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Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war, den Einfluss unterschiedlicher Defektstrukturen auf die anisotro-
pen magnetischen Eigeschaften von supraleitenden MgB, Einkristallen zu untersuchen. Dafiir
standen einerseits Einkristalle mit unterschiedlicher Kohlenstoffdotierung zur Verfiigung, ande-
rerseits wurden in MgBs Defekte durch die Bestrahlung mit Neutronen erzeugt.

Die Bestimmung der feldabhéngigen, reversiblen Parameter erfolgt in diesem durch Zwei-
bandsupraleitung geprégten Material fiir das Regime kleiner Felder nahe H.,, sowie den Bereich
hoher Felder nahe H.,,. Dabei zeigen sich fiir die Anderung dieser reversiblen Parameter dhnliche
Trends fiir beide Arten von Defekten. Die Sprungtemperatur nimmt nahezu linear mit steigen-
der Dotierung und Fluenz ab, wobei die Breite des supraleitenden Ubergangs wesentlich durch
die Homogenitéit der erzeugten Defektstruktur beeinfluffit wird. Fiir beide Arten von Defek-
ten kommt es zu einer Erhohung der oberen kritischen Felder. Dieser Effekt ist beim Dotieren
starker ausgeprigt als beim Bestrahlen mit Neutronen. Die Anisotropie nimmt mit zunehme-
der Defektdichte ab, durch das Absenken der Sprungtemperatur um rund 16 K an bestrahlten
Proben wird das Material isotrop. Weiters nehmen die Kohérenzléinge und ebenso die unteren
kritischen Felder ab, die magnetische Eindringtiefe und der GL Parameter mit gréferen Flu-
enzen und Dotierungskonzentrationen zu. Fiir das thermodynamische kritische Feld und damit
auch fiir die Kondensationsenergie wird in dotierten Kristallen eine Abnahme mit zunehmender
Dotierung nachgewiesen.

Ein Vergleich der irreversiblen Eigenschaften von bestrahlten und dotierten Proben zeigt sig-
nifikante Unterschiede fiir die zwei Arten von Defekten. Bei der Neutronenbestrahlung kommt
es zu einem ausgeprigten Fishtaileffekt, welcher im Rahmen eines Ubergangs des FluBlinien-
gitters von einem geordneten in einen ungeordneten Zustand analysiert wird. Die Grofle der
erzeugten Defekte liegt in der Groflenordnung von einigen nm, was durch TEM Untersuchun-
gen unterstiitzt wird. Hingegen zeigen dotierte Kristalle ein génzlich anders Verhalten. Im
Bereich kleiner Felder kommt es mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt sogar zu einer Abnah-
me der Hysterese, was jedoch durch die Anderungen in den reversiblen Parametern erklirt
wird. Die erzeugten Defekte machen sich erst bei hohen Feldern nahe H. durch einen klei-
nen Fishtail bemerkbar. Eine Analyse desselben, wiederum im Rahmen eines Ubergangs des
Flussliniengitters, resultiert in einer Defektgréfie von rund 0.3 nm fiir alle untersuchten Koh-
lenstoffkonzentrationen, was vergleichbar ist mit dem Gitterparameter von MgBs. Dabei geht
man von der Annahme aus, dass die Defektdichte mit der Kohlenstoffkonzentration der Probe
identifiziert werden kann. In bestrahlten dotierten Proben dominieren wiederum die grofleren
Defekte aus der Neutronenbestrahlung die irreversiblen Eigenschaften des Materials.

Defekte als Folge der Bestrahlung mit Neutronen und als Folge der Dotierung mit Koh-
lenstoff konnen also beziiglich ihrer Grofle unterschieden werden. Hinsichtlich der effizienteren
Verankerung des Flussliniengitters stellen die grofleren Defekte aus der Neutronenbestrahlung,
welche die Dimension der Kohérenzldnge in diesem Material haben, die bessere Defektmatrix
zur Verfiigung.



Abstract

In the present work the influence of different defect structures on the anisotropic magnetic
properties of superconducting MgB, single crystals is investigated. Different kinds of defects
were created by means of carbon doping and neutron irradiation.

Due to two-band superconductivity, the reversible parameters of this material are essentially
field dependent. These parameters are determined for the regime of low fields near the lower
critical field and also for high fields near the upper critical field. Concerning the reversible
properties, both kinds of defects show a rather similar effect with increasing defect density.
The critical temperature decreases nearly linearly with increasing doping level and neutron
fluence, the width of the transition is highly dependent on the homogeneity of the created
defect structure. The upper critical fields increase for both kinds of defects, the effect being
larger for carbon doping than for irradiation. The anisotropy decreases with increasing defect
density. After reducing the critical temperature by about 16 K the system becomes isotropic,
which is achieved by neutron irradiation to a high fluence. Further reversible parameters, like
the coherence length and the lower critical fields, decrease, whereas the penetration depth and
the GL parameter increase at higher doping concentration and increasing fluence. For the
thermodynamical critical field and, hence, the condensation energy a drecrease with increasing
defect density is found in the carbon doped samples.

A comparison of the irreversible properties reveals significant differences in carbon doped
and neutron irradiated samples. After neutron irradiation a large fishtail effect is found, which is
analysed within the model of an order-disorder transition of the flux line lattice. The dimension
of the defects created by neutron irradiation turns out to be several nm, which is supported
to some extent by TEM investigations. In carbon doped samples a rather different irreversible
behaviour is found. In the region of low fields, the hysteresis even decreases with increasing
carbon content, but this can be nicely explained by the changes in the reversible properties.
The defects show up only at high fields near the upper critical field by a small fishtail effect. An
analysis of this fishtail within the model also used for the irradiated samples reveals a defect
size of about 0.3 nm for crystals doped between 3.8 and 9.5% carbon. This is close to the
lattice parameter in MgB,, which supports the assumption made in this analysis, namely that
the defect density is identical to the carbon concentration. The combination of both kinds of
defects in irradiated doped samples shows, that the irreversible properties are again dominated
by the defects created by neutron irradiation.

Therefore, the defects induced by doping and irradiation can be distuinguished by their
size. Concerning the pinning properties of the material, the larger defects due to irradiation
provide the more efficient defect matrix, because the size of these defects is comparable to the
coherence length in MgB,.
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Kapitel 1

Einleitung

Seit der Entdeckung von Supraleitung in MgBs im Jahr 2001 [1] steht eine im Vergleich zu
Hochtemperatursupraleitern strukturell einfache, metallische Verbindung zur Verfiigung, die
sowohl im Hinblick auf Anwendungen, als auch fiir theoretische Untersuchungen #uflerst in-
teressant ist. Fiir technische Applikationen bietet die Sprungtemperatur von 40 K erstmals
die Moglichkeit, einen klassischen Supraleiter auch ohne fliissiges Helium zu betreiben. Positiv
stellen sich weiters auch die vergleichsweise einfache und daher auch billige Herstellung die-
ses Materials dar. Nachteilig wirkt sich hingegen aus, dass die kritischen Stromdichten stark
feldabhingig sind und daher in vielen Féllen den Einsatzbereich limitieren. Das Interesse an
dieser Verbindung aus theoretischer Sicht liegt vor allem darin begriindet, dass es durch die
speziellen Gegebenheiten in der Elektronenstruktur zum Auftreten von Zweibandsupraleitung
mit einer Vielzahl von besonderen Eigenschaften kommt. Weiters kénnen durch die einfache
Struktur des Materials theoretische Modelle mittels ab-initio Rechnungen relativ leicht an Ex-
perimenten iiberpriift werden. Dieser Umstand hatte auch zur Folge, dass bereits wenige Jahre
nach der Entdeckung dieses neuen Supraleiters ein grundlegendes Versténdnis {iber den Mecha-
nismus der Supraleitung in dieser Substanz vorliegt.

Wie schon aus der Vergangenheit von zahlreichen supraleitenden Materialien bekannt,
kénnen deren Eigenschaften signifikant durch das Einbringen von Defekten modifiziert wer-
den. Vor allem besteht oft die Moglichkeit, dadurch die kritischen Stromdichten im Magnetfeld
zu verbessern. Unter Umstdnden kann somit das Manko von MgBy behoben und der Anwen-
dungsbereich hin zu hoéheren Feldstdrken verschoben werden. Ein derartiges Einbringen von
Defekten in das Material kann zum Beispiel durch chemisches Dotieren oder aber auch durch
Teilchenbeschuss erfolgen, wobei die unterschiedlichen Eigenschaften der verschiedenen Defekte
zumeist auch unterschiedliche Auswirkungen auf die reversiblen und irreversiblen Eigenschaften
des supraleitenden Materials haben. In dieser Arbeit wird nun im Detail untersucht, welchen
Einfluss das Dotieren mit Kohlenstoff bzw. das Bestrahlen mit Neutronen auf die anisotropen,

magnetischen Eigenschaften von MgB, hat.



