt, wobei V P
ac (Vdc) das bei einer Gleichspannung Vdc an der Probe abfallende

Wechselspannungsignal ist. Lässt sich der Spannungsabfall über die Probe nicht
vernachlässigen, so muss der Widerstand gemäß

RP (Vdc) =
V P
ac (Vdc)

Iac
·
(

Vac
Vac − V P

ac (Vdc)

)
(6.13)

korrigiert werden. Je nach Probenwiderstand wurden bei den im Rahmen dieser Ar-
beit vorgestellten Messungen Vorwiderstände zwischen 4 kΩ für niederohmige Film-
brücken und 10 MΩ für höherohmige Tunnelkontakte verwendet.

Amplitude des Wechselstromsignals Darüberhinaus müssen RV und Vac auch
so gewählt werden, dass die Amplitude des Wechselstromsignals Iac = Vac/RV hin-
reichend klein ist, damit Beiträge höherer Ordnung in Iac in Gleichung (6.8) ver-
nachlässigt werden können. Nur in diesem Fall wird am Lock-In tatsächlich der
differenzielle Widerstand gemessen. Wird die Amplitude des Wechselstroms zu groß
gewählt, so führen diese Beiträge höherer Ordnung in Iac zu deutlichen Verrun-
dungen in den G(V )-Kennlinien, wie Abbildung 6.11 zeigt. Hier sind beispielhaft an
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Abbildung 6.11: In Lock-In-Technik aufgenommene Leitwertsspektren an
Brücke B7 der Probe L199 für verschiedene Amplituden des Wechselstrom-
signals zwischen 50µA und 1µA
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x
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Abbildung 6.12: Schematische Darstellung einer typischen IV -Kennlinie zur
Illustration der Verrundungseffekte für große Wechselstromamplituden

Brücke B7 der Probe L199 für verschiedene Wechselstromamplituden zwischen 50µA
und 1µA aufgenommene G(V )-Spektren dargestellt. Eine anschauliche Erklärung
dieser Verrundungseffekte liefert Abbildung 6.12. Hier ist der Verlauf einer typischen
IV -Kennlinie eines supraleitenden Tunnelkontaktes schematisch dargestellt. Wie zu-
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Abbildung 6.13: Bei Vdc = 0 in Lock-In Technik gemessener Widerstand als
Funktion der Oszillatorfrequenz ν = ω/2π sowie an die Messdaten angepas-
ste Kurve nach Gleichung (6.15)

vor erläutert, wird in der Lock-In-Technik in jedem Punkt der Strom-Spannungs-
Kennlinie das Gleichstromsignal von einem Wechselstromsignal fester Amplitude
Iac überlagert und das dabei an der Probe abfallende Wechselspannungsignal V P

ac

gemessen. Insofern wird mit dem Verhältnis Iac/V
P
ac ein Differenzenquotient gemes-

sen, der für Iac → 0 und damit Vac → 0 in den Wert der ersten Ableitung übergeht.
Dieser Differenzenquotient lässt sich in Abbildung 6.12 für zwei ausgewählte Punkte
(I1, V1) und (I2, V2) der Strom-Spannungs-Kennlinie für ein konstante Wechselstrom-
amplitude Iac als Steigungen der beiden rot eingezeichneten Geraden ablesen. Es ist
deutlich zu erkennen, dass bei einer nichtlinearen, monoton steigenden Kennlinie
wie im vorliegenden Fall der Differenzenquotient in den Punkten besonders stark
von der Ableitung abweicht, in denen die Steigung der Kennlinien besonders klein
ist. Der größte Effekt zeigt sich also um V = 0, wie auch die experimentellen Kur-
ven aus Abbildung6.11 belegen. Mit zunehmender Amplitude des Wechselstroms
Iac verringert sich das Verhältnis aus am Lock-In gemessenen Spannungsignal und
Iac, das heißt der gemessene Leitwert ist größer als der tatsächliche Leitwert. In
der Praxis wird daher bei einem Gleichstromsignal von Idc = 0 das dem Kontakt
aufgeprägte Wechselstromsignal reduziert, bis sich das dabei am Lock-In gemessene
Wechselspannungsignal nicht mehr weiter erhöht und sich eine weitere Reduktion
des Wechselstromsignals nur in einem erhöhten Rauschpegel äußert. Für die mei-
sten Kontakte haben sich hier Werte zwischen 5 · 10−8 A und 1 · 10−6 A als sinnvoll
herausgestellt.
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Parasitäre Kapazitäten Ein Teil des Wechselstromsignals fließt über parasitäre
Kapazitäten Cpar parallel zur Probe ab und verringert so den tatsächlichen Wechsel-
strom IPac über die Probe. Diese parasitären Kapazitäten ergeben sich schon durch
die Kapazitäten der verwendeten BNC-Kabel 5 und sind nie ganz zu vermeiden. Die
Stärke dieses Effektes nimmt mit wachsender Frequenz des Wechselstromsignals zu,
wobei der Frequenzbereich, in dem die Effekte parasitärer Kapazitäten parallel zur
Probe vernachlässigt werden können, sowohl vom Widerstand des jeweils vermesse-
nen Kontaktes als auch von der Größe der parasitären Kapazitäten abhängt.

Die Aufteilung des Wechselstroms lässt sich in der einfachsten Näherung durch das
in Abbildung 6.13 schematisch dargestellte Schaltbild beschreiben. Dabei wurde
die Serienschaltung aus Wechselspannungsquelle und Vorwiderstand in diesem Bild
bereits durch eine ideale Wechselstromquelle ersetzt. Die Anwendung der Kirchhoff-
schen Regeln auf diese Schaltung liefert für das Verhältnis der Amplituden des über
die Probe fließenden Wechselstroms und des Gesamtstroms

|IPac|
|ICac|

=
1√

1 + ω2R2C2
par

. (6.14)

Damit ergibt sich für die Beziehung zwischen dem experimentell ermittelten Pro-
benwiderstand und dem tatsächlichen Probenwiderstand.

RP
exp =

RP√
1 + ω2R2

PC
2
par

. (6.15)

Abbildung 6.13 zeigt neben dem schon diskutierten Schaltbild den wieder an Pro-
be L199 und Brücke B7 in Lock-In-Technik experimentell ermittelten Widerstand
für Idc = 0 als Funktion der Oszillatorfrequenz ν = ω/2π. Die durchgezogene Li-
nie in Abbildung 6.13 ist das Ergebnis einer Anpassung von Gleichung (6.15) an
die Messdaten. Sie belegt, dass die sich die experimentell beobachtete Abhängigkeit
des gemessenen Widerstands von der verwendeten Modulationsfrequenz sehr gut
durch das einfache Modell einer Kapazität parallel zur Probe beschreiben lässt. Aus
dieser Anpassung ergibt sich für diesen Fall der tatsächliche Probenwiderstand zu
RP ≈ 829 Ω und die parasitäre Kapazität zu Cpar = 32.8 nF, was in Anbetracht der
spezifischen Kapazität der verwendeten BNC-Kabel von etwa 105 pF/m durchaus als
plausibler Wert erscheint. In der Praxis wurde die für die Aufnahme von Leitwerts-
spektren an einem Kontakt verwendete Modulationsfrequenz bestimmt, indem die
Oszillatorfrequenz ausgehend von hohen Werten reduziert und dabei die am Lock-in
gemessene Spannung beobachtet wurde. Für die meisten Messungen wurden Oszil-
latorfrequenzen ωac/2π im Bereich zwischen einigen zehn und einigen hundert Hz
verwendet.

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

5CKabel = 105 pF/m
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übertragenen Rauschleistung. Eine Erhöhung der Integrationszeit reduziert also das
Rauschen. Andererseits reduziert eine hohe Integrationszeit auch die erreichbare
Messgeschwindigkeit. Als vernünftiger Kompromiss haben sich in den meisten Fällen
Werte zwischen 300ms und 3s herausgestellt.



Kapitel 7

Transportmessungen an
Filmbrücken

7.1 R(T )-Messungen im Nullfeld

Die Messung des spezifischen Widerstands von Filmbrücken im Nullfeld ermöglicht
eine erste Charakterisierung der untersuchten Proben. Dabei ergibt sich zum einen
die kritische Temperatur Tc aus der Position des steilen Abfalls des gemessenen
Widerstandes unter die Auflösungsgrenze der Messapparatur. Zum anderen erlaubt
die Form der ρ(T )-Kurven oberhalb der kritischen Temperatur Rückschlüsse darauf,
welche Streumechanismen das Transportverhalten der Ladungsträger beeinflussen.

Abbildung 7.1 zeigt ρ(T )-Kurven1, die im Nullfeld an Filmbrücken der Proben der
LCCO- (a), der PCCO- (b) und der der NCCO-Serie (c) aufgenommen wurden.
Insgesamt nimmt der spezifische Widerstand mit zunehmender Dotierung ab, was
sich dadurch erklären lässt, dass durch die Dotierung mit Ce zusätzliche bewegliche
Ladungsträger in die CuO2-Ebenen eingebracht werden. Eine Ausnahme bildet die
optimal dotierte LCCO-Probe (L2), die den größten spezifischen Widerstand der
LCCO-Serie aufweist. Dies könnte einerseits darauf zurückzuführen sein, dass die
tatsächlichen Abmessungen der Brücke, zum Beispiel durch Überbelichtung, etwas
von den Abmessungen der zur Strukturierung verwendeten Lithographie-Maske ab-
weichen, die zur Berechnung des spezifischen Widerstandes herangezogen wurden.
Andererseits könnte der Widerstand der Probe L2 jedoch auch aus anderen, her-
stellungsbedingten Gründen ungewöhnlich hoch sein. Dafür spricht, dass bei den
Tunnelmessungen besonders grosse Effekte beim Übergang vom supraleitenden in
den normalleitenden Zustand auftreten (vgl. Tabelle 8.2.2 in Abschnitt 8.2.2).

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

1Sofern nicht ausdrücklich anders dargestellt, soll im Folgenden ρ stets den Widerstand in der
ab-Ebene bezeichnen, also ρ = ρab

104
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Abbildung 7.1: spezifischer Widerstand als Funktion der Temperatur für H = 0 und
µ0H ≥ 14 T für die Proben der LCCO- (a), PCCO- (b) und NCCO - Serie (c)
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Abbildung 7.2: Spezifischer Widerstand im Nullfeld als Funktion des Quadrates
der Temperatur für die Proben der LCCO-Serie sowie an die linearen Bereiche der
experimentellen Kurven angepasste Fitgeraden

Temperatur, die für die untersuchten Proben zwischen 30 und 70 K liegt, lässt sich
der Verlauf der ρ(T )-Kurven gut durch eine quadratische Funktion der Form

ρ0 + AT 2 (7.1)

beschreiben. Beispielhaft ist dies in Abbildung 7.2 für die Proben der LCCO-Serie
dargestellt, worin die spezifischen Widerstände gegen das Quadrat der Temperatur
aufgetragen sind. In dieser Darstellung ist besonders gut zu erkennen, in welchem
Temperaturbereich die ρ(T 2)-Kurven linear, die ρ(T )-Kurven also quadratisch ver-
laufen. In diesen Temperaturbereichen wurden Geraden an die ρ(T 2)-Kurven an-
gepasst und in Abbildung 7.2 als gestrichelte Linien dargestellt. Der spezifische
Widerstand der unterdotierten LCCO-Probe (L1, x = 0.11) zeigt für T > 70 K
quadratisches Verhalten, für kleinere Temperaturen weicht die ρ(T 2)-Kurve nach
oben von der Fitgeraden ab. Bei der optimal dotierten LCCO-Probe (L2, x = 0.12)
lässt sich die ρ(T 2)-Kurve bis zum Übergang in die supraleitende Phase gut durch
eine Gerade beschreiben, während die ρ(T 2)-Kurve der überdotierten Probe (L3,
x = 0.25) für T . 36 K nach unten von der entsprechenden Fitgeraden abweicht.
Ähnliche Abweichungen vom quadratischen Verhalten nahe Tc nach oben für unter-
nach unten für überdotierte Proben zeigen sich auch in den in Abbildung 7.1 (b)
und (c) dargestellten ρ(T )-Kurven der PCCO- und NCCO- Serie und wurden bereits
zuvor für NCCO-Filme dokumentiert [Gollnik97]. Es handelt sich hierbei mit hoher
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Probe Tc ∆T ρ0 A ρN ρ(50 K) ρ(100 K)
(K) (K) (µΩcm) (µΩcm/K2) (µΩcm) (µΩcm) (µΩcm)

L1 28.1 1.2 34.1 2.69·10−3 42.0 43 61
L2 28.8 0.4 56.5 6.63·10−3 64.3 74 124
L3 21.8 0.6 15.1 2.12·10−3 15.0 21 37

P1 18.4 0.9 30.0 1.07·10−3 38.1 35 42
P2 22.9 0.7 10.9 8.40·10−4 11.5 13 -
P3 20.0 2.0 - - - - -

N1 22.5 0.7 65.6 1.83·10−3 70.4 72 84
N2 22.6 0.6 - - 11.8 15 -
N3 21.3 0.8 7.2 1.00·10−3 6.9 10 17

Tabelle 7.1: Aus den ρ(T )-Messungen im Nullfeld ermittelte Kenngrößen der Proben
der LCCO-, PCCO- und NCCO-Serien

Wahrscheinlichkeit um Auswirkungen der unterschiedlichen Transporteigenschaften
unter- und überdotierter Proben bei tiefen Temperaturen im Normalzustand, wor-
auf im folgenden Abschnitt näher eingegangen wird. Die Parameter der Fitgeraden,
also die Parabolizitäten A und die Restwiderstände ρ0 sowie die Werte des spezifi-
schen Widerstandes bei 50 K und 100 K und die im folgenden Abschnitt bestimmten
kritischen Temperaturen und Übergangsbreiten sind in Tabelle 7.1 zusammenge-
fasst. Die Parabolizitäten liegen etwa um einen Faktor 10 unter den beispielsweise
in [Tsuei89] an optimal dotierten NCCO-Filmen bestimmten Werten, allerdings sind
auch die hier gemessenen spezifischen Widerstände um den gleichen Faktor kleiner,
und sowohl die Werte in Tabelle 7.1 als auch die Ergebnisse anderer Gruppen zei-
gen, dass die Parabolizität mit zunehmendem Restwiderstand ebenfalls zunimmt
[Beom-Hoan93]. Im Temperaturbereich bis etwa 200 K wird für alle elektronendo-
tierten Kuprate die auch hier auftretende quadratische Abhängigkeit des spezifischen
Widerstandes von der Temperatur beobachtet; für höhere Temperaturen weichen die
experimentellen ρ(T )-Kurven etwas nach unten von der T 2-Abhängigkeit ab.

In der Literatur werden im Wesentlichen zwei Streumechanismen als Ursache der
an elektronendotierten Kupraten beobachteten Temperaturabhängigkeit des spe-
zifischen Widerstandes diskutiert. Dabei wird in den meisten Publikationen auf
Elektron-Elektron-Streuung verwiesen, die im Rahmen eines einfachen dreidimen-
sionalen Fermiflüssigkeit-Modells zu einem Beitrag ρe−e ∼ T 2 führt [Ashcroft76].
Die Parabolizität A = Ae−e der ρ(T )-Kurve nach (7.1) liefert dabei ein Maß für die
Streuamplitude.

C. C. Tsuei erklärt die bei hohen Temperaturen beobachteten Abweichungen mit
einem Übergang von dreidimensionalem zu zweidimensionalem Verhalten bei einer
Temperatur Tx ≈ 200 K und kann mit der aus dieser Erweiterung resultierenden
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Formel

ρ(T ) =

{
ρ0 + AT 2 für Tc < T < Tx

ρ0 + AT 2[ln(TF/Tx)]
−1 · ln(TF/T ) für T > Tx

(7.2)

das Verhalten des spezifischen Widerstandes von optimal dotierten NCCO-Filmen
im Temperaturbereich 25 K < T < 300 K gut beschreiben [Tsuei89]. Dabei ist TF =
EF/kB die der Fermienergie entsprechende Temperatur.

Andere Autoren können mit einem rein dreidimensionalen Modell ebenfalls über den
gesamten Temperaturbereich eine zufriedenstellende Übereinstimmung von Theo-
rie und Experiment erzielen, indem sie zusätzlich den Beitrag ρe−ph der Elektron-
Phonon-Streuung zum spezifischen Gesamtwiderstand ρ(T ) berücksichtigen, so dass

ρ(T ) = ρ0 + ρe−e + ρe−ph . (7.3)

Dabei wird der Beitrag der Elektron-Phonon-Streuung in einem Fall aus der aus Tun-
nelspektren gewonnenen Elektron-Phonon-Spektralfunktion α2F (ω) abgeschätzt
[Tralshawala91], in einem anderen Fall nach dem Bloch-Grüneisen-Modell berechnet
[Varshney02].

Ein umstrittener Punkt bei der Interpretation der Temperaturabhängigkeit des spe-
zifischen Widerstandes als Auswirkung von Elektron-Elektron-Streuung bleibt die
ungewöhnlich große Streuamplitude Aee, die den theoretisch erwarteten und bei
klassischen Metallen und Alkalimetallen auch beobachteten Wert von 10−2µΩcm
um mehrere Größenordnungen übersteigt. Als Grund dafür wird häufig die gerin-
ge Ladungsträgerdichte in Verbindung mit der speziellen Topologie der Fermifläche
elektronendotierter Kuprate angeführt [Tsuei89, Tralshawala91, Varshney02]. Wei-
terhin spricht gegen den von Tsuei vorgeschlagenen Übergang von drei- zu zweidi-
mensionalem Verhalten bei hohen Temperaturen als Ursache für die logarithmische
Abweichung der ρ(T )-Kurven vom rein quadratischen Verlauf, dass diese Abweichun-
gen sowohl für Messungen des spezifischen Widerstandes längs der CuO2-Ebenen als
auch senkrecht dazu beobachtet werden [Crusellas91].

Die Nähe zur antiferromagnetischen Phase und die Existenz antiferromagnetischer
Fluktuationen in supraleitendem NCCO [Motoyama07, Matsuda92] legt einen ma-
gnetischen Beitrag zur Streuung als Alternative zur Elektron-Elektron-Streuung na-
he. Tatsächlich können O. Beom-hoan und Mitarbeiter die experimentellen ρ(T )-
Daten an NCCO-Einkristallen verschiedener Dotierungen sowohl in ab- als auch in
c-Richtung durch Streuung von Elektronen an antiferromagnetischen Spinfluktua-
tionen erklären [Beom-Hoan93].

Eine weitere wichtige Kenngröße, die den ρ(T )-Kurven im Nullfeld entnommen wer-
den kann, ist natürlich die kritische Temperatur Tc. Bei der Bestimmung von Tc ist
zu beachten, dass die ρ(T )-Kurven knapp oberhalb des Übergangs je nach Dotierung
ein unterschiedliches Krümmungverhalten aufweisen. Daher wurde das folgende, in
Abbildung 7.3 (a) illustrierte Verfahren zur Bestimmung von Tc gewählt. Tc ergibt
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Abbildung 7.3: Illustration zur Bestimmung der kritischen Temperatur Tc aus ρ(T )-
Messungen im Nullfeld (a) und auf diese Weise bestimmte kritische Temperaturen
als Funktion der Dotierung(b)

sich als Mittelpunkt der Schnittpunkte TSP1 und TSP2 der an den linearen Bereich
des Übergangs angepassten Geraden gc mit der ρ = 0-Linie einerseits und einem
an den Bereich oberhalb Tc angepassten Polynoms Pn erster oder zweiter Ordnung
andererseits. Der Abstand der Schnittpunkte liefert ein Maß für die Breite des resi-
stiven Übergangs. Die auf diese Weise ermittelten kritischen Temperaturen für die
Proben der LCCO- , der PCCO- und der NCCO-Serie sind in Teilabbildung 7.3
(b) gegen die jeweiligen Dotierungen aufgetragen und liefern so einige Punkte des
jeweiligen Phasendiagramms. Die Übergangsbreite ∆T wurde dabei als Fehlerbal-
ken eingezeichnet. Die gestrichelt eingezeichneten Linien deuten einen möglichen
Verlauf der Tc(x)-Linie an und sind nur als Orientierungshilfen zu verstehen. Da
auf der überdotierten PCCO-Probe leider keine intakten Filmbrücken für ρ(T )-
Messungen zur Verfügung stehen, wurde für diese Probe die kritische Temperatur
und die Übergangsbreite aus Tunnelmessungen abgeschätzt [vgl. dort]. Um einen
leichteren Vergleich mit Literaturwerten zu ermöglichen, sind in Abbildung 7.4 die
kritischen Temperaturen aus Abbildung 7.3(b) noch einmal zusammen mit einigen
in der Literatur dokumentierten Ergebnissen für dünne Filme der entsprechenden
Materialsysteme jeweils als Funktion der Ce-Konzentration x dargestellt.
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Abbildung 7.4: Vergleich der kritischen Temperaturen der hier untersuchten Proben
(ausgefüllte große Punkte) mit Literaturwerten nach [Naito00b],[Fournier03] und
[Sekitani02] (unausgefüllte kleine Punkte)

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

Die optimale Dotierung, also die Dotierung, bei der die kritische Temperatur maxi-
mal ist, ist für die LCCO-Serie gegenüber den PCCO- und NCCO-Serien zu kleine-
ren Dotierungen hin verschoben. Dabei sind die kritischen Temperaturen der LCCO-
Serie auch deutlich größer als bei den anderen Probenserien. Solch eine Verschiebung
wird übereinstimmend in verschiedenen Studien über die Dotierungsabhängigkeit
der kritischen Temperatur von LCCO-Filmen dokumentiert, sowohl bei der Her-
stellung durch Molekularstrahl-Epitaxie [Naito00b], als auch durch gepulste Laser-
Deposition [Sawa02] oder Magnetron-Sputtern [Wu06]. Dieser Effekt wie auch die
vergleichsweise hohen kritischen Temperaturen der LCCO-Filme werden in Verbin-
dung mit dem großen Radius des La3+-Ions gebracht [Sawa02].

Wie Abbildung 7.3 (b) zeigt, stimmen die maximalen kritischen Temperaturen der
PCCO und NCCO-Serien innerhalb der durch die Übergangsbreiten bestimmten
Grenzen überein. Auch ist für alle drei Materialsysteme die Übergangsbreite der
jeweils optimal dotierten Probe am kleinsten.
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Abbildung 7.4 belegt, dass die kritischen Temperaturen der hier untersuchten Fil-
me für alle Proben der LCCO-Serie sowie für die optimal- und überdotierten Fil-
me der PCCO- und NCCO-Serien recht gut mit den Ergebnissen anderer Gruppen
übereinstimmen. Die Werte für Tc der unterdotierten PCCO und NCCO-Filme lie-
gen jedoch oberhalb der Literaturwerte, besonders deutlich bei der unterdotierten
NCCO-Probe. Eine mögliche Erklärung ist die Abhängigkeit der kritischen Tempe-
ratur von den Wachstumsbedingungen [Hepp00].

Die aus den ρ(T )-Messungen an Filmbrücken im Nullfeld ermittelten Kennzahlen,
also Tc, ∆T , die Parameter ρ0 und A des quadratischen Fits gemäß Formel (7.1)
sowie die Werte des spezifischen Widerstandes bei 50 K und 100 K sind in Tabelle
7.1 noch einmal zusammengefasst.

7.2 R(T )-Messungen im Normalzustand

Die relativ geringen kritischen Felder elektronendotierter Kuprate ermöglichen es,
die Supraleitung auch bei tiefen Temperaturen durch ein unter normalen Labor-
bedingungen erzeugbares, permanentes Magnetfeld zu unterdrücken. Für die im
Rahmen dieser Arbeit vermessenen Proben reichten hierfür im Temperaturbereich
T & 1.4 K stets Felder zwischen 10 T und 15 T aus. Eine genauere Bestimmung der
kritischen Felder für die einzelnen Proben wird im folgenden Abschnitt behandelt.
Solange magnetoresistive Effekte im normalleitenden Bereich klein sind und sich die
ρ(T )-Kurven für verschiedene Felder oberhalb von Hc2 im wesentlichen durch eine
leichte Verschiebung längs der ρ-Achse voneinander unterscheiden, lässt sich davon
ausgehen, dass die bei hohen Magnetfeldern aufgenommenen ρ(T )-Kurven in guter
Näherung die Transporteigenschaften im normalleitenden Zustand für H = 0 wi-
derspiegeln, insbesondere auch im Bereich kleiner Temperaturen, der im Nullfeld
aufgrund der Supraleitung experimentell nicht zugänglich ist [Boebinger96]. Abbil-
dung 7.1 zeigt neben den ρ(T )-Kurven in Nullfeld auch Kurven, die für ein ange-
legtes Magnetfeld aufgenommen wurden, das die Supraleitung unterdrückt. Auch in
diesem Fall zeigen alle Kurven bei hohen Temperaturen metallisches Verhalten, das
nur wenig vom Verhalten im Nullfeld abweicht. Bei den unter- und optimal dotierten
Proben jeder Probenserie erreicht der spezifische Widerstand bei einer Temperatur
Tmin ein Minimum und wächst für T < Tmin mit fallender Temperatur wieder an.
Es kommt somit zu einem Übergang von metallischem zu isolierendem Verhalten.2

In der Literatur wird in diesem Zusammenhang häufig der Wert für das Produkt
aus mittlerer freier Weglänge l und Fermi-Wellenzahl kF am Übergang angegeben.
Für ein System leitfähiger Ebenen im Abstand d mit zylinderförmiger Fermifläche

2Man könnte auch von halbleitendem Verhalten sprechen, in der Literatur zu diesem Thema
wird jedoch der häufig der Begriff ”isolierend“ zur Kennzeichnung der Temperaturabhängigkeit
des Widerstandes verwendet.
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Abbildung 7.5: Spezifischer Widerstand für µ0H = 15 T als Funktion der Tempera-
tur für die Proben der LCCO-Serie

lässt sich dieses Produkt aus dem Flächenwiderstand R� = ρ/d bei Tmin gemäß

R� =
h/e2

kF l
(7.4)

berechnen. Wird die Streuung z. B. durch Erhöhung der Verunreinigungsdichte
erhöht, so nimmt die mittlere freie Weglänge ab, der Flächenwiderstand nimmt zu.
Das Ioffe-Regel Kriterium

kF l = 1 (7.5)

gibt eine minimale freie Weglänge für metallischen Transport an [Gurvitch81, Ioffe60],
für kF l < 1 wird nach diesen Überlegungen isolierendes Verhalten angenommen. Am
Übergang zwischen metallischem und isolierendem Verhalten zeigen die hier un-
tersuchten Proben Flächenwiderstände zwischen 200 Ω und 1200 Ω, was nach (7.4)
Werten zwischen 130 und 22 für kF l entspricht; die genauen Werte sind in Tabelle
7.2 zusammengefasst. Isolierendes Verhalten in einem Widerstandsbereich, in dem
nach 7.5 metallischer Transport erwartet würde, wird auch von anderen Gruppen
beobachtet und als Hinweis auf den großen Einfluss von Verunreinigungen gewertet
[Boebinger96, Fournier98].3

3Bei genauerer Betrachtung lässt sich mit den einfachen Überlegungen bezüglich der freien
Weglänge, die dem Ioffe-Regel Kriterium zugrunde liegen, allerdings prinzipiell keine isolierende
Phase erklären, die bei kleineren Temperaturen als die metallische Phase auftritt.
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Die überdotierten Proben dahingegen zeigen bis hinunter zu T = 1.4 K hin metal-
lisches Verhalten. Der Normalzustand elektronendotierter Kuprate bei tiefen Tempe-
raturen zeigt also unterschiedliche Transporteigenschaften für unter- und überdotierte
Proben, wie auch die Messungen anderer Gruppen an Serien von NCCO-[Miura02]
PCCO- [Fournier98] und LCCO-Proben [Sawa02] verschiedener Dotierungen zeigen.
Diese Dotierungsabhängigkeit wird auch für den lochdotierten Kuprat-Supraleiter
La2−xSrxCuO4beobachtet [Boebinger96] und als Hinweis auf einen quantenkritischen
Punkt bei optimaler Dotierung bewertet, also auf einen Übergang zwischen einer
metallischen und einer isolierenden Phase bei T = 0 K [Orenstein00].

Abbildung 7.6: Spezifischer Widerstand für µ0H = 15 T als Funktion der Tempera-
tur für die Proben der PCCO-Serie (a) und NCCO-Serie (b) sowie eine Ausschnitt-
vergrößerung der Kurve für die optimal dotierte NCCO-Probe (c).

Um zu untersuchen, welcher Mechanismus für das isolierende Verhalten der unter-
und optimal dotierten Proben bei tiefen Temperaturen verantwortlich sein könnte,
soll im folgenden der Verlauf der ρ(T )-Kurven im isolierenden Bereich näher un-
tersucht werden. Dazu sind die ρ(T )-Kurven im Normalzustand bei hohen Magnet-
feldern in Abbildung 7.5 für die Proben der LCCO-Serie und in Abbildung 7.6 für
die Proben der PCCO- (a) und NCCO -Serie (b) noch einmal vergrößert und in
halblogarithmischer Darstellung abgebildet. Um alle Kurven auf einer Skala abbil-
den zu können, auf der sich das Steigungsverhalten gut erkennen lässt, wurden die
Widerstandswerte der unterdotierten PCCO und NCCO-Proben jeweils durch einen
konstanten Faktor geteilt, der in Abbildung 7.6 an den entsprechenden Kurven an-
gegeben ist. Alle ρ(T )-Kurven mit isolierendem Verhalten für tiefe Temperaturen
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Probe x B Tmin ρmin R� kF l log(1/T )-Bereich m/ρ0

(T) (K) (µΩcm) (Ω) (%)
L1 0.11 15 44.2 44.5 371 70 14 K < T < 25 K 41
L2 0.12 15 32.7 70.4 587 44 16 K < T < 25 K 47

P1 0.13 14 51.6 34.7 289 90 5 K < T < 11 K 12
P2 0.15 15 17.6 12.7 106 246 5 K < T < 10 K 25

N1 0.12 10 38.4 69.6 580 45 5 K < T < 15 K 13
N2 0.15 14.5 7.0 11.4 95 273 4 K < T < 7 K 2

Tabelle 7.2: Kennzahlen der ρ(T )-Kurve mit isolierendem Verhalten im Normalzu-
stand für kleine Temperaturen

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

y = ρ0 +m ∗ log(T/K) (7.6)

an die ρ(log T )-Kurven angepasst. Unterhalb dieses Temperaturbereiches weichen
die Kurven nach unten von dem log(1/T )-Verhalten ab, bei einigen Kurven ist eine
Sättigung bei Annäherung an die kleinsten erreichten Messtemperaturen zu beob-
achten. Der Temperaturbereich des log(1/T )-Verhaltens, die Steigung der ρ(log T )-
Kurve in diesem Bereich sowie gegebenenfalls der Sättigungswert sind dabei proben-
spezifisch. Für die unterdotierte NCCO-Probe liegen nur Messdaten für T ≥ 4.2 K
vor. Bis zu dieser Temperatur lässt sich die entsprechende ρ(T )-Kurve gut durch
ein log(1/T )-Gesetz beschreiben, wobei eine Sättigung für kleinere Temperaturen
natürlich nicht auszuschließen ist. Die ρ(T )-Kurve der optimal dotierten NCCO
Probe schließlich zeigt für sehr kleine Temperaturen noch eine Besonderheit, die
sich auf der Skala der Abbildung 7.6 (b) nur schlecht erkennen lässt und deshalb
in Teilabbildung (c) noch einmal vergrößert dargestellt ist. Bei der bei 15 T aufge-
nommenen ρ(T )-Kurve ist etwa bei 3K ein lokales Maximum zu erkennen, so dass
es zu einem weiteren Übergang von isolierendem zu metallischem Verhalten bei die-
ser Temperatur kommt. Um dieses Verhalten näher zu untersuchen, wurden weitere
ρ(T )-Messungen an dieser Filmbrücke bei verschiedenen Magnetfeldern im Bereich
kleiner Temperaturen durchgeführt, die in Abschnitt 7.3.1 im Rahmen der Diskus-
sion des Magnetwiderstands im normalleitenden Bereich dargestellt und diskutiert
werden.

Die logarithmische Temperaturabhängigkeit des spezifischen Widerstandes im iso-
lierenden Bereich, verbunden mit einer Tendenz zur Sättigung für T → 0 ist für
LCCO- [Sekitani03] und PCCO-Proben [Fournier98, Fournier00] bis zur optimalen
Dotierung auch in der Literatur dokumentiert. Bei NCCO ist die experimentelle
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Situation weniger übersichtlich. Einige Gruppen beobachten eine Sättigung oder zu-
mindest Abweichung der ρ(T )-Kurven vom log(1/T )-Verhalten für tiefe Temperatu-
ren [Sekitani03, Hidaka91], bei anderen lassen sich die Messkurven bis zu den klein-
sten gemessenen Temperaturen durch ein log(1/T )-Gesetz beschreiben [Fournier00,
Maiser97]. Für La2−xSrxCuO4, also auf der lochdotierten Seite, wird stets eine loga-
rithmische Divergenz der ρ(T )-Kurven für T → 0 beobachtet [Ando95, Boebinger96].

Um die logarithmische Temperaturabhängigkeit des spezifischen Widerstandes im
isolierenden Bereich zu erklären, werden in der Literatur im Wesentlichen zwei Mo-
delle eingesetzt, zum einen schwache Lokalisierung in zwei Dimensionen, zum ande-
ren der Kondo-Effekt.

Abbildung 7.7: Diagramm
für logarithmische Korrek-
turen zum Leitwert nach
[Altshuler80b]

Die schwache Lokalisierung ist ein Quantenin-
terferenzeffekt in einem freien Elektronengas un-
ter Berücksichtigung von elastischer Streuung an
zufällig verteilten Verunreinigungen mit einer cha-
rakteristischen Streuzeit τel. Störungstheoretisch er-
geben sich die Korrekturen zum Leitwert durch
Berücksichtigung von Termen höherer Ordnung in
der Dichte der Verunreinigungen. Diese Terme las-
sen sich schematisch durch Diagramme darstellen,
deren Form in Abbildung 7.7 skizziert ist. Dabei
verläuft die Zeitachse horizontal von links nach recht,
die Orts- oder Impulsachse vertikal, die gestrichel-
ten Linien stehen für Streuung an den durch Kreu-
ze symbolisierten Verunreinigungen. Die relevanten
Prozesse sind also solche, bei denen ein Elektron-
Loch-Paar an den gleichen Verunreinigungen, aber in
umgekehrter Reihenfolge gestreut wird. In der Skalie-
rungstheorie der Lokalisierung wird untersucht, wie sich der Leitwert eines Systems
als Funktion der Systemgröße verändert [Thouless74]. Inelastische Streuung, charak-
terisiert durch eine Streuzeit τin, zerstört die Kohärenz von Wellenfunktionen. Daher
entspricht die Systemgröße L, auf der Quanteninterferenzeffekte eine Rolle spielen,
der Strecke, die ein Elektron zwischen zwei inelastischen Streuprozessen zurücklegt.
Für τin � τel ist diese Strecke, die auch als Thouless-Länge LTh bezeichnet wird,
durch

L =

√
1

d
(vF τel)(vF τin) =

√
1

d
lellin (7.7)

gegeben, wobei vF die Fermigeschwindigkeit ist, d die Anzahl der Dimensionen des
betrachteten Systems. Gemäß

τin ∼ T−p (7.8)

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

σloc2d (T ) = σ0 + Cp ln

(
T

T0

)
. (7.9)

Dabei ist C eine Konstante Für kleine Korrekturen |(σ2d(T )−σ0)/σ0| < 1 lässt sich
der spezifische Widerstand also durch

ρloc2d (T ) = ρ0 + ρ2
0Cp ln

(
T0

T

)
(7.10)

nähern. Altshuler, Aronov und Lee zeigen, dass neben der Lokalisierung auch
die Wechselwirkung zwischen den Elektronen in zwei Dimensionen zu einer ganz
ähnlichen Korrektur des Leitwerts führen kann [Altshuler80a, Lee85]. Die beiden
Mechanismen, also Lokalisierungs- und Korrelationseffekte, lassen sich aber anhand
ihrer Magnetfeldabhängigkeit unterscheiden. Die konstruktive Interferenz zwischen
den Wellenfunktionen des in Abbildung 7.7 dargestellten Elektron-Loch Paares wird
durch ein senkrecht zur Bewegungsebene der Ladungsträger angelegtes Magnetfeld
gestört, da die Wellenfunktionen von Elektron und Loch beim Durchlaufen der dar-
gestellten Bahnen im Magnetfeld unterschiedliche Phasen aufnehmen. Die Lokali-
sierung wird also unterdrückt. Damit ergibt sich ein stark anisotroper, negativer
magnetoresistiver Effekt. Das heißt, der Widerstand nimmt mit wachsender Feld-
komponente senkrecht zu den supraleitenden Ebenen ab .4 Korrelationseffekte da-
gegen führen zu einem isotropen, positiven Magnetwiderstand.

Als Kondo-Effekt wird die Streuung der Leitungselektronen an lokalisierten magneti-
schen Momenten im Material bezeichnet, die auf der sd-Austausch-Wechselwirkung
zwischen den Spins der Leitungselektronen und den lokalisierten Momenten beruht.
Berechnungen zeigen, dass dieser Prozess zu einem Minimum in der ρ(T )-Kurve
und zu einem logarithmischen Anstieg des Widerstands für T < Tmin führt, wobei
der Widerstand für T → 0 jedoch einem endlichen Wert zustrebt [Winzer75]. Da
die Kondo-Streuung mit einem Flip des Elektronenspins sowie des entsprechenden
lokalisierten Momentes verbunden ist, unterdrückt ein äusseres Magnetfeld diesen
Effekt, was zu einem negativen, isotropen Magnetwiderstand führt.

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

4Magnetoresistive Effekte werden in Abschnitt 7.3.1 genauer erläutert.
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7.3 R(T,H)-Messungen

In dem Temperatur- und Magnetfeldbereich, in dem auch die meisten Tunnelmes-
sungen durchgeführt wurden, also 1.4 K≤ T ≤ 40 − 50 K und 0 T≤ µ0H ≤ 15 T,
wurden detaillierte Messungen des spezifischen Widerstands als Funktion der Tem-
peratur für verschiedene, feste Magnetfelder sowie als Funktion des Magnetfeldes
für verschiedene, feste Temperaturen aufgezeichnet. Die resultierenden ρ(T )- und
ρ(H)-Kurven für die drei Proben der LCCO-Serie sind in Abbildung 7.8 (a)-(c) je-
weils in einer dreidimensionalen Darstellung zusammengefasst. Es ist deutlich zu
erkennen, dass sich die ρ(T )- und ρ(H)-Kurven so kreuzen, dass sich eine durchge-
hende ρ(T,H)-Fläche ergibt. Dies trifft sogar für die bei 30-40 K aufgenommenen
ρ(H)-Messungen an Probe L3 in 7.8(c) zu, bei denen die Temperatur ersichtlich
nicht ganz konstant gehalten wurde. Hysterese-Effekte können daher ausgeschlossen
werden. Ein weiterer Vorteil der dreidimensionalen Darstellung besteht darin, das
Zusammenspiel der Auswirkungen von Temperatur und Magnetfeld auf die Trans-
porteigenschaften der untersuchten Materialien besser zu veranschaulichen. Für ei-
ne genauere Betrachtung ist jedoch eine zweidimensionale Darstellung der ρ(T )-
und ρ(H)-Kurvenscharen häufig vorteilhafter. Die entsprechenden Abbildungen für
die Kurven der LCCO- PCCO- und NCCO-Serie wurden aus Platzgründen in den
Anhang A.4 verschoben. Die ρ(T )- und ρ(H)-Kurven lassen sich entlang der T -
bzw. H-Achse jeweils in drei Bereiche aufteilen, den supraleitenden Bereich, den
Übergangsbereich und den normalleitenden Bereich. Im folgenden Unterabschnitt
wird der Verlauf der Messkurven im normalleitenden Bereich im Hinblick auf ma-
gnetoresistive Effekte genauer untersucht. Der Übergangsbereich ist das Thema des
letzten Unterabschnitts, in dem insbesondere die Bestimmung des kritischen Feldes
Hc2(T ) genauer diskutiert werden soll.

7.3.1 Der normalleitende Bereich: Magnetwiderstand

Der Magnetwiderstand ∆ρ
ρ

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

∆ρ

ρ
≡ ρ(T,B)− ρ(T,B = 0)

ρ(T,B = 0)
. (7.11)

Alle Metalle zeigen einen geringen Anstieg des Widerstandes im Magnetfeld, zurück-
zuführen auf die Lorentzkraft, die das Feld auf die Leitungselektronen ausübt. Gemäß
der Kohler-Regel hängt dieser positive Magnetwiderstand ausschließlich vom Quo-
tienten B/ρ(T,B = 0) ab, wobei die Abhängigkeit in erster Näherung quadratisch
ist. Im untersuchten Temperatur- und Magnetfeldbereich weichen die im Rahmen
dieser Arbeit gemessenen ρ(T,H)-Kurven deutlich von der Kohler-Regel ab, wie
Abbildung 7.9 exemplarisch für die unterdotierte LCCO-Probe zeigt. Aufgetragen
ist der Magnetwiderstand als Funktion von (B/ρ(T,B = 0))2, berechnet aus ρ(H)-
Kurven bei Temperaturen oberhalb von Tc. Nach der Kohler-Regel sollten alle Da-
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Abbildung 7.8: spezifischer Widerstand der Filmbrücken für die Proben der LCCO-
Serie als Funktion der Temperatur und des Magnetfeldes



7.3 R(T,H)-Messungen 119

Abbildung 7.9: Magnetwiderstand gemäß (7.11) als Funktion von (B/ρ(T,B = 0))2

für die Probe L1

tenpunkte auf einer Geraden zusammenfallen. Hier ergibt sich jedoch für jede Tem-
peratur eine deutlich von den anderen zu unterscheidende Kurve. Weiterhin zeigt
die Krümmung der für T < 50 K aufgenommenen Kurven, dass der Widerstand im
betrachteten Temperatur und Magnetfeldbereich eher eine lineare als eine quadrati-
sche Funktion des Magnetfeldes ist, wie auch die zweidimensionalen Darstellungen
der ρ(H)-Kurven im Anhang (Abb. A.3-A.11) zeigen. Allerdings nimmt der Ab-
stand der Kurven mit wachsender Temperatur ab und auch die Form nähert sich
der einer Gerade. Dieser Trend passt zu Widerstandsmessungen an NCCO-Filmen
bei Temperaturen bis zu 300 K, die eine gute Erfüllung der Kohler-Regel bei Tem-
peraturen T > 50 K zeigen [Gollnik97]. Die Abweichungen von der Kohler-Regel für
T ≤ 50 K könnten auf Fluktuationseffekte zurückzuführen sein, die, wie im folgenden
Abschnitt erläutert wird, einen deutlichen Einfluss auf die Form der ρ(T,H)-Kurven
in endlichen Magnetfeldern haben. Der Magnetwiderstand bei tiefen Temperaturen
und hohen Feldern ist besonders interessant im Hinblick auf das isolierende Verhal-
ten der unter- und optimal dotierten Proben, da wie am Ende von Abschnitt 7.2
erläutert, sowohl das Modell der schwachen Lokalisierung als auch das Kondo-Modell
einen bestimmten Verlauf der Magnetwiderstands-Kurve in diesem Bereich vorhersa-
gen. Beide Modelle erwarten einen deutlich negativen Magnetwiderstand, isotrop im
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Falle des Kondo-Effektes und stark anisotrop im Falle der schwachen Lokalisierung.
In der Literatur sind für elektronendotierte Materialien tatsächlich häufig nega-
tive Magnetwiderstände dokumentiert [Hagen92, Miura02, Sekitani03, Dagan05a],
wobei die Ergebnisse bezüglich der Richtungsabhängigkeit jedoch kein ganz klares
Bild liefern.Einige Experimente zeigen einen stark anisotropen negativen Magnet-
widerstand [Hagen92], andere nur schwache Anisotropie [Sekitani03] bis zu einer
verschwindenden Richtungsabhängigkeit [Miura02]. In neueren Veröffentlichungen
wird von einer Überlagerung mehrerer Effekte ausgegangen, wobei nur der isotrope
Anteil des negativen Magnetwiderstandes im gleichen Temperatur- und Dotierungs-
bereich auftritt, wie das isolierende Verhalten bei tiefen Temperaturen [Dagan05a].
Die Abbildungen A.3-A.11 zeigen, dass die im Rahmen dieser Arbeit aufgezeichneten

Abbildung 7.10: Steigungen der an den normalleitenden Bereich der ρ(H)-Kurven
angepassten Geraden, bezogen auf den jeweiligen zu H = 0 extrapolierten Wert.

ρ(H)-Kurven im normalleitenden Bereich in erster Näherung linear verlaufen. Da-
her wurden Geraden y = ρ0 +mH an die ρ(H)-Kurven angepasst und in Abbildung
7.10 ist der Quotient m/ρ0 gegen die Temperatur aufgetragen, bei der die jeweilige
ρ(H)-Kurve aufgenommen wurde. Allen Proben ist gemeinsam, dass die Steigung pro
Tesla für alle Temperaturen nur wenige Prozent des zu H = 0 extrapolierten Wertes
ρ0 beträgt. Nur die überdotierte LCCO-Probe sowie die optimal dotierte und die
überdotierte NCCO-Probe zeigen für kleine Temperaturen eine negative Steigung,
also einen negativen Magnetwiderstand. Der Verlauf der Kurve für die unterdotierte
NCCO Probe legt nahe, dass für Temperaturen unterhalb von 1K eventuell ebenfalls
ein negativer Magnetwiderstand auftreten könnte. Abbildung 7.11 veranschaulicht
den Zusammenhang zwischen dem bei tiefen Temperaturen beobachteten negativen
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Abbildung 7.11: Spezifischer Widerstand für die optimal dotierte NCCO-Probe als
Funktion der Temperatur für Felder zwischen 9.5 T und 15 T (a) sowie als Funktion
des Magnetfeldes für Temperaturen für Temperaturen zwischen 2 K und 4 K (b).

Magnetwiderstand der optimal dotierten NCCO-Probe und dem ungewöhnlichen
Verhalten der entsprechenden ρ(T )-Kurven bei kleinen Temperaturen und hohen
Feldern. Bereits in Abschnitt 7.2 wurde gezeigt, dass die ρ(T )-Kurve dieser Probe
bei 15 T ein lokales Maximum etwa bei 3 K aufweist. In Teilabbildung 7.11 (a) sind
die für µ0H ≥ 9.5 T aufgezeichneten ρ(T )-Kurven im Temperaturbereich unterhalb
von 8 K in halblogarithmischer Darstellung aufgetragen. Es ist deutlich zu erkennen,
dass für Temperaturen unterhalb von 3 K der Widerstand mit wachsendem Feld un-
terdrückt wird, während er oberhalb von 3 K mit zunehmendem Feld anwächst. Für
die ρ(H)-Kurven im normalleitenden Bereich entspricht dies einer negativen Stei-
gung für T < 3 K und einer positiven Steigung für T > 3 K, wie in Teilabbildung
7.11 (b) belegt ist.

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

7.3.2 Der Übergangsbereich: Hc2(T )

Die Temperaturabhängigkeit des kritischen Feldes Hc2(T ) liefert Informationen über
die Kohärenzlänge ξ(T ), eine der wesentlichen charakteristischen Größen eines Su-
praleiters. Im reinen Grenzfall ist der Zusammenhang für einen s-Wellen Supraleiter
durch

Hc2(T ) =
φ0

2πξ(T )2
(7.12)

gegeben, im schmutzigen Grenzfall durch

Hc2(T ) =
φ0

2πξ(T )l(T )
. (7.13)

Dabei ist φ0 = h/2e ≈ 2.068 · 10−11 Tcm2 das Flussquantum, l(T ) die mittlere freie
Weglänge. ξ(T ) ist bei anisotropen Materialien die Kohärenzlänge in der Ebene
senkrecht zur Feldrichtung, im Rahmen dieser Arbeit gilt also stets ξ = ξab. Die
Frage, inwieweit Form und Position des Übergangsbereiches der ρ(T ) und ρ(H)-
Kurven in der (T,H)-Ebene Aufschluss über Hc2(T ) geben, ist daher wichtig und bei
Hochtemperatur-Supraleitern auch bis heute nicht unumstritten. Die im Vergleich
zu klassischen Supraleitern hohen Sprungtemperaturen und kleinen Kohärenzlängen
sowie die Schichtstruktur der Kuprate führen zu zwei Effekten, die die Form der
ρ(T,H)-Kurven im Übergangsbereich erheblich beeinflussen können und die Eignung
von Widerstandsmessungen zur Bestimmung von Hc2(T ) in Frage stellen. Dabei
handelt es sich um die thermisch aktivierte Bewegung von Flusslinien einerseits und
Fluktuationen des Ordnungsparameters auf der anderen Seite.

Da diese Effekte in elektronendotierten Supraleitern jedoch eine kleinere Rolle spie-
len als in lochdotierten Materialien und auch die Messungen zeigen, dass die Form
der ρ(T ) und ρ(H)-Kurven sich im Übergangsbereich mit steigendem Feld bzw.
Temperatur nicht extrem ändert, sollen vor einer genaueren Diskussion in einem
mehr phänomenologischen Ansatz charakteristische Felder Hρ

Kriterium(T ) bzw. cha-
rakteristische Temperaturen T ρKriterium(H) anhand verschiedener Kriterien bestimmt
werden, die in der Literatur traditionell zum Einsatz kommen.

Charakteristische Felder

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

weise in den folgenden Abschnitten zu erleichtern, sind in 7.12 weiterhin einige Un-
terabschnitte markiert, in die sich der Übergangsbereich aufteilen lässt. Die fol-
genden Erläuterungen bezüglich dieser Unterabschnitte und bezüglich der verwen-
deten Kriterien zur Bestimmung charakteristischer Felder lassen sich analog auf
den Übergangsbereich der ρ(T )-Kurven bzw. auf die Bestimmung charakteristischer
Temperaturen aus ρ(T )-Messungen übertragen.

Der mittlere Teil des Übergangsbereiches der dargestellten ρ(H)-Kurve lässt sich
in erster Näherung gut durch eine Gerade beschreiben. Bei näherer Betrachtung
nimmt die Steigung der ρ(H)-Kurve jedoch mit steigendem Feld bis zum Wende-
punkt etwa in der Mitte des Übergangs zu, anschließend nimmt die Steigung wieder
ab. Der Wendepunkt teilt den Übergangsbereich in zwei Abschnitte, wobei der an
die supraleitende Phase grenzende Teil im folgenden als unterer Abschnitt, der an
die normalleitende Phase grenzende Teil als oberer Abschnitt des Übergangs be-
zeichnet wird. Weiterhin soll der Teil des unteren Abschnitts, in dem die Form der
ρ(H)-Kurve deutlich vom linearen Verlauf abweicht im folgenden als Fußbereich,
der entsprechende Teil des oberen Abschnitts als Schulterbereich des Übergangs
bezeichnet werden.
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In Abschnitt 7.1 wurde ein Verfahren vorgestellt, um aus den Schnittpunkten von
Kurven, die an den normalleitenden, den supraleitenden und den Übergangsbereich
einer ρ(T )-Kurve angepasst werden, charakteristische Temperaturen TSP1, TSP2 und
TSPM zu bestimmen. Ganz analog lassen sich die Felder HSP1(T ), HSP2(T ) und
HSPM(T ) definieren, die anhand entsprechender ρ(H)-Messungen bestimmt wer-
den. Diese Methode wird zum Beispiel von M. Hikita und Mitarbeitern angewandt,
um ρ(H)-Messungen an LaBa2Cu3Oy-Einkristallen auszuwerten, wobei das kritische
Feld Hc2 mit HSP2 identifiziert wird [Hikita89].

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

Ausgehend vom supraleitenden Zustand lässt sich schließlich das Feld Honset bestim-
men, bei dem der Übergang in die normalleitende Phase beginnt, der gemessene
Widerstand also die Auflösungsgrenze der Messapparatur übersteigt. In der Praxis
wird dazu für den supraleitenden Bereich der Mittelwert und die Standardabwei-
chung der gemessenen ρ(H)-Werte berechnet und Honset als das Feld bestimmt, bei
dem der Widerstand zum ersten Mal den Mittelwert um beispielsweise das fünffache
der Standardabweichung übersteigt. Die Wahl dieses Kriteriums unterliegt natürlich
einer gewissen Willkür, wie Abbildung 7.12 jedoch zeigt, stimmt das auf diese Weise
bestimmte FeldHonset sehr gut mit dem Wert überein, bei dem die ρ(H)-Kurve deut-
lich erkennbar vom supraleitenden Wert abzuweichen beginnt. Ganz analog können
aus ρ(T )-Kurven Onset-Temperaturen bestimmt werden. Da der Fußbereich des
Übergangs bei ρ(T )- und ρ(H)-Kurven in Hochtemperatur-Supraleitern maßgeblich
von dem Verhalten der Vortizes bestimmt wird, wird Honset(T ) allerdings nicht mit
dem kritischen Feld Hc2(T ), sondern einer Veränderung im System der Flusslinien in
Verbindung gebracht, beispielsweise mit einem Übergang von einem Flussliniengitter
zu einer Vortex-Flüssigkeit. Dieser Übergang wird auch als Ursache der in Magneti-
sierungsmessungen beobachteten Irreversibilitätskurve vermutet, also der Existenz
einer KurveHirr(T ) in der (T,H)-Ebene, unterhalb der die MagnetisierungM(H,T )
von der Vorgeschichte der Probe abhängt. Tatsächlich zeigen Messungen des Wider-
stands und der magnetischen (ac) Suszeptibilität an PCCO-Proben, dass die Kurven
Hirr(T ) und Honset(T ) gut übereinstimmen [Fournier03].

Um zunächst einen Überblick über die Position und die Größe des Übergangsbereiches
in der (H,T )-Ebene zu geben, sind in Abbildung 7.13 die für alle Proben der LC-
CO (a1-c1), PCCO (a2-b2) und NCCO-Serie (a3-c3) auf diese Weise bestimmten
HSPM -Werte gegen T sowie H gegen TSPM aufgetragen, wobei der Bereich zwischen
HSP1 und HSP2 bzw. zwischen TSP1 und TSP2 farblich hinterlegt ist. Um die Proben
der verschiedenen Serien besser vergleichen zu können, ist die Skalierung der T - und



7.3 R(T,H)-Messungen 125

Abbildung 7.13: Nach der Schnittpunkt-Methode bestimmte Position und Breite des
Übergangs zwischen normal- und supraleitender Phase in LCCO (a), PCCO(b) und
NCCO (c)
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H-Achsen für alle Teilabbildungen identisch.

Zunächst ist festzuhalten, dass die (T,HSPM(T ))-Punkte aus ρ(H)-Messungen und
die (TSPM(H), H)-Punkte aus ρ(T )-Messungen, zu erkennen an vertikalen bzw.
horizontalen Fehlerbalken, recht gut auf einer Kurve liegen. Wie die farbig mar-
kierten Flächen in Abbildung 7.13 zeigen, ist der Übergangsbereich bei den unter-
und optimal dotierten Proben der LCCO-Serie am größten und liegt auch bei et-
was höheren Temperaturen und Feldern, als die entsprechenden Übergangsbereiche
der anderen Proben. Für alle Proben ist die Übergangsbreite nahe dem Punkt
(Tc(H = 0), H = 0) am kleinsten. Dies ist wahrscheinlich darauf zurückzuführen,
dass in dieser Region der (T,H)-Ebene der Einfluss von Vortizes am geringsten ist.

Das zur Bestimmung eines charakteristischen Feldes verwendete Kriterium kann
den Verlauf der resultierenden HKrit(T )-Kurve entscheidend beeinflussen, wie die
in Abbildung 7.14 exemplarisch für die unterdotierte LCCO-Probe dargestellten
Honset(T )-, HSP2(T )- und H95(T )-Kurven deutlich zeigen. So ist die Krümmung der
resultierenden Kurve im Temperaturbereich 10 K≤ T ≤ 25 K für Honset positiv und
für H95 negativ, für HSP2 ist der Verlauf der Kurve annähernd linear.

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

In der Praxis stimmen HSPM(T ) und H50(T ), sowie HSP2(T ) und H80(T ) häufig
überein, was auch für die in Abbildung 7.12 dargestellte Messung zutrifft. HSPM(T )
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bzw. H50(T ) beschreiben in erster Linie die Position des Übergangs, die Differenz
HSP2(T )−HSP1(T ) seine Breite. Honset(T ) bzw. Hp(T ) mit p > 90 dagegen werden
zusätzlich stark davon beeinflusst, wie sich die Form der ρ(H)-Kurven im Fuß- bzw.
Schulterbereich als Funktion der Temperatur ändert.

In Abschnitt 7.1 wurde TSPM(H = 0) mit Tc(H = 0) identifiziert. Es liegt nun
zunächst nahe, auch für die Bestimmung des kritischen Feldes Hc2(T ) das entspre-
chende Kriterium zu verwenden. Obwohl die Verbreiterung der ρ(T )-Kurven im
Magnetfeld bei elektronendotierten Hochtemperatursupraleitern deutlich geringer
ausfällt, als bei den lochdotierten Materialien, zeigt zum Beispiel Abbildung A.3
(a), dass der Übergangsbereich der ρ(T )-Kurven für H > 0 deutlich breiter ausfällt,
als bei der Nullfeldkurve. Auch die ρ(H)-Kurven in Abbildung A.3 (b) zeigen einen
Übergangsbereich, dessen Breite nicht vernachlässigt werden kann. Insofern ist es
fraglich, ob für T > TSPM(H) bzw. H > HSPM(T ) Vortizes tatsächlich keine Rolle
mehr spielen, HSPM(T ) also mit Hc2(T ) verglichen werden sollte. Auf der anderen
Seite wird Hp(T ) mit p > 90 mit hoher Wahrscheinlichkeit durch Fluktuationen
beeinflusst, so dass auf diese Weise die Größe von Hc2(T ) überschätzt wird. HSP2

erscheint als vernünftiger Kompromiss und wird auch in zahlreichen Publikationen
als Maß für Hc2 verwendet. Daher soll im folgenden der Verlauf der HSP2(T )-Kurven
näher betrachtet und mit theoretischen Vorhersagen für das kritische Feld verglichen
werden.

Die Theorie von Werthamer, Helfand und Hohenberg sagt ein charakteristisches
Krümmungsverhalten von Hc2(T )-Kurven für konventionelle BCS-Supraleiter vor-
aus: Nahe Tc(H = 0) verläuft die Hc2(T )-Kurve demnach annähernd linear, im
mittleren Temperaturbereich ist die Krümmung negativ, d.h. die Steigung nimmt
mit zunehmender Temperatur ab und für T → 0 kommt es zu einer Sättigung
[Helfand66, Werthamer66]. Im schmutzigen Grenzfall ist die Beziehung zwischen
diesem Sättigungswert und der Steigung der Hc2(T )-Kurve bei Tc durch

Hc2(T = 0) ≈ 0.691Tc

(
−dHc2

dT

)
T=Tc

(7.14)

gegeben.

Wie Abbildung 7.13 (a1)-(c1) zeigt, verlaufen die HSP2(T )-Kurven der LCCO-Serie,
gebildet durch die oberen Enden der vertikalen und die rechten Enden der hori-
zontalen Fehlerbalken, für Temperaturen nahe Tc in guter Näherung linear, für die
unter- und die optimal dotierte Probe ergibt sich für kleinere Temperaturen sogar
eine deutlich negative Krümmung, wie von der WHH-Theorie vorhergesagt wird.
Um dies näher zu untersuchen, wurden an die HSP2(T )-Kurven der LCCO-Proben
in der Nähe von Tc jeweils Geraden

y = H0 +mHT (7.15)

angepasst. Es gilt also

mH ≈
(
dHSP2

dT

)
T=Tc

. (7.16)



128 Kapitel 7 Transportmessungen an Filmbrücken

Probe x TSP2 µ0H0 µ0mh Hc2(T = 0) ξ(T = 0)
(K) (T) (T/K) (T) (nm)

L1 0.11 29.3 ± 0.1 12.1 ± 0.4 0.42 ± 0.02 8.4 ± 0.4 6.2 ± 0.1
L2 0.12 29.4 ± 0.1 11.3 ± 0.6 0.39 ± 0.03 8 ± 0.5 6.4 ± 0.2
L3 0.15 22.4 ± 0.1 4.3 ± 0.1 0.19 ± 0.003 2.95 ± 0.05 10.6 ± 0.1

Tabelle 7.3: Parameter der Geradenanpassung an die HSP2(T )-Kurven der LCCO-
Proben nahe Tc und daraus nach (7.14) und (7.12) bestimmte Werte für Hc2(T = 0)
und ξ(T = 0)

Damit wurden reduzierte Felder

h∗ =
HSP2/TSP2(H = 0)

−mH

(7.17)

berechnet und gegen die reduzierten Temperaturen

t = T/TSP2(H = 0) (7.18)

in Abbildung 7.15 aufgetragen. Weiterhin wurde der theoretische Zusammenhang
zwischen h∗ und t aus Gleichung (28) in [Werthamer66] berechnet und die resultie-
rende Kurve ebenfalls in Abbildung 7.15 dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dass
sich die HSP2(T )-Kurven der unterdotierten und optimal dotierten LCCO-Proben
sehr gut durch die WHH-Theorie beschreiben lassen. Die Kurve der überdotierten
LCCO-Probe dahingegen weicht im gesamten Temperaturbereich nicht vom linea-
ren Verhalten ab. In Tabelle 7.3 sind die Parameter der Geradenanpassung sowie
die aus mH und TSP2(H = 0) gemäß (7.14) bestimmten Werte für Hc2(T = 0) und
die entsprechenden Werte für die Kohärenzlänge nach (7.12) zusammengefasst.

Die Proben der PCCO- und NCCO-Serie zeigen qualitativ ein etwas anderes Ver-
halten. In den Teilabbildungen 7.16 (a) und 7.17 (a) sind noch einmal gesondert
HSP2 gegen T für die entsprechenden Proben aufgetragen. Am auffälligsten ist,
dass im Gegensatz zur LCCO-Serie alle Kurven für T > 5 K eine deutlich positive
Krümmung aufweisen. Eine solche positive Krümmung von aus Widerstandsmes-
sungen bestimmten Hc2(T )-Kurven wird an einigen Hochtemperatur-Supraleitern
beobachtet, so an unterdotiertem La2−xSrxCuO4, Bi-2212 [Ando99], überdotiertem
Tl2Ba2CuO4 [Mackenzie93] sowie optimal dotiertem Sm2−xCexCuO4 [Sumarlin92]
und NCCO in verschiedenen Dotierungen [Gollnik98]. Dabei lässt sich häufig eine
Abhängigkeit der Form

Hc2(T ) = H0(1− T/Tc)
p (7.19)

mit p ≈ 3/2 feststellen. Um den Verlauf der hier an den Proben der PCCO und
NCCO-Serie bestimmten HSP2(T )-Kurven mit dem Verhalten nach (7.19) zu ver-
gleichen, ist in den Teilabbildungen 7.16 und 7.17 (b) jeweils HSP2 gegen 1 −
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Abbildung 7.15: Aus Hc2(T ) bestimmtes reduziertes Feld als Funktion der reduzier-
ten Temperatur für die Proben der LCCO-Serie sowie die entsprechende Kurve der
WHH-Therie nach Gleichung (28) aus [Werthamer66]. Die Angabe λ = α = 0 be-
deutet, dass sowohl Spin-Bahn-Streuung als auch paramagnetische Effekte der Spins
vernachlässigt werden.

T/TSP2(H = 0) in doppelt-logarithmischer Darstellung aufgetragen. Zusätzlich ent-
halten diese Abbildungen noch die Darstellung einer Kurvenschar ya(x) = ax1.5, in
doppelt-logarithmischer Darstellung also einer Geradenschar mit Steigung 1.5. Wie
die Abbildungen zeigen, lassen sich alle Kurven recht gut durch ein Potenzgesetz
der Form (7.19) beschreiben, wenn man von der Sättigung der Kurve der optimal
dotierten PCCO-Probe für T < 5 K absieht. Der Exponent dieses Potenzgesetzes
beträgt jedoch nur für die unterdotierte PCCO-Probe und nur im Bereich nahe Tc
den in der Literatur zitierten Wert von p ≈ 3/2. Für kleinere Temperaturen wird
die Krümmung dieser Kurve etwas größer, so das sich das Verhalten im gesamten
Temperaturbereich recht gut mit einem Exponenten von p = 1.67 beschreiben lässt.
Für alle anderen Kurven liegt der Exponent deutlich unter 1.5. An alle HSP2(T )-
Kurven wurden daher Funktionen der Form (7.19) mit den Fitparametern H0 und
p angepasst und in den Teilabbildungen 7.16 (a) und 7.17 (a) als gestrichelte Lini-
en dargestellt. Geht man davon aus, dass HSP2(T ) mit Hc2(T ) übereinstimmt und
sich das beobachtete Verhalten gemäß (7.19) zu T = 0 extrapolieren lässt, gibt der
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Fitparameter H0 den Wert von Hc2(T = 0) an, aus dem dann gemäß (7.12) die
Kohärenzlänge bei T = 0 berechnet werden kann. In Tabelle 7.4 sind die Werte der
Fitparameter und die daraus ermittelten Werte von Hc2(T = 0) und ξ(T = 0) für
die Proben der PCCO und NCCO-Serie zusammengefasst.

Prinzipiell gibt es zwei Interpretationsmöglichkeiten für das ungewöhnliche Krümmungs-
verhalten. Zum einen gibt es eine Vielzahl von theoretischen Ansätzen, die dieses
Verhalten auf besondere Eigenschaften der Kuprate zurückführen, so zum Beispiel
die große Rolle von Inhomogenitäten [Caixeiro04, Geshkenbein98], Streuung an ma-
gnetischen Verunreinigungen in Kombination mit der Schichtstruktur der Kuprate
[Ovchinnikov95], Kondensation von oberhalb Tc gebildeten Bosonen [Alexandrov96]
oder dem Schmelzen des Flussliniengitters in der Nähe eines quantenkritischen Punk-
tes [Kotliar96].

Abbildung 7.16: HSP2 als Funktion der Temperatur für die Proben der PCCO-
Serie,zum einen mit an die experimentellen Daten angepassten Kurven nach Glei-
chung (7.19) (a), zum anderen in doppelt-logarithmischer Darstellung zusammen
mit einer Kurvenschar ya(x) = ax1.5(b).

Andere Autoren vertreten die Auffassung, dass die aus Widerstandsmessungen nach
einem der bisher beschriebenen Kriterien bestimmten charakteristischen Felder kei-
ne Informationen über das tatsächliche kritische Feld Hc2(T ) liefern, da die Form
der ρ(T,H)-Kurven im Übergangsbereich maßgeblich von Effekten wie Fluktua-
tionen des Ordnungsparameters [Han92] oder Bewegung von Vortizes [Suzuki90,
Fournier03] beeinflusst werden. Diese Effekte sollen im Folgenden näher diskutiert
werden.
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Abbildung 7.17: HSP2 als Funktion der Temperatur für die Proben der NCCO-
Serie,zum einen mit an die experimentellen Daten angepassten Kurven nach Glei-
chung (7.19) (a), zum anderen in doppelt-logarithmischer Darstellung zusammen
mit einer Kurvenschar ya(x) = ax1.5(b).

Probe x TSP2 µ0H0 p Hc2(T = 0) ξ(T = 0)
(K) (T) (T) (nm)

P1 0.13 19.4 ± 0.1 9.4 ± 0.1 1.67 ± .03 9.4 ± 0.1 5.92 ± 0.03
P2 0.15 23.6 ± 0.1 9.4 ± 0.1 1.24 ± .02 9.4 ± 0.1 5.93 ± 0.03

N1 0.12 23.2 ± 0.1 7.6 ± 0.1 1.32 ± .02 7.6 ± 0.1 6.59 ± 0.04
N2 0.15 23.2 ± 0.1 7.4 ± 0.1 1.22 ± .02 7.4 ± 0.1 6.67 ± 0.02
N3 0.17 22 ± 0.1 6.3 ± 0.1 1.33 ± .02 6.3 ± 0.1 7.26 ± 0.04

Tabelle 7.4: Parameter der Anpassung von Gleichung (7.19) an die HSP2(T )-Kurven
der PCCO- und NCCO-Proben sowie daraus bestimmte Werte für Hc2(T = 0) und
ξ(T = 0)

Vortizes

Hochtemperatur-Supraleiter sind extreme Typ II Supraleiter, d. h. die Supralei-
tung wird erst durch ein äußeres Feld Hc2 vollständig unterdrückt, das deutlich
oberhalb des thermodynamischen kritischen Feldes Hcth liegt. In einem weiten Feld-
bereich unterhalb von Hc2 wird das Verhalten der Materialien durch die Physik
der Flusslinien (Vortizes) bestimmt. Generell dringen bei einem Typ II Supraleiter
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ab einem Feld Hc1 Vortizes in die Probe ein. Aufgrund ihrer repulsiven Wechsel-
wirkung bildet sich ein Flussliniengitter aus, dessen Struktur und Position in der
Probe durch Pinning an Defekten bestimmt wird. Die Bewegung von Flusslinien
führt zu Dissipation und somit zu einem endlichen Widerstand. Übersteigt die durch
einen Transportstrom auf die Vortizes ausgeübte Lorentzkraft die Pinningkraft, so
können sich die Vortizes frei bewegen, man spricht vom Fluss-Fließen (flux flow). Ist
die Lorentzkraft dagegen kleiner als die Pinningkraft, so kann es für T > 0 zu ei-
ner thermisch aktivierten Bewegung der Flusslinien kommen. Dieser Effekt wird als
Fluss-Kriechen (flux creep) bezeichnet. Verschiedene Modelle für den Widerstand im
Bereich des Fluss-Kriechens können die ρ(T )-Kurven im Magnetfeld für einige Mes-
sungen an Hochtemperatur-Supraleitern gut reproduzieren. So modelliert M. Tink-
ham an YBa2Cu3O7−δ gemessene ρ(T )-Kurven in Feldern bis zu 9 T [Tinkham88],
M. Suzuki beschreibt nach einem etwas anderen Modell an NCCO gemessene Kur-
ven für µ0H ≤ 12 T [Suzuki90]. Diese beiden Modelle werden im folgenden kurz
vorgestellt und mit den experimentellen Daten verglichen.

Generell hängen thermisch aktivierte Prozesse exponentiell vom Quotienten

γ(T,H) =
U(T,H)

kBT
(7.20)

aus der Aktivierungsenergie U(T,H) und der thermischen Energie kBT ab, der sich
anschaulich als eine normierte Barrierenhöhe verstehen lässt. In Analogie zum Mo-
dell für die thermisch angeregte Schwankung der Phasendifferenz in einem stark
gedämpften Josephson-Kontakt nach Ambegaokar und Halperin [Ambegaokar69]
schlägt Tinkham folgenden Ausdruck für den Widerstand vor

ρ(T,H) = ρn/(I0(γ/2))2, (7.21)

wobei I0(x) die modifizierte Besselfunktion ist. ρn ist der Widerstand im normal-
leitenden Zustand. Da im Rahmen dieses Modelles die Temperatur- und Magnet-
feldabhängigkeit des Widerstands in der normalleitenden Phase vernachlässigt wer-
den, kann für eine Beschreibung der experimentellen Daten im Bereich T ≤ Tc(H)
ρn(H) = ρ(H,Tc(H)) angesetzt werden. Energiebetrachtungen und Annahmen über
die Temperaturabhängigkeit der Eindringtiefe und des thermodynamischen kriti-
schen Feldes Hcth führen zu einer normierten Barrierenhöhe von

γ(T,H) = A
(1− T/Tc(H))3/2

2HTc(H)
. (7.22)

Dabei hängt A nur von Naturkonstanten, numerischen Vorfaktoren und der kriti-
schen Stromdichte j0 bei T = 0 und H0 ab

A = β · 322.810−4 TK/(A/cm2) · jc0 mit β ≈ 1. (7.23)

Tc(H) ist die kritische Temperatur im Magnetfeld (mean field critical temperature)
und wird als Umkehrfunktion von Hc2(T ) verstanden. Um eine ρ(T )-Kurve bei vor-
gegebenem Magnetfeld nach diesem Modell zu beschreiben, sind also drei Parameter
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Abbildung 7.18: Illustration zur Bestimmung der kritischen Temperaturen im Ma-
gnetfeld nach Tinkham

nötig: ρn(H), A und Tc(H). Beim Vergleich der im Rahmen dieser Arbeit aufgezeich-
neten ρ(T )-Kurvenscharen mit diesem Modell gemäß (7.21)-(7.23) ergibt sich ein
Hauptproblem. Während sich die Gleichungen (7.21)-(7.23) durch Wahl geeigneter
Parameter recht gut an die unteren Abschnitte des Übergangs der ρ(T )-Kurven an-
passen lassen, sind die oberen Abschnitte zu stark verrundet, um durch dieses Modell
beschrieben zu werden. Wie im folgenden Paragraph näher diskutiert wird, können
gerade in diesen Bereichen Fluktuationen eine größere Rolle spielen, eventuell in
Verbindung mit der Temperatur- und Magnetfeldabhängigkeit des Widerstandes im
normalleitenden Zustand. Daher wird im Folgenden als Grundlage einer Kurvenan-
passung nach (7.21)-(7.23) für jede ρ(T )-Kurve der Bereich zwischen Tonset und dem
Wendepunkt etwa in der Mitte des Übergangsbereiches ausgewählt. Problematisch
dabei ist, dass sich der Widerstand ρn(H) = ρn(H,Tc(H)) auf Grundlage dieser
Daten nur schlecht bestimmen lässt. Bei der zu Beginn dieses Abschnittes beschrie-
benen Bestimmung von TSP2(H) wurde der normalleitende Bereich der ρ(T )-Kurven
durch ein Polynom erster oder zweiter Ordnung angepasst. Der Wert dieser Funk-
tion an der Stelle TSP2(H) erscheint als sinnvolle Abschätzung für ρn(H) und wird
zunächst fest vorgegeben.

Damit bleiben zwei Parameter, um die gemessenen ρ(T )-Daten zu beschreiben, A
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und Tc(H). Es stellt sich jedoch heraus, dass es nicht möglich ist, alle für eine Probe
in verschiedenen Magnetfeldern aufgenommenen ρ(T )-Kurven gut durch einen ge-
meinsamen Parameter A nach dem Modell von Tinkham zu beschreiben. Daher wird
dieses Modell insofern erweitert, indem auch eine Magnetfeldabhängigkeit des Para-
meters A = A(H) zugelassen wird. Die von Tinkham vorgeschlagene Abhängigkeit
des Widerstandes von der normierten Barrierenhöhe γ(T,H) wird also beibehal-
ten, ebenso die Art in der γ(T,H) von der Temperatur abhängt, aber die Ma-
gnetfeldabhängigkeit von γ(T,H) wird modifiziert, um die experimentellen Kurven
besser zu beschreiben.

In Abbildung7.18 ist exemplarisch eine Schar von in verschiedenen Magnetfeldern an
der Probe L1 aufgenommenen ρ(T )-Kurven zusammen mit den Kurven dargestellt,
die and die Messdaten jeweils im unteren Abschnitt des Übergangsbereiches gemäß
(7.21)-(7.23) angepasst wurden. Die dabei als Fitparameter erhaltenen Werte für die
kritischen Temperaturen Tc(H) sind ebenfalls in Abbildung 7.18 an den jeweiligen
Messkurven eingetragen. Um einen Überblick zu vermitteln, inwieweit die Fitkurven
im oberen Abschnitt des Übergangsbereiches von den Messdaten abweichen, wurden
die Kurven nach (7.21)-(7.23) mit den jeweiligen Fitparametern bis zu den jeweili-
gen kritischen Temperaturen berechnet und in 7.18 dargestellt. Es ist offensichtlich,
dass die Messkurven in der Nähe der normalleitenden Phase stärker verrundet sind
als die entsprechenden Fitkurven und der Widerstand der experimentellen ρ(T )-
Kurven in diesem Bereich deutlich unterhalb der Werte liegt, die nach dem Verlauf
im unteren Abschnitt des Übergangsbereiches und dem Modell von Tinkham er-
wartet werden würden. Dies lässt sich mit hoher Wahrscheinlichkeit wenigstens teil-
weise auf Fluktuationen des Ordnungsparameters zurückführen, die im folgenden
Abschnitt näher diskutiert werden. Da der dissipative Stromtransport im Supralei-
ter aufgrund der Bewegung der Flusslinien und der Transport über Fluktuationen
parallele Mechanismen sind, addieren sich die entsprechenden Leitwerte. Daher sinkt
der Gesamtwiderstand bei Anwesenheit von Fluktuationseffekten. Weiterhin könnte
es bei hohen Feldern und Temperaturen zu einem Übergang vom Fluss-Kriechen
zum Fluss-Fließen kommen, was ebenfalls für ein Absinken des Gesamtwiderstandes
im Vergleich zum Modell von Tinkham führen würde. Die gemessenen ρ(T )-Kurven
lassen sich im jeweiligen unteren Abschnitt des Übergangsbereiches im Hinblick auf
ihre Lage und ihr Krümmungsverhalten auf der in 7.18 (a) dargestellten Skala gut
durch die Fitkurven beschreiben. Im Bereich ρ(T ) . ρn/20 verlaufen die Fitkurven
jedoch etwas oberhalb der zugrundeliegenden Messkurven, wie Teilabbildung 7.18
(b) belegt, in der der in (a) hellgrau hinterlegte Bereich noch einmal vergrößert dar-
gestellt ist. In Abbildung 7.19 sind die Felder H gegen die als Fitparameter aus der
Anpassung des Tinkham-Modells gewonnenen Werte von Tc(H) für die Proben der
LCCO-Serie aufgetragen, zusammen mit den (T,HSP2(T )) und den (TSP2(H), H)-
Punkten, die nach der Schnittpunkt-Methode aus den ρ(T )- bzw. ρ(H)-Messungen
derselben Proben bestimmt wurden. Es ist zu erkennen, dass beide Methoden zu
übereinstimmenden Ergebnissen führen. Diese Übereinstimmung trifft für alle ver-
messenen Proben zu.
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Abbildung 7.19: Nach der Schnittpunktmethode (SP2) sowie aus Anpassung des
Tinkham-Modells nach (7.21)-(7.23) an die ρ(T )-Kurven im Magnetfeld gewonnene
kritische Felder für die Proben der LCCO-Serie

Aufgrund von Beobachtungen an Bi 2212 [Palstra88] und NCCO [Suzuki90], nach
denen die ρ(T )-Kurven im Fußbereich des Übergangs einem Arrhenius-Gesetz folgen,
schlägt M. Suzuki in einem mehr phänomenologischen Ansatz die Formel

ρ(T,H) = ρn exp(−γ(T,H)) (7.24)

mit

γ(T,H) =
U(T,H)

kBT
= U0(H)

(1− T/Tc(H))n

kBT
(7.25)

zur Beschreibung der ρ(T,H)-Kurven vor. U0(H) ist die Barrierenhöhe bei T = 0, für
den Exponenten n, der die Temperaturabhängigkeit der Barrierenhöhe kennzeich-
net, erhalten M. Suzuki und Mitarbeiter für ρ(T,H)-Kurven an NCCO für H‖c
unabhängig vom Betrag des Magnetfeldes einen Wert von n = 3± 0.1. Die Autoren
können diesen Wert auf das Pinning von Flusslinien in einem quasi-zweidimensionalen
System an schwachen aber dicht verteilten Pinning-Zentren zurückführen. Ist der
Exponent vorgegeben, so bleiben auch in diesem Modell 3 Parameter, um die ρ(T )-
Kurven im Magnetfeld zu beschreiben: ρn, U0(H) und Tc(H). Es zeigt sich, dass
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auch dieses Modell nicht geeignet ist, die Form der ρ(T )-Kurven im oberen Ab-
schnitt des Übergangsbereiches zu reproduzieren.5 Daher wird auch in diesem Fall
der Wert des an den normalleitenden Bereiches angepassten Polynoms an der Stelle
TSP2(H) als Wert für ρn fest vorgegeben. Es zeigt sich allerdings, dass die auf diese
Weise als Fitparameter bestimmten Werte für Tc(H) deutlich oberhalb der Werte
von TSP2(H) liegen. Daher wurden in einem zweiten Schritt die Werte der an den
normalleitenden Bereich der ρ(T )-Kurven angepassten Funktionen an den Stellen
Tc(H) aus dem ersten Fit als neue Werte für ρn vorgegeben und der Fit damit wie-
derholt. Die auf diese Weise bestimmten Werte für Tc(H) liegen etwas unterhalb
der Ergebnisse des ersten Fits, an der qualitativen Form der Tc(H)-Kurve ändert
sich jedoch nichts, weswegen auf eine weitere Wiederholung des zweiten Schrittes
verzichtet wurde. Analog zu Abbildung 7.18 sind in Abbildung 7.20 die Ergebnisse
der ersten und zweiten Kurvenanpassung für die gleichen Messdaten nach dem Mo-
dell von Suzuki dargestellt. Um einen leichteren Vergleich zu ermöglichen, sind die
Skalierungen der Achsen in 7.18 und 7.20 identisch.
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Abbildung 7.20: Illustration zur Bestimmung der kritischen Temperaturen im Ma-
gnetfeld nach Suzuki

5Für größere Werte des Exponenten (n ≥ 7) ergibt sich eine bessere Übereinstimmung zwischen
Messdaten und Fit auch im oberen Abschnitt, aber dies führt zu unphysikalischen Ergebnissen wie
einer kritischen Temperatur, die mit zunehmendem Feld ansteigt.
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Die Übereinstimmung zwischen den experimentellen Daten und den Fitkurven bis
zur Mitte des Übergangsbereiches ist für das Modell von Suzuki noch etwas besser
als für das Modell von Tinkham, insbesondere im Fußbereich des Übergangs, wie
ein Vergleich der Teilabbildungen 7.18 (b) und 7.20 (b) zeigt. Die auf diese Weise
bestimmten kritischen Temperaturen liegen oberhalb der nach dem modifizierten
Tinkham-Modell bestimmten Werte und stimmen für die meisten Proben recht gut
mit den T95(H)-Werten überein.

Fluktuationen

In der Ginzburg-Landau-Theorie wird der Ordnungsparameter ψ0(r), der den supra-
leitenden Zustand beschreibt, durch Minimieren der freien Energie F bestimmt. Bei
endlichen Temperaturen T > 0 müssen bei der Bildung thermodynamischer Mittel-
werte jedoch alle Zustände ψ(r) berücksichtigt werden, für die die freie Energie den
Minimalwert um bis zu ∆F = kBT übersteigt. Bei Experimenten an Hochtemperatur-
Supraleitern in der Nähe von Tc spielen Fluktuationen des Ordnungsparameters
daher schon aufgrund der höheren Temperaturen eine größere Rolle. Außerdem
begünstigen sowohl die im Vergleich zu klassischen Supraleitern kleinen Kohärenz-
längen als auch die Schichtstruktur der Hochtemperatur-Supraleiter Fluktuationen.

S. Ullah und A. T. Dorsey berechnen die Auswirkungen von Fluktuationen auf die
Transporteigenschaften von Typ-II-Supraleitern mit einer geschichteten Struktur in
einem äußeren Magnetfeld [Ullah90, Ullah91]. Eine wesentliche Näherung besteht in
der Annahme, dass das effektive Magnetfeld mit dem äußeren Feld übereinstimmt.
Effekte durch Vortices können in diesem Modell also nicht berücksichtigt werden.
Die Schichtstruktur der Hochtemperatur-Supraleiter wird durch ein System paralle-
ler supraleitender Ebenen mit Josephson-Kopplung zwischen benachbarten Ebenen
modelliert. Grundlage der Berechnungen ist die zeitabhängige Ginzburg-Landau-
Theorie, was die Gültigkeit der Vorhersagen auf Temperaturen nahe Tc(H = 0)
beschränkt. Wechselwirkungen zwischen den Fluktuationen werden in der Hartree-
Näherung behandelt.

Wie diese Berechnungen zeigen, lassen sich die Fluktuationsleitfähigkeit und die
Temperatur so reskalieren, dass sich die folgenden universellen Skalierungsbeziehun-
gen

σ̃αF = Fα (Cαxα) = F̃α (xα) , mit α = 2d, 3d (7.26)

zwischen reskalierten Fluktuationsleitfähigkeiten

σ̃αF =

{
σF · (H/T )1/2 für α = 2d

σF · (H/T 2)1/3 für α = 3d
(7.27)

und reskalierten Temperaturen

xα =


(
T
Tc
− 1 + H

Hc2

)
/(HT )1/2 für α = 2d(

T
Tc
− 1 + H

Hc2

)
/(HT )2/3 für α = 3d

(7.28)
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in zwei bzw. drei Dimensionen ergeben. Dabei werden die Abkürzungen Tc ≡ Tc(H =
0) und Hc2 ≡ Hc2(T = 0) verwendet. Die Skalierungsfunktionen F2d und F3d, deren
genaue Form unbekannt ist, hängen dabei nicht vom betrachteten Materialsystem
ab. Materialparameter wie der Ginzburg-Landau-Parameter oder der Abstand der
supraleitenden Ebenen gehen nur in die Konstanten Cα ein. Diese Konstanten las-
sen sich in die Funktionen einbeziehen, wodurch sich die materialspezifischen Ska-
lierungsfunktionen F̃2d bzw. F̃3d ergeben.

Damit bietet sich die Möglichkeit, aus einem Satz von durch Transportmessungen
bestimmten Datentripeln {(Tj, Hj, σFj)}j=1...N das kritische Feld Hc2(T = 0) und
die kritische Temperatur Tc(H = 0) als die Parameter zu bestimmen, für die die aus
den Ausgangsdaten gemäß (7.26)-(7.28) berechneten (xj, σ̃Fj)-Punkte am besten auf
einer Kurve liegen. F. Gollnik berechnet auf diese Weise die kritischen Felder von
NCCO-Filmen verschiedener Dotierung [Gollnik97, Gollnik98]6.