Kapitel 2

Grundlagen

2.1 London Modell

Das Verschwinden des elektrischen Gleichstromwiderstands und der ideale Diamagnetismus
durch das Verdréngen der magnetischen Flussdichte im Inneren eines supraleitenden Materials
(Meissner-Ochsenfeld Effekt) sind die zwei wesentlichen Kennzeichen eines Supraleiters. Auf-
grund des Meissner-Ochsenfeld Effektes kann man einen Supraleiter im &dufleren Magnetfeld
durch einen thermodynamischen Zustand beschreiben, dessen Gréflen nur vom Anfangs- und
Endzustand des Systems abhéngig sind.

Ein erster Ansatz, diesen neuen Zustand zu beschreiben, ist die phéinomenologische Theorie
von F. und H. London. Diese erweitert die Maxwellgleichungen durch zwei zusétzliche Glei-
chungen, die dem Suprastromanteil Rechnung tragen. Damit konnen die zwei grundlegenden
Phéanomene der Supraleitung, die unendlichen Leitfahigkeit einerseits und das rasche Abklingen
der magnetischen Flussdichte im Inneren eines Supraleiters andererseits, beschrieben werden.
Der Zusammenhang zwischen supraleitendem Strom und dem dufleren Feld wird in dieser Theo-
rie als lokal angenommen, wobei sich sehr schnell herausstellte, dass dies nur eine unzureichende
Beschreibung fiir Typ-1 Supraleiter darstellt. Daher wurde diese lokale Theorie von Pippard auf
einen nichtlokalen Zusammenhang zwischen Suprastromdichte und Vektorpotential erweitert,
um auch solche Typ-I Supraleiter hinreichend beschreiben zu kénnen. Um das Verhalten von
Typ-1II Supraleitern zu erfassen, stellt die Londontheorie jedoch in vielen Féllen schon ein hin-
reichendes Modell dar. Vor allem fiir Hochtemperatursupraleiter liefert sie aufgrund der sehr
kleinen Kohérenzldngen in diesen Materialien oft eine ausreichend gute Beschreibung.

Experimentelle Befunde zeigten, dass Magnetfelder in einem Supraleiter nicht vollig ver-
dréngt werden, sondern rasch von der Oberfliche in sein Inneres abklingen. Ein derartiges
Verhalten wird mit den Londongleichungen erfasst und es ergibt sich daraus bereits eine der
beiden charakteristischen Léngen in einem Supraleiter, ndmlich die magnetische Eindringtiefe
A. Diese beschreibt jene Lange, innerhalb derer signifikante Feldénderungen im Supraleiter auf-
treten konnen und ist eine charakteristische Grofle fiir ein bestimmtes supraleitendes Material.

Fiir den Feldbereich H,; << H << H_. kann aus dem Londonmodell fiir die Magnetisierung
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ein zu In(B) proportionaler Ausdruck in einem anisotropen Supraleiter abgeleitet werden:

®o nBg
M= — | < 2.1
Sz M5 (2.1)
Po nB%
M® = — In(— 2.2
87T/L0>\ab)\c n( B ) ( )

Die Anisotropie bezieht sich dabei auf unterschiedliche Materialeigenschaften in Richtung
der kristallographischen c-Achse zu jenen in der ab-Ebene. B¢ steht demzufolge fiir d&uflere Felder
parallel zur c-Richtung, die magnetische Eindringtiefe liegt fiir diese Feldorientierung in der ab-
Ebene und hat den Wert )\, withrend B fiir Felder parallel zur ab-Ebene mit der Eindringtiefe
A in c-Achsenrichtung steht. M¢ beschreibt weiters die Magnetisierung fiir H || ¢ und M jene
fir H || ab. Die GroBe 7, ein Parameter fiir die Flussliniengitterkonfiguration, wird mit ungefiahr

1 angenommen und ¢y = 2,07-1071 Vs steht fiir das magnetische Flussquantum. Benutzt man

weiters eine Skalierungstransformation B — e,B mit ¢, = /7y~ 2sin?(¢) + cos?(¢), wobei der
Winkel zwischen Feldrichtung und der kristallographischen c-Achse durch ¢ gegeben ist, kann
die Magnetisierung der Probe fiir beliebige Orientierungen zum dufleren Feld angegeben werden.
Im speziellen ist dabei die zur Feldrichtung orthogonale Magnetisierung, welche weiters auch

mit der magnetische Torquedichte verkniipft ist, gegeben durch

Hoy Ly sin2p nHS
— In(— 2.3
o (17 () (2.3)

Zur Ableitung dieser Beziehung wurde ndherungsweise B = ugH gesetzt und v = v, =

T=MxB=—

Ae/Aap bezeichnet die Anisotropie der magnetischen Eindringtiefe \.

Im London Modell, wie auch in der im néchsten Abschnitt kurz skizzierten Ginzburg Landau
Theorie, geht man von der Annahme aus, dass die Anisotropie der magnetischen Eindringtiefe
7y ident ist mit der Anisotropie des oberen kritischen Feldes vy = HS/H®%, d.h. v = v = 7.

Dies wird experimentell an vielen Supraleitern bestétigt, muss jedoch generell nicht so sein.

2.2 Ginzburg Landau Modell

Um ein Material beschreiben zu konnen, welches sich teilweise im normalleitenden, teilweise
jedoch im supraleitenden Zustand befindet, wurde von Ginzburg und Landau ein Modell in
Anlehnung an die Theorie der Phaseniibergéinge 2. Ordnung entwickelt. Ein solches ist im spe-
ziellen fiir den Mischzustand von Typ-II Supraleitern notwendig. Das Modell geht wie schon das
London Modell von einem lokalen Zusammenhang zwischen Vektorpotential und Suprastrom-
dichte aus, was der Anwendbarkeit wiederum gewisse Grenzen setzt. Weiters wird eine Ent-
wicklung der freien Energie benutzt, sodass die Theorie strenggenommen auch nur in der Néhe
des Phaseniibergangs giiltig ist. Ein Ordnungsparameter, der als effektive Wellenfunktion der
Suprastromladungstréger interpretiert wird, spielt in diesem Konzept die zentrale Rolle. Wei-

ters wird neben der magnetischen Eindringtiefe eine zweite charakteristische Grofle eingefiihrt,
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namlich die Kohérenzldnge £, welche jene Linge beschreibt, auf welcher sich der Ordnungspara-
meter merklich &ndern kann. Aus den beiden charakteristischen Grolen eines Supraleiters wird
der GL Parameter x durch das Verhéltnis k = A\/{ definiert. Die freie Energie des Supraleiters
wird zusétzlich zur freien Energie der normalleitenden Phase erweitert, und zwar durch einen
Anteil aus der Theorie des Phaseniibergangs, zweitens der kinetischen Energie der supraleiten-
den Ladungstriger mit dem kanonischen Impuls und einem weiteren Term fiir die magnetische
Feldenergie. Die Minimiereung der freien Energie fithrt dann auf die beiden GL Gleichungen,
die Ausgangspunkt der Theorie sind. Unter bestimmten Annahmen konnen weiters die Tem-
peraturabhéngigkeiten fiir A und & abgeleitet werden, welche sich innerhalb dieses Modells als
nahezu ident ergeben, sodass daraus ein ndherungsweise temperaturunabhéngiger GL Parame-
ter k folgt. Eine Erweiterung des Modells auf einen grofleren Temperaturbereich erfolgte durch
die Einfithrung verallgemeinerter GL Parameter durch Maki [2], womit die Magnetisierungs-
kurve eines Typ-II Supraleiters im gesamten Temperaturbereich angenihert werden kann.

Um nun auch anisotropes Verhalten in einem um eine Achse symmetrischen System
beriicksichtigen zu kénnen, fithrt man einen Tensor fiir die effektiven Massen der Ladungstréiger
ein, welcher unterschiedliche Werte in der Ebene senkrecht zur Symmetrieachse im Vergleich
zur effektiven Masse entlang der Achse annimmt. Das in dieser Arbeit untersuchte Material hat
aufgrund seiner Kristallstruktur, wie viele andere Systeme auch, eine derartige Symmetrieach-
se, namlich die kristallographische c-Richtung. Daher werden die das System beschreibenden
Parameter anisotrop und nehmen in der ab-Ebene und entlang der c-Richtung unterschiedli-
che Werte an. Aus einer solchen anisotropen Formulierung der GL Theorie ergeben sich die

folgenden Relationen.
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Dabei bezeichnen &, und )\, die Kohédrenzldnge und die Eindringtiefe in der ab-Ebene fiir
den Fall H || ¢ und &. und A, die Kohérenzldnge und die Eindringtiefe in Richtung der c¢-Achse
fir die Feldrichtung H || ab. Der Parameter € beschreibt den Einfluss der Kernwechselwir-
kung der Flusslinien untereinander und kann in guter Ndherung mit einem Wert von ~ 0.5

approximiert werden [3].