Bei der praktischen Durchführung der beschriebenen Fluktuationsanalyse gibt es
zwei Schwierigkeiten, zum einen die Bestimmung der Fluktuationsleitfähigkeit und
zum anderen die Beurteilung, wie gut die berechneten (xj, σ̃Fj)-Punkte auf einer
Kurve liegen. In der Nähe des Übergangs von der normalleitenden in die supralei-
tende Phase lässt sich die im Experiment gemessene Gesamtleitfähigkeit σexp aus
dem Beitrag der normalleitenden Phase und aus dem Beitrag der Fluktuationen
gemäß

σexp(H,T ) = σF (H,T ) + σn(H,T ) (7.29)

zusammensetzen. Der Verlauf von σn(H,T ) in der Nähe des Übergangs lässt sich
jedoch nur aus dem Verlauf weit im normalleitenden Bereich extrapolieren, in dem
Fluktuationen vernachlässigt werden können. Wie in Abschnitt 7.2 diskutiert, hängt
der qualitative Verlauf der ρ(T )-Kurven für feste Magnetfelder im normalleitenden
Bereich entscheidend von der Dotierung ab und folgt keinem einfachen funktionalen
Zusammenhang. Dahingegen verlaufen die ρ(H) für feste Temperaturen im normal-
leitenden Bereich für alle Proben annähernd linear, wobei die Steigung so klein ist,
dass auch der Leitwert in diesem Bereich in erster Näherung als lineare Funktion
des Magnetfeldes betrachtet werden kann. Daher werden für die folgende Analyse
nur ρ(H)-Messungen für feste Temperaturen herangezogen. Beispielhaft ist eine für
eine feste Temperatur gemessene σexp(H)-Kurve in Teilabbildung 7.21 (a) darge-
stellt, Teilabbildung (b) zeigt die zugehörige ρexp(H)-Kurve. An den normalleiten-
den Bereich wird eine Gerade σn(H) angepasst, die Fluktuationsleitfähigkeit ergibt
sich als Differenz der σexp(H)- und der σn(H)-Kurve. Nun bleibt noch zu bestim-
men, in welchem Magnetfeldbereich für die betrachtete Temperatur die Gleichung

6In [Ullah90] wird der Zähler des Quotienten in (7.28) unter bestimmten Voraussetzungen durch
einen Ausdruck ∝ (T −Tc2(H)) genähert. In [Gollnik97] wird nun eine Fourier-Entwicklung dieses
Ausdrucks nahe Tc2(H = 0) durchgeführt und mit Gleichung (7.14) eine Formel erhalten, die aus
(7.28) hervorgeht, indem Hc2 durch Hc2/0.691 ersetzt wird. Im folgenden werde ich die reskalierten
Temperaturen nach (7.28) aus der Originalveröffentlichung verwenden und somit Werte für Hc2

erhalten, die um 30% über den entsprechenden Werten aus der Analyse nach [Gollnik97] liegen
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(7.29) anwendbar ist. Für kleine Felder (σf > σn) wird der Widerstand von Typ-II-
Supraleitern primär durch die Bewegung von Vortizes bestimmt, die in dem Modell
von Ullah und Dorsey prinzipiell nicht beschrieben werden können. Für große Felder
(σf < σn) ist der Unterschied zwischen σexp(H) und σn(H) sehr klein, so dass die
relative Unsicherheit in σf (H) aufgrund der Willkür in der Anpassung der σn(H)-
Kurve (etwa durch die Auswahl des Magnetfeldbereiches für die Geradenanpassung)
gross wird. Daher wird nur der Bereich für die Fluktuationsanalyse ausgewählt, in
dem

0.05 < σf/σn < 1.2 (7.30)

gilt. Bei der Wahl der Grenzen habe ich mich an [Gollnik97] orientiert, die unte-
re Grenze aufgrund der Unsicherheiten bei der Geradenanpassung jedoch um einen
Faktor 10 größer gewählt. Der entsprechende Magnetfeldbereich für die Beispielkur-
ven in den Abbildungen 7.21 (a) und (b) ist hellgrau hinterlegt.
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Abbildung 7.21: Illustration zur Bestimmung der Fluktuationsleitfähigkeit σf (a)
aus einer ρ(H)-Messung bei konstanter Temperatur (b). Der Magnetfeldbereich, in
dem σf -Daten für die Fluktuationsanalyse verwendet werden, ist hellgrau hinterlegt.

Die zweite Schwierigkeit bei der Durchführung der Fluktuationsanalyse besteht dar-
in, die Qualität der berechneten Skalierungskurve zu beurteilen. Genauer gesagt soll
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eine Kennzahl χ̃ etabliert werden, die misst,wie gut die berechneten (xj, σ̃Fj)-Punkte
auf einer Kurve liegen. In [Gollnik97] wird zum Beispiel der Logarithmus der σ̃Fj-
Werte als Funktion der xj-Werte durch ein Polynom niedriger Ordnung angepasst
und die Standardabweichung dieser Anpassung als Kennzahl verwendet. Genau be-
trachtet misst diese Kennzahl jedoch nicht, wie gut die berechneten Punkte auf einer
Kurve liegen, sondern setzt zusätzlich eine bestimmte Form dieser Kurve voraus. Um
diese Beschränkung auf eine spezielle Funktion aufzuheben, wird daher das folgende
Verfahren vorgeschlagen, welches lediglich voraussetzt, dass sich die Kurve in jedem
Punkt lokal durch eine Gerade annähern lässt.

Gegeben seien ein Satz von Ausgangsdaten {(Tj, Hj, σFj)}j=1...N und feste Wer-
te für die Parameter Tc und Hc2. Daraus wird gemäß (7.26)-(7.28) ein Datensatz
{(xj, σ̃Fj}j=1...N berechnet und nach monoton steigenden xj-Werten sortiert. Begin-
nend mit dem kleinsten Wert wird über jeweils L benachbarte Punkte der (xj, σ̃Fj)-
Kurve eine Geradenanpassung durchgeführt (hier wurde stets L = 50 gewählt) und
die Standardabweichung dieser Geradenanpassung berechnet. Da die Punkte längs
der x-Achse nicht gleichmäßig dicht verteilt sind, wird diese Standardabweichung
noch mit der Länge des Intervalls in x-Richtung gewichtet. Die Kennzahl χ̃ ergibt
sich nun als Quotient der Summe aus den auf diese Weise erhaltenen gewichteten
Standardabweichungen und der Anzahl (N-L) der durchgeführten Geradenanpassun-
gen. Je kleiner χ̃ ist, desto besser liegen die (xj, σ̃Fj)-Punkte auf einer Kurve. Leider
lassen sich die nach dieser Methode für verschiedene Proben berechneten minimalen
Kennzahlen χ̃min aufgrund der unterschiedlichen Temperatur- und Magnetfeldberei-
che in den Ausgangsdaten nicht direkt vergleichen. Allerdings lässt sich der Bereich
der (Tc, Hc2)-Ebene um das Minimum, in dem der Wert von χ̃ auf einen bestimmten
Prozentsatz ansteigt als grobes Maß für die Güte der Skalierung verwenden. (Ge-
lingt die Skalierung nicht gut, so wird auch eine Änderung der Parameter Tc und
Hc2 den Wert von χ̃ nicht wesentlich verändern.) χ̃ als Funktion von Tc und Hc2

numerisch zu minimieren, etwa nach dem in [Press88] dargestellten Verfahren von
Nelder und Mead, führt bei genau zwei Variablen häufig zu Konvergenzproblemen.
Gerade in diesem Fall bietet es sich jedoch an, die Kennzahl χ̃ für ein geeignetes Pa-
rameterfeld zu berechnen und in Form eines Höhenprofils über diesem Parameterfeld
grafisch darzustellen. Abbildung 7.22 zeigt beispielhaft ein solches Höhenprofil, das
aus den ρ(T,H)-Daten der unterdotierten PCCO-Probe nach dem soeben geschil-
derten Verfahren für zwei Dimensionen berechnet wurde. Es ergibt sich ein eindeu-
tiges Minimum, auf dessen Wert die χ̃ -Werte normiert wurden, in diesem Fall bei
Tc = 18.1 K und Hc2 = 12.0 T. Die für diese Werte nach (7.26)-(7.28) berechneten
reskalierten Leitwerte sind in Abbildung 7.23 gegen die entsprechenden reskalier-
ten Temperaturen aufgetragen. Weiterhin sind in Abbildung 7.22 Höhenlinien im
Abstand von 25 % eingetragen. Der Bereich in dem die χ̃ -Werte um bis zu 25 %
ansteigen, wird als Maß für die Fehler der als Minimum bestimmten (Tc, Hc2)-Werte
verwendet. Die Werte für Tc und Hc2, die sich nach dieser Analyse in zwei bzw. drei
Dimensionen für die Proben der LCCO, PCCO und NCCO-Serien ergeben, sind in
Tabelle 7.5 zusammengefasst.
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Abbildung 7.22: Kennzahl der Fluktuationsanalyse für P1 in 2 Dimensionen als
Funktion der Parameter Tc und Hc2

Abbildung 7.23: Reskalierter Leitwert als Funktion der reskalierten Temperatur nach
(7.26)-(7.28) für die Probe P1 in 2 und 3 Dimensionen
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2dim 3dim
Probe x Tc µ0Hc2 Tc µ0Hc2

(K) (T) (K) (T)
L1 0.11 23.8 ± 1 8.9 ± 0.4 25.8 ± 0.8 9.6 ± 0.3
L2 0.12 25.7 ± 1.4 7.8 ± 0.5 27.2 ± 0.9 8.3 ± 0.3
L3 0.15 21.2 ± .8 4.6 ± 0.6 21.4 ± 0.7 4.6 ± 0.4

P1 0.13 18.2 ± .4 12.1 ± 0.4 17.7 ± 0.5 11.7 ± 0.5
P2 0.15 20.2 ± 3 9.2 ± 1.2 22 ± 3 10 ± 3

N1 0.12 22.1 ± 2 8.8 ± 1 22.1 ± 0.9 8.9 ± 0.7
N2 0.15 18.3 ± 1.5 7.2 ± 0.3 19 ± 1 7.4 ± 0.5
N3 0.17 18.2 ± 4.5 6.6 ± 1 18.8 ± 4 6.8 ± 0.8

Tabelle 7.5: Zusammenfassung der Ergebnisse der Fluktuationsanalyse für zwei- bzw.
dreidimensionale Systeme

Abbildung 7.23 zeigt die σ̃F (x)-Kurven mit den auf diese Weise bestimmten Werten
für Tc und Hc2 für die gleiche Probe nach der Analyse für zwei und für drei Dimen-
sionen. Erstaunlicherweise zeigt sich, dass anhand dieser Daten nicht entschieden
werden kann, ob die nach dem zweidimensionalen oder nach dem dreidimensionalen
Modell berechneten (x, σ̃F )-Punkte besser auf einer Kurve liegen, welches Modell al-
so geeigneter ist, die experimentellen Daten zu beschreiben. Dies gilt gleichermaßen
für alle untersuchten Proben. Lassen sich die Fluktuationsleitfähigkeiten und Tem-
peraturen so reskalieren, dass die resultierenden (x, σ̃F )-Punkte für das zweidimen-
sionale Modell gut auf einer Kurve liegen, so gilt das auch für das dreidimensionale
Modell und gelingt umgekehrt die Reskalierung für das zweidimensionale Modell we-
niger gut, so trifft diese Aussage auch für das dreidimensionale Modell zu. Dies steht
im Widerspruch zu der Skalierungsanalyse in [Gollnik97], die eine deutlich bessere
Übereinstimmung der Messdaten mit dem zweidimensionalen Modell liefert. Aller-
dings zeigen auch die Werte in Tabelle 7.5, dass auch die Ergebnisse für Tc und Hc2

nach dem zwei- bzw. dreidimensionalen Modell recht gut übereinstimmen. Insofern
könnte es sein, dass sich die untersuchten Materialien tatsächlich in einem Bereich
zwischen dem zwei- bzw. dreidimensionalen Grenzfall befinden. Weiterhin zeigt ein
Vergleich der Werte aus Tabelle 7.5 mit den Ergebnissen der vorhergehenden Ab-
schnitte, dass die Werte der zu T = 0 extrapolierten HSP2(T )-Kurven relativ gut
mit den Hc2(0)-Werten aus der Fluktuationsanalyse übereinstimmen. Die verschie-
denen Auswertungsmethoden ergeben also ein recht konsistentes Bild. Im Hinblick
auf die im nächsten Kapitel diskutierten Tunnelmessungen ist insbesondere festzu-
halten, dass ein Magnetfeld von 15 T für alle untersuchten Proben ausreicht, um die
Supraleitung auch bis zu einer Temperatur von 1 K zu unterdrücken.



Kapitel 8

Tunnelspektroskopie-Messungen
an Korngrenzenkontakten

Die Tunnelspektroskopie-Messungen an den Korngrenzenkontakten der LCCO- und
PCCO-Proben in verschiedenen Dotierungen bilden den Haupt-Schwerpunkt der
vorliegenden Arbeit. Die Ergebnisse dieser Messungen werden in den folgenden
drei Abschnitten dargestellt und analysiert.1 Dabei beschäftigt sich der erste Ab-
schnitt mit Messungen im supraleitenden und im Übergangsbereich der (T,H)-
Ebene. Anschließend werden die Resultate der Messungen vorgestellt, bei denen die
Supraleitung durch ein hinreichend großes Magnetfeld unterdrückt wurde. Dabei be-
schränkt sich die Behandlung in diesem Abschnitt auf die Proben der PCCO-Serie
sowie die unterdotierte und die optimal dotierte LCCO-Probe. Die Tunnelspek-
tren der überdotierten LCCO-Probe L3 im Magnetfeld unterscheiden sich grund-
legend von den entsprechenden Spektren aller übrigen Proben. Daher wird diesem
ungewöhnlichen Verhalten der dritte Abschnitt des vorliegenden Kapitels gewidmet.

8.1 Tunnelspektroskopie an supraleitenden Kon-

takten

Schwerpunktthemen bei der folgenden Analyse der Tunnelspektren an supraleiten-
den Kontakten sind eine vergleichende Charakterisierung der Kontakte bei möglichst
tiefen Temperaturen sowie die Veränderungen der Spektren durch ein äußeres Ma-
gnetfeld und durch Erhöhung der Temperatur.

1Die Resultate der Tunnelmessungen an den Proben der NCCO-Reihe werden aus Gründen der
Probenqualität nicht in die folgenden Auswertungen einbezogen. Die Probleme, die sich bei der
Untersuchung der NCCO-Proben ergaben, werden im Anhang A.2 erläutert.

143
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8.1.1 Charakterisierung der Kontakte bei tiefen Tempera-
turen im Nullfeld

Abbildung 8.1: Tunnelspektren an den Proben der LCCO-Reihe im Nullfeld bei
1.4 K (durchgezogene Linien) und 4.2K (gestrichelte Linien für L1). Dargestellt ist
der spezifische Tunnelleitwert als Funktion der Spannung. Unterschiedliche Kurven
in einer Teilabbildung beziehen sich auf unterschiedliche Kontakte einer Probe.

Tunnelspektren an Korngrenzenkontakten, die im Nullfeld und bei möglichst nied-
riger Temperatur aufgenommen werden2, dienen der ersten Charakterisierung sowie
als Bezugspunkt für nachfolgende Mess-Serien mit variierender Temperatur oder
Magnetfeld. Häufig können solche für die niedrigste erreichbare Temperatur aufge-
nommenen Kurven in guter Näherung durch theoretische Vorhersagen für T = 0
beschrieben werden. Weiterhin zeigt der Vergleich von an verschiedenen Kontak-
ten derselben Probe unter gleichen Bedingungen aufgenommenen Spektren, welche
Merkmale der Kennlinien charakteristisch für die betrachtete Probe sind, und welche
Merkmale stark variieren und deswegen wahrscheinlich auf lokale Eigenschaften der
einzelnen Kontakte wie Defekte oder Facettierung der Korngrenze zurückzuführen
sind. Um einen ersten Überblick zu vermitteln, werden in den Abbildungen 8.1

2Bei dem im Rahmen dieser Arbeit hauptsächlich verwendeten Messsystem liegt die niedrigste
erreichbare Temperatur bei etwa 1.4 K.
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Abbildung 8.2: Tunnelspektren an den Proben der PCCO -Reihe im Nullfeld bei
1.4 K (durchgezogene Linien) und 2K (gestrichelte Linien für P3). Dargestellt ist
der spezifische Tunnelleitwert als Funktion der Spannung. Unterschiedliche Kurven
in einer Teilabbildung beziehen sich auf unterschiedliche Kontakte einer Probe.

und 8.2 die den folgenden Auswertungen zugrunde liegenden Tunnelspektren an
den Proben der LCCO- und PCCO-Reihe zusammengefasst, also an jeweils einer
unterdotierten (a), einer optimal dotierten (b) und einer überdotierten Probe (c).
Die in durchgezogenen Linien dargestellten Kurven wurden im Nullfeld und bei
T = 1.4 K aufgenommen. Die in gestrichelten Linien dargestellten Kurven, die bei
4.2 K für Probe L1 und 2 K für Probe P3 im Nullfeld aufgezeichnet wurden, wurden
in die Auswertungen mit einbezogen, da ansonsten für die betreffenden Proben nur
Messungen an jeweils zwei Kontakten vorliegen. Alle in den Abbildungen 8.1 und
8.2 dargestellten Spektren wurden auf die Flächen der jeweiligen Tunnelkontakte
(Produkt aus Filmdicke und Brückenbreite) normiert, so dass der spezifische Tun-
nelleitwert in S/cm2 angegeben ist. Folgende Beobachtungen sind festzuhalten:

Zunächst zeigen alle Spektren ein deutlich ausgeprägtes Minimum symmetrisch um
V = 0. Anzeichen einer Nullspannungsanomalie wie sie bei lochdotierten Materiali-
en häufig auftritt, also eines Maximums im Zentrum der Lücke, werden jedoch an
keinem einzigen der untersuchten Kontakte beobachtet. Die Lücke wird zu beiden
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Seiten durch mehr oder weniger ausgeprägte Kohärenzmaxima begrenzt. Im Hin-
tergrundbereich steigt der Leitwert in guter Näherung linear mit dem Betrag der
Spannung an. Ein Vergleich der Leitwertskalen für die Abbildungen 8.1 und 8.2 zeigt,
dass die spezifischen Tunnelleitwerte für die LCCO-Serie im Mittel etwa eine halbe
Größenordnung über den Werten der PCCO-Serie liegen. Abstand und Ausprägung
der Kohärenzmaxima scheinen charakteristisch für die jeweils untersuchte Probe zu
sein, während die Größen der spezifischen Tunnelleitwerte sich für verschiedene Kon-
takte einer Probe zum Teil stark unterscheiden können. Besonders bemerkenswert
sind in diesem Zusammenhang die Spektren der unterdotierten PCCO-Probe in 8.2
(a), bei der die Kohärenzmaxima fast völlig unterdrückt sind. Weiterhin wird in
keinem der untersuchten Kontakte ein messbarer Josephson-Strom beobachtet, was
mit hoher Wahrscheinlichkeit auf den großen Korngrenzenwinkel von 36.8◦, den stei-
len exponentiellen Abfall der maximalen Josephson Stromdichte mit zunehmendem
Korngrenzenwinkel [Kleefisch00] und die mangelnde Abschirmung äußerer Magnet-
felder zurückzuführen ist, die sich in einem Labor für Messungen in Feldern bis zu
15 T nicht ganz vermeiden lässt.

Um einen besseren Vergleich zwischen Spektren an verschiedenen Kontakten der-
selben Probe zu ermöglichen, wurden alle Spektren in einem nächsten Schritt auf
ihre Werte bei V = 20 mV skaliert und in den Abbildungen 8.3 und 8.4 darge-
stellt. Hier zeigt sich deutlich, dass sowohl Form und Tiefe der Lücke als auch
die Hintergrundleitfähigkeit für diese skalierten Kurven bei den meisten Proben
für verschiedene Kontakte derselben Probe gut übereinstimmen. Diese Eigenschaf-
ten sind also charakteristisch für die jeweils betrachtete Probe. Am besten ist die
Übereinstimmung bei der überdotierten LCCO-Probe (L3) und der optimal dotier-
ten PCCO-Probe (P2). Die skalierten Spektren der unterdotierten LCCO-Probe
(L1) und der überdotierten PCCO-Probe (P3) zeigen dagegen noch deutliche Un-
terschiede im Hinblick auf die Höhe der Kohärenzpeaks und die Tiefe der Lücke,
was darauf schließen lässt, dass diese Proben im Vergleich zu den übrigen größere
Inhomogenitäten aufweisen.

Bevor die Eigenschaften der aufgezeichneten Spektren quantitativ genauer charakte-
risiert werden, beschäftigt sich der folgende Unterabschnitt näher mit zwei wichtigen
qualitativen Eigenschaften.

Nullspannungsanomalie und Hintergrund

Der vielleicht auffallendste qualitative Unterschied zwischen Tunnelspektren an loch-
und elektronendotierten Supraleitern besteht darin, dass für lochdotierte Materialien
nahezu in allen Experimenten eine sogenannte Nullspannungsanomalie (ZBA3),
also ein ausgeprägtes Maximum bei V = 0 auftritt, während eine ähnliche Struktur
in Kontakten aus elektronendotierten Supraleitern mit ganz wenigen Ausnahmen
nicht beobachtet wird [Kashiwaya00, Alff98, und Referenzen darin]. Dieser Unter-

3zero bias anomaly
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schied wird in Abbildung 8.5 am Beispiel eines Spektrums für einen Kontakt der hier
untersuchten optimal dotierten PCCO-Probe (a) und für einen Korngrenzenkontakt
aus sauerstoffreduziertem YBa2Cu3O7−δ(b) illustriert, den ich im Rahmen meiner
Diplomarbeit untersucht habe. Die Abwesenheit einer Nullspannungsanomalie bei
dem im Rahmen dieser Arbeit aufgezeichneten Spektren wird in Abschnitt A.1 im
Hinblick auf die Symmetrie des Ordnungsparameters noch einmal näher diskutiert
und mit anderen in der Literatur veröffentlichen Ergebnissen verglichen.

Natürlich lässt sich die Abwesenheit einer Struktur schwer näher untersuchen, auf
jeden Fall ist jedoch festzuhalten, dass für keinen einzigen der im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Kontakte im supraleitenden Zustand (auch für die Kontakte
der NCCO-Serie, die nicht in die quantitative Auswertung einbezogen wurden, vgl.
Abschnitt A.2) ein Anzeichen eines Maximums bei V = 0 beobachtet wird, insbeson-
dere ändert sich die Form der Spektren nahe V = 0 nicht qualitativ als Funktion der
Dotierung x. Insofern lassen sich im Rahmen der hier vorgestellten Messungen auch
keine Aussagen über einen möglichen Übergang zwischen verschiedenen Symmetrien
als Funktion der Dotierung machen, der in einigen Veröffentlichungen vorgeschlagen
wird [Biswas02, Qazilbash03].

Abbildung 8.3: Auf ihre Leitwerte bei V = 20 mV skalierte Tunnelspektren an LCCO
-Proben aus Abbildung 8.1
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Ein weiteres auffälliges Merkmal der Spektren in den Abbildungen 8.1 und 8.2 ist
die Hintergrundleitfähigkeit. Abbildung 8.6 zeigt, dass der Zusammenhang zwischen
dem Leitwert und dem Betrag der Spannung im Hintergrundbereich für Spannun-
gen bis zu 80 mV in guter Näherung durch eine Gerade beschrieben werden kann.
Messungen, die im Rahmen einer zeitgleich mit dieser Arbeit durchgeführten Di-
plomarbeit an den gleichen PCCO-Proben durchgeführt wurden, zeigen, dass es erst
für Spannungen von mehreren hundert mV zu Abweichungen von diesem Verhalten
kommt [Krockenberger02], die eventuell in Verbindung mit einem Effekt stehen,
der in Abschnitt 2.3 als große Pseudolücke bezeichnet wird und beispielsweise in
ARPES-Messungen an elektronendotierten Materialien beobachtet wird [Onose04].
Auf eine nähere Untersuchung im Rahmen dieser Arbeit wurde jedoch verzichtet,
da durch die hohen Ströme, die bei den entsprechenden Messungen über die Korn-
grenzen fließen, bereits zahlreiche Messbrücken zerstört wurden.

Abbildung 8.6 illustriert jedoch noch ein weiteres Problem, das bei dem Versuch auf-
tritt, die Form der G(V )-Spektren quantitativ genauer zu beschreiben. Ein linearer
Zusammenhang ist natürlich der Sonderfall eines Potenzgesetzes der Form

f(V ) = A+B|V |p (8.1)

Abbildung 8.4: Auf ihre Leitwerte bei V = 20 mV skalierte Tunnelspektren an
PCCO-Proben aus Abbildung 8.2
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Abbildung 8.5: Vergleich typischer Tunnelspektren für elektronen- und loch-
dotierte Hochtemperatursupraleiter am Beispiel eines Spektrums aus Abbil-
dung 8.2(a) und eines Spektrums aus [Welter00] (b).

für p = 1. Es ist anhand der Messdaten nicht leicht zu entscheiden, ob durch Va-
riation von p eventuell noch eine bessere Übereinstimmung mit der experimentellen
Leitwertkurve im Hintergrundbereich erreicht werden kann. Exemplarisch wurden
durch Variation der Parameter A und B Gleichungen der Form (8.1) für p = 0.8,
p = 1.0 und p = 1.2 an die Messdaten in Abbildung 8.6 angepasst. Der Bereich, in
dem sich die resultierenden Kurven signifikant unterscheiden, entspricht genau dem
Bereich der Energielücke, in dem keine Messdaten für die Anpassung zur Verfügung
stehen. Insbesondere lässt sich aus diesem Grund der Exponent p nicht durch eine
doppeltlogarithmische Darstellung der Messdaten ermitteln. Für einen Zusammen-
hang der Form (8.1) kann man prinzipiell der Exponent p als Steigung der Gerade
bestimmen, die entsteht, wenn man die Größe f(V ) − A doppeltlogarithmisch ge-
gen |V | aufträgt. Aus den Messdaten im Nullfeld lässt sich der Parameter A jedoch
nicht bestimmen, denn wie Abbildung 8.6 zeigt, hängt der Parameter A = f(V = 0)
entscheidend davon ab, welcher Wert für den Parameter p vorausgesetzt wird.

In Abschnitt 4.2 werden einige Modelle für Prozesse vorgestellt, die zu einer linearen
Hintergrundleitfähigkeit führen, etwa eine entsprechende Energieabhängigkeit der
Zustandsdichte, direktes inelastisches Tunneln für eine bestimmten Form der Anre-
gungsmoden oder eine bestimmte Form der Tunnelwahrscheinlichkeit, die eventuell
auf resonantes Tunneln über eine Verteilung von Zwischenzuständen zurückgeführt
werden kann. Andererseits würde inelastisches Tunneln über einen Zwischenzu-
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Abbildung 8.6: An einem Kontakt der optimal dotierten LCCO-Probe auf-
genommenes Leitwertsspektrum mit verschiedenen an den Hintergrundbe-
reich angepassten Funktionen der Form A+Bxp.

stand zu einem Exponenten von p = 4/3 führen, was den Verlauf der Hintergrund-
leitfähigkeit in Abbildung 8.6 ebenfalls erklären könnte. Gegen inelastisches Tunneln
spricht allerdings zum einen, dass die Hintergrundleitfähigkeit nahezu temperatu-
runabhängig ist (vgl. Abschnitt 8.1.3), zum anderen dass in den Tunnelspektren
Strukturen wie die Kohärenzmaxima, die auf die Zustandsdichte der Elektroden
zurückgehen, deutlich zu erkennen sind. Bei inelastischen Prozessen verliert die tun-
nelnde Anregung die Information über die Energie vor dem Tunnelprozess. Inso-
fern sollten Spektren, bei denen inelastische Prozesse eine große Rolle spielen, keine
Informationen mehr über die Zustandsdichte der Elektroden zu entnehmen sein.
Aus diesem Grund wird für die genauere Auswertung in den folgenden Abschnitten
zunächst von der einfachsten Möglichkeit eines linearen Zusammenhangs zwischen
dem Tunnelleitwert und dem Betrag der am Kontakt abfallenden Spannung ausge-
gangen. Die Möglichkeit eines Potenzgesetzes zur Beschreibung der G(V )-Spektren
wird in Abschnitt 8.2.8 bei der Behandlung der Spektren in hohen Magnetfeldern
im Rahmen des Modells der Korrelationslücke noch einmal aufgegriffen.

Kenngrößen

Um die Eigenschaften der Spektren quantitativ besser erfassen und vergleichen
zu können, lassen sich eine Reihe von Kenngrößen definieren. Anhand von Abbil-
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dung 8.1.1 soll die Bestimmung dieser Kenngrößen aus den Tunnelspektren näher
erläutert werden. Dargestellt ist ein typisches Tunnelspektrum mit ausgeprägten
Kohärenzmaxima und einer linearen Hintergrundleitfähigkeit. Zunächst wird im
Bereich dieser linearen Hintergrundleitfähigkeit eine Funktion flin(V,C,m) gemäß
(4.23) an die experimentellen Daten angepasst. Der auf diese Weise erhaltene Hin-
tergrund flin(V,C,m) ist in Abbildung 8.1.1 als Linie eingezeichnet. Als Kenn-
größe wurde der Quotient m/C ausgewählt, da für Tunnelspektren an Kontak-
ten aus Hochtemperatursupraleitern wie YBa2Cu3O7−δ [Cucolo96] und auf Basis
von Bismuth-Blei-Oxiden [Sharifi91] eine direkte Proportionalität m ∼ C beobach-
tet wird, wenn für ein Elektrodenmaterial die Beschaffenheit der Tunnelbarrieren
(durch unterschiedliche Präparationsmethoden) verändert wird. m/C wird im fol-
genden kurz als normierte Hintergrundsteigung bezeichnet.

Um erste Aussagen über die Energielücke und die Kohärenzmaxima zu ermöglichen,
bietet es sich an, zunächst die Lage und Höhe der Extrema zu bestimmen, die
in Abbildung 8.1.1 durch unausgefüllte Punkte markiert und mit den Zahlen 1-5
gekennzeichnet sind. Der Abstand V∆ der Extrema 3 und 4 liefert ein erstes Maß
für die Breite der Energielücke. So werden für einen klassischen s-Wellen Supraleiter
scharf ausgeprägte Extrema mit eV∆ = 4∆ erwartet.
Die mittlere Leitwert der beiden Kohärenzmaxima (Extrema 3-4) wird im folgenden
als GCP , der mittlere Leitwert der Extrema 1 und 2 wird als GBG und der Leitwert
im tiefsten Punkt der Energielücke (5) wird als GZB bezeichnet. 4 Ausgehend von

4Die Abkürzungen stehen für coherence peak, background und zero bias

Abbildung 8.7: Schematische Darstellung eines bei niedriger Temperatur (T ≤ 5 K)
im Nullfeld aufgenommenen Tunnelspektrums sowie der daraus gewonnenen Kenn-
größen. Die genaue Beschreibung der einzelnen Kenngrößen erfolgt im Text.
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diesen Größen lassen sich

die Peakhöhe PH = (GCP −GBG)/GBG (8.2)

und

die Modulationstiefe MT = (GBG −GZB)/GBG (8.3)

als neue Kenngrößen definieren. Für die an der unterdotierten PCCO-Probe P1 auf-
genommenen Spektren, bei denen von den in Abbildung 8.1.1 gut zu erkennenden
Extrema 1-4 nur noch eine Art Schulterstruktur geblieben ist, muss eine leicht mo-
difizierte Auswertungsmethode angewandt werden. Um zu demonstrieren, dass diese
modifizierte Auswertungsmethode für Spektren mit ausgeprägten Kohärenzmaxima
zu den gleichen Ergebnissen führt, wie das ursprüngliche Verfahren, wird die modi-
fizierte Auswertungsmethode in Abbildung 8.8 anhand von Spektren beider Sorten
illustriert.

Teilabbildung (a1) zeigt ein Spektrum mit ausgeprägten Kohärenzmaxima, Teilab-
bildung (a2) ein Spektrum ohne solche Extrema. An den Hintergrund beider Spek-
tren wird jeweils wieder eine Funktion flin(V,C,m) angepasst und in den Abbildun-
gen als durchgezogene Linie dargestellt. Die Teilabbildungen (b1) und (b2) zeigen
die jeweiligen Differenzkurven aus ursprünglichen Daten und Hintergrundfunktio-
nen. Dabei ist die Skalierung der horizontalen V -Achse jeweils für die Teilabbildun-
gen (a1) und (b1) bzw. für (a2) und (b2) identisch. Anhand dieser Differenzkurven
lassen sich nun charakteristische Spannungen 1’-4’ wie folgt bestimmen: Die Ma-
xima der Differenzkurve liegen bei den Spannungen 3’ bzw. 4’. Die Spannungen 1’
und 2’ ergeben sich aus den Schnittpunkten der G − flin = 0-Achse und den bei-
den Geraden, die jeweils an den linearen Bereich der äußeren Flanken der beiden
Maxima angepasst werden und in den Teilabbildungen (b1) und (b2) als durchgezo-
gene Linien dargestellt sind. Die Bereiche, die den jeweiligen Geradenanpassungen
zugrundeliegen sind in den Teilabbildungen grau hinterlegt.

Die auf diese Weise bestimmten Spannungswerte 1’-4’ sind in allen Teilabbildun-
gen durch vertikale Linien markiert. In Teilabbildung (a1) sind die gemäß der oben
erläuterten aus der Lage der Extrema bestimmten charakteristischen Punkte 1 - 5
zusätzlich durch unausgefüllte Punkte gekennzeichnet. Es zeigt sich, dass die Span-
nungen 1’-4’ in guter Näherung mit den Spannungswerten dieser charakteristischen
Punkte 1 - 4 übereinstimmen. Daher wurden an den Proben der unterdotierten
PCCO-Probe, die keine ausgeprägten Kohärenzmaxima zeigen, charakteristische
Punkte nach dieser modifizierten Auswertungsmethode bestimmt und in Teilabbil-
dung (a2) exemplarisch ebenfalls durch unausgefüllte Punkte gekennzeichnet. Eine
Peakhöhe gemäß (8.2) zu bestimmen, erscheint für Spektren wie in Abbildung (a2)
jedoch nicht sinnvoll, da sich hierfür negative Werte ergeben würden.

Die auf die oben beschriebene Weise bestimmten Kenngrößen für die Proben der
LCCO- und PCCO-Serie, also die Größe V∆ bzw. V∆/4, die Modulationstiefe MT ,
die Peakhöhe PH und die normierte Hintergrundsteigung m/C sind in Tabelle 8.1
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Abbildung 8.8: Schematische Darstellung der Ermittlung der charakteristischen
Punkte 1-5 in Spektren ohne ausgeprägte Kohärenzmaxima

Probe Anzahl der V∆/4(= ∆/e) m/c MT PH 2∆/kBTc
Spektren (mV) (1/V) (% ) (% )

L1 5(2) 4.6 ± 0.2 59 ± 28 85.8 ± 2.6 6 ± 3 3.8 ± 0.2
L2 5 4.5 ± 0.1 50 ± 9 86.9 ± 0.8 8 ± 4 3.6 ± 0.1
L3 5 2.5 ± 0.1 14 ± 1 48.7 ± 2.8 5 ± 2 2.7 ± 0.1
P1 5 2.3 ± 0.5 42 ± 14 63.7 ± 5.3 − 3 ± 0.6
P2 3 3.2 ± 0.03 22 ± 1 76 ± 0.6 15 ± 1 3.2 ± 0.03
P3 4(2) 2.7 ± 0.1 12 ± 2 61.8 ± 0.2 13 ± 3 3.1 ± 0.1

Tabelle 8.1: Aus den Spektren in den Abbildungen 8.1 und 8.2 bestimmte Kenn-
größen. Nähere Erläuterungen befinden sich im Text.

zusammengefasst. Bei den angegebenen Größten handelt es sich immer um die Mit-
telwerte über die verschiedenen Kontakte einer Probe. Da für eine Berechnung sinn-
voller statistischer Größen etwas zu wenig Daten vorliegen, ist nicht die Standardab-
weichung sondern die maximale Abweichung vom Mittelwert als Fehler angegeben.
Die Anzahl der dabei verwendeten Spektren an verschiedenen Kontakten einer Pro-
be ist dabei in der zweiten Spalte vermerkt. Für die Proben L1 und P3 wurden, wie
zuvor erläutert, einige Spektren bei Temperaturen etwas oberhalb von 1.4 K aufge-
zeichnet. Da, wie in Abschnitt 8.1.3 gezeigt wird, der Abstand der Kohärenzmaxima
und die Hintergrundsteigung im Temperaturbereich unterhalb von 10 K nur sehr
schwach von der Temperatur abhängen, Peakhöhe und Modulationstiefe jedoch mit
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zunehmender Temperatur deutlich abnehmen, wurden für die Bestimmung von V∆

und m/c jeweils alle Spektren in die Berechnung mit einbezogen, für PH und MT
nur die bei 1.4 K aufgenommenen Spektren, deren Anzahl in der zweiten Spalte von
Tabelle 8.1 in Klammern angegeben ist.

Ein Vergleich der maximalen relativen Abweichungen vom Mittelwert der verschie-
denen Kenngrößen zeigt, dass der Abstand der Kohärenzmaxima V∆ und die Modu-
lationstiefe von Spektren verschiedener Kontakten einer Probe bei allen Proben eine
besonders kleine Streuung aufweisen, die Peakhöhe eine besonders große Streuung.
Die Peakhöhe scheint also stärker von lokalen Eigenschaften der Probe beeinflusst
zu werden, während die Modulationstiefe und der Abstand der Kohärenzmaxima In-
formationen über Eigenschaften liefern, die charakteristisch für die gesamte jeweils
betrachtete Probe sind.

Geht man von dem für einen klassischen s-Wellen Supraleiter gültigen Zusammen-
hang zwischen der Energielücke ∆ und dem Abstand der Kohärenzpeaks V∆ aus, also
von eV∆ = 4∆, so ergeben sich für die Proben der LCCO-Serie Energielücken von
2.5 meV bis 4.6 meV, für die Proben der PCCO-Serie von 2.3 meV bis 3.2 meV, was
gut mit den Ergebnissen früherer Messungen an ähnlichen Korngrenzenkontakten
aus PCCO und NCCO übereinstimmt [Kleefisch00]. Die resultierenden Werte für
das BCS-Verhältnis 2∆/kBTc liegen bei den LCCO-Spektren zwischen 2.6 und 3.9,
bei den PCCO-Spektren zwischen 2.6 und 3.6, also zum Teil etwas unter dem theo-
retischen Wert von 3.5 für s-Wellen-Symmetrie und deutlich unterhalb des Wertes
von 4.3, der für d-Wellen-Symmetrie berechnet wird. [Combescot98].

Im folgenden Abschnitt soll der Zusammenhang zwischen den Kenngrößen und den
Dotierungen der Proben untersucht werden. Dabei ist natürlich zu beachten, dass
nur drei Dotierungen pro Probenserie vorliegen und aus drei Punkten natürlich kein
funktionaler Zusammenhang zwischen den Größen abgeleitet werden kann. Eventu-
ell lässt sich jedoch ein Trend erkennen und mit der Dotierungsabhängigkeit ande-
rer Größen wie der kritischen Temperatur vergleichen. Daher ist in Abbildung 8.9
sowohl der Abstand V∆ der Kohärenzpeaks als auch die kritische Temperatur als
Funktion der Dotierung für die LCCO- (a) und die PCCO-Serie (b) aufgetragen.
Dabei bezieht sich die linke vertikale Skala auf V∆, die rechte auf Tc, wobei sich
die beiden Skalen nur um einen konstanten Faktor unterscheiden. Die horizontale
Skala ist für beide Größen identisch. Die Tc-Werte wurden durch eine gestrichelte
Trendlinie verbunden. Abbildung 8.9 zeigt, dass die Entwicklung des Abstandes der
Kohärenzmaxima mit zunehmender Dotierung qualitativ der Entwicklung der kriti-
schen Temperatur sehr ähnlich ist. Für die PCCO-Serie lassen sich die V∆(x) und die
Tc(x)-Kurven sogar innerhalb ihrer Fehlergrenzen recht gut aufeinander skalieren,
während diese Skalierung für die LCCO-Serie etwas weniger gut gelingt. Abbildung
8.10 zeigt analog zu Abbildung 8.9 die Modulationstiefe MT zusammen mit der
kritischen Temperatur als Funktion der Dotierung. Obwohl auch hier eine deutliche
qualitative Ähnlichkeit vorliegt, gelingt eine Skalierung der MT (x)-Kurve auf die
Tc(x)-Kurve nicht gut.
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Abbildung 8.9: Abstand der Kohärenzpeaks sowie kritische Temperatur als
Funktion der Dotierung für die Spektren der LCCO -(a) und PCCO -Serie
(b) aus den Abbildungen 8.1 und 8.2

Aufgrund der großen Streuung der Werte für die Peakhöhe und der Tatsache, dass
sich diese Größe für P1 nicht sinnvoll bestimmen lässt, wurde auf eine graphische
Darstellung der PH-Werte als Funktion der Dotierung verzichtet.

Für die normierte Hintergrundsteigung m/C schließlich wurde eine andere Dar-
stellung gewählt. Da für Kontakte aus verschiedenen supraleitenden Bismuth-Blei-
Oxiden über einen Temperaturbereich von unter 1 K bis zu 30 K eine direkte Pro-
portionalität zwischen m/C und der kritischen Temperatur Tc des untersuchten Su-
praleiters beobachtet wurde, sind auch hier für alle Proben der LCCO- und PCCO-
Serie die Quotienten m/C gegen die jeweiligen kritischen Temperaturen in Teilab-
bildung 8.11 (a) aufgetragen. Besonders bemerkenswert an Abbildung 8.11 ist, dass
tatsächlich alle Punkte relativ gut auf einer Gerade liegen - mit Ausnahme aller an
der unterdotierten PCCO-Probe (P1) bestimmten Werte fürm/c und einem einzigen
weiteren Punkt, der wohl als Ausreißer gewertet werden kann. Zieht man weiterhin
die Tatsache in Betracht, dass gerade die an P1 gemessenen Spektren sich durch
die stark unterdrückten Kohärenzpeaks auch qualitativ von den Spektren anderer
Proben unterscheiden, so kann dies eventuell als Hinweis darauf gewertet werden,
dass die Hintergrundleitfähigkeit bei der unterdotierten PCCO-Probe durch andere
Effekte beeinflusst wird, als bei den übrigen PCCO und LCCO-Proben. Dagegen
spricht jedoch, dass für alle untersuchten Proben die normierte Hintergrundstei-
gung als Funktion der Dotierung x monoton abnimmt, wie Teilabbildung 8.11 (b)
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Abbildung 8.10: Modulationstiefe gemäß Gleichung (8.3) als Funktion der
Dotierung für die Spektren der LCCO - und PCCO -Serie aus den Abbil-
dungen 8.1 und 8.2

zeigt. Der Zusammenhang kann hier für alle Proben relativ gut durch eine lineare
Funktion beschrieben werden, auch wenn die Streuung der Werte für verschiedene
Kontakte einer Probe keine eindeutigen Schlussfolgerungen über den funktionalen
Zusammenhang zulässt.