2.3 Verankerung von Flusslinien in Typ-1I Supraleitern

Das Auftreten von Hysterese im Mischzustand (H. < H < H.) von Typ-II Supraleitern durch
die Verankerung von Flusslinien (Pinning) ist fiir die technische Anwendung von Supraleitern
von besonderem Interesse. Der Mechanismus fiir das Auftreten solcher Verankerungskréfte ist
stets eine lokale Variation der Materialparameter, woraus sich eine Abhéangigkeit des Minimums
der freien Energie des Systems von den ortlichen Positionen der Flusslinien ergibt. Derartige
lokale Variationen von Materialeigenschaften sind im Allgemeinen Inhomogenitéten, welche von
Versetzungen oder leeren Gitterpliatzen im Kristall bis hin zu normalleitenden Ausscheidungen
reichen kénnen und die durch ihre unterschiedlichen Eigenschaften auch voéllig unterschiedliche
Auswirkungen auf die Verankerung von Flusslinien aufweisen.

Prinzipiell kann man sich zwei verschiedene Wechselwirkungsmechanismen vorstellen, die zu
einer Verankerung der Flusslinien fithren konnen. Einerseits ist dies eine magnetische Wechsel-
wirkung, die auf einer charakteristischen Lange der magnetischen Eindringtiefe A von Bedeu-
tung ist, oft aber nur eine untergeordnete Rolle spielt. Als zweites kann die Verankerungskraft
eines Defektes im Hinblick auf das Einsparen von Kondensationsenergie diskutiert werden,
wenn ein Teil einer einzelnen Flusslinie am Ort einer normalleitenden Ausscheidung zu liegen
kommt. Die Kohédrenzlange £ spielt fiir diese auch als Core-Wechselwirkung bezeichnete Kraft
eine wesentliche Rolle. Zusétzlich zu den im Allgemeinen sehr komplexen Wechselwirkungen
zwischen unterschiedlichen Defekten und einer Flusslinie miissen auch die Kréfte zwischen den
Flusslinien untereinander beriicksichtigt werden.

Um weiters fiir eine statistisch verteilte Anzahl von Defekten Pinning {iberhaupt zu
ermoglichen, muss man eine Deformation der Flusslinien zulassen, da sich fiir eine vollig steifes
Flussliniengitter die Gesamtkraft aller Defekte aufhebt. Die Eigenschaften des Flussliniengit-
ters werden daher fiir kleine Deformationen, wie sie im Allgemeinen auftreten, im Rahmen der
linearen Elastizitdtstheorie behandelt. Das Problem, wie sich die Kréfte der einzelnen Veran-
kerungszentren aufsummieren, ist bis dato nicht zufriedenstellend geltst. Zusétzlich sind die
Einzelkrafte zwischen Defekten und Flusslinien dem Experiment nicht zugénglich, gemessen
werden kann nur die Volumenkraft aller Defekte auf das Flussliniengitter gemittelt iiber das
Probenvolumen. Daher wurde eine Reihe von Modellen entwickelt, welche die der Messung
zuganglichen Groflen mit den mikroskopischen Einzelkréaften verkniipfen.

Eine derartige Theorie zwischen diesen physikalischen Einzelkraften und den experimentell
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zuganglichen Volumenkréften ist das Collective Pinning Modell [4], welches oft eine gute quali-
tative Beschreibung der Pinningeigenschaften eines Materials liefert. Man geht in diesem Modell
erstens von schwachem Pinning und zweitens von einer statistischen Verteilung der einzelnen
Verankerungszentren aus, wobei die Einzelkréfte von Punktdefekten der Dimension r < & verur-
sacht werden. Dies ist, wie sich zeigen wird, fiir Defekte durch Dotierung hinreichend erfiillt, fiir
strahlungsinduzierte Defekte jedoch vom Ansatz her fraglich. Die Charakterisierung der Defekte
erfolgt durch zwei Grofien, ndmlich den Radius eines Defekts und die Dichte der Defekte. Wei-
ters werden in dieser Theorie noch zwei Verankerungsechanismen unterschieden [5]. Variationen
der mittleren freien Weglénge in der Umgebung eines Defekts fithren zur Streuung von Cooper-
paaren an einem derartigen Defekt, was als 0l-Pinning bezeichnet wird. Lokale Anderungen
in der Sprungtemperatur weisen hingegen eine unterschiedliche Temperaturabhéngigikeit im
Verankerungsmechanismus auf und werden als §7,-Pinning bezeichnet.

Ein héufig zu beobachtendes Phénomen in Magnetisierungsmessungen ist der sogenann-
te Peak-Effekt, oft auch als Fishtail-Effekt bezeichnet. Eine mdogliche Erklarung im Rahmen
des Collective Pinning Modells findet man in Referenz [6]. Dabei wird von der Vorstellung
ausgegangen, dass sich das Flussliniengitter in verschiedenen Feldregionen den energetischen
Verhiéltnissen entsprechend unterschiedlich an eine vorhandene Defektstruktur im Material an-
passt, was zu unterschiedlich ausgepréigter Hysterese in den verschiedenen Feldbereichen fiihrt.
Unterstiitzung finden diese Uberlegungen z.B. auch durch experimentell gefundene History-
Effekte (vergleiche Referenz [7]). Das Flussliniengitter kann in dieser Vorstellung durch einen
Ubergang von einem geordneten in einen ungeordneten und damit an die Defektstruktur besser
angepassten Zustand beschrieben werden, was eine Erklarung fiir den Fishtail-Effekt bietet.
Dieser Ansatz wird in spéteren Abschnitten Anwendung finden, um aus den experimentellen
Daten Abschéitzungen iiber die mogliche Grofie und Dichte der durch Dotieren mit Kohlenstoff

und Bestrahlen mit Neutronen induzierten Defekte zu gewinnen.
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Magnesiumdiborid

Einen breiten Uberblick iiber elektronische und supraleitende Eigenschaften von MgB, bietet
Referenz [8]. Grundsitzlich zdhlt man dieses Material zu den konventionellen Supraleitern,
da sehr bald ein Isotopeneffekt nachgewiesen werden konnte, was auf einen Elektron-Phonon
Kopplungsmechanismus hinweist. Der schichtférmige Aufbau der Struktur erklédrt auch schon
zum Teil die anisotropen Eigenschaften des Materials. Zwischen wabenférmig angeordneten
Boratomen in der kristallographischen ab-Ebene liegen die Magnesiumatome. Die Einheitszelle
hat hexagonale Symmetrie mit den Gitterparametern a = 0.309 nm und ¢ = 0.352 nm. Daraus
ergibt sich fiir das Volumen der Elementarzelle ein Wert von V' = 0.029 nm? und eine Dichte
von p = 2.629 g/cm? (Daten aus Referenz [9]). Abbildung 3.1 zeigt schematisch die Struktur
von MgBs. Die linke Grafik bringt die Symmetrie der Elementarzelle zum Ausdruck, wéhrend
im rechten Bild die Schichtstruktur der Substanz besser verdeutlicht wird.

Abbildung 3.1: Die hexagonale, schichtférmige Kristallstruktur von MgBs [10]. Blaue Kugeln sym-
bolisieren Magnesiumatome, orange Kugeln die Boratome. Die wabenférmig aufgebauten Borebenen
definieren die kristallographische ab-Ebene (rechts).
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Untersuchungen der Bandstruktur zeigen, dass vier Bander die Fermienergie schneiden. Die-
se werden zumeist zu zwei Gruppen, dem 7- und dem o-Band, zusammengefasst. Abbildung 3.2
zeigt die Bandstruktur fiir MgB, in unterschiedlichen Richtungen des reziproken Raums. Jene
Béander, die Ladungstriager in der nidheren Umgebung der Fermienergie zur Verfiigung stellen
und damit fiir eine Elektron-Phonon Wechselwirkung in Frage kommen, sind mit den jewei-
ligen griechischen Buchstaben gekennzeichnet. Die o-Bénder sind lochartig, wihrend von den

m-Béandern eines lochartig, das andere jedoch elektronenartig ist.
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Abbildung 3.2: Bandstruktur von MgBs in verschiedenen kristallographischen Richtungen der Ein-
heitszelle [11]. Die Fermienergie liegt bei E = 0 €V, im Inset ist die Brillouinzone der einfach hexago-
nalen Struktur gezeigt.

Fiir das Auftreten von Supraleitung sind grundsétzlich die Orbitale der Boratome verant-
wortlich. Die hybridisierten Bor sp,p,-Orbitale in der ab-Ebene bilden die fast zweidimensio-
nalen und daher anisotropen o-Bénder, die Bor p,-Orbitale hingegen sind fiir die wesentlich
isotroperen m-Bénder verantwortlich. Die Magnesiumatome konnen vereinfacht als Ladungs-
triagerreservoir betrachtet werden. Zusétzlich zu der aus der elektronischen Struktur entste-
henden Anisotropie der Fermifliche kommt noch eine unterschiedlich starke Elektron-Phonon
Kopplung fiir 7- und o-Ladungstréger, da die o-Band Locher stark an die £y, Phononmode
des Bor gekoppelt sind. Das wiederum hat einen groflen Energieliickenparameter A, von rund
7 meV zur Folge. Die Ladungstréiger des m-Bandes sind dagegen eher schwach gekoppelt und
fiihren zu einem Energieliickenparameter mit A, ~ 2 meV. Dies legt auch die Interpretation
nahe, dass Supraleitung in MgB, bei hoheren Temperaturen durch die o-Bander ermdglicht
wird, welche in der Folge erst Supraleitung in den m-Béndern induzieren. Die unerwartet hohe
Sprungtemperatur des Materials wird durch die Kopplung zwischen 7- und o-Béndern erklért.

Abbildung 3.3 zeigt in der linken Grafik schematisch die Fermifliche von MgBsy [12],
die rechte Darstellung weist eine zusétzliche Farbcodierung auf, welche die Grofle des Ener-
gieliickenparameters auf der Fermiflache wiedergibt [13]. Rot-orange eingeféirbten Flachen kenn-

zeichnen die vom o-Band gebildete, durch ihre zylindrische Struktur fast zweidimensionale
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Flache mit starker Elektron-Phonon Kopplung. Das griin-blau markierte, wesentlich isotropere
Netzwerk stammt von den m-Béandern. Zusammen mit der nahezu dquivalenten Zustandsdichte
am Ferminiveau fiir 7- und o-Band, fithrt das Auftreten von Supraleitung in zwei elektronischen

Béndern mit unterschiedlichem Kopplungsparameter zur sogenannten Zweibandsupraleitung.

A(meV)

Abbildung 3.3: Fermifliche von MgBy mit den in der rechten Abbildung durch die Farbcodierung
gekennzeichneten Bereichen unterschiedlicher Elektron-Phonon Kopplung [12], [13].

Ein realer Supraleiter wird neben seinen beiden charakteristischen Léngen A und & auch
dahingehend beschrieben, in welchem Verhéltnis die mittlere freie Elektronenweglédnge [ zur
Kohérenzlange & der Cooperpaare steht (I >> £ - clean limit, | << & - dirty limit). Diese Ein-
teilung ist in einem Material mit einer einzigen Energieliicke eindeutig, in einem Zweibandsu-
praleiter sind nun jedoch mehrere unterschiedliche Streuprozessen denkbar: Streuung innerhalb
des 7- bzw. des o-Bandes oder auch Streuprozesse zwischen diesen beiden Béandern. In MgB,
ist nun die Streuung zwischen den Béndern so schwach, dass es iiberhaupt erst zum Auftreten
von Effekten der Zweibandsupraleitung kommen kann. Dies wird durch eine unterschiedliche
Paritdat der Orbitale erklédrt, wodurch die Kopplung zwischen den Béndern stark unterdriickt
wird [14]. Andererseits ist diese Kopplung aber dennoch stark genug, dass beide Energieliicken
im Nullfeld bei einer gemeinsamen Ubergangstemperatur verschwinden.

Unklar war iiber langere Zeit, inwieweit 7- und o-Bénder beziiglich clean und dirty limit
charakterisiert werden kénnen, da die Beitrédge der einzelnen Bénder zu experimentellen Resul-
taten nicht so leicht getrennt werden konnten. Mittlerweile gibt es jedoch deutliche Hinweise

darauf, dass in reinem MgB, das m-Band eine kleinere mittlere freie Elektronenweglinge als
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das o-Band hat. Fiir dotierte Proben wurde basierend auf theoretischen Untersuchungen ([15],
[16]) in Referenz [17] argumentiert, dass sich durch die gréere Defektdichte die Intrabandstreu-
ung im 7-Band erhoéhen mufl. Wérmetransportmessungen [18] und Messungen des Magnetwi-
derstandes [19] zeigen jedoch, dass durch Dotieren und Neutronenbestrahlung beide Bénder
schmutziger werden, wobei das o-Band stérker betroffen sein diirfte. Beim Dotieren wie auch
bei Neutronenbestrahlung zu hohen Fluenzen fithrt dies dann zu vergleichbaren mittleren freien

Wegldngen in beiden Béndern.
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Neutronenbestrahlung

Die Bestrahlung mit Neutronen erfolgte im TRIGA MARK-II Reaktor des Atominstitutes der
Osterreichischen Universititen in Wien. Die Proben wurden dazu in eine Quarzkapsel einge-
schlossen und bei einer Reaktorleistung von 250 kW bestrahlt. Das Neutronenspektrum und die
Flussdichten des Reaktors konnen der Referenz [20] entnommen werden. Im Reaktor wurden
zwei Positionen fiir Bestrahlungsexperimente genutzt, die sich wesentlich durch Unterschiede in
der Energie- und Flussdichteverteilung auszeichnen. Grund fiir die Verwendung dieser zwei Po-
sitionen ist, dass Neutronen unterschiedlicher Energie zu verschiedenen Wechselwirkungsreak-
tionen in MgB, fithren. Die Wirkung schneller und langsamer Neutronen auf die supraleitenden
Eigenschaften von MgB, konnte somit getrennt untersucht werden.

Einerseits kommt es durch hochenergetische Neutronen (E > 0.1 MeV) zu einer lokalen
Zerstorung des Kristallgitters. Hierbei wird durch eine direkte Kollision eines Neutrons mit ei-
nem Gitteratom eine Defektkaskade erzeugt, die Wirkung dieser Teilchen wird mit 2-10~* dpa
abgeschiitzt [21]. Andererseits hat das Borisotop B, das im natiirlichen Bor mit rund 20% vor-
handen ist, einen von der Energie der Neutronen abhéngigen, jedoch auflergewéhnlich hohen
Wirkungsquerschnitt fiir einen Einfang von Neutronen thermischer Energie (E < 0.55 eV). Da-
bei wird die Reaktion 1B +n — 7Li + o ausgeldst, die Reaktionsprodukte, hauptsichlich das
Alphateilchen, fithren wieder zur Entstehung von Defekten, wobei die Wirkung mit 320 dpa pro
Alphateilchen abgeschétzt wird. Wichtig sind nun Selbstschirmungseffekte, welche aufgrund des
groflen Wirkungsquerschnitts dieses Neutroneneinfangs auftreten. Diese fithren namlich selbst
bei Einkristallen mit einer typischen Gréfie von 700 x 400 x 100 um? zu einer inhomogenen
Verteilung der Defekte, da in Regionen nahe der Oberfliche wesentlich mehr Defekte erzeugt
werden. Die Eindringtiefe von Neutronen in MgB, ist wie der Einfangquerschnitt natiirlich
ebenfalls energieabhéngig, fiir thermische Neutronen kann die Eindringtiefe mit rund 200 pm
abgeschétzt werden. Um diesen Selbstschirmungseffekt zu verringern, kénnen die Proben mit
einem Kadmiummantel umgeben werden. Kadmium absorbiert den Anteil der niederenergeti-
schen Neutronen fast zur Génze, was in einer wesentlich homogeneren Defektverteilung iiber
das gesamte Probenvolumen resultiert.

Proben wurden nun einerseits im zentralen Bestrahlungsrohr (ZBR, T' ~ 60°C') des Reaktors

11
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bestrahlt, andererseits auch in der Ndhe des Reaktorreflektors (7" ~ 30°C). Im Fall der ZBR
Bestrahlung wurden die Proben mit einem Kadmiummantel umgeben, der den gréfiten Teil der
thermischen Neutronen absorbiert. Damit wird eine relativ homogene Defektverteilung erreicht,
was aus der sehr geringen Verbreiterung des supraleitenden Ubergangs nach einer derartigen
Bestrahlung ersichtlich ist. Die Flussdichte der schnellen (thermischen) Neutronen im ZBR
betréigt 7.6 (6.1) - 10'® m~2s~1. Trotz der Kadmiumschirmung wird der GroBteil der Defekte
durch die Reaktionsprodukte des Neutroneneinfangs nun hauptséchlich epithermischer Neu-
tronen erzeugt. Dazu kommen aber auch noch Defektkaskaden durch die schnellen Neutronen.
An der Position des Reflektors sind signifikant weniger schnelle Neutronen vorhanden, die hier
relevante Flussdichte der schnellen (thermischen) Neutronen betrigt 1.4 (30)-10* m=2s~1. Die
Proben wurden fiir ein Bestrahlungsexperiment in der Position des Reaktorreflektors nicht mit
Kadmium geschirmt. Der entscheidende Nachteil bei einem derartigen Experiment ist jedoch
die inhomogene Defektverteilung, welche an einer deutlichen Verbreiterung des supraleitenden
Ubergangs nachgewiesen werden kann. Vermieden werden kénnte dies zum Beispiel durch die
Verwendung von isotopisch angereichertem B [22], derartige Proben standen jedoch nicht zur
Verfiigung.