Entfaltung

In Abschnitt 4.1 wurde erläutert, wie im Rahmen des Modells eines eindimensio-
nalen symmetrischen SIS-Tunnelkontaktes mit konstanter Tunnelwahrscheinlichkeit
bei T = 0 aus einem Tunnelspektrum G(V ) die zugrundeliegende Zustandsdichte
N(E) gemäß (4.9) und (4.11) rekonstruiert werden kann. Natürlich ist es fraglich, in-
wieweit sich die bei tiefen Temperaturen aufgenommenen Tunnelspektren tatsächlich
durch dieses sehr einfache Modell beschreiben lassen. Insbesondere wird vorausge-
setzt, dass auch die Hintergrundleitfähigkeit auf die Zustandsdichte der Elektroden
zurückzuführen ist. Daher müssen die Ergebnisse einer solchen Analyse mit einem
gewissen Vorbehalt betrachtet werden; dennoch ist es interessant, sie anzusehen.

Alle in den Abbildungen 8.1 und 8.2 dargestellten Spektren wurden numerisch inte-
griert und aus den resultierenden I(V )-Kennlinien sowie den Leitwerten bei V = 0
wurden nach (4.9) und (4.11) die Zustandsdichten N(E) berechnet. Bei allen N(E)-
Kurven wurde überprüft, dass sich durch Faltung und Ableitung wieder die ur-
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Abbildung 8.11: Quotient aus Steigung und zu V = 0 extrapoliertem Wert
der Hintergrundleitfähigkeit für die Spektren der LCCO- und PCCO-Serie
aus den Abbildungen 8.1 und 8.2 als Funktion der kritischen Temperatur
(a) bzw. der Dotierung (b).

sprüngliche G(V )-Kurve ergibt. Da sich die für verschiedene Kontakte einer Probe
erhaltenen N(E)-Kurven sehr ähnlich sind, wurde für jede Probe je ein Kontakt
herausgegriffen, für die die G(V ) und die entsprechende N(E)-Kurve jeweils in ei-
ner Teilabbildung von 8.12 zusammengefasst dargestellt sind. Die Beschriftungen
der vertikalen Achsen auf der linken Seite beziehen sich auf den Leitwert, auf der
rechten Seite auf die Zustandsdichte, wobei die Größen jeweils auf ihren Wert bei
V = 0 bzw. E = 0 normiert sind. Die Skalierung der horizontalen Achsen ist für die
G(V )- und die zugehörigen N(E)-Kurven identisch, wobei die Spannungen in mV,
die Energien in meV angegeben sind.

Zwei Beobachtungen sind festzuhalten. Zum einen zeigen die N(E)-Kurven erwar-
tungsgemäß ein ausgeprägtes Minimum bei V = 0 also eine Art von Energielücke.
Die Energien, bei denen die diese Energielücke begrenzenden Strukturen liegen, ent-
sprechen für alle Proben etwa den Spannungen, bei denen sich die als Kohärenzmaxima
bezeichneten Strukturen der zugehörigen G(V )-Kennlinien befinden. Wie in Ab-
schnitt 3.4 gezeigt wurde, liegen für einen klassischen SIS-Tunnelkontakt die Kohären-
zpeaks jedoch bei Spannungen, die der doppelten Energielücke entsprechen. Dieser
Unterschied ist darauf zurückzuführen, dass bei den experimentellen G(V )-Kurven
auch für tiefe Temperaturen der Leitwert und somit gemäß (4.11) auch die Zu-
standsdichte bei V = 0 relativ gross sind, während für einen klassischen s-Wellen-
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Abbildung 8.12: Leitwert und daraus nach (4.9) und (4.11) berechnete Zustands-
dichte, exemplarisch für je einen Kontakt jeder Probe der LCCO- ((a1)-(c1) und
PCCO-Serie ((a2)-(c2))
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Abbildung 8.13: Illustration zur Bestimmung der Extrema in den N(E)-Kurven (a)
sowie Position der Extrema als Funktion der Nummer (b)

Supraleiter die Zustandsdichte für E < ∆ bei T = 0 identisch verschwindet.

Zum anderen fällt sofort ins Auge, dass es zwei unterschiedliche Typen von Zustands-
dichten gibt. Die aus den Tunnelspektren der überdotierten LCCO und PCCO-
Probe sowie der unterdotierten PCCO-Probe (L3,P1,P3) berechneten N(E)-Kurven
verlaufen für Energien oberhalb der Energielücke nahezu linear, während bei den
N(E)-Kurven für die übrigen Proben (L1,L2,P2) dem annähernd linearen Anstieg
in diesem Energiebereich deutliche Oszillationen überlagert sind. Die aus den Leit-
wertsspektren verschiedener Kontakte der gleichen Probe berechneten Zustandsdich-
ten lassen sich jeweils alle dem gleichen Typ zuordnen, zeigen also alle die gerade
beschriebenen Oszillationen oder alle den einfachen linearen Verlauf. Dies deutet
darauf hin, dass sich dieser Effekt auf eine charakteristische Eigenschaft der Probe
zurückführen lässt. Für die N(E)-Kurven mit Oszillationen wurden die Extrema mit
steigender Spannung durchnummeriert und ihre Positionen bestimmt, wie in Teilab-
bildung 8.13 (a) illustriert ist. Diese Positionen wurden in Teilabbildung 8.13 (b)
jeweils gegen die Nummern der Extrema aufgetragen. Die Resultate für verschiede-
ne Brücken einer Probe sind in unterschiedlichen Symbolen und jeweils einer Farbe
dargestellt. Wie die Abbildung zeigt, verlaufen die resultierenden Kurven in sehr
guter Näherung linear und darüberhinaus nahezu parallel zueinander. Die Extrema
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sind also äquidistant und der Abstand benachbarter Extrema stimmt für alle Pro-
ben innerhalb der Fehlergrenzen überein. Diese Gleichheit sowie die Betrachtungen
in Abschnitt 4.1.2, die sich mit der Auswirkung einer fehlerhaften Bestimmung von
N(E = 0) und Rauschen in den Messdaten auf die Entfaltung beschäftigen, deuten
jedoch darauf hin, dass sich die experimentellen G(V )-Kurven eben nicht nur durch
die einfache Faltung der Zustandsdichten ergeben, und dass diese Tatsache in Kombi-
nation mit einer noch zu bestimmenden Eigenschaft einiger Proben, letztendlich die
Oszillationen in der Entfaltung hervorruft. Einer der einfachsten Erklärungsansätze
ist die Vermutung, dass sich die experimentellen G(V )-Kurven additiv aus zwei Be-
standteilen zusammensetzen, dem Beitrag GN(V ), der sich tatsächlich ausschließlich
aus den Zustandsdichten der Elektroden ergibt und einem konstanten Beitrag Gadd,
der auf einen Stromtransport parallel zum Tunnelkontakt zurückzuführen ist. Denk-
bar wäre zum Beispiel eine Restleitfähigkeit des Substrates bei tiefen Temperaturen.
Aufgrund des identischen Substratmaterials würde sich für alle Proben eine ähnliche
zusätzliche Leitfähigkeit Gadd ergeben, was möglicherweise die Ähnlichkeit der Oszil-
lationen erklären könnte. Weiterhin zeigt ein Vergleich der Abbildungen 8.12 und der
Tabelle 8.1, dass gerade die Spektren, deren Entfaltung Oszillationen zeigen, beson-
ders große Modulationstiefen aufweisen. Dies legt die Vermutung nahe, dass die Tie-
fe der Energielücke Auswirkungen auf mögliche Oszillationen in der Entfaltung hat.
Um diese beiden naheliegenden Vermutungen näher zu überprüfen, wurden gemäß
(2.22) und (2.24) die Zustandsdichten eines s-Wellen Supraleiters für verschiedene
Werte des Dynes-Parameters Γ im Energiebereich |E| ≤ 6∆ berechnet und daraus
durch Faltung nach (4.8) und Ableitung die Leitwertsspektren bestimmt. Die Leit-
wertsspektren wurden durch Addition verschiedener Werte für Gadd modifiziert und
anschließend wieder integriert und entfaltet. Abbildung 8.14 zeigt die modifizierten
Leitwerte sowie die daraus berechneten Zustandsdichten für Dynes-Parameter von
Γ = 0.4∆ (a), Γ = 0.5∆ (b) und Γ = 0.6∆ (c). Tatsächlich zeigt sich, dass für kleine
Werte des Dynes-Parameters (also ausgeprägte Modulationstiefen) und Addition ei-
nes konstanten Leitwertes, Oszillationen in der durch Entfaltung des modifizierten
Leitwertes berechneten Zustandsdichte entstehen, deren Wellenlängen vom addier-
ten Leitwert abhängen. Für Γ ≥ 0.6∆ sind dagegen in der Entfaltung keine Os-
zillationen mehr zu erkennen. Es ist also theoretisch möglich, Oszillationen in den
berechneten Zustandsdichten auf einen konstanten Widerstand parallel zum Tun-
nelkontakt zurückzuführen und darüberhinaus zu erklären, warum nur bei Proben,
deren Spektren eine ausgeprägte Modulationstiefe aufweisen, diese Oszillationen zu
beobachten sind. Leider stellt sich jedoch heraus, dass sich die gemessenen Leitwerts-
spektren nicht einfach durch Subtraktion eines konstanten Leitwertes so modifizieren
lassen, dass die Oszillationen in der Entfaltung verschwinden. Exemplarisch sind in
Abbildung 8.15 die aus dem Leitwertsspektrum eines Kontaktes der unterdotierten
LCCO-Probe berechnete Zustandsdichte zusammen mit den aus modifizierten Leit-
wertsspektren berechneten Zustandsdichten dargestellt. Dabei wurde der Leitwert
um Werte von Gadd im Bereich bis zu 25% des Wertes G(V = 0) korrigiert. Dabei
sind die aus dem Original-Spektrum sowie aus dem Spektrum mit dem größten Wert
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Abbildung 8.14: durch Addition eines konstanten Leitwertes modifizierte Leitwerts-
spektren eines einfachen 1dimensionalen SIS-Tunnelkontaktes für einen s-Wellen-
Supraleiter mit verschiedenen Dynes-Parametern sowie daraus durch Entfaltung be-
rechnete Zustandsdichten
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Abbildung 8.15: Durch Entfaltung berechnete Zustandsdichten auf Grundlage eines
experimentellen Spektrums sowie auf Grundlage von durch Subtraktion konstanter
Leitwerte modifizierten Spektren.

von Gadd als Linien dargestellt, der von den übrigen Kurven eingenommene Bereich
der N − E-Ebene ist hellgrau hinterlegt. Alle N(E)-Kurven weisen deutliche Os-
zillationen auf. Für größere Korrektur-Terme wird die Amplitude der Oszillationen
nur noch größer, weswegen auf eine Darstellung verzichtet wurde. Insgesamt weisen
die Ergebnisse darauf hin, dass die Oszillationen in der Entfaltung letztendlich mit
hoher Wahrscheinlichkeit darauf zurückzuführen sind, dass das einfache eindimen-
sionale Modell für einen SIS-Kontakt mit konstanter Tunnelwahrscheinlichkeit nicht
ausreicht, die experimentellen Leitwertsspektren zu beschreiben. Zusätzlich scheint
eine ausgeprägte Modulationstiefe die Oszillationen zu begünstigen, so dass diese
Strukturen nur mittelbar auf eine Eigenschaft der Proben zurückzuführen sind.

Vergleich mit dem Trapezbarrieren-Modell

Eines der einfachsten Modelle, das den Einfluss der Barriere auf den Tunnelstrom
berücksichtigt, ist das in Kapitel 4.2.3 eingeführte Modell einer trapezförmigen Tun-
nelbarriere für einen planaren oder eindimensionalen Tunnelkontakt. Insbesondere
kann die lineare Hintergrundleitfähigkeit, die in vielen Tunnelspektren an Hochtem-
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peratur Supraleitern beobachtet wird in [Kirtley90a] auf relativ niedrige Barrie-
renhöhen zurückgeführt werden.

Daher wird im folgenden Abschnitt untersucht, ob es gelingt auch die in dieser Arbeit
vermessenen Kontakte im Rahmen dieses Modell ist zu beschreiben.

Im Anhang A.3 wird näher erläutert, wie sich die Tunnelleitfähigkeiten für dieses
Modell berechnen und in eine Programmiersprache implementieren lassen. Geht man
von einem symmetrischen Tunnelkontakt sowie von Zustandsdichten gemäß (2.22)
bzw (2.23) unter Berücksichtigung einer Dynes-Verrundung (2.24) für einen s- bzw
d-Wellen Supraleiter aus, so hängt die Tunnelleitfähigkeit für einen planaren Kontakt
nach diesem Modell von 6 Parametern ab, von der Fläche F des Tunnelkontaktes, der
Fermi-Energie EF , der Höhe φ und Dicke d der Tunnelbarriere sowie der Energielücke
∆ und dem Dynes-Parameter Γ, also

Gpl(V ) = Gpl(V, F,EF , φ, d,∆,Γ). (8.4)

Die Fläche F des Tunnelkontaktes ist bekannt, und in Abschnitt 4.2.3 wurde erläutert,
dass die Tunnelleitfähigkeit für EF ≥ 150 meV nur sehr schwach vom Wert der Fer-
mienergie abhängt. Damit bleiben 4 Parameter, um die bei tiefen Temperaturen
aufgenommenen Tunnelspektren zu beschreiben.

Für einen eindimensionalen Kontakt gilt

G1d(V ) = G1d(V,G0, φ, d,∆,Γ). (8.5)

Dabei ist G0 der Leitwert des Kontaktes für t = φ = 0. Im ballistischen Limit
entspricht dies dem Sharvin-Widerstand. Es ist allerdings fraglich, inwieweit dieser
Begriff auf die untersuchten Kontakte angewendet werden kann, da die mittlere freie
Weglänge zum Beispiel für NCCO auf etwa 2 nm abgeschätzt wird, während die Ab-
messungen der vermessenen Kontakte im µm-Bereich liegen. Daher wird hier G0 nur
als phänomenologischer Parameter verwendet. Insgesamt sind für einen eindimen-
sionalen Kontakt also 5 Parameter zur Beschreibung der Tunnelspektren notwendig.

Die Resultate einer Kurvenanpassung mit 4 bis 5 Parametern sind natürlich nur
bedingt aussagekräftig. Allerdings lassen sich die Parameter in zwei Gruppen eintei-
len. Die Barrierenparameter φ und t sowie gegebenenfalls G0 bestimmen primär
die Größenordnung, in der die Leitwerte liegen und die Form der Hintergrund-
leitfähigkeit, während Energielücke ∆ und Dynes-Parameter Γ für das Aussehen
der Lücke und der Kohärenzmaxima in den Leitwertsspektren verantwortlich sind.
Startparameter für Barrierenhöhe und Dicke bei planaren Kontakten lassen sich
durch Anpassung einer Parabel an den Außenbereich der Spektren bestimmen.

Abbildung 8.16 zeigt eines der G(V )-Spektren, für die die Anpassung der Gleichun-
gen aus den Abschnitt A.3.2 bzw. A.3.3 an die Messdaten relativ gut gelungen ist.
Dabei werden die Resultate für einen planaren und einen eindimensionalen Kontakt
mit s-Wellen-Symmetrie sowie für einen planaren Kontakt mit d-Wellen Symmetrie
gezeigt. Die Qualität der Übereinstimmung zwischen Modell und Messdaten ist für
alle Modelle sehr ähnlich.
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Abbildung 8.16: Resultate einer Kurvenanpassung nach dem Modell der
Trapezbarriere für einen planaren bzw. eindimensionalen Kontakt

Im Bereich der Energielücke, also für |V | . V∆ stimmen die Fitkurven recht gut mit
den experimentellen Daten überein, der Abstand der Kohärenzmaxima, die Modu-
lationstiefe und die Form der Energielücke lassen sich gut wiedergeben. Die lineare
Hintergrundleitfähigkeit jedoch lässt sich nicht für den gesamten Spannungsbereich
in zufriedenstellender Weise reproduzieren. Bei einigen gemessenen Spektren kann
zwar eine Übereinstimmung bis |V | . 25 mV erreicht werden, aber für höhere Span-
nungen weichen die berechneten Kurven stets nach oben von den Messdaten ab. Der
bis zu 80 mV beobachtete lineare Verlauf der gemessenen G(V )-Kurven kann trotz
zahlreicher Fit-Versuche mit unterschiedlichen Startparametern nicht wiedergegeben
werden.

Eine genauere Betrachtung der in [Kirtley90a] veröffentlichen Ergebnisse zeigt al-
lerdings, dass die Übereinstimmung zwischen Messkurven und Fitkurven dort auch
nicht signifikant besser ist, als zum Beispiel bei den in Abbildung 8.16 dargestellten
Kurven. Die Barrierenparameter, die sich durch diese Kurvenanpassungen für plana-
re Kontakte ergeben, liegen ebenfalls in dem Bereich, der in [Kirtley90a] angegeben
ist. Die Barrierendicke variiert zwischen 20 und 30 Å, die Barrierenhöhe zwischen 40
und 140 meV. Die Energielücke stimmt für alle Kontakte gut mit den anhand der
Kenngrößen abgeschätzten Werte überein; der Dynes-Parameter liegt zwischen dem
0.25fachen und dem 1.2fachen der Energielücke.

Für Punktkontakte ergeben sich etwas größere Werte für die Barrierenhöhe. Da,
wie in Abschnitt 4.2.3 gezeigt wurde, in Spektren von Punktkontakten deutliche
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Abbildung 8.17: Spektren an einer Brücke der unterdotierten LCCO-Probe
für Magnetfelder zwischen 0T und 12T

Strukturen bei V = φ/e auftreten, kann insbesondere ausgeschlossen werden, dass
die Barrierenhöhen unterhalb von 80 mV liegt.

Anhand der Messdaten lässt sich nicht entscheiden, ob Zustandsdichten mit s-oder
d-Wellen Symmetrie zu einer besseren Übereinstimmung zwischen experimentellen
und theoretischen Kurven führen. Kurvenanpassungen für Zustandsdichten mit d-
Wellen Symmetrie liefern sehr ähnliche Ergebnisse für Barrierenparameter und Ener-
gielücken wie im Fall der s-Wellen Symmetrie, allerdings ergeben sich deutlich klei-
nere Werte für den Dynes-Parameter, da, wie in Abschnitt 2.2 gezeigt wurde, der
gleiche Dynes-Parameter bei d-Wellen Symmetrie zu deutlich größeren Verrundun-
gen in den Zustandsdichten führt, als bei s-Wellen Symmetrie.

8.1.2 Einfluss eines äußeren Magnetfelds

Die relativ geringen kritischen Felder der elektronendotierten Kuprate erlauben es,
auch das Verhalten der Tunnelspektren an solchen Materialien im Magnetfeldbe-
reich sowohl unterhalb als auch oberhalb des kritischen Wertes zu studieren. Dazu
wurden Serien von Messungen an Tunnelkontakten aller Proben in verschiedenen
Magnetfeldern aufgezeichnet. Abbildung 8.17 zeigt exemplarisch für alle untersuch-
ten Proben bis auf die überdotierte LCCO-Probe L3 die Resultate einer solchen
Mess-Serie für eine Brücke der unterdotierten LCCO-Probe L1 in Feldern zwischen
0 T und 12 T. Das abweichende Verhalten von Probe L3 wird in Kapitel 8.3 näher
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beschrieben und diskutiert.

Mit zunehmendem Magnetfeld steigt der Leitwert im Bereich der Energielücke an,
während die Kohärenzmaxima unterdrückt werden. Dabei ändert sich die Form der
G(V )-Kurven nahe V = 0 nur sehr wenig; die Kohärenzmaxima werden mit zu-
nehmendem Feld etwas breiter. Ein Schließen der Energielücke in dem Sinne, dass
die Kohärenzmaxima mit steigendem Feld näher zusammenrücken, lässt sich nicht
beobachten. Stattdessen kann die Veränderung der G(V )-Kurven mit steigendem
Feld anschaulich vielmehr als ein Auffüllen der Energielücke beschrieben werden.
Für Felder oberhalb von 5 T sind keine Kohärenzmaxima mehr zu erkennen. Bis
zum maximalen Feld von 12 T lässt sich jedoch im Bereich der supraleitenden Ener-
gielücke deutlich die Unterdrückung des Leitwertes im Vergleich zur linearen Hinter-
grundleitfähigkeit beobachten. Diese Struktur entwickelt sich mit steigendem Feld
ohne erkennbaren Übergang aus der supraleitenden Energielücke. Wie in Kapitel 2.3
erläutert, ähnelt dies dem Effekt, der in Tunnelspektren an BSCCO bei Temperatu-
ren oberhalb der kritischen Temperatur beobachtet wird. In Analogie dazu wird die
hier beobachtete Struktur im folgenden ebenfalls kurz als Pseudolücke (∆∗) bezeich-
net. Die Untersuchung dieser Pseudolücke als Funktion von Dotierung, Temperatur
und Magnetfeld ist einer der Schwerpunkte der vorliegenden Arbeit und wird in
Abschnitt 8.2 behandelt.

Die Hintergrundleitfähigkeit hängt für Felder unterhalb von 6 T bzw. oberhalb von
9 T praktisch nicht vom Feld ab, für Felder zwischen 6 T und 9 T nimmt die Steigung
der Hintergrundleitfähigkeit mit zunehmendem Feld ab.

Die veränderte Hintergrundleitfähigkeit für Felder ab 6 T ist mit hoher Wahrschein-
lichkeit zumindest zu einem großen Teil darauf zurückzuführen, dass bei supralei-
tenden Elektroden, die an den Kontakt angelegte Spannung ausschließlich an der
Korngrenze abfällt; sobald der Widerstand der Elektroden nicht mehr verschwindet,
wird jedoch der (ohmsche) Widerstand der Zuleitungen zwischen den Spannungsab-
griffen RZ in Serie zu dem Korngrenzenwiderstand RKG geschaltet und geht gemäß

Rexp(V ) = RKG(V ) +RZ (8.6)

in den gemessenen Widerstand Rexp(V ) ein. Der Leitwert der Korngrenze GKG(V )
ergibt sich demnach zu

GKG(V ) = (1/Gexp(V )−RZ)−1 . (8.7)

Es bleibt also, den Zuleitungswiderstand RZ zu bestimmen. Da sich in der vorlie-
genden Brückengeometrie der Zuleitungswiderstand nicht direkt messen lässt, muss
ein geeignetes Korrekturverfahren angewendet werden. Im folgenden wird der mit
einem solchen Verfahren bestimmte Korrekturwiderstand mit Rα bezeichnet, wobei
der Index α das jeweilige Korrekturverfahren kennzeichnet. Entsprechend wird der
gemäß

GRα(V ) = (1/Gexp(V )−Rα)
−1 (8.8)
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Abbildung 8.18: Spektren aus Abbildung 8.17 nach der Korrektur gemäß
8.8 (a) sowie die im Rahmen dieser Korrektur bestimmten Zuleitungswi-
derstände, aufgetragen gegen das äußere Magnetfeld (b) zusammen mit ei-
ner an einer Filmbrücke der gleichen Probe bei 5K aufgezeichneten ρ(H)-
Kurve (multipliziert mit einem geeigneten Faktor)

mit Rα korrigierte Leitwert als GRα bezeichnet.

Die vorliegenden Messungen zeigen, dass die Kehrwerte der bei 0 T und in Feldern
oberhalb von 5 T aufgenommenen G(V )-Kurven sich im Außenbereich (|V | ≥ Va ≈
20 meV) in guter Näherung jeweils nur um einen konstanten Widerstand unterschei-
den. Daher wird das folgende Korrekturverfahren vorgeschlagen. Mit Hilfe einer
Leitwertkurve im supraleitenden Zustand, für die also RZ = 0 angenommen werden
kann, wird der Korrekturwiderstand RK gemäß

RK = 〈1/Gexp(V )− 1/Gsl(V )〉|V |≥Va (8.9)

aus dem experimentellen Spektrum Gexp(V ) berechnet. Dabei bezeichnet das Sym-
bol 〈...〉|V |≥Va den Mittelwert über alle Spannungen im angegebenen Bereich. Für
die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben beginnt der Bereich der Hinter-
grundleitfähigkeit stets etwa bei Va ≈ 20 mV.

RK ist eine gute Näherung für den Zuleitungswiderstand RZ , solange davon aus-
gegangen werden kann, dass der Unterschied zwischen der Hintergrundleitfähigkeit
im resistiven5 Zustand und der Hintergrundleitfähigkeit des Kontaktes im supralei-

5Es wird hier der Ausdruck resistiv anstatt normalleitend benutzt, weil der Effekt des Zulei-
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tenden Zustand ausschließlich auf den Widerstand der Zuleitungen zurückzuführen
ist.

Die gemäß (8.8) um diesen Effekt korrigierten Leitwertsspektren GRK(V ) werden in
Teilabbildung 8.18(a) zusammengefasst, die dabei berechneten Zuleitungswiderstände
sind in Teilabbildung (b) als Punkte gegen die jeweiligen äußeren Magnetfelder auf-
getragen. Zum Vergleich ist die ebenfalls bei einer Temperatur von 5 K an einer
Filmbrücke der gleichen Probe aufgenommene ρ(H)-Kurve aus Abbildung A.3 mit
einem geeigneten Faktor multipliziert und ebenfalls in Teilabbildung (b) eingetragen
worden. Die im Rahmen der Korrektur berechneten Zuleitungswiderstände geben
sehr gut den Verlauf der gemessenen ρ(H)-Kurve wieder, was dafür spricht, dass
das gerade eingeführte Korrekturverfahren sinnvoll ist. Ein genauerer Vergleich der
Zuleitungswiderstände RK der Korngrenzenkontakte und der entsprechenden Film-
widerstände für die verschiedenen Proben wird in Abschnitt 8.2.2 angestellt.

Teilabbildung 8.18(a) zeigt weiterhin, dass sich die in verschiedenen Feldern aufge-
nommenen GRK(V )-Kurven im Bereich der Energielücke für positive und negative
Spannungen jeweils in einem sehr schmalen Spannungsbereich schneiden, der in der
Abbildung jeweils mit einer vertikalen Linie markiert ist. Außerdem ändert sich der
Verlauf der GRK(V )-Kurven für Felder oberhalb von etwa 8 T nur noch relativ wenig
und im Bereich sehr nahe an V = 0. Die Magnetfeldabhängigkeit der Spektren im
normalleitenden Bereich wird genauer in Unterabschnitt 8.2.3 diskutiert.

Um den Einfluss des Magnetfeldes auf die Tunnelspektren zu erklären, müssen meh-
rere Effekte berücksichtigt werden. Zunächst kommt es aufgrund der Wechselwir-
kung zwischen dem Magnetfeld der Flussdichte B = µ0H und den Spins der Anre-
gungen zu einer Zeeman-Aufspaltung in der Zustandsdichte gemäß

n(E,B) =
1

2
n↑(E) +

1

2
n↓(E) , (8.10)

wobei die Zustandsdichten der Anregungen mit Spin parallel bzw. antiparallel zum
Feld durch

n↓↑(E) = n(E ± gµBB) (8.11)

gegeben sind. n(E) ist die Zustandsdichte im Nullfeld. Für SIN-Kontakte führt
dies zu einer Aufspaltung der beiden Kohärenzmaxima in je zwei Maxima mit Ab-
stand 2gµBB/e. Für SIS-Kontakte hängt die Form des Leitwertsspektrums davon
ab, ob der Spin der Elektronen beim Tunneln erhalten bleibt. Bei Spinerhaltung
setzt sich der gesamte Leitwert additiv aus den Beiträgen der beiden Spinkanäle
zusammen. Da für jeden Spinkanal die Zustandsdichte zu beiden Seiten der Tun-
nelbarriere um den gleichen Beitrag verschoben wird, ändert sich die Form der re-
sultierenden G(V )-Spektren nicht. Andernfalls wird jedoch eine Aufspaltung der

tungswiderstandes auftritt, sobald der Widerstand der Elektroden nicht mehr verschwindet, also
auch insbesondere im Magnetfeld, sobald es zur Bewegung von Vortices kommt, auch wenn noch
Cooper-Paare vorhanden sind.
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Abbildung 8.19: Aufspaltung der Zustandsdichte für einen s-Wellen Supra-
leiter im Magnetfeld nach (8.10)

beiden Kohärenzmaxima in je drei Maxima erwartet, ein großes Maximum an der
Stelle des im Nullfeld beobachteten Maximums sowie zwei Satellitensstrukturen bei
|V | = 2∆/e ± 2gµBB/e [Meservey75]. Bei den im Rahmen dieser Arbeit aufge-
zeichneten Spektren wurde allerdings nie eine Aufspaltung der Kohärenzmaxima im
Magnetfeld beobachtet, was darauf schließen lässt, dass für die untersuchten Proben
der Spin beim Tunneln erhalten bleibt. Daher kann bei den folgenden Betrach-
tungen zu den Tunnelspektren im Magnetfeld die Aufspaltung der Zustandsdichte
vernachlässigt werden.

Ein weiterer Effekt ist auf die Abschirmströme zurückzuführen, die im Magnetfeld
im Bereich der Eindringtiefe entlang den Oberflächen des Supraleiters fließen, ins-
besondere also entlang der Korngrenze. Diese Abschirmströme brechen die Zeitum-
kehrsymmetrie und begrenzen damit die Lebensdauer der Cooper-Paare [Tinkham96,
Kapitel 10.2]. Diese Paarbrechung lässt sich durch einen Parameter α charakterisie-
ren, der vom Magnetfeld abhängt und für einen s-Wellen Supraleiter gemäß

ns(E) = <

(
u(E,∆, α)√
u2(E,∆, α)− 1

)
(8.12)

in die Zustandsdichte eingeht, wobei die Größe u(E,∆, α) implizit durch

E/∆ = u

(
1− α√

u2 − 1

)
(8.13)
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Abbildung 8.20: Durch Faltung gemäß (4.2) berechneter Leitwert für einen
symmetrischen SIS-Kontakt aus einem s-Wellen Supraleiter mit verschiede-
nen Dynes-Parametern

gegeben ist [Maki64]. Numerische Berechnungen zeigen, dass kleine Paarbrechungs-
parameter zu Verrundungen in den entsprechenden Tunnelspektren führen [Meservey75].

In Kapitel 6 wurde gezeigt, dass für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Proben der Widerstand im Magnetfeld wesentlich sowohl von Vortizes als auch von
Fluktuationen des Ordnungsparameters beeinflusst wird. Daher ist davon auszu-
gehen, dass diese Effekte auch für die Tunnelspektren im Magnetfeld eine nicht
unerhebliche Rolle spielen.

Im Inneren der Vortizes wird der supraleitende Ordnungsparameter unterdrückt.
Daher entstehen in der Vortexphase Anregungen im Bereich der Energielücke, was zu
einer erhöhten Leitfähigkeit nahe V = 0 und einer Verrundung der Kohärenzmaxima
führt. Die meisten Publikationen zu diesem Thema behandeln allerdings den Fall,
dass das Magnetfeld parallel zur Richtung des Transportstroms verläuft, so dass eine
Bewegung der Vortizes aufgrund der Lorentzkraft nicht berücksichtigt werden muss
[Maggio-Aprile95, z.B.].

Fluktuationen des Ordnungsparameters könnten schließlich in einem sehr einfachen
Modell dadurch berücksichtigt werden, dass bei der Berechnung des Tunnelstromes
über eine Verteilung von Werten für die Energielücke gemittelt wird. Auch dies sollte
zu einer Verrundung der resultierenden Leitwertkurve führen. In der Literatur ein
Modell zu finden, das den Einfluss dieser verschiedenen Effekte und gegebenenfalls
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ihrer Wechselwirkung auf die Tunnelspektren für den hier vorliegenden Messaufbau6

mathematisch beschreibt, ist sehr schwierig. Allerdings fällt auf, dass drei verschiede-
ne Effekte im Magnetfeld, Paarbrechung, Unterdrückung des Ordnungsparameters in
Vortizes und Fluktuationen, alle effektiv zu Verrundungen in den G(V )-Kennlinien
führen.

Wie in Abschnitt 2.2 erläutert wird, lassen sich die Verrundungen, die an Tunnel-
spektren im Nullfeld beobachtet werden, durch eine endliche Lebensdauer der Qua-
siteilchen erklären. Mathematisch wird diese endliche Lebensdauer berücksichtigt,
indem die Energie E der Quasiteilchen in der Formel 2.22 für die Zustandsdich-
te um einen imaginären Anteil iΓ erweitert wird. Es stellt sich also die Frage, ob
die Einführung eines solchen Dynes-Parameters Γ ausreicht, um den Einfluss des
Magnetfeldes auf die Leitwertsspektren zu beschreiben.

Abbildung 8.20 zeigt Leitwertkurven, die nach dem sehr einfachen eindimensiona-
len Modell aus Abschnitt 3.1 für T = 0 auf Grundlage von Zustandsdichten eines
s-Wellen Supraleiters gemäß (2.22) und (2.24) für verschiedene Werte des Dynes-
Parameters zwischen 0.4∆ und 3∆ berechnet wurden. Es zeigt sich, dass die Ent-
wicklung der berechneten Leitwertkurven mit steigendem Dynes-Parameter in drei
wesentlichen Punkten Ähnlichkeit mit der Entwicklung der gemessenen Tunnelspek-
tren bei wachsendem Magnetfeld aufweist. So steigt der Leitwert im Bereich der
Energielücke, ohne dass sich die Form der Spektren in dieser Region wesentlich
ändert. Der Leitwert im Bereich der Kohärenzmaxima sinkt, wobei die Maxima et-
was breiter werden. Schließlich schneiden sich auch die für verschieden Werte von
Γ berechneten Spektren im Bereich der Energielücke bei positiven bzw. negativen
Spannungen in einem relativ schmalen Spannungsbereich. Der Einfluss der Hinter-
grundleitfähigkeit wird in diesem einfachen Modell nicht berücksichtigt, lässt sich
jedoch zum Beispiel im Rahmen des Modells der Trapezbarriere berechnen. Auf eine
numerisch recht aufwändige Anpassung dieses Modells an die Serien von bei verschie-
denen Feldern aufgenommenen Spektren der untersuchten Proben durch Variation
des Parameters Γ wird hier jedoch verzichtet, zumal dieser Parameter sich hier nicht
aus einem physikalischen Modell ergibt sondern lediglich eingeführt wurde, um die
gemessenen Spektren phänomenologisch zu beschreiben.

8.1.3 Einfluss der Temperatur

An den untersuchten Korngrenzenkontakten aller Proben wurden Tunnelspektren
im Nullfeld für verschiedene Temperaturen bis deutlich über die jeweilige kritische
Temperatur hinaus aufgenommen. Exemplarisch ist in Abbildung 8.21 eine solche
Serie von Spektren für eine Brücke der optimal dotierten LCCO-Probe dargestellt.
Nach einer kurzen qualitativen Beschreibung wird im Folgenden zunächst das Ver-
halten der Spektren im Bereich |V | < 20 mV und |T | < Tc näher betrachtet, der
anschließende Abschnitt beschäftigt sich mit dem äußeren Bereich der Spektren, also

6Das Magnetfeld steht senkrecht sowohl zum Transportstrom als auch zur Filmoberfläche.



172 Kapitel 8 Tunnelspektroskopie-Messungen an Korngrenzenkontakten

Abbildung 8.21: Tunnelspektren an der optimal dotierten LCCO-Probe im
Nullfeld bei verschiedenen Temperaturen

der Hintergrundleitfähigkeit.

Vergleicht man die Abbildung 8.21 mit Abbildung 8.17, also die Entwicklung der
Tunnelspektren für zunehmende Temperatur im Nullfeld und die Entwicklung mit
zunehmendem Magnetfeld bei kleinen Temperaturen so fallen zunächst einige Ähnlich-
keiten ins Auge:

So nimmt der Leitwert im Bereich der Kohärenzmaxima mit zunehmendem Feld ab,
im Bereich der Energielücke nahe V = 0 jedoch zu, wobei sich die Entwicklung als
ein Auffüllen der Energielücke beschreiben lässt. Auch die Hintergrundleitfähigkeit
ist für Temperaturen deutlich unterhalb von Tc und deutlich oberhalb von Tc jeweils
in guter Näherung linear und nur schwach temperaturabhängig, oberhalb der kriti-
schen Temperatur ist die Steigung der Hintergrundleitfähigkeit deutlich geringer als
im supraleitenden Bereich. Es lassen sich jedoch auch drei wesentliche Unterschiede
ausmachen: Zunächst verschwinden sowohl die Kohärenzmaxima als auch die Ener-
gielücke bei oder knapp unterhalb der kritischen Temperatur. Insbesondere lässt sich
kein Anzeichen einer Pseudolücke oberhalb der kritischen Temperatur im Nullfeld
erkennen. Weiterhin kommt es für Temperaturen oberhalb von etwa 20 K bis zur
kritischen Temperatur zu einer deutlichen Abflachung der Leitwertsspektren nahe
V = 0. Schließlich zeigen einige Spektren im Bereich des Übergangs zwischen Supra-
leitung und Normalleitung keine wirklich lineare Hintergrundleitfähigkeit, sondern
die Steigung der G(V )-Kurven nimmt im Außenbereich mit zunehmendem Betrag
der am Kontakt abfallenden Spannung etwas ab. In Abbildung 8.21 ist dieses Ver-
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Abbildung 8.22: Energielücke als Funktion der Temperatur für einen s-
Wellen-Supraleiter, berechnet nach [Einzel03] (a), Zustandsdichten gemäß
(2.22) und (2.24) mit ∆(T ) aus (a) sowie aus diesen Zustandsdichten nach
(3.45) durch Faltung berechnete Leitwertsspektren (c) jeweils mit den in (c)
angegebenen Parametern

halten besonders deutlich an der 24 K-Kurve zu beobachten. Bei anderen Kontakten
der gleichen Probe ist dieses Verhalten noch wesentlich ausgeprägter. Ein Beispiel
dafür ist aus Platzgründen im Anhang in Abbildung A.12 dargestellt.

Einer der großen Erfolge der Tunnelspektroskopie auf dem Gebiet der klassischen Su-
praleiter war die Bestimmung der Temperaturabhängigkeit der Energielücke [Giaever61].

Für einen symmetrischen SIS-Kontakt aus einem klassischen s-Wellen-Supraleiter
ohne Dynes-Verbreiterung ergeben sich nach dem einfachen Modell aus Abschnitt 3.4
Singularitäten im Leitwert bei V = 2∆/e, die sich mit zunehmender Temperatur zu
kleineren Spannungswerten verschieben. Eine nach diesem Modell berechnete Tem-
peraturserie befindet sich in Abbildung 3.5. Aus der Position dieser Singularitäten
kann ∆ = ∆(T ) rekonstruiert werden. Für endliche Werte des Dynes-Parameters
Γ ergeben sich anstelle der Singularitäten endliche Maxima. Solange diese hinrei-
chend ausgeprägt sind, lässt sich auch in diesem Fall die Temperaturabhängigkeit
der Energielücke aus der Verschiebung der Maxima bestimmen.

Bei den hier gemessenen Spektren ist dieses Verfahren jedoch problematisch, wie
Abbildung 8.21 zeigt. So verschieben sich die Kohärenzmaxima mit zunehmender
Temperatur nur wenig, werden aber gleichzeitig so stark verbreitert, dass eine Be-
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stimmung der Energielücke aus den resultierenden Strukturen fragwürdig erscheint.
Es ist zu vermuten, dass in erster Linie die großen Werte des Dynes-Parameters dafür
verantwortlich sind, die benötigt werden, um die Spektren bei tiefen Temperaturen
zu beschreiben.

Anhand des Kontaktes, an dem die in Abbildung 8.21 dargestellten Spektren ge-
messen wurden, wurde im letzten Abschnitt die Übereinstimmung mit dem Mo-
dell der Trapezbarriere für T = 0 diskutiert. Abbildung 8.16 zeigt die Resultate
einer Kurvenanpassung für dieses Modell. Die resultierenden Parameter ∆ und Γ
für einen planaren Kontakt wurden benutzt, um die Zustandsdichten nach (2.22)
und (2.24) sowie gemäß (3.45) die Leitwertsspektren für verschiedene Temperatu-
ren im Bereich 0 < T < Tc zu berechnen. Die Resultate sind in den Abbildungen
8.22 (b) und (c) dargestellt. Dabei wurde eine BCS-Abhängigkeit der Energielücke
für einen s-Wellen-Supraleiter zugrunde gelegt, die nach der Näherungsformel nach
[Einzel03] berechnet wurde und ebenfalls in Teilabbildung 8.22 dargestellt ist. Die
Kohärenzmaxima in den Spektren aus Teilabbildung (c) zeigen tatsächlich keine
deutliche Verschiebung, jedoch eine starke Verbreiterung mit zunehmender Tem-
peratur, ganz ähnlich wie die experimentellen Spektren aus Abbildung 8.21. Ein
weiterer Effekt, der in den berechneten Spektren für einen Supraleiter ohne Dynes-
Verbreiterung aus Abbildung 3.5 in Abschnitt 3.4 auftritt, im Experiment jedoch
nicht beobachtet wird, ist die Entstehung eines Maximums bei V = 0 und hohen
Temperaturen, das auf das Tunneln thermisch angeregter Ladungsträger E > ∆
zurückzuführen ist (vgl. S. 31). Auch in diesem Fall zeigen die für die Parameter ∆
und Γ berechneten Spektren in Abbildung 8.22 (c) nur noch einen ganz schwachen
Ansatz für ein solches Maximum, stattdessen jedoch einen sehr flachen Verlauf der
G(V )-Kurven nahe V = 0 für hohe Temperaturen, der auch in den experimentel-
len Spektren zu beobachten ist. Einige Abweichungen der experimentellen Spektren
von dem theoretisch erwarteten Verlauf lassen sich also durch verhältnismäßig große
Werte des Dynes-Parameters Γ, also eine geringe Lebensdauer der Quasiteilchen,
erklären.