Zusammenfassend kann also die in beiden Bestrahlungspositionen aus bisher erhaltenen
Daten erwartete Defektstruktur so charakterisiert werden, dass der Grofiteil der Defekte durch
die Reaktionsprodukte des Neutroneneinfangs erzeugt wird. Bei einer Bestrahlung in der Re-
flektorposition ohne Kadmiummantel fithren Selbstschirmungseffekte zu einer iiber das Pro-
benvolumen sehr inhomogenen Defektverteilung. Auch im Fall der Bestrahlung im ZBR mit
Kadmiumschirm stammt die Mehrzahl der Defekte von den B Kernreaktionen mit den nun
zumeist epithermischen Neutronen, zusétzlich erwartet man hier jedoch auch eine geringe An-

zahl grofierer Defektkaskaden von den schnellen Neutronen.
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Dotieren mit Kohlenstoff

Dotieren ist neben der Neutronenbestrahlung eine weitere Moglichkeit, gezielt eine bestimmte
Defektstruktur zu erzeugen und damit Einfluss auf die Eigenschaften eines Materials zu nehmen.
Fiir Magnesiumdiborid hat sich gezeigt, dass nur wenige Elemente tatséchlich zu einer Substi-
tution der vorhandenen Atome fithren. Davon sind die beiden wichtigsten Aluminium, welches
Magnesiumatome substituiert, und Kohlenstoff, welches den Gitterplatz des Bor einnimmt. In
dieser Arbeit werden Kohlenstoff dotierte Mg(B;_,C,)s Einkristalle untersucht. Details iiber
das Dotieren mit Kohlenstoff sind z.B. in Referenz [9] und dort zitierten Publikationen zu
finden.

Durch die um 5 - 6% kiirzere Bindungslinge zwischen Bor und Kohlenstoff, im Vergleich
zu jener zwischen den Kohlenstoffatomen selbst, kommt es beim Dotieren zu Anderungen in
der Kristallstruktur. Der Gitterparameter a in der ab-Ebene nimmt linear mit zunehmendem
Dotierungsgrad ab, wiahrend der Parameter ¢ senkrecht zur ab-Ebene kaum beeinflusst wird.
Dies gilt zumindest bis zu einem Kohlenstoffgehalt von 10% (x = 0.10) und wird oft zur
genaueren Bestimmung des Dotierungsgrades verwendet.

Zweibandsupraleitung bleibt in dotierten Mg(B;_,C,)s Einkristallen erhalten. Daraus
schlieft man, dass die Streuprozesse zwischen 7- und o-Béndern weiterhin weitestgehend un-
terdriickt werden. Dieses Verhalten ist ebenfalls bis zu einem Kohlenstoffgehalt von rund 10%
gesichert, hohere Dotierungsgrade werden noch kontroversiell diskutiert [23] — [27]. Diese Un-
klarheit betrifft jedoch die vorliegende Arbeit nicht, da die hier untersuchten Kristalle mit
weniger als 10% Kohlenstoff dotiert sind.

Auswirkungen des Dotierens auf die supraleitenden Eigenschaften kénnen im Wesentlichen
auf zwei Effekte zuriickgefithrt werden. Erstens erwartet man, dass das Einbringen von Defekten
zu einem Anstieg von Streuprozessen fithren wird. Wie bereits erwéhnt, ldsst das Weiterbeste-
hen von Zweibandsupraleitung den Schluss zu, dass die Streuung zwischen 7- und o-Béndern
weiterhin klein bleibt. Daher kann man annehmen, dass hauptséchlich die Streuraten innerhalb
der einzelnen Béander erhoht werden, was in der Tat an einer Erhohung der oberen kritischen
Felder nachgewiesen werden kann. Eine solche Erhohung wurde sowohl in polykristallinem Ma-
terial [28] — [30] als auch in Einkristallen [9], [17], [31], [32] bereits gefunden. Wie schon in
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Kapitel 3 behandelt, ist hingegen noch nicht vollig gesichert, welches der Bander, das 7- oder
das o-Band, stéirker vom Einbringen der Defekte betroffen ist.

Der zweite wichtige Effekt beim Dotieren von MgBs mit Kohlenstoff ist das Einbringen
zusétzlicher Elektronen, da Kohlenstoff im Vergleich zu Bor ein zusétzliches Valenzelektron
besitzt. Dies hat zur Folge, dass die Locher im o-Band mit steigendem Dotierungsgrad konti-
nuierlich aufgefiillt werden, wodurch sich die Fermienergie verschiebt und die Fermifiéche, vor
allem jene Teile des sehr anisotropen o-Bandes, isotroper wird. Detailliertere Untersuchungen
tiber dieses Dotieren des Materials mit Elektronen sind in Referenz [33] zu finden, Abbildung 5.1
zeigt Berechnungen iiber die Anderungen in der Bandstruktur durch das Dotieren mit Kohlen-
stoff. Deutlich zu sehen ist der Anstieg des Ferminiveaus (E = 0, durchgezogene Linie in der
Mitte der jeweiligen Diagramme) mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt durch das kontinuierli-
che Auffiillen der Locher im o-Band (siehe Richtung I' — A). Diesen Berechnungen zu Folge
sollten bei einem Kohlenstoffgehalt von 20% alle Locher gefiillt sein und das o-Band komplett
unter Er zu liegen kommen. Belegt werden kénnen diese Uberlegungen unter anderem durch
den tatsdchlichen Nachweis einer Abnahme der Anisotropie in dotiertem MgBs [9], [17], [31],
[32], [34].

2.0 ! |l
2.0 | /

= 1.0
W

Abbildung 5.1: Berechnungen zu Anderungen in der Bandstruktur von MgB, infolge von zuneh-

mendem Kohlenstoffgehalt [33]. Daraus resultiert auch ein Anstieg der Fermienergie, vergleiche dazu
undotiertes MgBsy (Bild oben), 10% Kohlenstoff (Bild Mitte) und 20% Kohlenstoff (Bild unten).

Durch das Auffiillen der Locher in den Bandern und das daraus resultierende neue Fer-
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miniveau dndert sich auch die Zustandsdichte am Ferminiveau, N(Er), welche dabei ndmlich
abnimmt und somit eine Abnahme der Sprungtemperatur in dotierten Kristallen im Vergleich
zu MgBs erklidren konnte (BCS: T, o< exp(—1/(N(EFr) - V)). Inwieweit nun aber das Dotieren
mit Elektronen fiir eine Reduktion von T, verantwortlich gemacht werden kann bzw. wie grof3
der Einfluss ist, der durch das Einbringen der Defekte hervorgerufen wird, kann schwer getrennt
werden.

Zusammenfassend sind die wichtigsten Auswirkungen des Dotierens mit Kohlenstoff einer-
seits im Einbringen von Defekten zu sehen und andererseits in den Anderungen der elek-
tronischen Struktur durch das zusétzliche Valenzelektron des Kohlenstoffs. Dadurch werden

Anderungen in 7T,, in den oberen kritischen Feldern und auch in der Anisotropie versténdlich.
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Messmethoden und Auswertung

6.1 Induktive Messmethoden

Um die magnetischen Eigenschaften eines Materials zu charakterisieren, stehen verschiedene,
prinzipiell unterschiedliche Messmethoden zur Verfiigung. Zur Untersuchung von Einkristallen
kommen sehr hdufig induktive Methoden zur Anwendung, da es aufgrund des geringen Proben-
volumens sehr kleine magnetische Momente zu messen gilt, was am ehesten noch mit SQUID

Magnetometern erreichbar ist.

6.1.1 SQUID Magnetometrie

Es standen zwei SQUID Magnetometer zur Verfiigung, eines davon ein kommerzielles Gerét
der Firma Quantum Design mit einem maximalen Gleichfeld von 1 T, welches weiters auch
noch die Moglichkeit bietet, ein zusétzliches kleines Wechselfeld anzulegen und damit die ac-
Wechselfeldsuszeptibilitit zu messen. Fiir dieses SQUID liegt die Auflésung im Bereich kleiner
Felder bei < 1-107!° Am?, was durch eine spezielle Option zur Minimierung des remanenten
Stromes im Magneten erzielt wird. Das zweite SQUID Magnetometer besteht aus einem von
der Firma S.H.E. Corporation ausgeriisteten Kryostaten mit einem Gleichfeld bis zu 8 T. Dieses
Gerét bietet die Moglichkeit, Messungen in hoheren externen Feldern durchzufiihren, jedoch
mit der Einschrinkung einer geringeren Auflésung (=~ 1-107® Am? in hheren Feldern).
Grundlage des Messverfahrens eines SQUID ist ein supraleitender Ring mit einer Stelle
schwacher Kopplung (weak link), welcher induktiv an einen Hochfrequenzkreis gekoppelt ist
(rf-SQUID). Weiters wird das Signal einer magnetischen Probe durch ein Pick-Up Spulensystem
(Gradiometer 1. oder 2. Ordnung) ebenfalls induktiv an den supraleitenden Ring gekoppelt. Die
Phasenkohérenz in einem supraleitenden Ring zusammen mit den Eigenschaften eines weak link
ermoglichen nun eine sehr hoch aufgeloste Messung des magnetischen Moments der Probe.
Zur Messung von Einkristallen in den SQUID Magnetometern werden die Proben mit Va-
kuumfett auf einem Aluminiumplittchen (3 x 3 mm?) fixiert. Damit werden sie auf einem
Aluminiumprobenstab montiert, was fiir die Orientierungen H || ¢ und H || ab moglich ist.