Um einen groben Überblick zu geben, inwieweit die Temperaturabhängigkeit der
Spektren im Nullfeld charakteristisch für die jeweils untersuchte Probe bzw. das
gesamte Materialsystem ist, wurde in einem nächsten Schritt die Variation des Leit-
wertes bei V = 0 als Funktion der Temperatur untersucht und für die Spektren
der Temperaturserien im Nullfeld an der Proben der LCCO- (a) und PCCO-Serie
(b) in Abbildung 8.23 dargestellt. Dabei wurde die Temperatur auf die jeweilige
kritische Temperatur der untersuchten Probe, der Leitwert G(V = 0, T ) auf den
Wert bei T = Tc normiert, um die Kurven verschiedener Proben besser verglei-
chen zu können. Verschiedene Kurven der gleichen Farbe beziehen sich stets auf
unterschiedliche Kontakte der gleichen Probe. Wie die Abbildung 8.23 zeigt, folgt
der Leitwert der Tunnelspektren im tiefsten Punkt der Energielücke als Funktion
der Temperatur für alle Proben einem sehr ähnlichen Verlauf. Die Steigung der
G(V = 0, T )/G(V = 0, T = Tc)-Kurve nimmt zunächst zu, erreicht ein Maximum
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Abbildung 8.23: Leitwert bei V = 0, normiert auf den Wert bei Tc, als Funk-
tion der reduzierten Temperatur T/Tc für die Spektren der Temperatur-
Serien im Nullfeld an den Proben der LCCO (a) und PCCO-Serie (b)

etwa bei T/Tc = 0.5 und nimmt für T/Tc → 1 wieder ab. Die Kurven für ver-
schiedene Kontakte einer Probe stimmen für fast alle Proben recht gut überein. Die
überdotierte LCCO-Probe nimmt dabei eine Sonderstellung ein, da die Kurven im
Vergleich zu den Kurven anderer Proben bei deutlich höheren Werten liegen. Dies
ist auf die schon in Abschnitt 8.1.1 festgestellte, vergleichsweise geringe Modulati-
onstiefe der Spektren der überdotierten LCCO-Probe zurückzuführen (vgl. Tabelle
8.1).

Schließlich soll die Abhängigkeit der Tunnelspektren im Nullfeld von der Tempera-
tur noch quantitativ etwas genauer untersucht und mit der Temperaturabhängigkeit
verglichen werden, die sich aus dem Modell der Trapezbarriere ergibt. Exemplarisch
wird dazu eine weitere Serie von Tunnelspektren an der überdotierten LCCO-Probe
verwendet, die in Abbildung 8.24 (b) dargestellt ist. Teilabbildung (a) zeigt noch
einmal das bei 1.4 K aufgenommene Spektrum, zusammen mit einer gemäß (4.36)
berechneten Kurve für die Parameter EF = 0.3 eV, φ = 80 mV, t = 23.6 Å,∆ =
2.0 meV, Γ = 1.1∆ und A = 310−12 m2, welche den Verlauf der Messkurve, ins-
besondere im Bereich der Energielücke, recht gut wiedergibt. Ausgehend von die-
sen Parametern, sowie dem in Abschnitt 7.1 bestimmten Wert von Tc = 21.8 K
und unter der Annahme ∆(1.4 K) ≈ ∆(0 K) wurden im Anschluss Spektren gemäß
den im Anhang hergeleiteten Formeln (A.26)-(A.30) für die Temperaturen berech-
net, für die in Abbildung 8.24 (b) Messdaten vorliegen. Dabei wurde wieder ei-
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Abbildung 8.24: Spektren an einem Kontakt der überdotierten LCCO-Probe
für T = 1.4 K und H = 0 zusammen mit einer an die Daten angepassten
Kurve nach dem Modell der Trapezbarriere (a), experimentelle Spektren
für verschiedene Temperaturen im Nullfeld (b) sowie der Leitwert bei V =
0 als Funktion der Temperatur für die experimentellen Spektren und für
die anhand der Fitparameter aus Teilabbildung (a) unter Berücksichtigung
einer BCS-Temperaturabhängigkeit der Energielücke berechneten Spektren
(c).

ne BCS-Temperaturabhängigkeit der Energielücke sowie zunächst ein temperatu-
runabhängiger Wert für den Dynes-Parameter vorausgesetzt. Es zeigt sich, dass
die Temperaturabhängigkeit der Spektren auf diese Weise nicht beschrieben wer-
den kann. Um dies zu verdeutlichen, ist in Teilabbildung 8.24 (c) der Leitwert bei
V = 0 für die experimentellen Spektren aus Teilabbildung (b) und für die auf diese
Weise berechneten Spektren jeweils als Funktion der Temperatur in einem Gra-
phen dargestellt. Der Leitwert im tiefsten Punkt der Energielücke steigt für die
experimentellen Kurven mit zunehmender Temperatur deutlich stärker, als für die
berechneten Kurven. Es ist jedoch plausibel, diesen Unterschied auf eine Tempera-
turabhängigkeit des Dynes-Parameters Γ zurückzuführen.Γ ist umgekehrt propor-
tional zur Lebensdauer der Quasiteilchen. Da diese Lebensdauer durch Streupro-
zesse beschränkt wird, ist es wahrscheinlich, dass die Lebensdauer mit zunehmen-
der Temperatur ab-, der Dynes-Parameter entsprechend zunimmt. Der funktionale
Zusammenhang hängt dabei vom dominierenden Streuprozess ab. Für die Streu-
ung an Phononen bei klassischen Supraleitern ergibt sich eine Abhängigkeit gemäß
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Γ ∼
√

(kBT/∆) exp(−∆/kBT ) [Dynes78], für Hochtemperatur-Supraleiter wird ei-
ne Γ ∼ T 3-Abhängigkeit vorgeschlagen [Coffey90, Coffey93] und in Materialien wie
YBa2Cu3O7−δ und Bi2Sr2CaCu2O8+δ auch beobachtet [Takada89, Wolf91]. Um die
Temperaturabhängigkeit von Γ näher zu untersuchen, wurde für jedes Spektrum
aus Abbildung 8.24 (b) eine Kurvenanpassung, gemäß (A.26)-(A.30) durchgeführt,
wobei nur der Dynes Parameter Γ als variabler Parameter verwendet wurde; die
übrigen für 1.4 K ermittelten Parameter, die Temperatur bei der das betrachtete
Spektrum aufgenommen wurde sowie die kritische Temperatur von 21.8K werden
festgehalten. Abbildung 8.25 stellt die experimentellen Daten und die Ergebnisse
dieser Kurvenanpassungen in den Teilabbildungen (a) und (b) einander gegenüber.
Es wird deutlich, dass sich die Temperaturabhängigkeit der Spektren auf diese Weise
sehr gut reproduzieren lässt, sowohl im Bereich nahe V = 0 also auch im Bereich
der Kohärenzmaxima. In Teilabbildung 8.25 (c) schließlich ist die Differenz des auf
diese Weise bestimmten Wertes für Γ(T ) und des für tiefe Temperaturen ermittelten
Wertes Γ0 = Γ(T = 0) gegen die zugehörige Temperatur aufgetragen. Die Tempe-
raturabhängigkeit des Dynes-Parameters lässt sich in diesem Fall sehr schön durch
ein T 3-Gesetz beschreiben, wie die an die Daten angepasste Kurve belegt. Eine Wie-
derholung dieser Auswertung für einige der Temperaturserien, die Abbildung 8.23
zugrunde liegen, zeigt jedoch, dass sich auf diese Weise für verschiedene Proben und
sogar verschiedene Kontakte der gleichen Probe kein eindeutiger funktionaler Zu-
sammenhang zwischen Γ und T ermitteln lässt. Dabei ist zu vermuten, dass es eine
Rolle spielt, wie gut die Übereinstimmung zwischen experimentellen und berechne-
ten Spektren schon bei der kleinsten Temperatur gelingt. Allen Temperaturserien
an den Proben der LCCO- und PCCO-Serie ist jedoch gemeinsam, dass ein mit der
Temperatur anwachsender Dynes-Parameter notwendig ist, um das Verhalten der
Spektren zu reproduzieren.

Abschließend soll die Temperaturabhängigkeit der Hintergrundleitfähigkeit etwas
genauer untersucht werden. Die Tatsache, dass die Tunnelspektren für T > Tc im
Außenbereich deutlich unterhalb der Spektren für T < Tc verlaufen, ist wiederum
wenigstens zu einem großen Teil auf den im normalleitenden Zustand mitgemessenen
Widerstand RK der Zuleitungen zurückzuführen, wie in Abschnitt 8.1.2 erläutert
wird. In diesem Zusammenhang ist auch die Abweichung vom linearen Verhalten
in der Hintergrundleitfähigkeit für einige Spektren im Übergangsbereich als Heiz-
effekt zu erklären. Aufgrund des aufgeprägten Stromes über den Kontakt kommt
es zu einer Dissipation von Wärme an der Korngrenze. Mit zunehmender Span-
nung wird der Kontakt also lokal immer mehr aufgeheizt. Da der Filmwiderstand
im Übergangsbereich besonders stark von der Temperatur abhängt, kann der Zulei-
tungswiderstand RK für ein Spektrum nicht mehr als konstant angenommen werden,
sondern ändert sich mit wachsender Spannung. Wächst der Widerstand mit zuneh-
mender Temperatur, so nimmt daher die Steigung der G(V )-Kurve mit wachsendem
Betrag der Spannung ab, wie es besonders deutlich bei der 28K-Kurve in Abbildung
A.12 zu beobachten ist. Für solche Kurven ist eine Korrektur gemäß (8.8) natürlich
nicht möglich.
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Abbildung 8.25: experimentelle Spektren aus Abbildung 8.24 (a), an diese
Spektren angepasste Kurven nach (A.26)-(A.30) mit Γ als Fitparameter
(b), sowie der auf diese Weise bestimmte Dynes-Parameter als Funktion der
Temperatur zusammen mit einem an diese Daten angepassten T 3-Gesetz
(c)

Insgesamt zeigt die Hintergrundleitfähigkeit der vermessenen Spektren nur eine re-
lativ schwache Temperaturabhängigkeit. Dies ist insofern interessant, als es die Aus-
wahl der Modelle einschränkt, die zur Erklärung der Hintergrundleitfähigkeit ein-
gesetzt werden können. Insbesondere beim inelastischen Tunneln über Zwischen-
zustände wird erwartet, dass die Steigung der Hintergrundleitfähigkeit als Funktion
der Spannung mit zunehmender Temperatur größer wird, da für höhere Tempera-
turen Kanäle mit einer größeren Anzahl von Zwischenzuständen relevant werden
(vgl. Abschnitt 4.2.3). Beim inelastischen direkten Tunneln hängt eine Tempera-
turabhängigkeit der Spektren im Außenbereich gemäß (4.43) von der Temperatu-
rabhängigkeit des Produktes F (ω)n(ω) aus der spektralen Verteilung der Anregungs-
moden in der Barriere und der Bose-Funktion ab. Für elastische Prozesse, bei denen
zusätzlich die Tunnelwahrscheinlichkeit nicht von der Temperatur abhängt, ist dage-
gen nur eine schwache Abhängigkeit der Spektren von der Temperatur zu erwarten.
Dies zeigen auch die für das Modell der Trapezbarriere berechneten Spektren in
Abbildung 8.25(b).
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8.2 Tunnelspektroskopie an normalleitenden Kon-

takten

In den folgenden Abschnitten werden die Ergebnisse der Tunnelspektroskopie an
Kontakten zusammengefasst, bei denen die Supraleitung durch ein hinreichend großes
Magnetfeld unterdrückt wird. Dabei liegt ein besonderer Schwerpunkt auf der Be-
schreibung der Pseudolücke.

Grundsätzlich gibt es zwei verschiedene Betrachtungsweisen dieser Struktur, die
einander in Abschnitt 8.2.1 gegenübergestellt werden. So könnten Pseudolücke und
Hintergrundleitfähigkeit auf unterschiedliche Effekte zurückzuführen sein, die sich
überlagern, oder sie könnten durch den gleichen Effekt verursacht werden und somit
untrennbar zusammengehören. Entsprechend werden die beiden Ansätze im folgen-
den kurz als multikausaler bzw. monokausaler Ansatz bezeichnet.

Vor einer genaueren Beschreibung der Pseudolücke im Rahmen dieser beiden Ansätze
werden jedoch zunächst einige wesentliche experimentelle Ergebnisse festgehalten,
die den Einfluss der Zuleitungswiderstände sowie den Einfluss von Magnetfeldern
und von der Temperatur auf die Form der Leitwertsspektren für normalleitende
Kontakte bei H > Hc2(T ) betreffen. Insbesondere wird gezeigt, dass die Spektren
für H > Hc2(T ) nur sehr schwach vom Magnetfeld abhängen, so dass für alle Pro-
ben Spektren bei einem Feld von z. B. 15 T verwendet werden können, um eine
vergleichende Charakterisierung vorzunehmen.

Solche Charakterisierungen im Rahmen der beiden in Abschnitt 8.2.1 vorgestellten
Ansätze sowohl für tiefe Temperaturen als auch im Hinblick auf die Entwicklung der
Spektren mit zunehmender Temperatur werden in den Abschnitten 8.2.6 und 8.2.8
vorgestellt.

Eine besonders wichtige Kenngröße im Rahmen des multikausalen Ansatzes ist die
Temperatur T ∗ , bei der die Pseudolücke verschwindet. Da der Verlauf der T ∗ (x)-
Kurve im Phasendiagramm, wie in der Einleitung erläutert, wichtige Rückschlüsse
auf den Ursprung der Pseudolücke erlaubt, und dieser Punkt derzeit in der Literatur
kontrovers diskutiert wird, wurde besondere Mühe darauf verwendet, Temperatur-
Serien von Tunnelspektren bei 15 T jeweils für verschiedene Kontakte der einzelnen
Proben im Hinblick auf die Bestimmung von T ∗ zu analysieren. Dabei stellt sich
heraus, dass für den multikausalen Ansatz sowohl die Kenngrößen der Spektren
bei tiefen Temperaturen wie auch die Werte von T ∗ sich erstens für verschiedene
Kontakte einer Probe erheblich unterscheiden können und zweitens deutlich von der
Extrapolation der Hintergrundleitfähigkeit für V → 0 beeinflusst werden. Insofern
ist es sehr problematisch, den Experimenten eine eindeutige Dotierungsabhängigkeit
der Kenngrößen zu entnehmen.

Eine Möglichkeit, die zahlreichen Schwierigkeiten bei der Bestimmung von Kenn-
größen im Rahmen des multikausalen Ansatzes zu erklären, könnte darin bestehen,
dass Pseudolücke und Hintergrundleitfähigkeit eben nicht getrennt voneinander be-
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trachtet werden können. Daher werden in Abschnitt 8.2.8 der Verlauf der Leitwerts-
spektren für µ0H = 15 T und tiefe Temperaturen sowie die Entwicklung dieser
Spektren mit zunehmender Temperatur im Rahmen eines monokausalen Ansatzes
analysiert. Dabei konzentriert sich die Behandlung auf ein Korrelationsmodell, bei
dem die Form der Leitwertsspektren auf Wechselwirkungen zwischen den Elektronen
zurückgeführt wird.

8.2.1 Ansätze zur Beschreibung der Pseudolücke

Abbildung 8.26: Illustration zu Betrach-
tungsweisen der Pseudolücke

Bei dem Versuch, die in Tunnelspek-
tren an elektronendotierten Hochtem-
peratursupraleitern für kleine Tempe-
raturen und hohe Magnetfelder beob-
achteten Pseudolücke näher zu charak-
terisieren, tritt ein grundlegendes Pro-
blem auf, das in Abbildung 8.26 il-
lustriert wird. Die Pseudolücke wurde
in Abschnitt 8.1.2 als Unterdrückung
des Leitwertes im Vergleich zur Hin-
tergrundleitfähigkeit nahe V = 0 ein-
geführt. Dieser Vorstellung liegt die Idee
zugrunde, dass Pseudolücke und Hinter-
grundleitfähigkeit auf verschiedene Ef-
fekte zurückgehen, die sich überlagern.
Insofern lassen sich die Eigenschaften
der Pseudolücke nur im Verhältnis zur
Hintergrundleitfähigkeit definieren, und
folglich gehen in Eigenschaften der Pseudolücke immer auch Annahmen bezüglich
der Hintergrundleitfähigkeit ein. In Teilabbildung (a) sind zwei mögliche Hinter-
grundfunktionen eingetragen und mit dem Ziffern 1 und 2 gekennzeichnet. Es ist
offensichtlich, dass Kenngrößen wie die Tiefe der Pseudolücke, also der Differenz zwi-
schen der Hintergrundleitfähigkeit und der experimentellen Leitfähigkeit bei V = 0
wesentlich von der Wahl der Hintergrundfunktion abhängen werden. Dieser Ansatz
zur Beschreibung der Pseudolücke wird im folgenden als multikausaler Ansatz
oder auch als Überlagerungsmodell bezeichnet. Auf der anderen Seite besteht
die Möglichkeit, dass Pseudolücke und Hintergrundleitfähigkeit durch den gleichen
Effekt verursacht werden, also nicht voneinander zu trennen sind. In diesem Fall
wird also der Verlauf der G(V )-Kurve im gesamten Spannungsbereich durch einen
funktionalen Zusammenhang beschrieben, wie in Teilabbildung (b) angedeutet ist.
Entsprechend wird dieser Ansatz in den folgenden Abschnitten als monokausaler
Ansatz bezeichnet.
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ρK ρFilm(T →0,15T) ρK ρFilm(T →0,15T)
(µΩcm) (µΩcm) (µΩcm) (µΩcm)

L1 100− 200 70 P1 80− 300 45
L2 200− 400 105 P2 20− 50 15
L3 25− 40 15 P3 10− 15

Tabelle 8.2: Vergleich der aus der Korrektur der Tunnelspektren im Magnetfeld
bestimmten Zuleitungswiderstände und der Filmwiderstände bei 15 K und T → 0
aus Abbildung 7.1 für die Proben der LCCO- und PCCO-Serie

8.2.2 Zuleitungswiderstände

In Abbildung 8.27 sind beispielhaft zwei Leitwertkurven dargestellt, die an einem
Kontakt der unterdotierten LCCO-Probe L1 bei 1.4 K und 0 T bzw. 15 T aufge-
nommen wurden. Geht man davon aus, dass die unterschiedlichen Hintergrund-
leitfähigkeiten dieser beiden Kurven ausschließlich auf den in Abschnitt 8.1.2 erläu-
terten Effekt der Zuleitungswiderstände zurückzuführen sind, so lässt sich aus der
Nullfeldkurve und der bei 15T aufgenommenen Kurve gemäß (8.9) der Korrektur-
widerstand RK bestimmen. Unter Berücksichtigung der jeweiligen Kontaktgeome-
trie (vgl. Abschnitt 6.1) kann anschließend aus RK der spezifische Zuleitungswider-
stand ρK berechnet werden. In Tabelle 8.2.2 werden diese spezifischen Zuleitungswi-
derstände für die untersuchten Kontakte der LCCO- und PCCO-Serie zusammenge-
fasst und mit zu T = 0 extrapolierten Werten der ρ(T, 15T)Kurven aus Messungen
an Filmwiderständen gemäß Abbildung 7.1 verglichen. Zum einen zeigt sich, dass
die spezifischen Zuleitungswiderstände verschiedener Kontakte einer Probe sich um
einen Faktor 2 bis 3 unterscheiden können. Außerdem liegen die Werte deutlich
über den Werten der entsprechenden Filmwiderstände. Beide Effekte sind mit hoher
Wahrscheinlichkeit darauf zurückzuführen, dass der Film im Bereich der Zuleitun-
gen aufgrund der Nähe der Korngrenze eine höhere Defektdichte aufweisen könnte.
Allerdings ist festzuhalten, dass die Dotierungsabhängigkeit des spezifischen Zulei-
tungswiderstands qualitativ mit der Dotierungsabhängigkeit des Filmwiderstands
übereinstimmt: Proben mit besonders kleinem Filmwiderstand zeigen auch beson-
ders kleine Zuleitungswiderstände, Proben mit besonders großem Filmwiderstand
zeigen entsprechend besonders große Zuleitungswiderstände. Insbesondere die opti-
mal dotierte LCCO-Probe weist sowohl einen ungewöhnlich großen Filmwiderstand
als auch die im Vergleich größten Zuleitungswiderstände auf.

Die mit diesem Zuleitungswiderstand gemäß (8.8) korrigierte LeitwertkurveGRK(V, 15T )
ist ebenfalls in Abbildung 8.27 eingetragen. Weiterhin wurden an den Außenbereich
(|V | > 20 mV) sowohl der experimentellen G(V )-Kurve als auch der korrigierten
GRK(V )-Kurve jeweils für positive und negative Spannungen lineare Funktionen
der Form (4.23) angepasst. Die resultierenden Glin(V ) und GRKlin(V ) Kurven wur-
den ebenfalls in die Abbildung 8.27 aufgenommen. Betrachtet man die Messdaten
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Abbildung 8.27: Bei 1.4 aufgezeichnete Tunnelspektren an einem Kontakt
der unterdotierten LCCO-Probe bei 0 T bzw. 15 T, sowie gemäß (8.8) kor-
rigierte 15 T-Kurve

bzw. die korrigierten Messdaten im Vergleich mit den jeweiligen linearen Funktio-
nen, so fällt ein wesentlicher Unterschied ins Auge: Bei den unkorrigierten Messdaten
weicht die G(V )-Kurve im gesamten Bereich der Pseudolücke nach unten von der
linearen Hintergrundleitfähigkeit ab. Bei den korrigierten Daten dahingegen, weicht
die GRK(V ) Kurve zunächst nach oben von der linearen Hintergrundleitfähigkeit
ab, bei kleineren Spannungen nimmt die Steigung der GRK(V ) Kurve jedoch wie-
der deutlich ab, so dass man insgesamt durchaus von einer Pseudolücke sprechen
kann. Dieses Verhalten wird an den meisten Kontakte der LCCO-Proben beobachtet,
während bei den PCCO-Proben die korrigierten 15T-Kurven ein ähnliches Verhalten
aufweisen, wie die unkorrigierten Daten.

Lassen sich Pseudolücke und Hintergrundleitfähigkeit auf unterschiedliche Effekte
zurückführen (multikausaler Ansatz), so stellt sich nun die Frage, ob die gerade
beschriebene positive Abweichung der dargestellten GRK(V )-Kurve vom linearen
Verlauf bei höheren Spannungen eine Eigenschaft der Pseudolücke ist oder selbst
zur Hintergrundleitfähigkeit gehört, die in diesem Fall durch eine andere Funkti-
on beschrieben werden müsste, zum Beispiel durch eine Funktion der Form (4.24).
Schließlich ist auch nicht mit Sicherheit auszuschließen, dass das beschriebene Kor-
rekturverfahren für diese Proben nicht anwendbar ist, zum Beispiel aufgrund von
Heizeffekten, die durch die höheren Zuleitungswiderstände begünstigt werden. Dage-
gen spricht allerdings, dass wie in Abschnitt 8.1.2 beschrieben, auch für die LCCO-
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Abbildung 8.28: Gemäß (8.8) und (8.9) korrigierte Spektren an den Proben L1 und
L2 der LCCO-Serie in Magnetfeldern bis zu 22 T, gemessen am GHMFL in Grenoble

Proben die Abhängigkeit der Korrekturwiderstände vom Magnetfeld qualitativ sehr
gut die Magnetfeldabhängigkeit des Filmwiderstands widerspiegelt. Diese Problema-
tik der LCCO-Serie wird auch Auswirkungen auf die für diese Proben bestimmten
Kenngrößen haben (vgl. Abschnitt 8.2.6).

8.2.3 Einfluss von Magnetfeldern jenseits des kritischen Fel-
des

Erste Tunnelmessungen an Korngrenzenkontakten aus optimal dotiertem NCCO
und PCCO im Rahmen einer früheren Dissertation legen nahe, dass sich die Pseu-
dolücke bei Heliumtemperatur (4.2 K) durch ein Magnetfeld in der Größenordnung
von 20 T unterdrücken lässt ([Kleefisch00], vgl. auch Abbildung 8.40 (a)). Daher
wurde am GHMFL7 in Grenoble Messzeit für diesen Feldbereich beantragt und er-
halten. Auf diese Weise war es möglich, das Verhalten der LCCO-Proben in Feldern
bis 22 T zu untersuchen; für die PCCO-Proben standen maximale Felder von 25 T,

7Grenoble High Magnetic Field Laboratory
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∆ Bp (s-Welle) Bp (d-Welle) µ0Hmax

(meV) (T) (T) (T)
L1 4.6 56 42 22
L2 4.5 55 41 22
L3 2.5 31 23 22
P1 2.4 29 21 25
P2 3.2 39 29 25
P3 2.7 33 24 27

Tabelle 8.3: Werte für die Energielücke (aus Tabelle 8.1), für das paramagnetische
Limit nach (8.15) und für das maximal bei Tunnelmessungen erreichte äußere Ma-
gnetfeld

für die überdotierte PCCO-Probe sogar 27 T zur Verfügung. In den Abbildungen
8.28 und 8.29 werden die Resultate dieser Mess-Serien für verschiedene Felder bei
4.2 K für die Proben der LCCO-Serie bzw. bei 6 K für die Proben der PCCO-Serie
dargestellt. Im Gegensatz zu den ursprünglichen Vermutungen zeigen diese Mes-
sungen, dass ein Magnetfeld in der Größenordnung von 20 T die Pseudolücke für
alle untersuchten Kontakte nicht unterdrückt. Stattdessen hängt die Pseudolücke
im Magnetfeldbereich oberhalb von etwa 10 T nur sehr schwach vom Wert des Ma-
gnetfeldes ab.

Unter der Voraussetzung, dass die Pseudolücke Kennzeichen eines Vorläufers der su-
praleitenden Phase ist, in dem Sinn, dass Cooper-Paare existieren, aber noch keine
Phasenkohärenz vorliegt, sollte ein Magnetfeld in der Größe des paramagnetischen
Grenzwertes die Pseudolücke unterdrücken. Vereinfacht lässt sich der paramagneti-
sche Grenzwert abschätzen als Magnetfeld, bei dem der Energiegewinn durch Bil-
dung eines (Singlett) Cooper-Paares gerade durch den Energieverlust des Elektrons
mit Spin antiparallel zum äußeren Feld kompensiert wird, wenn also

2∆0 = gµBB (8.14)

gilt. Genauere Berechnungen liefern je nach Symmetrie des Ordnungsparameters
noch verschiedene Vorfaktoren [Clogston62, Yang98], so dass insgesamt die magne-
tische Induktion im paramagnetischen Grenzfall Bp durch

Bp ≈

{
12 T ∆0

meV
für s-Wellen Supraleitung

9 T ∆0

meV
für d-Wellen Supraleitung

(8.15)

gegeben ist.

In Tabelle 8.3 werden für die Proben der LCCO- und der PCCO-Serie die Werte
der Energielücke aus Tabelle 8.1 und die daraus gemäß (8.15) berechneten Werte für
das paramagnetische Limit bei s- und d-Wellen Supraleitung zusammengefasst und
dem maximalen äußeren Magnetfeld gegenübergestellt, bei dem die jeweilige Probe
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Abbildung 8.29: Gemäß (8.8) und (8.9) korrigierte Spektren an den Proben der
PCCO-Serie in Magnetfeldern bis zu 27 T, gemessen am GHMFL in Grenoble
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Abbildung 8.30: Serie von in einem Magnetfeld von 15 T bei verschiede-
nen Temperaturen zwischen 5 und 44 K aufgenommenen Tunnelspektren
an einem Kontakt der unterdotierten LCCO-Probe (ohne Korrektur um die
Effekte von Zuleitungswiderständen) sowie ein bei 5 K im Nullfeld aufge-
zeichnetes Spektrum für den gleichen Kontakt.

untersucht werden konnte. Insbesondere konnte also für die überdotierte und die
unterdotierte PCCO-Probe der Bereich des paramagnetischen Grenzfalls (zumin-
dest für d-Wellen-Supraleitung), erreicht werden, ohne dass die Pseudolücke in den
Spektren merklich unterdrückt wird. Dies kann als Hinweis gegen eine Interpretation
der Pseudolücke als Kennzeichen eines Zustandes mit Cooper-Paaren ohne Phasen-
kohärenz gewertet werden. Für eine weitergehende Aussage sollten jedoch entweder
an den vorliegenden Proben Messungen in Feldern der Größenordnung von 50 T oder
aber Messungen an Proben gemacht werden, deren Dotierung noch weiter vom op-
timalen Wert entfernt ist, so dass die Energielücke und damit das paramagnetische
Limit kleinere Werte annehmen.

8.2.4 Einfluss der Temperatur

In den folgenden Abschnitten wird die Temperaturentwicklung der Tunnelspektren
in hohen Magnetfeldern vorgestellt. Exemplarisch für das Verhalten aller untersuch-
ten Proben (mit Ausnahme von Probe L3, deren Verhalten in Abschnitt 8.3 disku-
tiert wird) zeigt Abbildung 8.30 eine Serie von Tunnelspektren an einem Kontakt
der unterdotierten LCCO-Probe L1 in einem Magnetfeld von 15 T für Tempera-
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turen zwischen 5 K und 44 K sowie ein Spektrum bei 5 K im Nullfeld. Dargestellt
sind die Original-Messwerte, es wurde also zunächst keine Korrektur um Effekte
der Zuleitungswiderstände vorgenommen. Zum Vergleich ist weitherhin ein bei 5 K
im Nullfeld aufgenommenes Spektrum des gleichen Kontaktes dargestellt. Wie die
Abbildung zeigt, nimmt der Leitwert im gesamten Spannungsbereich mit zunehmen-
der Temperatur zu während die Ausprägung der bei 5 K deutlich zu erkennenden
Pseudolücke abnimmt. Die Abbildung illustriert ein wesentliches Problem, welches
die Bestimmung von T ∗ erschweren wird. Die Änderung in der Form der Spektren
mit zunehmender Temperatur erfolgt in einer kontinuierlichen Weise. Insbesonde-
re ist keine Sprungtemperatur auszumachen, also eine ausgezeichnete Temperatur
unterhalb und oberhalb derer sich die Form der Spektren qualitativ deutlich un-
terscheidet. Die Pseudolücke in Tunnelmessungen an lochdotierten Verbindungen
zeigt eine sehr ähnliche Temperatur-Abhängigkeit [Renner98a]. Hier liegt mit hoher
Wahrscheinlichkeit der Grund, warum in der Literatur veröffentliche T ∗ (x)-Kurven
in den meisten Fällen nicht auf Tunneldaten sondern auf den Ergebnissen anderer
Experimente beruhen [Fischer07].

Vor einer näheren Behandlung des Problems der T ∗ -Bestimmung beschäftigen sich
die folgenden beiden Abschnitte jedoch zunächst mit der Rolle von Zuleitungswi-
derständen und von thermischen Verrundungen für die gemessenen Spektren.

Problematik der Zuleitungswiderstände bei Temperatur-Serien

In Abschnitt 8.1.2 wurde gezeigt, dass sich die unterschiedlichen Hintergrundleit-
fähigkeiten bei Tunnelspektren in verschiedenen Magnetfeldern bei kleinen (konstan-
ten) Temperaturen in guter Näherung durch den Effekt von Zuleitungswiderständen
beschreiben lassen. Abbildung 8.30 ist weiterhin zu entnehmen, dass für den un-
tersuchten Kontakt der Probe L1 der gemessene Leitwert in einem Feld von 15 T
auch im Bereich der Hintergrundleitfähigkeit zwischen 5 K und 44 K mit zuneh-
mender Temperatur ansteigt. Genau in diesem Bereich der (T,H)-Ebene zeigen die
Filmbrücken dieser Probe isolierendes, Verhalten, d. h. der Filmwiderstand sinkt
mit zunehmender Temperatur, wie in Kapitel 7.2 diskutiert wird (vgl. Abbildung
7.1). Daher bleibt vor einer weiteren Auswertung zu klären, inwieweit auch für die
Temperaturserien bei hohen Magnetfeldern die Veränderungen in der Hintergrund-
leitfähigkeit durch Effekte der Zuleitungswiderstände zu erklären sind.

Abbildung 8.31 (a) zeigt die Resultate einer entsprechenden Korrektur gemäß (8.8)
für die in Abbildung 8.30 dargestellten Daten, wobei als Referenzkurve im supralei-
tenden Zustand die am gleichen Kontakt bei einer Temperatur von 5 K und einem
Feld von 0 T aufgenommene G(V )-Kurve verwendet wurde. In Teilabbildung 8.31
(b) werden die dabei gemäß (8.9) bestimmten Werte für RK gegen die jeweilige
Temperatur aufgetragen und mit einer an einer Filmbrücke der gleichen Probe bei
15 T aufgezeichneten ρ(T )-Kurve verglichen. Die Skalierung der horizontalen Achse
ist dabei für beide Kurven gleich. Die Beschriftung der linken vertikalen Achse be-
zieht sich auf die berechneten Zuleitungswiderstände, die Beschriftung der rechten
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Abbildung 8.31: Daten aus Abbildung 8.30 nach der Korrektur um Zulei-
tungswiderstände gemäß (8.8) mit Hilfe der bei 5 K und 0 T aufgezeichneten
G(V )-Kurve (a), der dabei berechnete Zuleitungswiderstand RK als Funk-
tion der Temperatur im Vergleich zur ρ(T, 15T)-Kurve an einer Filmbrücke
der gleichen Probe (b), sowie die nach dem modifizierten Korrekturverfah-
ren mit Rρ

K korrigieren Leitwertsspektren aus Abbildung 8.30 (c).
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Abbildung 8.32: Nach dem Modell der Trapezbarriere für einen planaren
Kontakt berechnete Spektren für einen NIN-Kontakt bei Temperaturen
zwischen 5 K und 40 K, sowie für einen SIS-Kontakt mit den gleichen Bar-
rierenparametern bei 5 K. Die verwendeten Parameter entsprechen den in
Abbildung 8.16 zur Beschreibung eines Kontaktes an L2 verwendeten Pa-
rametern.

vertikalen Achse auf den gemessenen Filmwiderstand. Beide vertikalen Achsen un-
terscheiden sich lediglich um eine geeigneten Faktor, der so gewählt wurde, dass die
beiden Kurven bei 5 K übereinander liegen.

In Abbildung 8.31 (a) zeigt sich, dass die bisher beschriebene Korrektur für höhere
Temperaturen nicht besonders gut gelingt: im Außenbereich weisen die Kurven deut-
liche Unterschiede auf. Auch nehmen die berechneten RK(T )-Werte in Teilabbildung
8.31 (b) mit zunehmender Temperatur für Temperaturen oberhalb von etwa 18 K
deutlich stärker ab, als die entsprechenden ρ(T )-Werte. Diese Abweichungen treten
für einige Kontakte insbesondere bei den Proben der LCCO-Serie auf.

Das in Abschnitt 8.1.2 beschriebene Verfahren zur Berechnung von RK setzt voraus,
dass sich die G(V )-Kurven eines normalleitenden Kontaktes nur durch den Effekt
des Zuleitungswiderstands von den G(V )-Kurven des gleichen Kontaktes im su-
praleitenden Zustand unterscheiden. Liegen die nach diesem Verfahren korrigierten
GRK(V )-Kurven im Bereich der Hintergrundleitfähigkeit nun nicht übereinander,
so lässt dies umgekehrt darauf schließen, dass ein weiterer Effekt die Hintergrund-
leitfähigkeit im normalleitenden Zustand beeinflusst.
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Es ist davon auszugehen, dass auch für die vorliegenden Mess-Serien bei 15 T und
verschiedenen Temperaturen die Zuleitungswiderstände eine Rolle spielen, das Pro-
blem liegt jedoch hier in der korrekten Bestimmung von RK , wenn der Zuleitungs-
widerstand nicht der einzige Effekt ist, der die Hintergrundleitfähigkeit beeinflusst.
Eine veränderte Brückengeometrie, die es ermöglicht, außer der Tunnelleitfähigkeit
auch die Widerstände der Zuleitungen direkt zu messen, kam für die im Rahmen
dieser Arbeit untersuchten (und vor dem Auftreten dieses Problems bereits struktu-
rierten) Proben nicht mehr in Frage. Daher wird das folgende modifizierte Verfahren
vorgeschlagen. Bei der bei 5 K und 15 T aufgenommenen G(V )-Kurve gelingt die
Korrektur durch die Berechnung von RK gemäß (8.9) anhand des bei der gleichen
Temperatur im Nullfeld aufgezeichneten Tunnelspektrums für alle Proben recht gut.
Daher wird der Faktor berechnet, um den sich RK(5 K) und ρ(5 K) unterscheiden
und die ρ(T )-Kurve wird mit diesem Faktor multipliziert. Die Werte der resultie-
renden Kurve bei den Temperaturen, für die Tunnelspektren bei 15 T vorliegen, im
folgenden als RKρ(T ) bezeichnet, werden nun für eine erneute Korrektur gemäß (8.8)
verwendet. In Teilabbildung 8.31 (b) sind die auf diese Weise berechneten RKρ(T )-
Werte als unausgefüllte Kreise eingetragen, die Resultate der erneuten Korrektur
werden in Teilabbildung 8.31 (c) dargestellt. Wie diese Abbildung zeigt, werden
die mit den RKρ(T )-Werten korrigierten GKρ(V )-Kurven bei hohen Temperaturen
auch im Außenbereich etwas zu höheren Leitwerten hin verschoben. Dass ein solcher
Effekt sich auch im Rahmen der bisher vorgestellten Modelle zumindest prinzipi-
ell erklären lässt, zeigt Abbildung 8.32. Hier wird eine Serie von nach dem Modell
der Trapezbarriere für einen eindimensionalen NIN-Kontakt berechneten Spektren
bei Temperaturen zwischen 5 K und 40 K sowie das für einen SIS-Kontakt mit den
gleichen Barrierenparametern bei 5 K berechnete Spektrum dargestellt. Die dabei
verwendeten Parameter entsprechen den in Abbildung 8.16 zur Beschreibung eines
Kontaktes an L2 verwendeten Werten. Die berechneten NIN-Spektren für Tempe-
raturen oberhalb von etwa 20 K werden mit zunehmender Temperatur im gesamten
Spannungsbereich etwas nach oben verschoben, was durchaus dem Verhalten der
Spektren in Abbildung 8.31 (c) ähnelt. Für das Modell der Trapezbarriere ist diese
Verschiebung mit hoher Wahrscheinlichkeit auf die konkrete Form der Tunnelwahr-
scheinlichkeit P (E, V ) zurückzuführen.

Thermische Verrundungen

Es bleibt noch zu untersuchen, inwieweit die Entwicklung der Pseudolücke mit zu-
nehmender Temperatur durch thermische Verrundungen beeinflusst wird, also durch
die Veränderung der Besetzungswahrscheinlichkeit mit zunehmender Temperatur.
Insbesondere ist natürlich zu klären, ob die Veränderung der Spektren mit stei-
gender Temperatur ausschließlich auf thermische Verrundungen zurückzuführen ist,
oder ob die Pseudolücke eine eigene Temperaturabhängigkeit besitzt.

Kann man davon ausgehen, dass sich die Leitwertsspektren im Rahmen eines ein-
dimensionalen Modells durch die Zustandsdichten N(E) der Elektroden und die
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Abbildung 8.33: Temperatur-Serie bei 15 T aus Abbildung 8.31 (a), anhand
der 5 K-Kurve unter der Annahme P (E, V ) = 1 berechnete Zustandsdichte
N(E) (b) sowie die ausN(E) berechneten Leitwertsspektren für die gleichen
Temperaturen wie in Teilabbildung (a), wobei eine temperaturunabhängige
Zustandsdichte vorausgesetzt wird.

Tunnelwahrscheinlichkeit P (E, V ) beschreiben lassen, so bietet es sich an, zunächst
anhand des bei der kleinsten Temperatur aufgezeichneten Spektrums einer Serie
durch Entfaltung nach (4.9) oder (4.17) die Zustandsdichte N(E) zu berechnen.

Unter der Annahme, dass die so ermittelte Zustandsdichte nicht von der Temperatur
abhängt, lassen sich gemäß (3.6) aus der so bestimmten Zustandsdichte N(E), der
Fermifunktion und gegebenenfalls P (E) wieder Spektren für höhere Temperaturen
berechnen, die dann mit den entsprechenden experimentellen Spektren verglichen
werden können.

Abbildung 8.33 zeigt die Resultate einer solchen Berechnung. Dabei zeigt Teilab-
bildung (a) die experimentellen Daten für Temperaturen zwischen 5 K und 20 K,
Teilabbildung (b) die aus der 5 K-Kurve unter der Annahme P (E) ≡ 1 entfaltete
Zustandsdichte und Teilabbildung (c) die aus dieser Zustandsdichte für die entspre-
chenden Temperaturen berechneten Leitwertsspektren, wobei vorausgesetzt wird,
dass die Zustandsdichte nicht von der Temperatur abhängt.

Die Abbildung zeigt, dass für die experimentellen Kurven der Leitwert im Bereich
der Pseudolücke mit steigender Temperatur deutlich stärker zunimmt, als bei den
berechneten Kurven. Dabei wird der Abstand zwischen den experimentellen und
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den entsprechenden berechneten Kurven nahe V = 0 mit zunehmender Temperatur
sogar größer.

In den Erläuterungen ab S. 199 wird gezeigt, dass das Ergebnis einer Entfaltung
gemäß (4.17) wesentlich davon abhängt, welche Form für P (E) und damit wel-
che Form der Hintergrundleitfähigkeit den Berechnungen zugrunde gelegt wird (vgl.
Abbildung 8.39). Es zeigt sich jedoch, dass die Form von P (E) für die Leitwerts-
spektren bei höheren Temperaturen, die aus den resultierenden Zustandsdichten
berechnet werden, praktisch keine Rolle spielt. Exemplarisch ist dies für die Spek-
tren aus Abbildung 8.33 (a) und Tunnelwahrscheinlichkeiten P (E) = f(V = E/e)
für Funktionen f der Form (8.19) bzw. (8.20) in Abbildung A.14 dargestellt, die aus
Platzgründen in den Anhang A.4 verschoben wurden.

Dies ist insofern nicht erstaunlich, als dass für verschiedene Funktionen P1(E) und
P2(E) durch die Entfaltung Zustandsdichten N1(E) und N2(E) gerade so bestimmt
werden, dass∫ eV

0

P1(E)N1(E)N1(E − eV )︸ ︷︷ ︸
ψ1(E,V )

dE =

∫ eV

0

P2(E)N2(E)N2(E − eV )︸ ︷︷ ︸
ψ2(E,V )

dE (8.16)

gilt. Unter Berücksichtigung der Eigenschaften der Fermifunktion ist also wahr-
scheinlich, dass für nicht zu hohe Temperaturen auch∫ +∞

−∞
ψ1(E, V )[f(E − eV )− f(E)]dE ≈

∫ +∞

−∞
ψ2(E, V )[f(E − eV )− f(E)]dE

(8.17)

zutrifft.

Insgesamt kann die Temperaturabhängigkeit der Spektren bei 15 T also nicht al-
lein auf thermische Verrundungen zurückzuführen sein, jedenfalls sofern sich die
Spektren durch ein eindimensionales Modell beschreiben lassen, bei dem die Tun-
nelwahrscheinlichkeit nicht explizit von der Spannung abhängt. In diesem Fall lässt
sich also schlussfolgern, dass die Pseudolücke eine eigene Temperaturabhängigkeit
besitzt.

Dies stimmt mit den Ergebnissen einer ähnlichen Auswertung von Leitwertsspek-
tren an SIN-Kontakten aus Pr2−xCexCuO4 in verschiedenen Dotierungen [Biswas01]
überein. Dabei ist die Auswertung von SIN-Spektren deutlich einfacher, da in die-
sem Fall für tiefe Temperaturen unter der Annahme P (E, V ) = 1 der gemessene
Leitwert direkt proportional zur Zustandsdichte ist. Eine Berechnung der thermi-
schen Verrundungseffekte für SIS-Kontakte wird dagegen erst durch eine Technik
zur Entfaltung der Tunnelspektren ermöglicht.