Aluminium als Material fiir einen Probenstab eignet sich wegen seines nahezu temperaturun-

16
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abhangigen magnetischen Moments im Bereich von 5 bis 100 K besonders gut, ausschlaggebend
ist jedoch vor allem die einfache Bearbeitbarkeit. Um die vom Messgerédt bedingte Grenze der
erreichbaren Auflésung nicht stark einzuschrinken, ist die Konstruktion gut kompensierter Pro-
benstébe vorzunehmen. Details dazu findet man in den Referenzen [35] — [37]. Weiters wurde
auch die Erfahrung gemacht, dass Probenstédbe im intensiven Messbetrieb , verschmutzen”, was
zu einer ungewollten und oft schwer erkldrbaren Beeinflussung des Messsignals fiihren kann.
Die Methode der Wechselfeldsuszeptibilitdt wurde zur Bestimmung der Sprungtemperatur
T, verwendet. Dazu wurde das in-phase Signal der Probe in einem ac-Feld mit einer Amplitude
von 30 p'T und einer Frequenz von 31 Hz als Funktion der Temperatur gemessen. Die Schritt-
weite der Temperatur im Ubergangsbereich betrug 0.05 K, zur Stabilisierung der jeweiligen
Temperatur wurde ein Zeitintervall von 10 Minuten eingestellt. Der Schnittpunkt der steilsten
Tangente im Ubergangsbereich mit der y-Achse, wo das magnetische Moment verschwindet,
wird als Definition fiir T, verwendet. Weiters definiert das Temperaturintervall, innerhalb des-
sen das magnetische Moment von 90% des Meissnersignals auf 10% abfillt, den Wert von AT,
welcher die Ubergangsbreite angibt und ein grobes Ma8 fiir die Homogenitét der Probe darstellt.
Auflerdem wurde in den SQUID Magnetometern das magnetischen Moment in Abhéngigkeit
von der Temperatur und vom angelegten Gleichfeld gemessen. Einerseits wird hier das ma-
gnetische Moment bei fester Temperatur als Funktion des Feldes bestimmt (Loop Messung),
andererseits kann das Feld konstant gehalten und das Moment als Funktion der Temperatur
gemessen werden. Hier unterscheidet man noch zwischen einer zero-field-cooled (zfc) Messung,
bei welcher die Probe im Nullfeld unter T, abgekiihlt wird, und einer field-cooled (fc) Messung,
wo die Probe im angelegten Feld abgekiihlt wird. Jener Punkt, wo beide Kurven zusammen-
fallen, stellt eine der genausten Methoden zur Bestimmungen des Irreversibilitatspunktes im

Phasendiagramm eines Supraleiters dar.

6.1.2 VSM

Zur Probencharakterisierung wurde auch ein Vibrating Sample Magnetometer (VSM) der Fir-
ma Oxford Instruments mit einem maximalen Feld von 5 T verwendet. Dieses Gerét zeichnet
sich dadurch aus, dass sowohl das magnetische Moment in Feldrichtung als auch jenes senkrecht
zur Feldrichtung gleichzeitig gemessen werden kénnen. Zusétzlich kann die Probe relativ zur
Feldrichtung gedreht und damit die Winkelabhéngigkeit des magnetischen Moments in aniso-
tropen Substanzen bestimmt werden.

Die Messmethode des VSM beruht darauf, dass in einem System von Pick-Up Spulen eine
Spannung induziert wird, wenn ein magnetisches Moment mit entsprechender Frequenz in die-
sem Spulensystem auf und ab bewegt wird. Dabei ist das Spannungssignal proportional zum
magnetischen Moment der Probe, die Proportionalitétskonstante kann mittels einer Eichprobe

bestimmt werden. Die Auflésung des Systems liegt bei rund 1-1078 Am?, leider variiert jedoch
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der Hintergrund relativ stark mit etlichen dufleren Parametern wie dem angelegten Feld, dem
eingestellten Winkel, dem Fiillstand von Helium und Stickstoff und anderen. Dadurch kénnen
diese Storungen oft nur unzureichend durch Subtraktion des Hintergrunds vom Messsignal kor-
rigiert werden, was vor allem bei kleinen Proben zu Problemen fiihrt.

Eingesetzt wurde das VSM hauptséchlich fiir Loop Messungen an Proben mit grofler irre-
versibler Magnetisierung (d.h. im allgemeinen nach einer Neutronenbestrahlung), da dafiir die

Messzeit im VSM wesentlich kiirzer als im SQUID Magnetometer ist.

6.2 Nichtinduktive Messmethoden

6.2.1 Torque

Torque Messungen wurden in einem 9 T Quantum Design PPMS (Physical Property Measure-
ment System) am Institut fiir Physik der Polnischen Akademie der Wissenschaften in Warschau
durchgefiihrt. Die Messmethode beruht darauf, dass aufgrund der Anisotropie eines Supralei-
ters sein magnetisches Moment im Allgemeinen nicht in Richtung des angelegten Feldes weist,
was zu einem nichtverschwindenden Drehmoment 7 = 17 x B fiihrt. Dieses Drehmoment wird
mittels eines Torque-Lever Chips gemessen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Torquemessungen in festen Feldern und bei konstanter
Temperatur als Funktion des Winkels zwischen Feldrichtung und kristallographischer ab-Ebene
durchgefiihrt. Auch hier ist es notwendig, Korrekturen fiir das Hintergrundsignal vorzunehmen.
Dazu wurden die winkelabhéngigen Messungen bei den entsprechenden angelegten Feldern iiber
T, wiederholt und vom Messsignal subtrahiert. Es wurde jedoch festgestellt, dass das Hinter-
grundsignal auch temperaturabhéngig ist und diese Methode daher nur eine Naherung fiir die
Korrektur liefert. Mangels besserer Alternativen wurde dieses Verfahren trotzdem angewandt
(auch eine Leermessung ohne Probe am Torque-Lever Chip liefert nicht das korrekte Hinter-
grundsignal, siehe Referenz [7]). Die Auflosung der Torquemessungen ist inhérent abhéngig vom
angelegten Feld und liegt typischerweise in der GréBenordnung von 5 - 107° Nm?. Es wurden

jeweils 10 Messungen fiir einen Messpunkt gemittelt.

6.2.2 Resistive Messungen

Fiir Messungen mittels eines Transportstromes iiber die Probe miissen Kontakte an der Probe
angebracht werden. Hier wird die Methode der Vierpunktmessung angewandt, wobei iiber zwei
Kontakte ein Strom an die Probe gelegt und an zwei weiteren Kontakten zwischen den Strom-
zufithrungen die Spannung gemessen wird. Diese Methode sogenannter resistiver Messungen
hat den Vorteil, dass dafiir im Tieftemperaturlabor des Atominstituts ein stérkerer Magnet mit
Feldern bis zu 17 T zur Verfiigung steht, sodass ein groflerer Bereich des Phasendiagramms

messtechnisch zugénglich ware. Ein Problem ist jedoch das Anbringen von vier Kontakten an



Kapitel 6: Messmethoden und Auswertung 19

Einkristallen, deren langste Ausdehnung < 1 mm betréigt. Dies wurde trotzdem versucht und

mit gewissem Erfolg durchgefiihrt.

6.3 Auswertung

Zwei Auswertungsmethoden, die in spateren Abschnitten zur Anwendung kommen, sollen an
dieser Stelle noch genauer erlautert werden. Einerseits ist dies die Ermittlung der reversiblen
Magnetisierungskurve eines Supraleiters und andererseits die Berechnung der kritischen Strom-

dichte aus induktiven Magnetisierungsmessungen.