8.2.5 Spektren bei tiefen Temperaturen und µ0H = 15T

In Kapitel 7 wurde anhand von Widerstandsmessungen an Filmbrücken demon-
striert, dass ein Feld von 10 T - 15 T ausreicht, um bei den im Rahmen dieser Arbeit
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Abbildung 8.34: Bei 14T-15T und 1.4K-5K aufgenommene Spektren an den
Proben der LCCO- bzw. PCCO-Serie ((a) bzw. (b)), jeweils skaliert auf den
Leitwert bei V = 40 mV.

untersuchten Proben die Supraleitung zu unterdrücken, auch für Temperaturen bis
hinunter zu der unter den gegebenen Laborbedingungen minimalen erreichbaren
Temperatur von etwa 1.4 K. Weiterhin wurde in Abschnitt 8.2.3 gezeigt, dass die
Form der Spektren aller untersuchten Proben nach Erreichen des kritischen Feldes
Hc2(T ) zwar noch vom Magnetfeld abhängt, jedoch nur sehr schwach. Schließlich legt
eine vergleichende Auswertungen von Spektren bei tiefen Temperaturen im Nullfeld
und bei 15 T im Hinblick auf die Zustandserhaltung (vgl. Abschnitt8.2.7 ebenfalls
nahe, dass die Form der Spektren bei 15 T die Zustandsdichte im (experimentell
nicht erreichbaren) Normalzustand bei tiefen Temperaturen im Nullfeld wiedergibt.

Daher können bei Feldern von 14 T - 15 T und für Temperaturen unterhalb von 5 K
aufgenommene Tunnelspektren verwendet werden, um eine vergleichende Charakte-
risierung der verschiedenen Proben durchzuführen.

Abbildung 8.34 gibt einen Überblick über die bei hohen Feldern (14 T-15 T) und klei-
nen Temperaturen (1.4 K - 5 K) aufgenommenen Spektren der LCCO- und PCCO-
Serie. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden alle G(V )-Kurven zunächst um die Ef-
fekte von Zuleitungswiderständen korrigiert und dann auf ihren Wert bei 40 mV
normiert. Alle Proben zeigen qualitativ einen recht ähnlichen Verlauf, wie er be-
reits in Abschnitt 8.1.2 beschrieben wurde: Die Spektren sind symmetrisch zur G-
Achse, verlaufen für Spannungen |V | > 20 mV annähernd linear und im Bereich
weniger meV, etwa auf der Energieskala der Energielücke im supraleitenden Zu-
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Abbildung 8.35: Spektren aus Abbildung 8.27 mit den Kenngrößen V∆∗ und
G∆∗

stand, ist eine deutliche Unterdrückung des Leitwertes im Vergleich zur linearen
Hintergrundleitfähigkeit zu beobachten. Abbildung 8.34 scheint zunächst nahezu-
legen, dass Breite und Ausprägung der Pseudolücke mit zunehmender Dotierung
abnehmen. Allerdings bleibt in den nächsten Abschnitten zu untersuchen, inwie-
weit dieser Eindruck durch die Abhängigkeit der Hintergrundleitfähigkeit von der
Dotierung beeinflusst wird (vgl. Abschnitt 8.2.6). Zunächst soll die Pseudolücke im
Rahmen eines multikausalen Ansatzes quantitativ näher beschrieben werden.

8.2.6 Charakterisierung der Pseudolücke nach dem multi-
kausalen Ansatz

Kenngrößen bei tiefen Temperaturen

Um die Pseudolücke analog zu den Überlegungen in Abschnitt 8.1.1 durch geeignete
Kenngrößen näher zu charakterisieren, bieten sich die Breite und Tiefe dieser Struk-
tur an, die im folgenden als V∆∗ bzw. G∆∗ bezeichnet werden. Zur Illustration sind
in Abbildung 8.35 noch einmal die Spektren aus Abbildung 8.27 dargestellt, wobei
die Größen V∆∗ und G∆∗ für die unkorrigierte G(V )-Kurve bei 15 T im Vergleich
zu einer linearen Hintergrundfunktion eingetragen sind. Die Größe G∆∗ , also die
Differenz zwischen dem Wert Glin(V = 0), der sich durch Extrapolation der an den
Außenbereich der Spektren angepassten Geraden zu V = 0 ergibt, und dem Leitwert
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Abbildung 8.36: Bei 14 T-15 T und 1.4 K-5 K aufgenommene Spektren an
den Proben der LCCO- bzw. PCCO-Serie ((a) bzw. (b)), jeweils geteilt
durch eine an den Außenbereich angepasste lineare Funktion

G(V = 0) lässt sich zur besseren Vergleichbarkeit noch auf den Wert Glin(V = 0)
normieren, so dass sich die relative Tiefe der Pseudolücke zu

g∆∗ =
G∆∗

Glin(V = 0)
= 1− G(V = 0)

Glin(V = 0)
(8.18)

ergibt. V∆∗ wird bestimmt als der Abstand der Punkte, für die mit abnehmendem
Betrag der Spannung die Abweichung zwischen dem gemessenen Leitwert und dem
Wert von Glin(V ) an dieser Stelle zum ersten Mal das zehnfache der Standardab-
weichung überschreitet, die sich aus der Geradenanpassung an den Außenbereich
ergibt.

Diese Kenngrößen sind in Abbildung 8.27 zwar aus Gründen der Übersichtlichkeit
für die unkorrigierte G(V )-Kurve eingetragen, da hier jedoch noch die Zuleitungswi-
derstände in die gemessenen Leitwerte eingehen, erscheint ein Vergleich der verschie-
denen Brücken und verschiedenen Proben anhand der für die korrigierten Kurven
bestimmten Kenngrößen sinnvoller. Bei diesen Kurven ergibt sich allerdings für die
LCCO-Proben das im letzten Abschnitt angesprochene Problem, wie die Hinter-
grundleitfähigkeit richtig zu beschreiben ist. Um dennoch einen ersten Vergleich zu
ermöglichen, sind in Abbildung 8.36 die Quotienten aus den GRK(V )-Kurven und
den an diese Kurven angepassten flin(V )-Funktionen gegen die Spannung für die
Proben der LCCO- und PCCO- Serie in den Teilabbildungen (a) und (b) aufge-
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Abbildung 8.37: korrigiertes Leitwertsspektrum aus Abbildung 8.27 zusam-
men mit einem Vorschlag für eine Hintergrundfunktion der Form (4.24)(a),
sowie bei 14 T-15 T und 1.4 K-5 K aufgenommene Spektren an den Proben
der LCCO-Serie, jeweils geteilt durch eine an den Außenbereich angepasste
Funktion der Form (4.24)

tragen. Verschiedene Kurven der gleichen Farbe gehen auf Messungen an unter-
schiedlichen Kontakten der gleichen Probe zurück. Die Größe g∆∗ lässt sich aus dem
Wert der auf diese Weise normierten Kurven bei V = 0 gemäß (8.18) bestimmen;
außerdem erlaubt die Darstellung einen direkten Vergleich der Breiten V∆∗ .

Abbildung 8.36 lassen sich im Wesentlichen drei Beobachtungen entnehmen: zum
unterscheidet sich das Verhalten der jeweils unterdotierten und optimal dotierten
Proben nicht erkennbar, während für die überdotierte PCCO-Probe Breite und Tiefe
der Pseudolücke deutlich geringer sind als bei den geringer dotierten Proben und die
überdotierte LCCO-Probe ein gänzlich anderes Verhalten aufweist. Zum anderen ist
bei den LCCO-Proben der Unterschied zwischen den so normierten Leitwertkurven
an verschiedenen Kontakten einer Brücke deutlich größer als bei den PCCO-Proben.
Außerdem zeigt der Anstieg fast aller Kurven in Teilabbildung (a) auf Werte deutlich
über 1 die im letzten Abschnitt angesprochene positive Abweichung der korrigier-
ten Spektren von den jeweiligen linearen Hintergrundfunktion für die Kontakte der
LCCO-Serie. Die letzten beiden Beobachtungen sprechen dafür, dass eine einfache
lineare Funktion nicht geeignet ist, die Hintergrundleitfähigkeit der (korrigierten)
LCCO-Spektren hinreichend gut zu beschreiben. Daher wurden an die korrigierten
LCCO-Spektren im Bereich jenseits der Energielücke Hintergrundfunktionen flncosh
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Abbildung 8.38: Kenngrößen für korrigierten Spektren der Proben der
PCCO-Serie (a) und der LCCO-Serie(b) bei hohen Feldern und kleinen
Temperaturen. Zum Vergleich ist der Abstand der Kohärenzmaxima V∆ aus
Spektren der entsprechenden Proben im Nullfeld (vgl. Abb. 8.9)eingetragen.
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der Form (4.24) angepasst, indem, wie in Abschnitt 4.2.1 genauer beschrieben, nur
der Parameter P variiert wird, während die übrigen Parameter durch die zuvor
durchgeführten Geradenanpassungen an den Außenbereich der Spektren festgelegt
sind. Exemplarisch ist das GRK(V )-Spektrum für Probe L1 aus Abbildung 8.27 in
Teilabbildung 8.37 (a) noch einmal mit einer solchen Hintergrundfunktion flncosh
dargestellt. Es ist deutlich, dass diese Hintergrundfunktion die GRK(V )-Kurve bes-
ser beschreibt, als eine einfache lineare Funktion. Die beschriebene Kurvenanpas-
sung wurde für alle LCCO-Spektren durchgeführt und die GRK(V )-Spektren mit
den zugehörigen Hintergrundfunktionen flncosh(V ) normiert. Die normierten Kur-
ven sind in Teilabbildung 8.37 (b) dargestellt. Es zeigt sich, dass diese Methode zu
deutlich geringeren Unterschieden zwischen den normierten Spektren an verschiede-
nen Kontakten einer Probe führt. Außerdem sind die Breite und Ausprägung der
Pseudolücke in dieser Normierung für die unterdotierte Probe etwas kleiner als für
die optimal dotierte Probe, völlig anders, als es in Abbildung 8.34 nahegelegt wird.
Hintergrundfunktionen flncosh(V ) scheinen also für die LCCO-Proben auch geeigne-
ter für die Bestimmung von Kenngrößen zu sein, als lineare Hintergrundfunktionen.
Für die PCCO-Proben ist die Anpassung von Funktionen der Form (4.24) jedoch
problematisch, da es hier auch für die korrigierten Spektren nicht zu positiven Ab-
weichungen vom linearen Verlauf kommt. Daher hängt das Resultat einer solchen
Kurvenanpassung stark vom ausgewählten Fitbereich ab. Ein Beispiel, das dieses
Problem illustriert, findet sich im Anhang in Abbildung A.13 (a). Aus diesem Grund
wurde die Bestimmung der Kenngrößen für die PCCO-Proben auf Grundlage von
Hintergrundfunktionen flin, für die LCCO-Proben auf Grundlage von Hintergrund-
funktionen flncosh(V ) durchgeführt. Ein direkter Vergleich der Kenngrößen für die
LCCO und PCCO-Proben ist daher nur unter Vorbehalt möglich.

Die Ergebnisse werden in den Abbildungen 8.38 (a) und (b) zusammengefasst. Dabei
sind V∆∗ und g∆∗ zusammen in einem Diagramm dargestellt, wobei sich die linke ver-
tikale Achse auf die Breite, die rechte vertikale Achse auf die Tiefe der Pseudolücke
bezieht. Zum Vergleich wurden außerdem die Abstände der Kohärenzmaxima V∆ ein-
getragen, die im Rahmen der Charakterisierung im Nullfeld für die entsprechenden
Proben bestimmt wurden. Die Mittelwerte der V∆-Werte für verschiedene Kontakte
einer Probe werden durch eine Trendlinie verbunden. Abbildung 8.38 können drei
Beobachtungen entnommen werden: Zum einen weisen die Kenngrößen der Spektren
im Magnetfeld für verschiedene Kontakte einer Probe deutlich größere Unterschie-
de auf, als der Abstand der Kohärenzpeaks im Nullfeld (also als die Energielücke).
Dies könnte zum Teil auf die Unsicherheiten in der Bestimmung zurückzuführen sein,
beispielsweise bei der Anpassung der Hintergrundfunktionen. Andererseits könnte es
darauf hindeuten, dass Breite und Tiefe der Pseudolücke durch lokale Eigenschaf-
ten der Probe (wie zum Beispiel Defekte in der Barriere) beeinflusst werden. Zum
anderen weisen Breite und Tiefe der Pseudolücke qualitativ eine ähnliche Dotie-
rungsabhängigkeit auf. Aufgrund der angesprochenen Unterschiede zwischen ver-
schiedenen Kontakten einer Probe ist es allerdings nicht möglich, die Form der Do-
tierungsabhängigkeit eindeutig festzustellen. Schließlich lassen sich zumindest kei-
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ne deutlichen Unterschiede zwischen der Dotierungsabhängigkeit des Abstands der
Kohärenzmaxima und dem Verhalten der Kenngrößen V∆∗ und g∆∗ feststellen.

Entfaltung

Es stellt sich noch die Frage, inwieweit aus den Spektren bei 15 T Rückschlüsse auf
die Zustandsdichten der Elektroden gezogen werden können. Dabei spielt natürlich
ebenfalls eine große Rolle, wie die Hintergrundleitfähigkeit behandelt wird.

Nimmt man an, dass die Leitwertsspektren ausschließlich durch die Zustandsdichten
verursacht werden (P (E, V ) = 1), so lassen sich die G(V )-Kurven bei kleinen Tem-
peraturen gemäß (4.9) direkt entfalten. Die Ergebnisse solcher Entfaltungen werden
in Abschnitt 8.2.8 genauer diskutiert, da es sich dabei um Auswertungen im Rahmen
eines monokausalen Ansatzes handelt.

Geht man dagegen davon aus, dass die (lineare) Hintergrundleitfähigkeit auf die
Tunnelwahrscheinlichkeit zurückzuführen ist, während die Pseudolücke durch die
Zustandsdichte der Elektroden verursacht wird, so bietet es sich an, an den Außen-
bereich der Spektren eine geeignete Funktion f(V ) anzupassen. Möglichkeiten für
eine solche Hintergrundfunktion werden in Abschnitt 4.2.1 vorgestellt.

Wie in Abschnitt 4.2.3 erläutert, liefert die G(V )-Kurve eines Kontaktes mit kon-
stanten Zustandsdichten direkt die Tunnelwahrscheinlichkeit, sofern die Tunnel-
wahrscheinlichkeit P (E, V ) = P (E) nicht von der Spannung abhängt. Daher lässt
sich die an den Außenbereich der Spektren angepasste Funktion f(V ) als Tunnel-
wahrscheinlichkeit P (E) = f(V = E/e) bei einer Entfaltung der gemessene Spektren
gemäß (4.17) benutzen.

Um dieses Verfahren zu illustrieren, ist in Abbildung 8.39 das korrigierte Leitwerts-
spektrum bei bei 1.4 K und 15 T aus Abbildung 8.27 noch einmal dargestellt, zu-
sammen mit zwei Kurven, die als Kandidaten für die Tunnelwahrscheinlichkeit in
Frage kommen, zum einen eine Funktion der Form (4.23), also

flin(V,C,m) = C +m · |V |, (8.19)

zum anderen eine Funktion der Form (4.24), also

flncosh(V,C,m, P ) = C + P · ln
(
2 cosh

(m
P
V
))

. (8.20)

Dabei wurde flin(V ) durch Variation der Parameter m und C an die experimentelle
Kurve im Bereich |V | > 20 mV angepasst, flncosh(V ) wurde durch Variation von P
an die experimentelle Kurve im Bereich |V | > 10 mV angepasst, wobei die Parameter
m und C mit den Parametern aus Plin(E = eV ) übereinstimmen.

Anschließend wurde die experimentelle Leitwertkurve numerisch integriert und aus
der resultierenden I(V )-Kurve zum einen durch direkte Entfaltung (P (E, V ) = 1)
nach (4.9) die Zustandsdichte berechnet. Zum anderen wurden die Zustandsdich-
ten berechnet, die sich gemäß (4.17) ergeben, wenn die Tunnelwahrscheinlichkeit
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Abbildung 8.39: Korrigiertes Leitwertsspektrum bei 1.4K und 15T aus Ab-
bildung 8.27, zusammen mit zwei an den Außenbereich dieser Kurve ange-
passten Funktionen (a), sowie die daraus gemäß (4.9) bzw. (4.17) entfalteten
Zustandsdichten.

durch Plin(E) = flin(V = E/e, C,m) bzw. Plncosh(E) = flncosh(V = E/e, C,m, P )
gegeben sind. Die Ergebnisse werden in Teilabbildung 8.39 (b) zusammengefasst.
Die verschiedenen entfalteten Kurven in Teilabbildung (b) geben einen Eindruck
davon wieder, wie stark die Annahmen über die Tunnelwahrscheinlichkeit die be-
rechneten Zustandsdichten beeinflussen. Die deutlichen Sprünge oder Oszillationen,
die bei der unter der Annahme P (E) = flin(E/e) berechneten Zustandsdichte auf-
treten, sind mit hoher Wahrscheinlichkeit darauf zurückzuführen, dass flin(V ) bei
V = 0 zwar stetig ist, links- und rechtsseitige Grenzwerte für V → 0 jedoch nicht
übereinstimmen. Ein weiteres Beispiel befindet sich aus Platzgründen im Anhang.
Abbildung A.13 (b) zeigt, wie allein die Auswahl des Fitbereiches für die Anpassung
einer Funktion flncosh(V ) der Form (4.24) als Tunnelwahrscheinlichkeit die resultie-
rende Fitkurve und die daraus per Entfaltung berechnete Zustandsdichte für eine
Probe der unterdotierten PCCO-Probe verändern kann. Ohne ein physikalisches Mo-
dell, das die lineare Hintergrundleitfähigkeit für hohe Spannungen quantitativ be-
schreibt und auch den Verlauf der Hintergrundfunktion für Spannungen nahe V = 0
vorhersagt, erscheint eine genauere Analyse der Spektren durch Entfaltung gemäß
(4.17) daher nicht sehr aussagekräftig.

Nach der Charakterisierung der Pseudolücke anhand von Spektren bei tiefen Tem-
peraturen und 15 T bleibt noch die Temperatur T ∗ zu bestimmen, oberhalb der
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dieser Effekt in den Spektren verschwindet. Da, wie in Abschnitt 8.2.4 erläutert,
die Entwicklung der Pseudolücke mit zunehmender Temperatur nicht ausschließlich
durch thermische Verrundungseffekte erklärt werden kann, lässt sich vermuten, dass
T ∗ tatsächlich Informationen über Eigenschaften der Pseudolücke liefert. Besonders
interessant ist dabei die Dotierungsabhängigkeit T ∗ (x).

Bei elektronendotierten Hochtemperatur-Supraleitern, bei denen im Gegensatz zu
den lochdotierten Materialien die Pseudolücke nicht im Nullfeld für T > Tc sondern
nur in MagnetfeldernH > Hc2(T ) beobachtet wird, stellt sich allerdings zunächst die
grundsätzliche Frage, ob es sich bei der Pseudolücke in den elektronendotierten Ma-
terialien um einen reinen Effekt des Magnetfeldes handelt, oder ob hier tatsächlich
eine Eigenschaft der normalleitenden Phase bei kleinen Temperaturen zutage tritt,
das Magnetfeld also lediglich die Supraleitung unterdrückt. Es ist also zunächst zu
entscheiden, ob und inwieweit T ∗(x) vom Magnetfeld abhängt.

Hängt T ∗ vom Magnetfeld ab?

In der Literatur werden zwei gegensätzliche Sichtweisen vertreten. Die ersten Unter-
suchungen der Pseudolücke an NCCO und PCCO ergeben, dass bei Temperaturen
oberhalb von 5 K die Pseudolücke durch Anlegen eines Feldes unterdrückt werden
kann, das mit zunehmender Temperatur abnimmt [Kleefisch01]. Auf diese Weise
ergibt sich eine H∗(T )-Kurve8, die in Abbildung 8.40 dargestellt ist, bzw. als Um-
kehrfunktion eine T ∗(H)-Kurve.

Eine genauere Betrachtung der zugrundeliegenden Daten [Kleefisch00] lässt aller-
dings vermuten, dass diese Werte aus Spektren gewonnen wurden, die nicht um den
Effekt der Zuleitungswiderstände korrigiert wurden, was das Ergebnis verfälscht ha-
ben könnte. Um den Unterschied zwischen den Ergebnissen in Teilabbildung 8.40 (a)
und den im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Messungen zu verdeutlichen, sind
in Teilabbildung 8.40 (b) drei nach der oben beschriebenen Methode korrigierten
GRK(V )-Spektren dargestellt, die an einer Brücke der optimal dotierten PCCO-
Probe jeweils bei einer Temperatur von 15 K und in Magnetfeldern von 0 T, 5 T und
15 aufgezeichnet wurden. Bei einer Temperatur von 15 K sollte nach [Kleefisch00] die
Pseudolücke für Felder oberhalb von 5 T bei optimal dotierten PCCO oder NCCO
Proben verschwinden. Wie Teilabbildung (b) zeigt, ist für die hier untersuchte opti-
mal dotierte PCCO-Probe jedoch noch bis zum maximal erreichbaren Feld von 15 T
eine deutliche Pseudolücke bei einer Temperatur von 15 K zu erkennen. Bei 15 T
wiederum würde nach [Kleefisch00] eine charakteristische Temperatur von unter 8 K
erwartet, bei der die Pseudolücke verschwinden sollte.

Die Tatsache, dass für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben (mit Aus-
nahme von Probe L3) bei Temperaturen unterhalb von 5 K auch bei Feldern bis zu
27 T noch eine Pseudolücke beobachtet wird, die sich nicht stark von der bei 15 T
auftretenden Struktur unterscheidet, hat dagegen zu der Vermutung geführt, dass

8H∗(T ) wird in Abbildung 8.40 als Bpg
c2 (T ) bezeichnet
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Abbildung 8.40: kritisches Feld aus ρ(T )-Messungen und Feld, bei dem die
Pseudolücke in Tunnelmessungen für optimal dotierte NCCO und PCCO-
Korngrenzenkontakte verschwindet aus [Kleefisch01] (a), sowie im Rahmen
der vorliegenden Arbeit an einem Kontakt der optimal dotierten PCCO-
Probe aufgezeichnete GRK(V )-Spektren bei 15 K und 0, 5 und 15 T (b).

die Temperatur T ∗ näherungsweise magnetfeldunabhängig ist.

Insbesondere geht in diese Vermutung die Annahme ein, dass die Spektren bei einer
bestimmten Temperatur T < Tc und einem beliebigen Feld H > Hc2(T ) tatsächlich
die Eigenschaften des normalleitenden Zustands bei der Temperatur T im Nullfeld
widerspiegeln. Für diese Annahme gibt es im wesentlichen zwei Argumente. Zunächst
zeigen Tunnelspektren an elektronendotierten Materialien, die aufgrund ihrer Do-
tierung nicht supraleitend werden, auch im Nullfeld ein Pseudolücken-Verhalten,
welches dem Verlauf der hier bei hohen Magnetfeldern und tiefen Temperaturen
aufgezeichneten Spektren sehr ähnelt [Dagan05b]. Ein weiteres Argument ergibt
sich aus der Untersuchung der Verteilung des spektralen Gewichts unter den Tun-
nelspektren im supraleitenden und normalleitenden Zustand im Hinblick auf die in
Flächen- bzw. Zustandserhaltung, wie in Abschnitt 8.2.7 näher ausgeführt wird.

In Abbildung 8.40 würde die H∗(T )-Kurve unter dieser Annahme auf eine vertikale
Linie reduziert. Damit lässt sich T ∗ zum Beispiel aus einer Serie von Tunnelmessun-
gen bei verschiedenen Temperaturen in einem Magnetfeld von 15 T bestimmen.

Um die Temperaturabhängigkeit der Pseudolücke, insbesondere im Hinblick auf T ∗,
zu untersuchen, wurden also an jeweils mehreren Kontakten aller PCCO und LC-
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CO Proben Serien von Tunnelspektren in einem Feld von 15 T bei Temperaturen
zwischen 6 K und 44 K aufgenommen. Ein Beispiel einer solchen Temperatur-Serie
für eine Brücke der unterdotierten LCCO-Probe ist in der bereits in Abschnitt 8.2.4
beschriebenen Abbildung 8.30 dargestellt.

Bei der Bestimmung von T ∗ aus solchen Temperatur-Serien treten jedoch eine Reihe
von Problemen auf:

Wie bereits zuvor erwähnt, besteht eine grundlegendes Problem darin, dass die
Änderung der Spektren mit zunehmender Temperatur kontinuierlich erfolgt. Ins-
besondere ist keine Sprungtemperatur auszumachen, also eine ausgezeichnete Tem-
peratur unterhalb und oberhalb derer sich die Form der Spektren qualitativ deutlich
unterscheidet.

Weiterhin besteht das Problem der korrekten Bestimmung der Zuleitungswiderstände,
das in Abschnitt 8.2.4 diskutiert wurde.

Bei den LCCO-Proben führt die Korrektur der Effekte durch Zuleitungswiderstände
zudem schon für 5 K zu einer leichten qualitativen Veränderung der Spektren, die
mit abnehmender Spannung zuerst etwas nach oben von dem linearen Hintergrund
abweichen und erst für kleinere Spannungen wieder nach unten abknicken (vgl. Ab-
bildung 8.27 ).

Zwar wurde im letzten Abschnitt gezeigt, dass thermische Verrundungseffekte nicht
ausreichen, die Temperaturabhängigkeit der Spektren zu erklären, aber sie werden
dennoch einen Einfluss auf die Form der Spektren bei endlichen Temperaturen ha-
ben. Insofern ist ein aus Temperatur-Serien bestimmter Wert immer eine untere
Abschätzung für T ∗ .

Schließlich kann es in Bereichen der (T,H)-Ebene, in dem sich der Widerstand der
Materialien stark mit der Temperatur verändert, außerdem zu Heizeffekten kommen,
die die Form der Hintergrundleitfähigkeit beeinflussen und so indirekt die Bestim-
mung von T ∗ verfälschen.

Bestimmung von T ∗

Um zunächst einen Überblick darüber zu geben, wie das verwendete Korrekturver-
fahren die Bestimmung von T ∗ beeinflusst, wurde sowohl anhand der Messdaten,
als auch anhand der nach den beiden in Abschnitt 8.2.4 vorgestellten Verfahren
korrigierten Messdaten eine erste Abschätzung von T ∗ unternommen. Aufgrund der
kontinuierlichen Entwicklung der Spektren mit zunehmender Temperatur für alle
vorgestellten Korrekturmethoden ist eine solche Abschätzung natürlich in gewis-
sem Maße subjektiv und mit einem großen Fehler behaftet. Insbesondere besteht
die Gefahr, mit einer bestimmten Theorie über die Lage von T ∗ an solche Daten
heranzugehen9.

9It is a capital mistake to theorise before one has data. Insensibly, one begins to twist facts to
suit theories, instead of theories to suit facts [Doyle92].
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Die Abschätzungen für die jeweiligen Mess-Serien nach den verschiedenen Korrek-
turverfahren wurden auf die folgende Weise durchgeführt: An den Außenbereich je-
des Spektrums wird eine Funktion flin(V ) der Form (4.23) angepasst um die Abwei-
chung des Spektrums von der Hintergrundleitfähigkeit besser erkennen zu können.
Dann werden die Spektren zusammen mit den jeweiligen Funktionen einzeln be-
trachtet. Zum einen wird, ausgehend von der kleinsten Temperatur, die Temperatur
bestimmt, bei der zum ersten Mal keine deutliche Pseudolücke mehr zu erkennen
ist. Zum anderen wird, ausgehend von der größten Temperatur, die Temperatur be-
stimmt, bei der zum ersten Mal Anzeichen einer Pseudolücke auftreten. Auf diese
Weise werden eine obere und eine untere Abschätzung für T ∗ gewonnen. In den Ab-
bildungen 8.41 und 8.42 werden die Ergebnisse dieser Abschätzungen für die Proben
der LCCO- bzw. der PCCO- Serie jeweils auf Grundlage der unkorrigierten und der
nach den beiden vorgestellten Verfahren korrigierten Messdaten zusammengefasst.
Dabei werden für jede Mess-Serie die Werte der oberen und unteren Abschätzung für
T ∗ gegen die Dotierung aufgetragen und jeweils durch einen Balken verbunden. Die
Position und Länge eines solchen Balkens gibt also den Temperaturbereich an, in
dem T ∗ vermutet wird. Zum Vergleich sind in den Abbildungen 8.41 und 8.42 auch
die kritischen Temperaturen der jeweiligen Proben gemäß Tabelle 7.1 eingetragen
und mit einer Trendlinie verbunden. Folgende Ergebnisse sind festzuhalten:

Der Temperaturbereich, in dem T ∗ aufgrund der vorgenommenen Abschätzungen
für eine Mess-Serie vermutet wird, kann sich auf bis zu 5 K erstrecken. Weiterhin
können sich die Ergebnisse für verschiedene Kontakte einer Probe um bis zu 10 K
unterscheiden.

Insbesondere bei den Proben der LCCO-Serie werden aus den korrigierten Spektren
kleinere Werte für T ∗ abgeschätzt, als aus den Originaldaten. Außerdem sind die
Unterschiede zwischen den T ∗ -Werten für verschiedene Kontakte einer Probe auf
Grundlage der korrigierten Spektren kleiner als auf Grundlage der unkorrigierten
Messdaten. Zwischen den Ergebnissen für die beiden verschiedenen Korrekturver-
fahren lassen sich keine deutlichen Unterschiede feststellen.

Die Werte für T ∗ liegen für beide Proben-Serien in der Größenordnung der jeweiligen
kritischen Temperaturen. In Anbetracht der Unsicherheiten und der Unterschiede
zwischen verschiedenen Kontakten einer Probe lassen sich weitergehende Aussagen
bezüglich einer Abhängigkeit der charakteristischen Temperatur von der Dotierung
oder dem Größenverhältnis zwischen T ∗ und Tc jedoch nicht treffen.

In der Literatur wird noch eine weitere Methode vorgeschlagen, um T ∗ zu bestimmen
[Dagan05b]. Diese Methode soll im folgenden kurz vorgestellt und ihre Anwendbar-
keit auf die vorliegenden Spektren diskutiert werden.

Ausgangspunkt ist wieder eine Serie von Spektren bei verschiedenen Temperaturen,
wobei die Supraleitung durch ein hinreichend großes Magnetfeld unterdrückt wird.
An den Außenbereich des bei der kleinsten Temperatur T = Tmin aufgenommenen
Spektrums wird eine Funktion flin(V ) der Form (4.23) angepasst. Die wesentliche
Annahme, die dieser Auswertungsmethode zugrunde liegt, besteht darin, dass diese
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Abbildung 8.41: Abschätzungen von T ∗ aus Temperaturserien bei 15 T an
den Proben der LCCO-Serie, aus den Originaldaten (a), den mit RK kor-
rigierten Daten (b) und den mit Rρ

K korrigierten Daten (c), verschiedene
Balken beziehen sich auf verschiedene Kontakte
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Abbildung 8.42: Abschätzungen von T ∗ aus Temperaturserien bei 15 T an
den Proben der PCCO-Serie, aus den Originaldaten (a), den mit RK kor-
rigierten Daten (b) und den mit Rρ

K korrigierten Daten (c), verschiedene
Balken beziehen sich auf verschiedene Kontakte
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Abbildung 8.43: Illustration zur Abschätzung von T ∗ nach[Dagan05b]

Funktion flin(V ) den Verlauf des Spektrums wiedergibt, der erwartet wird, wenn es
die Pseudolücke nicht geben würde.

Nun wird für jede Temperatur T , für die ein experimentelles Spektrum vorliegt,
zum einen auf Grundlage dieser Funktion, zum anderen auf Grundlage des experi-
mentellen Spektrums bei Tmin nach dem oben beschriebenen Verfahren jeweils das
Spektrum berechnet, das sich nur durch thermische Verrundungseffekte ergibt, und
diese beiden Spektren werden mit dem experimentellen Spektrum verglichen. Die-
ses Verfahren wird in Abbildung 8.43 am Beispiel von Leitwertsspektren an einem
Kontakt der unterdotierten PCCO-Probe illustriert. Dargestellt, ist das Spektrum
bei der kleinsten Temperatur Tmin = 6 K, ein Spektrum bei 12 K, die an den Hin-
tergrund angepasste Funktion flin(V ) sowie die aus dem 6 K Spektrum bzw. aus
flin(V ) für T = 12 K berechneten Spektren.

Die Differenz zwischen der experimentellen Kurve bei einer Temperatur T und der
aus flin(V ) für T berechneten Kurve bei V = 0 sowie die Differenz zwischen der
aus flin(V ) und aus der auf Grundlage des experimentellen Spektrums bei Tmin
berechneten Kurven bei V = 0 werden in [Dagan05b] als neue Kenngrößen a(T )
bzw. b(T ) definiert. Die Autoren bestimmen dann T ∗ als die Temperatur T ∗

lin, bei
der der Quotient a(T )/b(T ) verschwindet.

Da die Werte für b jedoch nicht divergieren, bedeutet das, dass T ∗ in diesem Ver-
fahren als die Temperatur bestimmt wird, bei der das experimentelle Spektrum mit
dem für die gleiche Temperatur aus der flin(V )-Kurve berechneten Spektrum bei
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V = 0 übereinstimmt. Auf diese Weise wird in [Dagan05b] eine T ∗ (x)-Kurve be-
stimmt, die im unterdotierten Bereich oberhalb der Tc(x)-Kurve verläuft und für
höhere Dotierungen ungefähr mit der Tc(x)-Kurve übereinstimmt.

Wie schon in Abschnitt 8.2.2 erläutert, ist es insbesondere bei den Proben der
LCCO-Serie fraglich, ob eine einfache Funktion flin(V ) der Form (4.23) die Hinter-
grundleitfähigkeit der Spektren nach einer Korrektur um die Zuleitungswiderstände
hinreichend genau beschreibt. Gerade bei den LCCO-Proben werden auf diese Weise
sehr kleine Werte für T ∗ abgeschätzt. Auf der anderen Seite ist eine entsprechende
Analyse auch möglich, wenn von einer Hintergrundfunktion der Form (4.24) ausge-
gangen wird. Das Resultat einer Kurvenanpassung dieser Funktion ist jedoch wieder-
um bei den PCCO-Proben hochgradig von der Auswahl des Fitbereiches abhängig,
so dass ein direkter Vergleich der auf diese Weise abgeschätzten charakteristischen
Temperaturen für die LCCO- und PCCO-Proben anhand beider Arten von Hinter-
grundfunktionen nur bedingt sinnvoll erscheint. Die Ergebnisse einer solchen Analy-
se für beide Hintergrundfunktionen, im folgenden als T ∗

lin und T ∗
lncosh bezeichnet,

werden in Tabelle 8.4 zusammengefasst. Dabei sind die Ergebnisse, bei denen die
Hintergrundfunktion die GRK(V )-Kurven im Außenbereich weniger gut beschreiben,
jeweils in Klammern dargestellt. Verschiedene Einträge in einem Feld beziehen sich
auf verschiedene Kontakte einer Probe. Weiterhin sind zum Vergleich zusätzlich die
kritischen Temperaturen TC der entsprechenden Proben eingetragen. Die Tabelle
zeigt zunächst, dass sich die Ergebnisse für verschiedene Kontakte einer Probe zum
Teil dramatisch unterscheiden können. Eine Ausnahme bietet die optimal dotierte
LCCO-Probe, bei der die Ergebnisse für verschiedene Kontakte einer Probe recht
gut übereinstimmen. Gerade bei dieser Probe zeigt sich, wie stark das Ergebnis der
Bestimmung von T ∗ von der gewählten Hintergrundfunktion abhängt. Insgesamt lie-
fert also auch diese Auswertungsmethode keine eindeutigen Ergebnisse im Hinblick
auf die Bestimmung der charakteristischen Temperatur T ∗ und ihrer Dotierungs-
abhängigkeit.

8.2.7 Flächenerhaltung

In den vorhergehenden Abschnitten wurde gezeigt, dass die Bestimmung von T ∗ sehr
problematisch ist. Insbesondere ist anhand der vorliegenden Daten nicht mit Sicher-
heit zu entscheiden, ob die charakteristische Temperatur T ∗ kleiner oder größer ist
als die kritische Temperatur im Nullfeld Tc.

Daher stellt sich die Frage, ob sich in den gemessenen Spektren andere Anzeichen
dafür oder dagegen finden lassen, dass es Bereiche des Phasendiagramms gibt, in
der die supraleitende Energielücke und die Pseudolücke gemeinsam existieren.

Eine Möglichkeit besteht darin, die Verteilung des spektralen Gewichts unter den
Tunnelspektren im supraleitenden und normalleitenden Zustand im Hinblick auf die
in Abschnitt 4.3 diskutierte Flächen- bzw. Zustandserhaltung zu untersuchen.

So stellen A. K. Gupta und K.-W. Ng bei SIS-Tunnelspektren an unterdotiertem
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Probe L1 L2 P1 P2 P3
Tc 28.1 28.8 18.4 22.9 20

T ∗
lin (<5) (12) 17 24 38

(13) (14) 9 18 17
(13)
(13)
(13)

T ∗
lncosh 36 33 (18) (34) (>44)

28 35 (17) (42) (>44)
36
36

Tabelle 8.4: Charakteristische Temperaturen gemäß [Dagan05b] jeweils für Hinter-
grundfunktionen der Form (4.23) und (4.24)

Bi2Sr2CaCu2O8+δ sowohl bei Temperaturen unterhalb als auch oberhalb von Tc einen
Verlust spektralen Gewichts nahe V = 0 fest, der jedoch verschwindet, wenn man
die experimentellen Spektren mittels Division durch ein bei T > Tc aufgenommenes
Spektrum normiert [Gupta02]. Daraus schlussfolgern sie, dass die bei diesem Materi-
al für T > Tc beobachtete Pseudolücke sich nicht erst beim Erreichen der kritischen
Temperatur aus der supraleitenden Energielücke entwickelt, sondern dass die beiden
Phänomene schon unterhalb von Tc koexistieren.

Erste entsprechende Auswertungen der im Rahmen dieser Arbeit aufgenommenen
Tunnelspektren an der unterdotierten PCCO-Probe deuten in eine ähnliche Rich-
tung [Welter03].

Die physikalische Bedeutung einer solchen Normierung durch Division ist allerdings
nicht ganz klar, sofern es sich bei der Normierungs-Kurve nicht lediglich um eine
Konstante handelt (vgl. Abschnitt 4.2.1).

Daher wird vorgeschlagen, die zwischen einem Tunnelspektrum bei supraleitenden
Elektroden Gsl(V ) und dem entsprechenden Spektrum bei normalleitenden Elektro-
den Gnl(V ) eingeschlossene Fläche näher zu untersuchen.

Nun stellt sich die Frage, wie für ein experimentelles Leitwertsspektrum bei supralei-
tenden Elektroden das entsprechende Spektrum im normalleitenden Zustand zu be-
stimmen ist, da der normalleitende Zustand nur durch Veränderung der äußeren Be-
dingungen (Erhöhen der Temperatur oder des Magnetfeldes) erreicht werden kann.
Zwei Möglichkeiten bieten sich an.

Zum einen lässt sich vermuten, dass durch Anlegen eines Magnetfeldes H > Hc2(T )
lediglich die Supraleitung unterdrückt wird und so das Verhalten der normalleiten-
den Phase unter ansonsten gleichen Bedingungen untersucht werden kann.

Zum anderen kann aus dem Verhalten des Spektrums bei hohen Spannungen der Ver-
lauf des Spektrums im normalleitenden Zustand extrapoliert werden, wenn zusätzliche
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Abbildung 8.44: Illustration zur Flächenerhaltung

Annahmen über die funktionelle Form von Gnl(V ) gemacht werden. Dies entspricht
der Wahl einer phänomenologischen Hintergrundleitfähigkeit.

Zur Illustration ist in Abbildung 8.44 eine bei 1.4 K im Nullfeld aufgenommene
Tunnelkurve für einen Kontakt der optimal dotierten PCCO-Probe dargestellt. In
Teilabbildung (a) sind zusätzlich eine an den Hintergrund dieser Leitwertkurve ange-
passte Funktion flin(V,C,m) der Form (4.23) sowie einige Funktionen flncosh(V,C,m, P )
der Form (4.24) für verschiedene Werte des Parameters P eingetragen, wobei die Pa-
rameter C und m mit den Parametern der linearen Funktion übereinstimmen. In
Teilabbildung (b) ist zusätzlich eine am gleichen Kontakt bei der gleichen Tempe-
ratur aber in einem Feld von 15 T aufgenommene Leitwertkurve dargestellt, wobei
diese Kurve um den Effekt der Zuleitungswiderstände korrigiert wurde, wie in Ka-
pitel 8.1.2 beschrieben ist.

Die verschiedenen Funktionen der Form flncosh(V,C,m, P ) verdeutlichen ein Pro-
blem, das ebenfalls bereits in Abschnitt 4.2.1 angesprochen wurde. Aus dem Au-
ßenbereich der Spektren, der für die Anpassung der Hintergrundfunktion verwendet
werden kann, lassen sich nur sehr schlecht Informationen über den Parameter P ge-
winnen, da flncosh(V,C,m, P ) für hohe Spannungen nur sehr schwach von P abhängt.
In dem Bereich nahe V = 0 wiederum, der für die Auswertungen zur Zustandser-
haltung besonders interessant ist, hängt flncosh(V,C,m, P ) entscheidend von P ab.

Allerdings lässt sich folgendes festhalten. Durch die Wahl eines hinreichend großen
Parameters P = P1 lässt sich stets eine Funktion flncosh(V,C,m, P1) finden, die im
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gesamten Spannungsbereich oberhalb der experimentellen Gsl(V )-Kurve verläuft, so
dass die von Gsl(V ) und flncosh(V,C,m, P1) eingeschlossene Fläche negativ ist. Für
kleinere Werte von P wird der Betrag der eingeschlossenen (negativen) Fläche klei-
ner; gleichzeitig nähert sich der Verlauf der Funktion einem rein linearen Verhalten
lim
P→0

flncosh(V,C,m, P ) = flin(V,C,m). Daher gibt es genau dann einen Parameter

P0 für den die zwischen Gsl(V ) und flncosh(V,C,m, P0) eingeschlossene Fläche exakt
verschwindet, wenn die von Gsl(V ) und flin(V,C,m) eingeschlossene Fläche positiv
ist. Ist diese Fläche jedoch negativ, so kann dies als Hinweis darauf gewertet werden,
dass Zustandserhaltung nur möglich ist, wenn Gnl(V ) nahe V = 0 etwas nach unten
vom linearen Verhalten abweicht, also eine Pseudolücke aufweist.