6.3.1 Reversible Magnetisierungskurven

Messungen des magnetischen Moments in Abhéngigkeit des angelegten Feldes bei einer festen
Temperatur beinhalten sowohl den reversiblen als auch den irreversiblen Anteil der Magneti-
sierung. Das reversible magnetische Moment m,.., kann nun aus dem Moment in zunehmenden
Feldern m™ und jenem in abnehmenden Feldern m™ aus mye, = (m™ + m™)/2 berechnet wer-
den. Um weiters die reversible Magnetisierung als Funktion der magnetischen Induktion B zu
erhalten, wird B = po(H + (1 — D)M) berechnet, wobei D den Entmagnetisierungsfaktor und
M = m/V die Magnetisierung der Probe mit dem Probenvolumen V' beschreibt. Zur Vereinfa-
chung wurde in dieser Auswertung eine Naherung gemacht, indem fiir die Magnetisierung M
nur der reversible Anteil M,.., = my,/V verwendet worden ist. Dies fiihrt jedoch aufgrund der
sehr geringen Irreversibilitdt der untersuchten Proben nur bei Feldern nahe H = 0 zu einem
kleinen Fehler, der vernachléssigt werden kann, ohne die Zuverléssigkeit der Kalkulation zu
beeintrichtigen.

Abbildung 6.1 zeigt als Beispiel eine Loopmessung der Probe AN315-3 fir H || ¢ und
5 K (offene Quadrate). Vor Beginn der Messung wurde die Probe durch Anlegen eines Feldes
H < —H”* in einen mit Flusslinien durchdrungenen Zustand gebracht. Die durchgezogenen
Linien geben das berechnete reversible und irreversible magnetische Moment wieder (m,., =
(m* —m™)/2). Im Inset ist die zu dieser Messung gehorende reversible Magnetisierungskurve
als Funktion der magnetischen Induktion gezeigt, wobei auf der y-Achse poM = pomye,/V

aufgetragen ist.

6.3.2 Kritische Stromdichte J.

Um aus der rdumlich gemittelten Magnetisierung aus induktiven Messmethoden die kritische
Stromdichte J. zu ermitteln, muss eine geeignete Relation fiir die Abhéngigkeit von J,. von
der Induktion B zugrunde gelegt werden. Dafiir kommt oft ein sehr einfaches, aber erfolgrei-
ches Modell von C. P. Bean [38] zur Anwendung, welches eine konstante kritische Stromdichte

J.(B) = konst. postuliert. Klarerweise wird hier vernachléssigt, dass J. mit zunehmendem
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Abbildung 6.1: Loopmessung fiir H || ¢ und 5 K (offene Quadrate). Die aus dieser Messung berech-
neten reversiblen und irreversiblen magnetischen Momente sind als durchgezogene Linien dargestellt.
Der Inset zeigt die reversible Magnetisierungskurve als Funktion der magnetischen Induktion B.

Feld abnimmt und bei hohen Feldern gegen 0 geht, aber innerhalb einer Probe mit kleinen Di-
mensionen (z.B. Einkristallen) oder fiir kleine kritische Stromdichten erhélt man oft eine gute
Néherung zur qualitativen Beschreibung der irreversiblen Magnetisierung.

Mit dem Bean Modell kann die kritische Stromdichte J. fiir quaderférmige Proben (V' =
a X b x ¢) aus dem irreversiblen magnetischen Moment m;,., = (m* —m™)/2 berechnet werden.
Dabei ist die folgende Berechnung nur giiltig, wenn die Stréme im gesamten Probenvolumen
fliefen (H > H*) und wenn weiters die Stromrichtung in allen Stromschleifen der Probe gleich
orientiert ist (d.h. nicht direkt nach einer Feldumkehr). Aus der Definition des magnetischen
Moments, 1, = 0.5 [ d®r 7 X J.., folgt sofort
()] 4 o)

v b(l1— &)

mit a > bund H || ¢ (Stréme in der ab-Ebene der Probe). Um nun J.(B) anstelle von J.(H,)

zu erhalten, muss noch das von den Strémen erzeugte Feld H; berechnet werden, was im All-

Jc(Ha)

gemeinen aber nur mehr numerisch moglich ist. Dann kann B = po(H, + H;) ermittelt und
J.(B) angegeben werden. Die gesamte Berechnung wurde mit einem am Institut entwickelten
Programm (Sicorr) durchgefiihrt. Eingabeparameter zur Berechnung sind dabei die Probendi-

mensionen, die Feldrichtung und die Loop Messung selbst.
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Proben

Fiir diese Arbeit standen sowohl undotierte MgB, Einkristalle als auch solche mit unterschied-
licher Kohlenstoff Dotierung zur Verfiigung. Hergestellt wurden diese Kristalle an der ETH
Ziirich mittels einer Hochdruck Technik. Details zur Herstellung der Proben sind in den Refe-
renzen [9] und [39] zu finden.

Am Beginn der Probencharakterisiertung steht das Wagen der Kristalle mit einer Waage,
deren Auflosung bei 1 pg liegt. Daraus kann mittels der theoretischen Dichte das Volumen
berechnet werden. Im Lichtmikroskop wird als néchstes versucht, ndherungsweise die Form des
Kristalls, vor allem seine Fliache zu bestimmen. Die Kristallhohe kann zumeist nur sehr schlecht
ermittelt werden, sie ergibt sich aber bereits in einer ersten Ndherung aus dem Volumen und
der Flache.

Weiters erfolgt die Bestimmung der Sprungtemperatur des Kristalls mittels einer ac-
Messung wie in Abschnitt 6.1.1 beschrieben. Aus dem Meissnersignal der Probe fiir H || ¢
und H || ab, sowie der zu diesen zwei Orientierungen gehorenden Steigungen der Magnetisie-
rung in Feldern nahe H = 0 (linearer Teil der Neukurve einer Loopmessung), konnen einerseits
der Entmagnetisierungsfaktor der jeweiligen Probe fiir die entsprechende Kristallorientierung
bestimmt und andererseits die Probendimensionen kontrolliert bzw. korrigiert werden. In Ta-
belle 7.1 sind die wichtigsten Groflen der untersuchten Proben zusammengefaf3t. Die Werte a
und b geben die Dimensionen der Probe in der ab-Ebene an, ¢ bezeichnet die Kristallhohe. Fiir
die Entmagnetisierungsfaktoren erhdlt man fiir H || ¢ Werte zwischen 0.75 und 0.85, fiir H || ab
Werte zwischen 0.15 und 0.25.

Die Serie AN275 bestand aus 15 Kristallen und wurde fiir TEM Untersuchungen heran-
gezogen. An zwei dieser Kristalle wurde zu Testzwecken eine ac-Messung durchgefiihrt (siehe
Tabelle 7.1). Vier Proben wurden unbestrahlt mittels TEM untersucht, weitere vier Stiick
wurden im ZBR mit Kadmiumschirmung und wieder vier Stiick an der Reflektorposition mit
jeweils 36 Stunden und 35 Minuten bestrahlt und danach im Hinblick auf Defekte im TEM
untersucht. Bisherige Ergebnisse dieser Untersuchungen zeigen Defekte in der Gréfenordnung
von einigen nm. Je zwei Stiick vom ZBR und zwei vom Reflektor dieser fiir TEM Untersuchun-

gen praparierten Kristalle wurden nach ihrer Bestrahlung noch einmal mit einer ac-Messung

21
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Bezeichnung | Mg(B;_,C,)s | Masse (ug) | a x b x ¢ (um?) | T, (K) | AT, (K)
N122-9 x=10 D2 760 x 450 x 60 37.93 0.54
AN275-1 x=0 37.95 0.6
AN275-2 x=0 38.2 0.5
MzB3 x=0 70 580 x 530 x 90 38.18 0.3
AN198-1 x=0 138 1300 x 340 x 120 | 38.14 1.1
AN198-2 x=0 70 950 x 400 x 72 38.3 1.1
AN198-3 x=10 105 1280 x 430 x 75 38.4 0.9
AN198-4 x=0 154 1100 x 670 x 80 | 38.45 0.6
AN198-14 x=0 100 600 x 540 x 116 | 38.35 1.93
AN314-1 x = 3.8 84 960 x 500 x 67 35.4 24
AN315-2 x = 6.6 o8 680 x 440 x 73 33.15 2.82
AN315-3 x = 6.6 41 650 x 400 x 60 33.14 4.0
AN286-8 x = 8.1 27 718 x 360 x 40 32.18 4.65
AN232-2 x =92 27 30.81 2.9
AN232-3 x =92 45 30.77 5.0
AN286-4 x =95 18.5 580 x 260 x 46 30.57 7.0

Tabelle 7.1: Uberblick iiber die wichtigsten Gréflen der untersuchten Proben.

charakterisiert. Die Abnahme der Sprungtemperatur sowie die Ubergangsbreiten nach der Be-

strahlung sind in der Tabelle 7.2 spéter in diesem Abschnitt zu finden.
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Abbildung 7.1: T, Messung an dotierten Proben im Vergleich mit MgBs,.