Aus diesem Grund sollen im folgenden flin(V,C,m) und die G(V, µ0H = 15 T)Kurve
im Hinblick auf die jeweiligen mit der G(V, µ0H = 0 T)-Kurve eingeschlossenen
Flächen verglichen werden. In Abbildung 8.44 sind diese Flächen für 0 < V < Vm =
40 mV schraffiert eingetragen. Es ergeben sich jeweils zwei Teilflächen, die sich im
Idealfall genau kompensieren sollten.

Abbildung 8.44 zeigt ein Verhalten, dass für viele Kontakte beobachtet wird. Die
(negative) Teilfläche nahe V = 0 in Teilabbildung (a) wirkt etwas größer als die (po-
sitive) Teilfläche im Bereich des Kohärenzmaximums, während die beiden Teilflächen
in Teilabbildung (b) eher gleich groß erscheinen.

Dies wird in der Literatur als Verlust von spektralem Gewicht nahe V = 0 be-
zeichnet und als Hinweis auf eine Koexistenz von supraleitender Energielücke und
Pseudolücke gewertet. Auf jeden Fall kann es als Argument dafür verstanden werden,
dass die Spektren bei tiefen Temperaturen und hohen Magnetfeldern tatsächlich die
Eigenschaften des normalleitenden Zustands im Nullfeld widerspiegeln, der experi-
mentell ja nicht zugänglich ist.

Um verschiedene Kontakte bzw. verschiedene Proben in dieser Hinsicht vergleichen
zu können, wurden auf Grundlage von bei kleinen Temperaturen aufgenommenen
Spektren an mindestens zwei Kontakten jeder untersuchten Probe die in Abschnitt
4.3 für die Flächenerhaltung eingeführten Kennzahlen

D{G(V, 1.4 K), 0 T), flin(V ), 40 mV} ≡ Dlin (8.21)

sowie

D{G(V, 1.4 K), 0 T), GRK(V, 15T), 40 mV} ≡ D15 T (8.22)

gemäß (4.59) berechnet, die im folgenden kurz als Dlin und D15 T bezeichnet werden.
In Tabelle 8.5 werden die resultierenden Werte von Dlin und D15T für die untersuch-
ten Kontakte einander gegenübergestellt. Auf den ersten Blick wirken die Ergebnisse
in Tabelle 8.5 unübersichtlich. Dennoch lassen sich die folgenden Informationen ent-
nehmen:

Die PCCO und LCCO-Proben verhalten sich etwas unterschiedlich. Die zwischen den
Spektren im Nullfeld und der linearen Hintergrundfunktion eingeschlossene Fläche
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Probe Kontakt Dlin D15 T

[%] [%]
L1 K7* 2.82 0.39
L1 K9 0.08 0.77
L1 K9n* 3.33 0.6
L2 K1* 1.63 0.68
L2 K2 -0.47 0.69
L2 K3* 1.23 -0.03
P1 K1 -0.75 -0.25
P1 K4 -0.8 -0.13
P1 K2* 0.48 -0.18
P2 K7 -0.74 -0.28
P2 K8 -0.7 -0.31
P2 K3 -0.56 -0.2
P2 K7n -0.02 -0.36
P3 K2 -0.49 -0.39
P3 K7* 0.24 -0.52

Tabelle 8.5: Kennzahlen D gemäß (8.21), (8.22) und (4.59)

(und somit Dlin) ist für sieben von neun PCCO-Spektren aber nur bei einem von
sechs LCCO-Spektren negativ. Entsprechend ist Dlin bei fünf von sechs LCCO-
Spektren, aber nur bei zwei von neun PCCO-Spektren positiv, das heißt, die po-
sitiven Teilflächen wie in Abbildung 8.44 (a) sind etwas größer, als die negativen
Teilflächen. Die überwiegend positiven Dlin-Werte bei LCCO sind wahrscheinlich
auf die bei vielen LCCO-Spektren beobachtete positive Abweichung der korrigierten
15 T-Spektren vom linearen Hintergrund zurückzuführen, die in Abschnitt ?? (auf
Seite 182 ff.) beschrieben ist. Die Kontakte, bei denen eine deutliche Abweichung
dieser Art beobachtet wird, sind in Tabelle 8.5 mit einem * gekennzeichnet. Es zeigt
sich, dass genau bei diesen Kontakten Dlin positiv ist. Es stellt sich die Frage, ob
bei diesen Kontakten eine Funktion der Form flin(V ) überhaupt geeignet ist, die
Hintergrundleitfähigkeit zu beschreiben.

Für PCCO-Kontakte dagegen ist Dlin überwiegend negativ. Wie oben ausgeführt
bedeutet dies, dass eine Zustandserhaltung mit einer Hintergrundfunktion der Form
flncosh(V ) prinzipiell nicht möglich ist. Bei diesen Kontakten, ist D15 T zwar immer
noch negativ, betragsmäßig jedoch deutlich kleiner als Dlin. Die Zustandserhaltung
ist also besser erfüllt.

Insgesamt ist für elf der fünfzehn untersuchten Spektren der Betrag von D15 T kleiner
als der Betrag von Dlin. Dabei unterschieden sich die Werte von D15 T und Dlin (bis
auf eine Ausnahme) um einen Faktor zwischen etwa 1.5 und 7.5.

Angesichts der großen Unterschiede zwischen verschiedenen Kontakten einer Probe
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bei der unterdotierten LCCO- und der überdotierten PCCO-Probe lassen sich jedoch
keine Aussagen über eine eventuelle Dotierungsabhängigkeit treffen.

Auch liegen die Werte sowohl von Dlin als auch von D15 T bei allen Kontakten un-
terhalb von 3.5%, bei den PCCO-Spektren sogar unterhalb von 1%, also für beide
Arten von Gnl(V )-Kurven in der Größenordnung, die auch in Abschnitt 4.3 für Leit-
wertsspektren auf der Grundlage von berechneten Zustandsdichten ermittelt wurde.

Insgesamt lassen die gerade dargestellten Ergebnisse eine Tendenz erkennen, dass
die Spektren im Magnetfeld, also Spektren mit Pseudolücke die Flächenerhaltung
etwas besser erfüllen als die phänomenologischen Spektren ohne Pseudolücke.

Unter der Voraussetzung, dass die Hintergrundleitfähigkeit, die bei den hier un-
tersuchten Spektren immer beobachtet wird, die Flächenerhaltung nicht wesentlich
beeinflusst, kann dies nach der Argumentation in [Gupta02] als Hinweis auf eine
mögliche Koexistenz von Pseudolücke und supraleitender Energielücke gewertet wer-
den.

8.2.8 Charakterisierung der Pseudolücke nach dem mono-
kausalen Ansatz

Werden Pseudolücke und Hintergrundleitfähigkeit durch den gleichen Effekt verur-
sacht, so erscheint eine Bestimmung von Kenngrößen wie in den letzten Abschnitten,
insbesondere eine Bestimmung von T ∗ , nicht als sinnvoll, da die beiden Strukturen
nicht voneinander getrennt betrachtet werden können. Im Rahmen eines monokau-
salen Ansatzes stellt sich vielmehr die Frage nach einem Modell, das den Verlauf
der G(V )-Spektren bei tiefen Temperaturen und hohen Magnetfeldern im gesamten
Spannungsbereich durch einen geschlossenen Ausdruck beschreibt. Die folgenden
Überlegungen beschränken sich dabei auf ein Modell, das die Form der Spektren auf
Wechselwirkungen zwischen den Elektronen zurückführt.

Korrelationsmodell

Die im Rahmen dieser Arbeit aufgezeichneten Tunnelspektren bei hohen Magnetfel-
dern und kleinen Temperaturen, wie sie in Abbildung 8.45 noch einmal beispielhaft
für die Proben der PCCO-Serie dargestellt sind, ähneln sowohl in der Form als
auch in der Dotierungsabhängigkeit in auffallender Weise Spektren, die an Kon-
takten aus einigen nicht-supraleitenden Oxidverbindungen mit Perowskitstruktur
gemessen werden [Raychaudhuri95], zum Beispiel der Verbindung LaNixCo1−xO3.
Auch für dieses Materialsystem wird mit abnehmender Ni-Dotierung ein Übergang
von metallischem zu isolierendem Verhalten beobachtet, wobei die kritische Do-
tierung für den Übergang bei etwa x = 0.35 liegt. Bei einem direkten Vergleich
unserer Messdaten mit den in [Raychaudhuri95] veröffentlichen Spektren ist aller-
dings noch zu beachten, dass für die hier untersuchten Korngrenzenkontakte beide
Elektroden aus dem gleichen Material bestehen, während die Gegenelektroden der
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Abbildung 8.45: Auf ihren Wert bei 40mV skalierte, um den Effekt von
Zuleitungswiderständen korrigierte Spektren für die Kontakte der PCCO-
Serie.

Kontakte in [Raychaudhuri95] aus einem einfachen Metall gefertigt sind. Die Form
dieser LaNixCo1−xO3-Spektren lässt sich durch ein Potenzgesetz der Form

G(V ) = G0

[
1 +

(
|V |
V ∗

)p]
(8.23)

beschreiben, wobei der Exponent p mit fallender Dotierung also bei der Annäherung
an den Metall-Isolator Übergang von 0.5 auf 1 ansteigt, während der Parameter
V ∗ etwa konstant bleibt. Unter der Annahme, dass es sich bei der Zustandsdichte
der Gegenelektrode um eine Konstante handelt, führen die Autoren dieses Verhalten
auf ein entsprechende Zustandsdichte

Np(E) = N0

[
1 +

(
|E|
E∗

)p]
(8.24)

zurück. Insbesondere für p = 0.5 lässt sich diese Form der Zustandsdichte als Folge
einer Kombination von Wechselwirkungseffekten zwischen den Leitungselektronen
und Streuprozessen an Verunreinigungen verstehen. Im Rahmen der Störungstheorie
lassen sich entsprechende Korrekturen zur Zustandsdichte berechnen, die dann für
ein dreidimensionales System durch

Nww3d(E) = N0

[
1 +

(
|E|
E∗

)0.5
]

(8.25)
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beschrieben wird [Lee85, und Referenzen darin]. Für zweidimensionale Systeme er-
geben sich noch deutlich stärkere, logarithmische Korrekturen zur Zustandsdichte
gemäß

Nww2d(E) = N0

[
1 + A ln

(
|E|
E∗

)]
(8.26)

[Altshuler80a]. Nun stellt sich die Frage, ob sich auch die Form der hier gemes-
senen Spektren an elektronendotierten Kupraten für hohe Magnetfelder und tiefe
Temperaturen auf eine Zustandsdichte gemäß einer der Gleichungen (8.24)-(8.26)
zurückführen lässt. Für einige PCCO Punktkontakte (mit Gold als Gegenelektro-
de) wird ein logarithmischer Zusammenhang zwischen Spannung und Leitwert be-
obachtet und als Hinweis auf Wechselwirkungen in zwei Dimensionen interpretiert
[Biswas01], allerdings gilt dieser logarithmische Zusammenhang nur in einem relativ
kleinen Spannungsbereich (etwa zwischen 2 und 10 mV).

Bei der Analyse der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Spektren an Korngren-
zenkontakten ist natürlich zu beachten, dass hier beide Elektroden aus dem glei-
chen Material bestehen und die einfache Proportionalität zwischen Leitwert und
Zustandsdichte nicht mehr gilt. Die in Abschnitt 4.1.1 vorgestellte Technik zur nu-
merischen Entfaltung ermöglicht es nun jedoch, aus den bei tiefen Temperaturen und
hohen Feldern gemessenen Leitwertsspektren die Zustandsdichten zu rekonstruieren
und diese Zustandsdichten mit den gerade vorgestellten Modellen zu vergleichen.
Exemplarisch ist in Abbildung 8.46 die auf diese Weise aus einem Spektrum der un-
terdotierten LCCO-Probe berechnete Zustandsdichte als Funktion der Energie auf-
getragen. Genauer gesagt handelt es sich bei dem der Entfaltung zugrundeliegenden
Spektrum um die in Abbildung 8.27 dargestellte 15 T-Kurve nach der Korrektur um
Zuleitungswiderstände. An die resultierende N(E)-Kurve wurden nun Kurvenan-
passungen gemäß (8.26), (8.25) und (8.24) durchgeführt, deren Ergebnisse ebenfalls
in Abbildung 8.46 dargestellt sind. Es ist deutlich zu erkennen, dass die logarith-
mische Korrektur für zweidimensionale Systeme die aus den Messungen bestimmte
Zustandsdichte nur sehr unzureichend beschreiben kann. Weder die Tiefe der Lücke
noch die Krümmung der Kurve im äußeren Bereich stimmen annähernd mit den Ei-
genschaften der Messkurve überein. Die Übereinstimmung mit dem Modell für drei-
dimensionale Systeme, also dem Potenzgesetz mit einem festen Exponenten p = 0.5
ist etwas besser, dennoch sind deutliche Unterschiede zwischen der Modell- und der
Messkurve festzustellen. Am besten werden die experimentellen Daten durch ein
Potenzgesetz gemäß (8.24) beschrieben. Die Fitparameter für dieses Modell sind
ebenfalls in der Abbildung 8.46 eingetragen. Insbesondere ergibt sich ein Wert von
0.75 für den Parameter p. Die Übereinstimmung zwischen Modell und Messdaten ist
im gesamten Spannungsbereich |E| ≤ 40 meV sehr gut, nur in unmittelbarer Nähe
von E = 0 sind kleine Unterschiede festzustellen, da in die Gleichung (8.24) nur
der Betrag von E eingeht und die Fitkurve daher bei E = 0 eine Spitze aufweist,
während die aus der Messkurve berechnete Zustandsdichte ein etwas verrundetes
Minimum zeigt. Dieser Unterschied könnte darauf zurückzuführen sein, dass das
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Abbildung 8.46: Durch Entfaltung aus dem korrigierten 15 T-Spektrum in
Abbildung 8.27 berechnete Zustandsdichte und daran angepasste Kurven
nach (8.25), (8.26) und (8.24).

ursprüngliche Leitwertsspektrum, aus dem die Zustandsdichte per Entfaltung be-
rechnet wird, natürlich bei einer endlichen Temperatur aufgenommen wurde, und
dass die Spektren mit zunehmender Temperatur entsprechende Verrundungen bei
V = 0 zeigen. Dafür spricht, dass auch die Spektren der LaNixCo1−xO3-Kontakte
eine starke Temperaturabhängigkeit nahe V = 0 zeigen, die sich nicht allein durch
thermische Verrundungseffekte erklären lässt [Raychaudhuri95]. Eine entsprechende
Auswertung der GRK(V )-Spektren bei T ≤ 5 K und µ0H = 15 T für die Proben der
PCCO-Serie und der unterdotierten und optimal dotierten LCCO Probe zeigt, dass
auch für alle anderen untersuchten Kontakte die Form der entfalteten Zustandsdich-
ten im gesamten Energiebereich am besten durch ein Potenzgesetz der Form (8.24)
beschrieben werden kann. Es bleibt noch zu klären, in welcher Weise die im Rahmen
der Kurvenanpassungen bestimmten Fitparameter N0, p und E∗ mit Eigenschaften
der untersuchten Probe wie etwa der Dotierung x zusammenhängen. Dabei ist vor
allem das Verhalten der Parameter p und E∗ interessant. Abbildung 8.47 illustriert,
dass sowohl durch Verkleinern des Wertes von p als auch durch Vergrößern des Wer-
tes von E∗ die Form der Np(E)-Funktionen, skaliert auf ihren jeweiligen Wert bei
einer festen Energie Emax, in einer Art verändert wird, die der in Abbildung 8.45
dargestellten Entwicklung der Tunnelspektren mit zunehmender Dotierung ähnelt.
In Abbildung 8.48 werden die Werte der Fitparameter p und E∗ , die sich bei den
Kurvenanpassungen ergeben, gegen die Dotierung der jeweiligen untersuchten Pro-
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Abbildung 8.47: Für verschiedene Werte der Parameter p bzw. E∗ nach
(8.24) berechnete Zustandsdichten.

be aufgetragen. Im Gegensatz zu den in [Raychaudhuri95] veröffentlichten Ergeb-
nissen, zeigt der Parameter p keine signifikante Abhängigkeit von der Dotierung,
während die Werte für E∗ deutlich mit der Dotierung zunehmen. Der Mittelwert
aller p-Werte ist in Teilabbildung (a) durch eine horizontale Linie gekennzeichnet,
die hellgrau hinterlegte Fläche entspricht dem Bereich der Standardabweichung. Bei
der Darstellung der Werte für E∗ in Teilabbildung (b) ist besonders bemerkenswert,
dass der Unterschied zwischen den Werten für verschiedene Kontakte einer Probe
wesentlich kleiner ist, als der Unterschied zwischen den Werten für verschiedene Pro-
ben. Der Zusammenhang zwischen E∗ und x lässt sich in guter Näherung durch ein
Exponentialgesetz beschreiben.

Ein Vergleich des genauen Ausdrucks für die Korrektur zur Zustandsdichte in drei-
dimensionalen Systemen aus [Altshuler79, Altshuler85] mit der Notation in (8.25)
zeigt, dass E∗ ∼ λ−2, wobei λ die effektive Konstante für die Wechselwirkung
zwischen den Elektronen ist. Daher bedeutet ein mit der Dotierung ansteigender
Wert, dass die Wechselwirkung zwischen den Elektronen mit zunehmender Dotie-
rung abnimmt.10 Dies passt zur der in Abschnitt 7.2 dargestellten Beobachtung, dass
für die einzelnen Proben-Serien mit wachsender Dotierung ein Übergang von isolie-

10Dies gilt genau genommen natürlich nur für p = 0.5. Die physikalische Bedeutung eines von
0.5 abweichenden Exponenten bleibt zu klären.
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Abbildung 8.48: Durch Anpassung der Gleichung (8.24) an die korrigier-
ten Leitwertsspektren aus Abbildung 8.45 (b) bestimmte Parameter p und
E∗ als Funktion der Dotierung der jeweils untersuchten Probe.

rendem zu metallischem Verhalten in den Transporteigenschaften von Filmbrücken
bei kleinen Temperaturen und hohen Magnetfeldern auftritt. Bei der Interpretati-
on der Widerstandsmessungen wurden ebenfalls Korrelationen zwischen Elektronen
nach dem Modell von Altshuler als möglicher Grund für die Form der ρ(T )-Kurven
im Bereich kleiner Temperaturen vorgeschlagen. Im Hinblick auf das Verhalten der
überdotierten LCCO-Probe (L3) im Magnetfeld ist es interessant, dass die Probe
L3 einerseits aufgrund ihrer Dotierung (x=0.15) und ihren metallischen Transportei-
genschaften im Normalzustand bei tiefen Temperaturen nicht zu der Interpretation
des in Abbildung 8.48 (b) dargestellten Verhaltens als Übergang von isolierendem
zu metallischem Verhalten mit wachsender Dotierung passt. So haben L3 und P2
ähnliche Dotierungen, zeigen aber unterschiedliche Transporteigenschaften. Ande-
rerseits lässt sich aus den Spektren an L3 jedoch auch kein Wert für E∗ ermitteln,
da L3 in hohen Magnetfeldern ein völlig anderes Verhalten zeigt, das im folgenden
Abschnitt behandelt wird. Bevor jedoch das Verhalten von L3 an einer anderen Pro-
be reproduziert wird, lässt sich nur spekulieren, ob es sich dabei um einen Zufall
oder einen physikalischen Effekt handelt.

Die Berechnung von Leitwertsspektren bei endlichen Temperaturen nach dem Kor-
relationsmodell gestaltet sich deutlich schwieriger. So werden in [Altshuler85] die
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folgenden Näherungslösungen für die Zustandsdichte bei T > 0 abgeleitet:

Nww3d(E, T ) =

{
N0{1 + ( E

E∗
)0.5[1 +O(kBT

E
)2]} für E

kBT
� 1

N0{1 + (kBT
E∗

)0.5[α+O( E
kBT

)2]} für E
kBT

� 1 .
(8.27)

Dabei ist α eine numerische Konstante, die in der Größenordnung von 1 liegt [Altshuler79].
Bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Serien von Tunnelmessungen in
einem Feld von 15 T wird die Temperatur typischerweise zwischen 5 K und 40 K
variiert, was Energien zwischen 0.4 meV und 3.4 meV entspricht. Gerade im Bereich
der Pseudolücke nahe E = 0 gilt also E ≈ kBT , so dass sich keine der beiden
Formeln aus (8.27) in guter Näherung anwenden lässt. Daher wird auf eine Berech-
nung der Leitwertsspektren nach dem Korrelationsmodell verzichtet. Allerdings ist
es möglich, die Entwicklung des Leitwertes bei V = 0 mit zunehmender Temperatur
näher zu betrachten und mit den Vorhersagen des Korrelationsmodells zu verglei-
chen. Danach ergibt sich die Abhängigkeit der Zustandsdichte bei E = 0 von der
Temperatur gemäß (8.27) zu

Nww3d(E = 0, T ) ≈ N0

[
1 +

(
kBT

E∗

)0.5
]
, (8.28)

wobei der Parameter α aus (8.27) in den Parameter E∗ mit einbezogen wurde. Das
bedeutet, für E = 0 folgt die Temperaturabhängigkeit der Zustandsdichte einem
ähnlichen Potenzgesetz wie es die Energieabhängigkeit der Zustandsdichte bei T = 0
beschreibt.

Andererseits ergibt sich G(V = 0) für P (E, V ) = 1 und einen eindimensionalen
Kontakt bei endlichen Temperaturen zu

G(V = 0, T ) =

∫ +∞

−∞
N(E, T )2∂Ef(E)dE (8.29)

Lassen sich die Effekte thermischer Verrundungen im Vergleich zur Temperatu-
rabhängigkeit der Zustandsdichte vernachlässigen, so kann ∂Ef(E) durch lim

T→0
∂Ef(E) =

δ(E) ersetzt werden und der Leitwert bei V = 0 ergibt sich zu

G(V = 0, T ) ≈ (N(V = 0, T ))2 . (8.30)

Daher wird in Abbildung 8.49 die Wurzel der Leitwerte bei V = 0 für die Spektren
der Temperaturserie aus Abbildung 8.31 für beide in Abschnitt 8.2.4 vorgestellte
Korrekturverfahren gegen die jeweilige Temperatur aufgetragen. Außerdem wird an
die Daten jeweils eine Funktion der Form

Np(E = 0, T ) ≈ N0

[
1 +

(
kBT

E∗

)p]
, (8.31)
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Abbildung 8.49: Quadratwurzel des Leitwerts bei V = 0 als Funktion der
Temperatur für die Temperatur-Serie bei 15 T aus Abbildung 8.31 nach
den beiden in Abschnitt 8.2.4 dargestellten Korrekturverfahren sowie an
die experimentellen Daten angepasste Kurven gemäß (8.31) mit p = 0.75

durch Variation der Parameter N0 und E∗ angepasst, wobei der gleiche Exponent p
verwendet wird, der sich aus der Kurvenanpassung von (8.24) an die aus dem Leit-
wertsspektrum bei der kleinsten Temperatur entfalteten N(E)-Kurve ergibt (vgl.
Abb. 8.46). Abbildung 8.49 zeigt, dass sich die

√
G(V = 0, T )-Daten unabhängig

vom Korrekturverfahren recht gut durch ein sehr ähnliches Potenzgesetz beschrei-
ben lassen, wie die entfalteten N(E)-Daten. Die Parameter E∗ und N0, die sich aus
den Kurvenanpassungen ergeben, sind allerdings für die

√
G(V = 0, T )- und die

N(E)-Kurve unterschiedlich. Hinsichtlich der Magnetfeldabhängigkeit wird schließ-
lich im Rahmen der Korrelations-Theorie das Auftauchen zusätzlicher Strukturen in
der Zustandsdichte bei E = ±gµBB vorhergesagt, die jedoch durch Streuprozesse
unterdrückt werden können [Altshuler85].

Insgesamt lässt sich also das Verhalten der Tunnelspektren bei hohen Magnetfeldern
und tiefen Temperaturen hinsichtlich der Form, der Dotierungsabhängigkeit und
(soweit untersucht) der Temperaturabhängigkeit recht gut im Rahmen eines mono-
kausalen Ansatzes beschreiben, der damit als reizvolle Alternative zum häufig in der
Literatur verwendeten multikausalen Ansatz zur Beschreibung des Pseudolücken-
Verhaltens erscheint.
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Abbildung 8.50: Tunnelspektren an einem Kontakt der überdotierten
LCCO-Probe bei einer Temperatur von 6 K und in Magnetfeldern zwischen
0 T und 5 T

8.3 Verhalten der überdotierten LCCO-Probe im

Magnetfeld

Das Verhalten der überdotierten LCCO-Probe im Magnetfeld unterscheidet sich
grundlegend von dem aller anderen untersuchten Korngrenzenkontakte.

Abbildung 8.50 zeigt beispielhaft Tunnelspektren an einem Kontakt dieser Probe
bei einer Temperatur von 6 K und in Magnetfeldern zwischen 0 T und 5 T, wobei
der in Teilabbildung (a) durch einen rechteckigen Rahmen markierte Bereich um
V = 0 in Teilabbildung (b) noch einmal vergrößert dargestellt ist. Im Gegensatz zu
allen anderen Proben tritt hier keine Pseudolücke im Magnetfeld auf. Stattdessen
ist schon bei 2.5 T eine deutliche Abflachung der G(V )-Kurve im Bereich um V = 0
zu beobachten, aus der sich mit zunehmendem Magnetfeld ein deutliches Maximum
entwickelt, das auf jeder Seite von einem Minimum eingeschlossen wird.

Dieses zentrale Maximum im Magnetfeld (kurz ZMM) tritt ausnahmslos an allen
sieben untersuchten Kontakten der überdotierten LCCO-Probe auf. Um dies zu zei-
gen sind in Abbildung 8.51 entsprechende Tunnelspektren an allen diesen Kontakten
dargestellt. Da die Kontakte teilweise unter sehr unterschiedlichen Laborbedingun-
gen untersucht wurden, liegen nicht für alle Kontakte Spektren bei der gleichen
Temperatur und im gleichen Feld vor. Daher wurde für jeden Kontakt ein Spek-
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Abbildung 8.51: Tunnelspektren an verschiedenen Kontakten der
überdotierten LCCO-Probe in Magnetfeldern oberhalb von 5 T, skaliert auf
den Leitwert bei V = 20 mV

trum mit möglichst kleiner Temperatur und gleichzeitig möglichst großem Magnet-
feld ausgewählt. Zur besseren Vergleichbarkeit wurden alle Spektren auf ihren Wert
bei V = 20 mV normiert. Alle Spektren in Abbildung 8.51 zeigen ein deutliches
Maximum bei V = 0. Daher ist auszuschließen, dass dieser Effekt zum Beispiel auf
einzelne Verunreinigungen zurückzuführen ist. Es muss sich also um eine Eigenschaft
der Elektroden oder der Korngrenze handeln.

Anhand der Positionen des zentralen Maximums und der beiden das Maximum
einschließenden Minima lassen sich Breite VZMM und Ausprägung GZMM des ZMM
definieren, wie in Teilabbildung 8.52 (b) gezeigt wird.

Für die einzelnen Kontakte variiert die Breite VZMM im Bereich zwischen 2 mV und
6 mV, die Ausprägung GZMM im Bereich zwischen 1% und 3%, bezogen auf den
Mittelwert der Leitwerte an den Stellen der beiden Minima.

Weiterhin zeigt Abbildung 8.51, dass einige der Leitwertkurven im Bereich |V | .
15 mV leichte Asymmetrien aufweisen. Dabei hängt die Asymmetrie damit zusam-
men, an welche Elektrode eine positive Spannung angelegt wird, das heißt durch
Umpolen des Messaufbaus lässt sich eine zur ursprünglichen Messkurve spiegelsym-
metrische Kurve erzeugen. (Bei der an B2 aufgenommenen Kurve fließt der Strom
daher entgegen der Richtung für die etwa an B10 aufgezeichnete Kurve).

Ähnlich wie die Pseudolücke wird auch das zentrale Maximum im Magnetfeld durch
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Abbildung 8.52: Tunnelspektren an einem Kontakt der überdotierten
LCCO-Probe bei einer Temperatur von 6 K und in Magnetfeldern zwischen
0 T und 22 T (a), sowie vergrößerte Darstellung des zentralen Maximums
bei der 22 T Kurve zur Illustration der Bestimmung von Breite VZMM und
Ausprägung GZMM (b).

Felder H > Hc2(T ) nur schwach beeinflusst, wie Abbildung 8.52 belegt. In dieser
Abbildung sind die Resultate einer Mess-Serie dargestellt, in der am GHMFL in Gre-
noble Tunnelspektren an einem Kontakt dieser Probe in Magnetfeldern bis zu 22 T
aufgenommen werden konnten. Es ist deutlich zu erkennen, dass sich die Kurven in
Feldern µ0H ≥ 10 T (nach der Korrektur um die Effekte der Zuleitungswiderstände)
nur sehr wenig voneinander unterscheiden.

Die Temperaturabhängigkeit des zentralen Maximums im Magnetfeld wird schließ-
lich anhand einer Serie von Tunnelspektren in einem Feld von 15 T für Temperaturen
zwischen 5 K und 44 K in Abbildung 8.53 dargestellt.

Dabei zeigt Teilabbildung (a) die Spektren bei der kleinsten und größten Tempe-
ratur im Spannungsbereich |V | ≤ 60 mV, Teilabbildung (b) zeigt alle Spektren im
Bereich |V | ≤ 20 mV. In diesem Bereich nimmt für alle Spannungen der Leitwert mit
zunehmender Temperatur zu, wobei die Strukturen, also das zentrale Maximum und
die Minima zu beiden Seiten des Maximums, immer mehr verrundet werden, so dass
etwa bei einer Temperatur von 24 K das zentrale Maximum nicht mehr zu erkennen
ist. Um zu untersuchen, inwieweit sich diese Entwicklung allein durch thermische
Verrundungen erklären lassen, wurde, wie in Abschnitt 8.2.4 (vgl. Seite 190 ff.), auf
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Abbildung 8.53: Tunnelspektren an einem Kontakt der überdotierten
LCCO-Probe in einem Magnetfeld von 15 T für Temperaturen zwischen
5 K und 44 K.

Grundlage der experimentellen Kurve bei 5 K durch Entfaltung eine Zustandsdichte
berechnet und anhand dieser Zustandsdichte die Leitwertkurve eines symmetrischen,
eindimensionalen Kontaktes bei den Temperaturen berechnet, für die auch Messkur-
ven vorliegen. Die Resultate werden in Teilabbildung 8.54 (b) den entsprechenden
Messkurven in Teilabbildung (a) für einige Temperaturen gegenübergestellt. Auch in
diesem Fall kann die Veränderung der Spektren mit zunehmender Temperatur nicht
im Rahmen dieses einfachen eindimensionalen Modells allein durch thermische Ver-
rundungen beschrieben werden. Es ist jedoch festzuhalten, dass diese thermischen
Verrundungen ausreichen, um die bei tiefen Temperaturen beobachtete Struktur für
Temperaturen oberhalb von etwa 18 K zu unterdrücken. Dieser Wert liegt relativ
nahe bei der Temperatur, bei der auch in den experimentellen Spektren das zentrale
Maximum im Feld verschwindet.

Die Frage nach der Ursache dieser ungewöhnlichen Struktur in den Tunnelspektren
an der überdotierten LCCO-Probe im Magnetfeld ist nicht einfach zu klären.

Bei vielen Materialsystemen treten in Tunnelspektren unerwartete Strukturen bei
V = 0 auf, kurz auch als Nullspannungsanomalien (zero bias anomalies) bezeich-
net. Dementsprechend findet sich in der Literatur eine Vielzahl verschiedener Er-
klärungsansätze. Im folgenden werde ich mich auf zwei naheliegende Möglichkeiten
beschränken.

Position und Form des Maximums erinnern zunächst an die bei Spektren an lochdo-
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Abbildung 8.54: Spektren der Temperaturserie bei 15 T aus Abbildung 8.53
(a) sowie auf Grundlage der 5 K-Kurve durch Entfaltung und thermische
Verrundung für die Temperaturen aus Teilabbildung (a) berechnete Spek-
tren

tierten Materialien beobachtete Nullspannungsanomalien, die auf Andreev-gebundene
Zustände zurückgeführt und als Indiz für eine d-Wellen Symmetrie des supralei-
tenden Ordnungsparameters gewertet werden (vgl. Kapitel3.5.4). Diese Möglichkeit
kann hier jedoch mit sehr hoher Wahrscheinlichkeit ausgeschlossen werden, da Andreev-
gebundene Zustände die Existenz eines supraleitenden Ordnungsparameters voraus-
setzen, wohingegen das zentrale Maximum an Probe L3 in Magnetfeldern bis zu
22 T beobachtet wird, also weit jenseits des kritischen Feldes.

Ein anderes Modell zur Erklärung eines Leitwertmaximums bei V = 0 beruht auf
Streuprozessen höherer Ordnung an einzelnen magnetischen Verunreinigungen in
der Tunnelbarriere [Appelbaum66, Anderson66, Appelbaum67]; es handelt sich um
die gleichen Streuprozesse, die in Abschnitt 7.2 (Seite 116 ff.) im Rahmen der
Erläuterungen zum Kondo-Effekt vorgestellt wurden. Da die Streuung dabei mit
einem Flip des Elektronen-Spins verbunden ist, sollte ein Magnetfeld zu einer Auf-
spaltung des Leitwertmaximums führen. Dies stimmt jedoch nicht mit dem Ver-
halten des an Probe L3 beobachteten zentralen Maximums überein, welches sich
zunächst mit wachsendem Magnetfeld an der Stelle V = 0 entwickelt und oberhalb
des kritischen Feldes nur sehr schwach vom Magnetfeld abhängt. Insofern lassen
sich auch Streuprozesse nach dem Modell von Anderson und Appelbaum mit hoher
Wahrscheinlichkeit als Ursache für das zentrale Maximum im Magnetfeld bei der
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überdotierten LCCO-Probe ausschließen.

Die beschriebene Magnetfeldabhängigkeit dieser Struktur legt zwei Möglichkeiten
nahe. Zum einen könnte es sich um eine ungewöhnliche Eigenschaft der normal-
leitenden Phase dieser Verbindung bei tiefen Temperaturen handeln, auf die das
Magnetfeld gar keinen Einfluss hat. In diesem Fall dient das Feld nur dazu, die Su-
praleitung bei tiefen Temperaturen zu unterdrücken. Zum anderen könnte es sich
um einen Effekt handeln, der mit der Ausrichtung lokaler magnetischer Momente
verbunden ist. Sind alle Momente ausgerichtet, so würde eine weitere Erhöhung des
Magnetfeldes keine Änderung des Effektes mehr erzielen.

In jedem Fall stellt sich jedoch die Frage, was die überdotierte LCCO-Probe von
den anderen vermessenen Proben unterscheidet und so zu dem ungewöhnlichen
Verhalten im Magnetfeld führen könnte. In diesem Zusammenhang ist festzuhal-
ten, dass ähnliche Effekte weder bei der überdotierten PCCO-Probe noch bei der
überdotierten NCCO-Probe beobachtet werden. Auch in der Literatur konnte ich
keine ähnlichen Ergebnisse finden.

Um also auszuschließen, dass es sich bei dem zentralen Maximum im Magnetfeld
um einen rein probenspezifisches Phänomen handelt, sollte vor weitergehenden Spe-
kulationen untersucht werden, ob sich dieser Effekt an anderen LCCO-Proben der
gleichen Dotierung reproduzieren lässt.



Kapitel 9

Zusammenfassung

Auch zwanzig Jahre nach Entdeckung der Hochtemperatur-Supraleiter gleicht die
Untersuchung des Phasendiagramms dieser Verbindungen immer noch dem Zusam-
mensetzen eines sehr großen Puzzles. Die im folgenden zusammengefassten Ergeb-
nisse fügen einen kleinen Stein auf der elektronendotierten Seite des entstehenden
Bildes ein.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Tunnelspektroskopie-Messungen an Korngren-
zenkontakten sowie Widerstandsmessungen an Filmbrücken aus elektronendotierten
Hochtemperatur-Supraleitern durchgeführt, mit dem Ziel die Dotierungsabhängigkeit
der Spektren und der Transporteigenschaften unter verschiedenen äußeren Bedin-
gungen zu studieren.

Tunnelspektren an Kontakten aus elektronendotierten Kuprat-Verbindungen im su-
praleitenden Zustand weisen eine auf den ersten Blick einfache Struktur auf, die im
Wesentlichen durch drei Merkmale gekennzeichnet ist: eine annähernd lineare Hin-
tergrundleitfähigkeit, von der sich zwei Kohärenzmaxima symmetrisch um V = 0
abheben und die wiederum ein zentrales Minimum einschließen. Dennoch gibt es in
der Literatur bisher kein Modell, welches in der Lage ist, den Verlauf der Spektren
einschließlich der Hintergrundleitfähigkeit über einen größeren Spannungsbereich in
zufriedenstellender Weise quantitativ zu beschreiben. Daher bestand ein wichtiger
Teil dieser Arbeit in der Entwicklung und Zusammenstellung von Auswertungs-
methoden für die Tunnelspektren. Insbesondere wurde ein numerisches Verfahren
zur Entfaltung von Tunnelspektren an symmetrischen SIS-Kontakten entwickelt,
welches die direkte Bestimmung der Zustandsdichte aus G(V )-Spektren bei tiefen
Temperaturen erlaubt und neue Analysemethoden wie die Berechnung thermischer
Verrundungseffekte ermöglicht.

In einigen Publikationen wird die Hintergrundleitfähigkeit beseitigt, indem die expe-
rimentellen Daten durch eine häufig willkürlich gewählte Hintergrundfunktion divi-
diert werden. In dieser Arbeit wird der Ursprung und die Problematik dieser Metho-
de diskutiert. Als Alternative wird eine systematische Zusammenstellung möglicher
Ursachen der Hintergrundleitfähigkeit und ihrer theoretischen Behandlung vorge-
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stellt.

Zum Zweck einer ersten Charakterisierung wurde eine ausgedehnte Reihe von Wi-
derstandsmessungen an den Filmbrücken der untersuchten Proben als Funktion
der Temperatur und eines äußeren, senkrecht zur ab-Ebene angelegten Magnetfeldes
durchgeführt.

Die aus den Widerstandsmessungen im Nullfeld bestimmten kritischen Tempera-
turen für die Proben der LCCO-, PCCO- und NCCO-Serie zeigen als Funktion
der Ce-Dotierung die erwartete kuppelförmige Tc(x) Abhängigkeit, wobei die je-
weils maximalen kritischen Temperaturen gut mit Literaturwerten für dünne Filme
übereinstimmen. Bei den Proben der LCCO-Serie ist dabei die optimale Dotierung,
also die Dotierung, für die sich die maximale kritische Temperatur ergibt, im Ver-
gleich zu den anderen beiden Materialsystemen zu kleineren Werten hin verschoben,
was ebenfalls Literaturergebnisse bestätigt.

Wird die Supraleitung durch ein hinreichend großes Magnetfeld unterdrückt, so zeig-
ten alle drei Materialsysteme bei tiefen Temperaturen mit zunehmender Dotierung
einen Übergang in den Transporteigenschaften von isolierendem zu metallischem
Verhalten. Dabei findet der Übergang für alle Materialsysteme etwa bei der opti-
malen Dotierung statt; er ist also insbesondere bei der LCCO-Serie zu kleineren
Dotierungen hin verschoben. Auch diese Beobachtungen decken sich mit in der Li-
teratur publizierten Ergebnissen und weisen auf einen Zusammenhang zwischen den
Transporteigenschaften im normalleitenden Zustand und den supraleitenden Eigen-
schaften hin.

Die Form der aufgezeichneten ρ(T,H)-Kurven in endlichen Magnetfeldern lässt dar-
auf schließen, dass sowohl Vortizes als auch Fluktuationen eine wesentliche Rolle für
die Transporteigenschaften spielen. Daher wurden verschiedene Auswertungsverfah-
ren für eine Abschätzung des kritischen Feldes Hc2(T ) angewendet, zum einen eine
phänomenologische, geometrische Methode (HSP2(T )), zum anderen verschiedene
Methoden, die auf den Auswirkungen von Vortex-Bewegungen beruhen. Schließlich
wurde Hc2(0) durch eine Fluktuationsanalyse der ρ(T,H)-Daten bestimmt. Dabei
zeigt sich, dass für alle untersuchten Proben die nach der geometrischen Methode
abgeschätzte Hc2(T )-Kurve in guter Näherung mit der nach einem der Modelle zu
Vortizes bestimmten Kurve übereinstimmt. Die zu T = 0 extrapolierten Werte die-
ser Kurven stimmen wiederum gut mit den Ergebnissen der Fluktuationsanalyse
überein, so dass sich insgesamt ein in sich geschlossenes Bild ergibt.

Im Hinblick auf die Tunnelmessungen ist festzuhalten, dass ein Feld von 15 T für
alle untersuchten Proben deutlich oberhalb des jeweiligen Hc2(0)-Wertes liegt, also
ausreicht, die Supraleitung zu unterdrücken.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten tunnelspektroskopischen Messun-
gen lassen sich einteilen in Messungen an supraleitenden Kontakten und Messungen,
bei denen die Supraleitung durch ein hinreichend großes Magnetfeld unterdrückt
wurde.

Für die Tunnelmessungen an supraleitenden Kontakten ist als erstes wichti-
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ges qualitatives Ergebnis festzuhalten, dass bei den im Rahmen dieser Arbeit un-
tersuchten Kontakten in keinem einzigen Fall eine Nullspannungsanomalie beob-
achtet wurde, die in Spektren an lochdotierten Verbindungen auftritt und als Aus-
wirkung Andreev-gebundener Zustände in einem d-Wellen Supraleiter interpretiert
wird. Insbesondere ändert sich die Form der hier untersuchten Spektren im Span-
nungsbereich nahe V = 0 als Funktion der Dotierung qualitativ nicht. Da in einigen
Veröffentlichungen ein Zusammenhang zwischen der Barrierentransparenz und der
Beobachtung von Anzeichen Andreev-gebundener Zustände vermutet wird, sich bei
Korngrenzenkontakten Orientierung und Transparenz der Tunnelbarriere aber nicht
unabhängig voneinander einstellen lassen, bietet es sich unter Umständen an, diesen
Zusammenhang an Kontakten anderer Art näher zu untersuchen, zum Beispiel an
Punktkontakten oder anhand von STM-Messungen.

In einer mehr quantitativen Analyse der Tunnelspektren im Nullfeld bei tiefen
Temperaturen für die Proben der LCCO- und PCCO-Serie konnte durch Vergleich
verschiedener Kontakte der einzelnen Proben gezeigt werden, dass insbesondere
der Abstand der Kohärenzmaxima und die normierte Hintergrundsteigung charak-
teristisch für die jeweils betrachtete Probe sind. Dabei skaliert der Abstand der
Kohärenzmaxima und damit die Energielücke in guter Näherung mit der kritischen
Temperatur; die normierte Hintergrundsteigung nimmt als Funktion der Dotierung
monoton ab.

Es konnte weiterhin gezeigt werden, dass das in der Literatur häufig verwendete Mo-
dell der Trapezbarriere nicht ausreicht, um die experimentellen Spektren in einem
typischen Spannungsbereich |V | ≤ 40 mV zufriedenstellend zu beschreiben, auch
wenn die Form der Spektren im Bereich der Energielücke recht gut reproduziert
werden kann. Um den Mechanismus der Hintergrundleitfähigkeit in weiterführenden
Messungen näher zu ergründen, sollten Kontakte untersucht werden, bei denen sich
die Eigenschaften von Tunnelelektroden und Barriere möglichst unabhängig vonein-
ander präparativ verändern lassen, zum Beispiel Kontakte in Rampengeometrie.

Der Einfluss der Temperatur und eines äußeren Magnetfeldes auf die Form der un-
tersuchten Spektren bei supraleitenden Elektroden lässt sich qualitativ gut durch die
Einführung eines mit der Temperatur bzw. dem Magnetfeld anwachsenden phäno-
menologischen Parameters Γ beschreiben, der über die Heisenbergsche Unschärfe-
relation mit der Lebensdauer der Anregungen verknüpft ist.

Die Untersuchung der Tunnelspektren im normalleitenden Zustand bei hohen
Magnetfeldern konzentriert sich im Wesentlichen auf das Verhalten der sogenannten
Pseudolücke.

Diese Unterdrückung des Leitwertes um V = 0 auf der Energieskala der supraleiten-
den Energielücke bei tiefen Temperaturen und hohen Magnetfeldern tritt bei allen
untersuchten Proben mit Ausnahme der überdotierten LCCO-Probe auf. Dabei zei-
gen die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten Messungen, dass diese Struktur
einige gemeinsame Merkmale mit der in Tunnelspektren im Nullfeld für T < Tc in
lochdotierten Verbindungen beobachteten Pseudolücke aufweist. Dazu zählen das
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Auftreten der Pseudolücke auch für überdotierte Proben, ihre Entwicklung aus
der supraleitenden Energielücke ohne erkennbaren Übergang sowie die Tempera-
turabhängigkeit der Pseudolücke. Diese Übereinstimmungen lassen einen gemeinsa-
men Ursprung der Pseudolücken in Tunnelspektren an elektronen- und lochdotierten
Verbindungen vermuten.

Im Rahmen dieser Arbeit durchgeführte Hochfeldmessungen in Feldern bis zu 27 T,
Auswertungen der Messdaten im Rahmen eines Modells zur Zustandserhaltung, so-
wie Literaturergebnisse zum Verhalten nicht supraleitender elektronendotierter Pro-
ben deuten darauf hin, dass die Pseudolücke insgesamt nicht oder nur sehr schwach
vom Magnetfeld abhängt, was in deutlichem Gegensatz zu im Vorfeld dieser Arbeit
veröffentlichen Ergebnissen steht [Kleefisch01].

Daraus folgt, dass die Pseudolücke durch Tunnelmessungen zum Beispiel in einem
Magnetfeld von 15 T charakterisiert werden kann. Insbesondere lässt sich auch die
charakteristische Temperatur T ∗ , bei der die Pseudolücke verschwindet, aus Reihen
von Tunnelmessungen bei 15 T bei verschiedenen Temperaturen bestimmen. In die-
sem Zusammenhang konnte durch die Entfaltung der Tunneldaten bei tiefen Tem-
peraturen und die damit ermöglichte Berechnung thermischer Verrundungseffekte
gezeigt werden, dass die Temperaturentwicklung der Spektren bei 15 T im Rahmen
eines eindimensionalen Modells nicht allein durch thermische Verrundungen erklärt
werden kann, T ∗ also eine Eigenschaft der Pseudolücke wiedergibt.

Eine quantitative Analyse der Pseudolücke im Rahmen eines multikausalen An-
satzes, bei dem Hintergrundleitfähigkeit und Pseudolücke auf verschiedene Effekte
zurückgeführt und die Eigenschaften der Pseudolücke im Verhältnis zur Hintergrund-
leitfähigkeit definiert werden, gestaltet sich jedoch schwierig. Insbesondere ergeben
sich bei einer Abschätzung von T ∗ einige Probleme. So erfolgt die Änderung der
Tunnelspektren mit zunehmender Temperatur in einer kontinuierlichen Weise. Es
ist also keine Sprungtemperatur auszumachen, unterhalb und oberhalb derer sich
die Spektren qualitativ deutlich unterscheiden. Zum anderen gibt es kein Modell,
welches eine konkrete Formel für die Hintergrundleitfähigkeit vorschlägt und die in
die Formel eingehenden Parameter auf Eigenschaften der Barriere zurückführt, so
dass nur die Wahl einer möglichst einfachen Hintergrundfunktion bleibt. Die um die
Effekte der Zuleitungswiderstände korrigierten Leitwertsspektren bei tiefen Tem-
peraturen und 15 T unterscheiden sich zudem für die Proben der LCCO- und der
PCCO-Reihe qualitativ, was die Wahl einer solchen Funktion und die Vergleichbar-
keit von Ergebnissen an den beiden Materialsystemen zusätzlich erschwert

Es wurden verschiedene Methoden zur Abschätzung von T ∗ auf die experimentellen
Daten angewendet. Alle Methoden liefern jedoch Ergebnisse, bei denen die Unter-
schiede zwischen verschiedenen Kontakten einer Probe so groß sind, dass sich weder
über die Dotierungsabhängigkeit von T ∗ noch über das Größenverhältnis von T ∗ und
Tc eindeutige Aussagen machen lassen. Allerdings ist festzuhalten, dass die charakte-
ristische Temperatur T ∗ in der gleichen Größenordnung liegt, wie die kritische Tem-
peratur Tc. Insofern spricht die Abwesenheit der Pseudolücke für T > Tc im Nullfeld
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bei Tunnelspektren an elektronendotierten Hochtemperatur-Supraleitern nicht ge-
gen eine gemeinsame Ursache für die in Tunnelspektren beobachtete Pseudolücke
bei elektronen- und lochdotierten Verbindungen.

Alternativ zum multikausalen Ansatz könnten Pseudolücke und Hintergrundleit-
fähigkeit auch auf einen einzigen Effekt zurückzuführen sein. Als Beispiel für einen
monokausalen Erklärungsansatz wurden die Tunnelspektren bei hohen Magnet-
feldern und tiefen Temperaturen im Rahmen des sogenannten Korrelationsmodells
diskutiert, welches ein Potenzgesetz für die Beschreibung der Zustandsdichte N(E)
in einem dreidimensionalen Elektronensystem unter Berücksichtigung von Elektron-
Elektron Wechselwirkungen vorschlägt. Dabei geht eine charakteristische Energie
E∗ als ein Parameter in dieses Potenzgesetz ein, der mit abnehmender Wechsel-
wirkung zwischen den Elektronen anwächst. Durch Kurvenanpassungen an die aus
Tunnelspektren bei tiefen Temperaturen und 15 T direkt entfalteten Zustandsdich-
ten konnte gezeigt werden, dass sich die entfalteten N(E)-Kurven aller untersuch-
ten Kontakte sehr gut durch ein sehr ähnliches Potenzgesetz beschreiben lassen und
dass darüberhinaus die bei der Anpassung bestimmten Parameter für E∗ , für alle
Kontakte auf einer Kurve liegen, die in guter Näherung exponentiell mit der Do-
tierung anwächst. Im Rahmen dieses Modells lässt sich also darauf schließen, dass
die Wechselwirkung zwischen den Elektronen mit zunehmender Dotierung abnimmt,
was gut zu dem oben erläuterten Übergang in den Transporteigenschaften der Pro-
ben im Normalzustand bei tiefen Temperaturen von isolierendem zu metallischen
Verhalten mit zunehmender Dotierung passt. Weiterführende Messungen könnten
zum Beispiel den Zusammenhang zwischen der Form der Leitwertspektren und den
Transporteigenschaften für hohe Magnetfelder und tiefe Temperaturen anhand einer
ausgedehnteren Dotierungsserie näher untersuchen.

Das ungewöhnliche Verhalten bei hohen Magnetfeldern und tiefen Temperaturen un-
terscheidet schließlich die überdotierte LCCO-Probe von allen anderen im Rahmen
dieser Arbeit untersuchten Proben. Anstelle einer Pseudolücke zeigen Tunnelspek-
tren an allen untersuchten Kontakten dieser Probe ein ausgeprägtes zentrales Ma-
ximum im Magnetfeld. Der Ursprung dieser Struktur bleibt bisher ungeklärt; durch
den Vergleich verschiedener Kontakte konnte jedoch mit hoher Wahrscheinlichkeit
ausgeschlossen werden, dass es sich um Effekte einzelner Verunreinigungen handelt.
Weiterhin spricht die Existenz dieser Struktur in Magnetfeldern über 20 T und ihre
weitgehende Magnetfeldunabhängigkeit für H > Hc2(T ) sowohl gegen Andreev ge-
bundene Zustände als auch gegen die Streuung an magnetischen Verunreinigungen
als Ursache des zentralen Maximums im Magnetfeld. Da vergleichbare Ergebnisse in
der Literatur nicht zu finden sind, sollte auf jeden Fall untersucht werden, ob sich
dieses ungewöhnliche Verhalten an anderen Tunnelkontakten auf Basis von LCCO-
Filmen der gleichen Dotierung reproduzieren lässt.



Anhang A

Ergänzende Erläuterungen

A.1 Literatur über ABS an Grenzflächen

von Hochtemperatur-Supraleitern

In Abschnitt 3.5.6 wurde gezeigt, dass Nullspannungsanomalien, wie sie in Tun-
nelspektren von lochdotierten Hochtemperatur-Supraleitern beobachtet werden, als
Auswirkungen Andreev-gebundener Zustände in Supraleitern interpretiert werden
können, deren Ordnungsparameter einen Vorzeichenwechsel im reziproken Raum
aufweist. Insofern lässt sich das Auftreten von Nullspannungsanomalien in Tunnel-
spektren als Unterscheidungskriterium zwischen d- und anisotroper s-Wellen Sym-
metrie verwenden.

Bei elektronendotierten Kupraten ergibt sich nun das Problem, dass einerseits eini-
ge phasensensitive Experimente auf eine d-Wellen-Symmetrie hinweisen [Tsuei00b,
Chesca03], andererseits die erwarteten Nullspannungsanomalien in Tunnelspektren
fast nie beobachtet werden. Insbesondere zeigen vergleichende Messungen, dass die
Form der Spektren in elektronendotierten Verbindungen praktisch nicht von der
Orientierung der untersuchten Grenzfläche abhängt, während die bei lochdotierten
Verbindungen beobachteten Nullspannungsanomalien die erwartete Abhängigkeit
von dieser Orientierung zeigen, also eine maximale Ausprägung der Nullspannungs-
anomalie beim Tunneln durch [110]-Oberfläche und starke bis vollständige Unter-
drückung dieses Effektes bei [100]-Oberflächen [Kashiwaya98, Wang99, Shan05].

Zu den Veröffentlichungen über Nullspannungsanomalien in Spektren an elektronen-
dotierten Verbindungen ist zu sagen, dass mir bisher nur eine einzige Publikation
bekannt ist, die über reproduzierbare Ergebnisse an wirklichen Tunnel-Kontakten
berichtet, also Kontakten niedriger Transparenz [Chesca05]. Weiterhin gibt es einige
Veröffentlichungen über Spektren an SIN-Kontakten hoher Transparenz, welche sich
im Rahmen der BTK-Theorie (vgl. Kapitel 3.5.3) besser durch eine d- als eine s-
Wellen Symmetrie beschreiben lassen [Biswas02, Qazilbash03]. Allerdings zeigen die
in den gleichen Publikationen dargestellten Spektren für Kontakte niedriger Trans-
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parenz auf Basis der gleichen Proben unabhängig von der Dotierung keine Anzei-
chen einer Nullspannungsanomalie, sehr ähnlich wie die im Rahmen dieser Arbeit
vorgestellten Experimente. Auch in [Chesca05] wird auf die Bedeutung der Barrie-
rentransparenz bzw. Barrierendicke hingewiesen, da die Autoren im Hinblick auf
die Nullspannungsanomalie auf die ungewöhnlich hohe kritische Stromdichte des
untersuchten Korngrenzenkontaktes hinweisen, die als Anzeichen für eine Reduk-
tion von Streuprozessen an der Tunnelbarriere im Vergleich zu ähnlichen Kontak-
ten interpretiert wird. Tatsächlich können Streuprozesse die Interferenz von einem
auf die Grenzfläche auftreffendem Elektron und dem Andreev-reflektierten Loch
zerstören und so die Bildung Andreev-gebundener Zustände verhindern, wie Expe-
rimente an Kontakten aus lochdotierten Materialien zeigen, bei denen die Supraleiter
durch Ionen-Beschuss gezielt geschädigt wurden [Aprili98]. Allerdings geht in diesen
Untersuchungen die Unterdrückung der Nullspannungsanomalie durch zunehmende
Streuung auch mit einer deutlichen Unterdrückung der übrigen Strukturen in den
Spektren einher, insbesondere von Kohärenzmaxima und Energielücke, wohingegen
die Spektren in elektronendotierten Verbindungen zwar keine Nullspannungsanoma-
lien, aber deutliche Signaturen der Energielücke aufweisen.

Als alternative Erklärung für die Abwesenheit von Anzeichen Andreev-gebundener
Zustände wird schließlich die Beimischung eines (subdominanten) Ordnungsparame-
ter anderer Symmetrie vorgeschlagen, etwa der Form d+is [Qazilbash03]. Grundlage
dieser Vorschläge sind Berechnungen der quasiklassichen Theorie, nach denen bei d-
Wellen Symmetrie der Ordnungsparameter an glatten [110]-Oberflächen unterdrückt
wird, so dass direkt an der Oberfläche der Beitrag des subdominanten Ordnungs-
parameters die Form der lokalen Zustandsdichte bestimmen kann [Buchholtz95].
Eine anschauliche Vorstellung dieser Unterdrückung lässt sich vermitteln, wenn
man die Entwicklung des Ordnungsparameters längs der Trajektorie einer an einer
[110]-Oberfläche reflektierten Anregung betrachtet. Wie in Abschnitt 3.5.5 erläutert,
findet bei der Reflexion ein Vorzeichenwechsel im Ordnungsparameter statt, der
dann aus Gründen der Stetigkeit genau an der Oberfläche verschwinden muss. Eine
Zusammenstellung der verschiedenartigen Experimente und theoretischen Modelle
zu diesem Thema würde allerdings den Rahmen dieses kurzen Literaturüberblicks
sprengen, nähere Erläuterungen finden sich beispielsweise in [Tsuei00a, und Refe-
renzen darin], für verschiedene Mischsymmetrien berechnete Tunnelspektren werden
in [Rainer98] vorgestellt.

Unter den gerade zusammengestellten Gesichtspunkten ist es für weiterführende
Messungen sicherlich interessant, den Zusammenhang zwischen der Barrierentrans-
parenz und dem Einfluss Andreev-gebundener Zustände zu untersuchen, vorzugswei-
se im Rahmen eines Vergleiches zwischen loch- und elektronendotierten Materialien.
Dabei ergibt sich allerdings das Problem, dass zumindest bei Korngrenzenkontakten
Orientierung und Transparenz der untersuchten Grenzfläche nicht unabhängig von-
einander gewählt werden können, da die Transparenz von Korngrenzenkontakten mit
Vergrößerung des Korngrenzenwinkels abnimmt. Andererseits wird durch die Orien-
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Abbildung A.1: SEM-Aufnahme einer unstrukturierten Probe (a) und Foto
unter dem Lichtmikroskop (b) von einer strukturierten Probe der NCCO-
Serie (b)

tierung der Grenzflächen entscheidend die Bildung Andreev-gebundener Zustände
beeinflusst. Daher sind tunnelspektroskopische Messungen an Punkt-Kontakte oder
STM-Messungen unter Umständen besser geeignet für eine derartige Untersuchung.

A.2 Die Proben der NCCO-Serie

Bei der Untersuchung der Proben der NCCO-Serie traten aufgrund der Proben-
qualität eine Reihe von Schwierigkeiten auf, die schließlich dazu geführt haben,
dass zwar die Resultate der ρ(T,H)-Messungen an Filmbrücken, nicht aber der
Tunnelspektroskopie-Messungen an Korngrenzenkontakten in die systematische Aus-
wertung einbezogen werden konnten, die in den Kapiteln 7 und 8 dargestellt ist.
Diese Schwierigkeiten sollen im folgenden kurz erläutert werden.

Schon für die unstrukturierten Proben fällt beim Betrachten unter dem optischen
Mikroskop auf, dass die Probenoberflächen mit ungewöhnlichen Flecken oder Aus-
scheidungen mit einem Durchmesser von 10 bis 15µm übersät erscheinen. Abbildung
A.1 zeigt beispielhaft Ausschnitte der Probenoberfläche, Teilabbildung (a) anhand
einer SEM-Aufnahme einer unstrukturierten Probe, Teilabbildung (b) anhand einer
Fotografie einer strukturierten NCCO-Probe unter dem optischen Mikroskop.

In Teilabbildung (a) sind zwei Arten von Strukturen zu erkennen: Zum einen eine
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Vielzahl von etwa etwa 1µm langen, stabförmigen Strukturen, die relativ regelmäßig
über die Probenoberfläche verteilt sind und dabei längs zweier, senkrecht zueinan-
der stehender Achsen ausgerichtet erscheinen. Zum anderen eine annähernd runde
Struktur mit einem Durchmesser von etwa 10µm, die unregelmäßig geformte Ränder
und ebenfalls unregelmäßig geformte innere Strukturen aufweist.

Bei den stabförmigen Strukturen handelt es sich mit hoher Wahrscheinlichkeit um
CuOx-Ausscheidungen, die herstellungsbedingt häufig auf der Oberfläche von dünnen
Filmen elektronendotierter Hochtemperatur-Supraleiter auftreten, die Probenqua-
lität jedoch nicht signifikant beeinflussen [Hepp00]. Diese Ausscheidungen ordnen
sich vorzugsweise längs der Kristallachsen an, wie in Abbildung A.1 (a) gut zu er-
kennen ist. Daher lässt sich anhand der CuOx-Ausscheidungen auch die ungefähre
Position der Korngrenze bestimmen, die Genauigkeit reicht jedoch leider nicht aus,
um beim Strukturieren die Brücken mit der Länge von wenigen µm genau über
der Korngrenze zu positionieren (vgl. Kapitel 6.1). Für die Messungen spielen diese
Ausscheidungen jedoch keine große Rolle.

Als großes Problem erweisen sich jedoch die großen, unregelmäßig geformten Struk-
turen. Erste EDX-Messungen ergeben keinen wesentlichen Unterschied in der Zu-
sammensetzung des Materials innerhalb und außerhalb dieser Strukturen [Erb04].
Teilabbildung (a) legt jedoch nahe, dass zumindest die Morphologie der Probe inner-
halb dieser Bereiche empfindlich gestört ist. Die Anzahl und Verteilung der Struk-
turen auf der Probe führt beim Strukturieren unweigerlich dazu, dass bei vielen
Kontakten eine oder mehrere Zuleitungen genau auf einer solchen Struktur positio-
niert werden, wie es in Teilabbildung A.1 (b) dargestellt ist. Erschwert wird dieses
Problem noch dadurch, dass es aufgrund der mangelnden Sichtbarkeit der Korn-
grenze unter dem optischen Mikroskop notwendig war, die Position aller Brücken
gleichzeitig durch Belichtung mit einem Mask-Aligner festzulegen, wie in Kapitel 6.1
näher ausgeführt wird.

Bei den Messungen an diesen Brücken stellt sich leider heraus, dass die gerade be-
schriebenen großen Strukturen isolierend sind. Brücken wie in Abbildung A.1 (b)
sind damit unbrauchbar, an anderen Brücken konnten nur Zwei- oder Dreipunkt-
Messungen durchgeführt werden. Bei vielen Brücken wird auch der stromführende
Bereich aufgrund dieser Strukturen so verkleinert, dass diese Brücken wegen des re-
sultierenden hohen Widerstandes besonders empfindlich gegenüber elektrischen Ent-
ladungen werden und deswegen zum Beispiel beim Einbau in den Probenstab trotz
großer Vorsicht zerstört werden können. Die wenigen Brücken, die gemessen werden
konnten verändern sich zudem teilweise mit der Zeit, wie Abbildung A.2 zeigt, in der
zwei an zwei aufeinander folgenden Tagen aufgenommen Spektren dargestellt sind.
In dem am ersten Tag aufgenommenen Spektrum sind mehrere deutliche Leitwerts-
sprünge zu erkennen, die sogar während der Messung auftreten. Unter diesen Voraus-
setzungen erscheint es nicht als sinnvoll, die Tunnelspektren an den NCCO-Proben
in die systematische quantitative Auswertung in Kapitel 8 mit einzubeziehen, etwa
bei der Bestimmung von Kenngrößen. Drei qualitative Ergebnisse lassen sich jedoch
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Abbildung A.2: Spektren an einem Kontakt einer Probe der NCCO-Serie

festhalten. Zum einen wurde in keinem der vermessenen Kontakte im supraleitenden
Zustand eine Nullspannungs-Anomalie beobachtet, wie sie in lochdotierten Systemen
auftritt und als Hinweis auf eine d-Wellen Symmetrie des Ordnungsparameters ge-
wertet wird. Zum anderen zeigen alle vermessenen Proben in hohen Magnetfeldern
und bei tiefen Temperaturen ein ähnliches Pseudolücken-Verhalten, wie alle Pro-
ben der PCCO und LCCO-Serien, mit Ausnahme der überdotierten LCCO-Probe.
Schließlich zeigt insbesondere die überdotierte NCCO-Probe N4 kein zentrales Ma-
ximum im Magnetfeld, wie es bei der überdotierten LCCO-Probe L3 beobachtet
wird.

Weiterhin konnten an drei NCCO-Proben Messungen an Filmbrücken mit reprodu-
zierbaren Ergebnissen durchgeführt werden, die in die Auswertung in Kapitel 7 mit
einbezogen werden.

A.3 Berechnungen zum Tunnelstrom für ein tra-

pezförmiges Barrierenpotential

In den folgenden Abschnitten werden die Formeln näher betrachtet, die für die Be-
rechnung von Tunnelspektren nach dem Modell der Trapezbarriere aus Kapitel 4.2.3
für planare und punktförmige Kontakte benötigt werden. Dementsprechend enthal-
ten diese Abschnitte hauptsächlich mathematische Umformungen sowie aufgrund
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einiger Fallunterscheidungen relativ lange Formeln und wenden sich vornehmlich an
Leser, die sich für die konkreten, zur Berechnung von Tunnelspektren nach diesem
Modell verwendeten Ausdrücke interessieren.

A.3.1 Berechnung der Tunnelwahrscheinlichkeit

Bei der Berechnung der Tunnelwahrscheinlichkeit nach (4.31) und (4.32) muss für
die einzelnen Werte für V und E noch der Bereich bestimmt werden, über den in
(4.31) integriert wird. Eine genauere Betrachtung von Abbildung 4.9 liefert:

1. eV > φ2 − φ1

(a) E − EF < φ2 − eV ⇒ x1 = 0, x2 = t

(b) φ2 − eV < E − EF < φ1 ⇒ x1 = 0, x2 = x

(c) φ1 < E − EF ⇒ P (E, V ) ≡ 1

2. eV < φ2 − φ1

(a) E − EF < φ1 ⇒ x1 = 0, x2 = t

(b) φ1 < E − EF < φ2 − eV ⇒ x1 = x, x2 = t

(c) φ2 − eV < E − EF ⇒ P (E, V ) ≡ 1

3. eV = φ2 − φ1

(a) E − EF < φ2 − eV = φ1 ⇒ x1 = 0, x2 = t

(b) φ1 < E − EF ⇒ P (E, V ) ≡ 1

mit

x =
E − EF − φ1

φ2 − φ1 − eV
· t . (A.1)

Für eine symmetrische Barriere, also φ1 = φ2 = φ, gilt (x1, x2) = (0, t) für alle
Werte von E, über die bei der Berechnung der Tunnelleitfähigkeit integriert wird,
wenn |eV | < φ [Ando95].

Für das Integral in Gleichung 4.31 mit (4.32) lässt sich gemäß∫ x2

x1

√
B + Cxdx =

2

3

(B + Cx)3/2

C

∣∣∣∣x2

x1

(A.2)

ein geschlossener Ausdruck angeben; im Grenzfall eV = φ2 − φ1ergibt sich

P (E, V = (φ2 − φ1)/e) =

{
1 für E − EF ≥ φ1

exp(−At
√
φ1 − (E − EF ) für E − EF < φ1

.

(A.3)
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A.3.2 Tunnelleitfähigkeit für einen planaren Kontakt

Im Folgenden wird der in Abschnitt 4.2.3 hergeleitete Ausdruck (4.36) für den Tun-
nelstrom in einem planaren Tunnelkontakt mit einer trapezförmigen Barriere näher
betrachtet und in eine Form gebracht, die sich für die Implementierung in eine Pro-
grammiersprache eignet.

Ausgehend von 4.36 führen die Substitutionen

E‖ → Ẽ = E‖ + Ex − EF + eV = E − EF + eV (A.4)

Ex → Ẽx = Ex − EF + eV (A.5)

zu folgender, besser für numerische Berechnungen geeigneten Form der Stromdichte

j(V ) =
4πme

h3

∫ ∞

−EF +eV

dẼx

{
P̃ (Ẽx, V )∫ ∞

Ẽx

dẼÑ1(Ẽ − eV )Ñ2(Ẽ)
[
f(Ẽ − eV )− f(Ẽ)

]}
. (A.6)

wobei

fT (E,EF ) = f(E − EF ) (A.7)

P (Ex, V ) = P̃ (Ẽx, V ) (A.8)

und

N(E) = Ñ(E − EF ) = Ñ(Ẽ − eV ) (A.9)

Ñ ist also die Zustandsdichte als Funktion der Energie relativ zur Fermienergie der
linken Elektrode. Die modifizierte Tunnelwahrscheinlichkeit ist somit gegeben durch

P̃ (Ẽx, V ) = exp

(
−A

∫ x2

x1

dx

√
φ1 − Ẽx + eV + (φ2 − φ1 − eV )/t · x

)
.

(A.10)

Da die Fermienergie EF in Gleichung (A.6) nur in die untere Grenze für die Integra-
tion über Ẽx eingeht und außerdem lim

Ẽx→−∞
P̃ (Ẽx, V ) = 0 gilt, hängt der Ausdruck

für den Tunnelstrom nur schwach vom Wert der Fermienergie ab, solange EF hin-
reichend groß ist.

Für eine symmetrische Barriere, also φ1 = φ2 ≡ φ gilt

P̃ (Ẽx, V ) = P̃ (Ẽx − eV,−V ) . (A.11)

Damit lässt sich zeigen, dass der Tunnelstrom im Spannungsbereich |eV | � EF eine
ungerade Funktion der Spannung V ist, wenn die Zustandsdichten beider Elektroden
identisch sind, also N1(E) = N2(E).
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Im Grenzfall T → 0 K gilt

[f(E − eV )− f(E)] =


+1 für V > 0 und 0 < E < eV

−1 für V < 0 und eV < E < 0

0 sonst ,

(A.12)

womit sich die Gleichung (A.6) weiter vereinfachen lässt und sich schließlich die
Ausdrücke

j0(V ) =
4πme

h3

∫ 0

−EF +eV

dẼx

{
P̃ (Ẽx, V )

∫ eV

0

dẼÑ(Ẽ)Ñ(Ẽ − eV )

}
+

4πme

h3

∫ eV

0

dẼx

{
P̃ (Ẽx, V )

∫ eV

Ẽx

dẼÑ(Ẽ)Ñ(Ẽ − eV )

}
(A.13)

für V > 0 und

j0(V ) =
4πme

h3

∫ eV

−EF +eV

dẼx

{
P̃ (Ẽx, V )

∫ eV

0

dẼÑ(Ẽ)Ñ(Ẽ − eV )

}
+

4πme

h3

∫ 0

eV

dẼx

{
P̃ (Ẽx, V )

∫ Ẽx

0

dẼN(Ẽ)N(Ẽ − eV )

}
(A.14)

für V < 0 für die Tunnelstromdichte j0(V ) bei T = 0 ergeben.

Schließlich ist es wünschenswert, einen Ausdruck für die spezifische Tunnelleitfähigkeit
zu erhalten, der direkt an die gemessenen Leitwertsspektren angepasst werden kann.
Differentiation der Ausdrücke (A.13) und (A.14) für den Tunnelstrom mit Hilfe der
Leibnitz-Regel

∂z

∫ b(z)

a(z)

f(x, z)dx =

∫ b(z)

a(z)

∂zf(x, z)dx

+ f(x = b(z), z) · ∂zb(z)− f(x = a(z), z) · ∂za(z) (A.15)

führt zu folgendem Ausdruck für die Tunnelleitfähigkeit:

σ0(V ) =
4πme

h3
(σ01(V ) + σ02(V ) + σ03(V ) + σ04(V )) (A.16)

Um die einzelnen Beiträge zur Tunnelleitfähigkeit in kompakter und übersichtlicher
Weise darstellen zu können, werden im Folgenden die Akzente über den Symbolen
weggelassen, obwohl die gemäß (A.4) - (A.10) modifizierten Werte für die Energi-
en Ex und E, die Zustandsdichten und die Tunnelwahrscheinlichkeit gemeint sind.
Weiterhin wird für die inneren Integrale in (A.13) und (A.14) die Abkürzung

ψ0(V,Ea, Eb) =

∫ Eb

Ea

dEN1(E − eV )N2(E) (A.17)
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verwendet. Die Ableitung nach der Spannung ergibt sich zu

∂V ψ0(V,Ea, Eb) =− e

∫ Eb

Ea

dE {∂EN1(E − eV )N2(E)} (A.18)

+ ∂VEb(V )N1(E1 − eV )N2(E1) (A.19)

− ∂VEa(V )N1(E2 − eV )N2(E2) (A.20)

Damit können die Beiträge zur Tunnelleitfähigkeit wie folgt dargestellt werden

σ01(V ) =



∫ 0

−EF +eV
dEx {∂V P (Ex, V )ψ0(V, 0, eV )

+P (Ex, V )∂V ψ0(V, 0, eV )} für V > 0

eN1(0)N2(0)
∫ 0

−EF +eV
dExP (Ex, V ) für V = 0∫ eV

−EF
dEx {∂V P (Ex, V )ψ0(V, 0, eV )

+P (Ex, V )∂V ψ0(V, 0, eV )} für V < 0

, (A.21)

σ02(V ) =


−eP (Ex = −EF + eV, V )ψ0(V, 0, eV ) für V > 0

0 für V = 0

+eP (Ex = eV, V )ψ0(V, 0, eV ) für V < 0

, (A.22)

σ03(V ) =



∫ eV
0

dEx {∂V P (Ex, V )ψ0(V,Ex, eV )

+P (Ex, V )∂V ψ0(V,Ex, eV )} für V > 0

0 für V = 0∫ 0

eV
dEx {∂V P (Ex, V )ψ0(V, 0, Ex)

+P (Ex, V )∂V ψ0(V, 0, Ex)} für V < 0

, (A.23)

σ04(V ) =


0 für V > 0

0 für V = 0

−eP (Ex = eV, V )ψ0(V, 0, eV ) für V < 0

. (A.24)

Für endliche Temperaturen T > 0 lässt sich (A.6) auch direkt differenzieren. Werden
wieder alle Akzente weggelassen und die Abkürzung

ψ(V,Ex) =

∫ ∞

Ex

dEN1(E − eV )N2(E) [f(E − eV )− f(E)] (A.25)

verwendet, so ergibt sich die spezifische Tunnelleitfähigkeit zu

σ(V ) =
4πme

h3
(σ1(V ) + σ2(V ) + σ3(V )) (A.26)
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mit

σ1(V ) =

∫ ∞

−EF +eV

dEx∂V P (Ex, V )ψ(V,Ex), (A.27)

σ2(V ) =

∫ ∞

−EF +eV

dExP (Ex, V )∂V ψ(V,Ex) (A.28)

und

σ3(V ) = −eP (Ex = −EF + eV, V )ψ(V,Ex = −EF + eV ) . (A.29)

Die Ableitung von (A.25) nach V ist durch

∂V ψ(V,Ex) = −e
∫ ∞

Ex

dE {∂EN1(E − eV )N2(E) [f(E − eV )− f(E)] (A.30)

+N1(E − eV )N2(E)∂Ef(E − eV )} (A.31)

A.3.3 Tunnelleitfähigkeit für einen Punktkontakt

Bei einem Punktkontakt sind die Formeln für den Tunnelstrom bei einer trapezförmigen
Barriere etwas einfacher als bei einem planaren Kontakt, da nur eine Integration
berücksichtigt werden muss. Nach einer Substitution analog zu (A.4)

E → Ẽ = E − EF + eV (A.32)

und unter Auslassung sämtlicher Akzente ergibt sich die Tunnelleitfähigkeit aus
(4.33) zu

G(V ) = G0/e

∫ +∞

−∞
dE∂V P (E, V )N1(E − eV )N2(E) [f(E − eV )− f(E)]

−G0

∫ +∞

−∞
dEP (E, V )∂EN1(E − eV )N2(E) [f(E − eV )− f(E)]

−G0

∫ +∞

−∞
dEP (E, V )N1(E − eV )N2(E)∂Ef(E − eV ) (A.33)

A.3.4 Bemerkungen zur Implementierung

Um aus vorgegebenen Zustandsdichten und Barrierenparametern Tunnelspektren
gemäß den in den letzten beiden Abschnitten entwickelten Formeln numerisch zu
berechnen, müssen die dort auftretenden Integrale diskretisiert, also in Summen um-
gewandelt werden. Dabei wurde als Schrittweite eine Energie gewählt, die dem mitt-
leren Spannungs-Abstand benachbarter Punkte in den gemessenen G(V )-Spektren
entspricht
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Insbesondere für planare Kontakte hat es sich aufgrund der ineinandergeschachtelten
Integrale (vgl. z. B. (A.27)-(A.29)) als notwendig herausgestellt, eine vorkompilierte
Programmiersprache wie C++ für die Implementierung zu verwenden, um akzep-
table Rechenzeiten zu erzielen. Dies ist besonders wichtig, wenn mit Hilfe des ent-
sprechenden Programmes Kurvenanpassungen an experimentelle Leitwertsspektren
vorgenommen werden sollen.

Außerdem ist es ratsam, weitere Eigenschaften der Integranden auszunutzen, um
so Rechenschritte einzusparen, die das Endergebnis im Rahmen der erreichbaren
Genauigkeit nicht verändern.

So wird für T = 0 die äußere Summe (über Ex) bei der oberen Integrationsgren-
ze begonnen und ein geeignetes Abbruchkriterium benutzt, da lim

Ex→−∞
P (Ex, V ) =

lim
Ex→−∞

∂vP (Ex, V ) = 0 gilt.

Weiterhin bietet es sich an, das innere Integral (über E) rekursiv zu berechnen, also
auszunutzen, dass∫ ∞

Ex−Estep

dEϕ(E) =

∫ ∞

Ex

dEϕ(E) +

∫ Ex

Ex−Estep

dEϕ(E)

≈
∫ ∞

Ex

dEϕ(E) + 0.5Estep(ϕ(Ex − Estep) + ϕ(Ex)) (A.34)

Für T > 0 wird schließlich, die Summe, die dem inneren Integral entspricht, bei
E = eV bzw. E = 0.5eV gestartet und ebenfalls ein geeignetes Abbruchkriterium
verwendet, je nachdem ob der Integrand die Ableitung der Fermifunktion oder die
Fermifunktion selbst enthält.

A.3.5 Bestimmung der Barrierenparameter

In Abschnitt A.3.1 wird gezeigt, dass bei einer symmetrischen Barriere für alle zur
Berechnung des Tunnelstromes benötigten Energien Ex (bwz. über E für einen ein-
dimensionalen Kontakt) bei der Bestimmung der Tunnelwahrscheinlichkeit über das
gesamte Intervall (0, t) integriert werden muss, sofern die maximale Spannung klei-
ner ist, als die Barrierenhöhe φ. Die folgende Behandlung beschränkt sich auf diesen
Fall, in dem für ein trapezförmiges Potential das mittlere Barrierenpotential durch

〈φ(x, V )〉x = EF +
1

2
(φ1 + φ2)−

eV

2
= EF + φ̄− eV

2
(A.35)

gegeben ist. Mit einem solchen Potential und konstanten Zustandsdichten lassen
sich die Integrale in den Formeln für den Tunnelstrom bei T = 0 sowohl für einen
planaren als auch einen punktförmigen Kontakt elementar berechnen, also jeweils
ein geschlossener Ausdruck für die Stromdichte bzw. den Strom finden.

Berücksichtigt man im Fall des planaren Kontaktes darüberhinaus, dass EF � φ

und At
√
φ � 1, vernachlässigt also Beiträge, die proportional zu e−At

√
EF +φ und
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zu
(
At
√
φ
)−1

sind, so ergibt eine Entwicklung dieses Ausdrucks bis zur dritten

Ordnung in V und anschließende Differenzierung für den Leitwert:

σ(V )

σ0

≈ 1 + σ1V + σ2V
2 (A.36)

mit

σ0 =
√

2m
( e
h

)2
√
φ

t
e−At

√
φ, (A.37)

σ1 = 0 (A.38)

und

σ2 =
(Ate)2

32φ
. (A.39)

Es ergibt sich also eine um V = 0 zentrierte Parabel. Die Gleichungen (A.37) und
(A.39) lassen sich durch einfache Umformungen nach

t =
1

A
√
e

(
32
σ2

σ0

)1/4
√

ln

(√
2m(e/h)2

Ae√
32σ0σ2

)
(A.40)

und

φ = t2
(Ae)2

32

σ0

σ2

(A.41)

auflösen.

Für einen Punktkontakt ergibt sich durch elementare Integration und Entwickeln
des entstehenden Ausdrucks in Potenzen von V ebenfalls ein Zusammenhang der
Form

G(V )

G0

≈ 1 +G1V +G2V
2 (A.42)

, wobei die Entwicklungskoeffizienten in diesem Fall durch

G0 =
4πe2

~
exp(−At

√
φ), (A.43)

G1 = 0 (A.44)

und

G2 =
e2

32φ2
At
√
φ
(
1 + At

√
φ
)

(A.45)
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gegeben sind. Entsprechend lassen sich die Barrierenparameter

φ =

(
e2

32G2

ln

(
4πe2

~G0

)[
1 + ln

(
4πe2

~G0

)])0.5

(A.46)

und

t =
1

A
√
φ

ln

(
4πe2

~G0

)
(A.47)

berechnen.
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Abbildung A.3: Spezifischer Widerstand der unterdotierten LCCO-Probe als Funk-
tion der Temperatur(a) sowie des Magnetfeldes(b)



246 Kapitel A Ergänzende Erläuterungen

0 5 1 0 1 5
0

2 0

4 0

6 0

8 0

1 0 0

T  =  6 K ,  7 K ,  . . . ,  2 0 K ,
      2 2 K ,  2 4 K ,  . . . ,  4 0 K

 

 

ρ (
µΩ

cm
)

µ0 H  ( T )

L a 2 - x C e x C u O 4  x  =  0 . 1 2

( b )

( a )
0 2 5 5 0 7 5 1 0 0

0

3 0

6 0

9 0

1 2 0

 µ0 H  =  0 T ,  2 T ,  4 T ,  . . . , 1 4 T ,  1 5 T

 

 

ρ (
µΩ

cm
)

T  ( K )

L a 2 - x C e x C u O 4  x  =  0 . 1 2

Abbildung A.4: Spezifischer Widerstand der optimal dotierten LCCO-Probe als
Funktion der Temperatur(a) sowie des Magnetfeldes(b)
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Abbildung A.5: Spezifischer Widerstand der überdotierten LCCO-Probe als Funk-
tion der Temperatur(a) sowie des Magnetfeldes(b)
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Abbildung A.8: Spezifischer Widerstand der unterdotierten NCCO-Probe als Funk-
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Abbildung A.10: Ausschnittvergrößerungen von Abbildung A.9 (a)
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Abbildung A.11: Spezifischer Widerstand der überdotierten NCCO-Probe als Funk-
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Abbildung A.12: Temperaturserie im Nullfeld, aufgenommen an einem Kon-
takt der optimal dotierten LCCO-Probe. Zwischen 24 K und 30 K nimmt
die Steigung der G(V)-Kurven im Außenbereich mit zunehmendem Betrag
der am Kontakt abfallenden Spannung deutlich ab, was auf Heizeffekte
zurückzuführen ist.
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Abbildung A.13: 15 T-Spektrum mit einer an den Außenbereich angepassten
Funktion der Form (4.23) und für verschiedene Spannungsbereiche angepas-
sten Funktionen der Form (4.24) (a), sowie aus dem Spektrum und für die
verschiedenen Funktionen aus Teilabbildung (a) als Tunnelwahrscheinlich-
keit gemäß (4.17) entfaltete Zustandsdichten.
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Abbildung A.14: gemessene Temperatur-Serie bei 15 T (a,c), sowie für ver-
schiedene Formen für P (E) anhand der Entfaltung der 5 K-Kurve berech-
nete Temperatur-Serien.
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über meine Mess-Ergebnisse. Dr. Jochen Geerk sei für aufschlussreiche Unterhaltun-
gen über die Probleme beim Entfalten von Tunneldaten gedankt.

Dr. Achim Marx hat sich nicht nur mit bemerkenswerter Gelassenheit durch diese
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[Herbstritt01] F. N. Herbstritt, Ladungstransport und Rauschen in
Submikrometer-Strukturierten Korngrenzenkontakten aus
YBa2Cu3O7−δ, Dissertation, Universität zu Köln (2001).
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[Matsuda92] M. Matsuda, Y. Endoh, K. Yamada, H. Kojima, I. Tanaka,
R. J. Birgeneau, M. A. Kastner und G. Shirane, Magnetic or-
der, spin correlations, and superconductivity in single-crystal
Nd1.85Ce0.15CuO4+δ, Phys. Rev. B 45 (1992), 12548.

[Meservey75] R. Meservey, P. M. Tedrow und R. C. Bruno, Tunneling Measu-
rements of Spin-Paired Superconductors with Spin-Orbit Scatte-
ring , Phys. Rev. B 11 (1975), 4224.

[Miura02] N. Miura, H. Nakagawa, T. Sekitani, M. Naito, H. Sato und
Y. Enomoto, High-Magnetic-Field Study of High-Tc Cuprates ,
Physica B 319 (2002), 310.

[Motoyama07] E. M. Motoyama, G. Yu, I. M. Vishik, O. P. Vajk, P. K. Mang
und M. Greven, Spin Correlations in the Electron-Doped High-
Transition-Temperature Superconductor Nd2−xCexCuO4±δ, Na-
ture 445 (2007), 186.

[Naito87] M. Naito und M. R. Beasley, Microscopic Study of Tunneling
Processes Via Localized States in Amorphous Si/SiOx Tunnel
Barriers , Phys. Rev. B 35 (1987), 2548.

[Naito00a] M. Naito, private Mitteilung (2000), von M. Naito an L. Alff
vom 21.06.2000 und 11.08.2000; eine Kopie liegt den im Rahmen
dieser Arbeit geführten Laborbüchern bei.
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