Undotierte Kristalle zeichnen sich im Allgemeinen durch kleine Ubergangsbreiten AT, im
Bereich von 0.1 bis 0.5 K aus, was auf eine sehr gute Homogenitét der Proben hindeutet. Fiir

die dotierten Kristalle sind diese Ubergangsbreiten deutlich gréBer und nehmen mit steigendem
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Dotierungsgrad zu. Abbildung 7.1 zeigt das auf seinen Wert bei tiefen Temperaturen normier-
te in-phase Signal von ac-Messungen fiir dotierte Proben im Vergleich mit MgB,. Auffillig
ist, dass die dotierten Proben erst bei vergleichsweise tiefen Temperaturen ihr Meissnersignal
erreichen, wodurch der Ubergang sehr breit wird. Andererseits weist er jedoch keine ausge-
pragten Stufen auf, welche auf Fremdphasen bzw. definierte Bereiche mikroskopischer Grofie
mit deutlich unterschiedlicher Dotierung hinweisen wiirden. Dies konnte bedeuten, dass die
Proben derart inhomogen dotiert sind, dass ein Gradient in der Verteilung des Kohlenstoffs
von der Oberfliche nach innen hin auftritt. AuBere Bereiche mit stirkerer Dotierung wiirden
dabei erst bei tieferen Temperaturen zum supraleitenden Signal beitragen, was wiederum einen
kontinuierlichen Ubergangsbereich ohne Stufe in den supraleitenden Zustand zur Folge haben
konnte. Gegen diese Erklarung spricht jedoch, dass die dotierten Einkristalle in gleicher Weise
hergestellt wurden wie die reinen MgB, Einkristalle und nicht erst nach der Herstellung von
MgBs von auflen her dotiert wurden. Eine langsame Annéherung an das Meissersignal bei do-
tierten Proben findet man auch in Referenz [9]. Dies wird dort aber nicht weiter kommentiert
und die Ubergangsbreite ohnehin als klein erachtet. Strukturanalysen an diesen Kristallen zei-
gen keinerlei makroskopische Inhomogenitéten in der Verteilung des Kohlenstoffs innerhalb der
Probe, jedoch gibt es Hinweise auf eine sehr lokale, inhomogene Verteilung der Defekte auf
einer Langenskala kleiner als die Kohérenzlange des Materials. Das wiirde bedeuten, dass auf
Bereichen von rund 10 Einheitszellen eine unterschiedliche Substitution von Boratomen auf-
tritt, was in der Folge zu einer Variation in T, fithrt. Inwieweit eine derartige mikroskopische
Variation des Kohlenstoffgehalts zu der beobachteten langsamen Annéherung an das Meissner-
signal fiithren soll, ist jedoch unklar. Somit muss dieser Punkt hier offenbleiben und bedarf noch
weiterer Untersuchungen.

Abbildung 7.1 zeigt auch, dass sich die Form des Ubergangs fiir Proben mit gleicher Koh-
lenstoffkonzentration aus einer Herstellungsserie unterscheiden kann, obwohl die Sprungtempe-
raturen fast ident sind (vergleiche Tabelle 7.1).

In Tabelle 7.2 sind die wichtigsten Daten zu den einzelnen Bestrahlungsexperimenten zu-
sammengefasst, T, und AT, bezeichnen hier die Sprungtemperatur sowie die Ubergangsbreite
nach der Bestrahlung. Die Abnahme der Sprungtemperatur ist durch die Gréfle —d7T, defi-
niert. Die Angaben fiir die Fluenz beziehen sich im ZBR auf die schnellen Neutronen, in der
Reflektorposition auf die thermischen Neutronen.

Bei Anderungen in AT, durch Neutronenbestrahlung muss zwischen der Bestrahlung im
ZBR mit Kadmiumschirm und einer Bestrahlung an der Reflektorposition unterschieden wer-
den. Wie schon in Kapitel 4 erldautert, durchdringen die schnellen Neutronen die gesamte Probe
und induzieren eine relativ homogene Defektstruktur, wodurch auch die Ubergangsbreite AT,
kaum vergroflert wird. Hingegen kommt es bei der Bestrahlung mit thermischen Neutronen zu
erhohten Defektdichten in oberflichennahen Bereichen, was zu einer erheblichen Vergrofierung

der Ubergangsbreiten fiihrt.
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Probe Position Fluenz (102 m™2) | T, (K) | —0T. (K) | AT. (K)
N122-9 | ZBR (ohne Cd) 0.5 35.05 | 2.9 :
AN275a ZBR 10 (7) 370 | ~12 0.3
AN275h ZBR 10 (?) 36.84 | ~1.2 0.4
AN275¢ Reflektor 0.4 34.55 ~ 3.6 0.9
AN275d Reflektor 0.4 34.5 ~ 3.6 1.1
AN198-2 ZBR 10 (7) 36.73 1.57 0.84
AN198-4 ZBR 10 34.08 4.37 0.6
AN198-14 Reflektor 0.22 35.75 2.6 1.6
AN315-3 ZBR 2 32.05 1.09 4.3
MzB3 Reflektor 0.7 30.43 7.75 1.6
MzB3 Reflektor 1.17 26.57 11.61 2.4
MzB3 Reflektor 1.56 22.82 15.36 3.0

Tabelle 7.2: Daten zu den Bestrahlungsexperimenten an den verschiedenen Proben.

Abbildung 7.2 zeigt als Beispiel Ubergangsbreiten, die an unterschiedlich behandelten Pro-

ben erreicht werden. Die ac-Messung der Probe MzB3 ist als Beispiel fiir MgBs und fiir eine

Bestrahlung bei der Reflektorposition dargestellt, die Probe AN314-1 zeigt den Ubergang einer

dotierten Probe und AN198-4 jenen nach einer Bestrahlung im ZBR mit Kadmiumschirmung.

Im Inset sind die Ubergange als Funktion von T/T, dargestellt. Fiir die unbehandelte und die
im ZBR bestrahlte Probe sind die Ubergangsbreiten klein, wihrend fiir die Reflektorbestrah-

lung eine signifikante Verbreiterung und auch eine Stufe im Ubergang auftritt, welche mit einer

Oberfliachenschicht mit erhohter Defektdichte im Einklang steht.

normiert

m’

Abbildung 7.2: Vergleich von Ubergangsbreiten an dotierten und bestrahlten Proben mit MgBs.
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Fiir die bestrahlten Proben aus der Serie AN275 kann 7, nur ndherungsweise angegeben
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werden, da T, vor und nach der Bestrahlung nur an unterschiedlichen Proben (jedoch alle aus
einer Herstellungsserie) bestimmt wurde.

Probleme sind bei der Bestrahlung von AN198-2, sowie den Kristallen AN275a/b aufgetre-
ten. Die Proben AN275 befanden sich bei der Bestrahlung innerhalb von auf Makor gewickel-
ten NbsAl Dréahten, was jedoch keinen Einfluss auf das Bestrahlungsexperiment haben sollte.
Trotzdem ist die T.-Absenkung deutlich unter dem erwarteten Wert von rund 4 K geblieben.
Dies trifft auch fiir AN198-2 zu. Einerseits besteht die Moglichkeit, dass zur Schirmung eine
dickere Kadmiumfolie verwendet wurde, andererseits konnen auch Probleme mit der korrekten
Reaktorleistung zu diesem Zeitpunkt nicht ausgeschlossen werden.

Abschlielend ist zu Tabelle 7.2 zu bemerken, dass fiir N122-9 kein AT, Wert angegeben ist,
weil an dieser Probe nach der Bestrahlung nur resistive Messungen durchgefiihrt wurden, da
sie auf einem fiir das SQUID zu groBem Substrat montiert war (erwartet wird eine im Vergleich
zu mit Kadmium geschirmten Proben grofie Ubergangsbreite).

Fiir Bestrahlungsexperimente in der Reflektorposition ist festzuhalten, dass es bei hohen
Fluenzen eindeutig zur Zerstorung der supraleitenden Eigenschaften des Materials an der Ober-
fliche durch die deutlich hohere Defektdichte kommt. Im Fall der Probe MzB3 fiihrte dies bei
der Fluenz von 1.56 - 102! m~2 nach dem dritten Bestrahlungsschritt soweit, dass nur mehr
rund die Hélfte des urspriinglichen Volumens supraleitend war. Dies konnte mit der Messung
des Meissnersignal fiir H || ab iiberzeugend nachgewiesen werden (mogliche und zu erwarten-
de Anderungen des Entmagnetisierungsfaktors kénnen zwar nur schwer in Betracht gezogen
werden, haben aber fiir diese Probenorientierung nur einen untergeordneten Einfluss).

In Abbildung 7.3 ist die Abnahme der Sprungtemperatur 67, als Funktion von Kohlen-
stoffdotierung und Neutronenbestrahlung aufgetragen. Der Grofiteil der Daten von im ZBR
bestrahlten Proben stammt dabei aus Referenz [7]. Es ergibt sich fiir die unterschiedlichen De-
fekte jeweils eine annéhernd lineare Abnahme von T, mit zunehmender Defektdichte (Fluenz
bzw. Kohlenstoffkonzentration). Dies ermdglicht es nun, die Abnahme von T, als jene Grofie
heranzuziehen, um unterschiedliche Defekte miteinender zu vergleichen. Die Auswirkung der
Defekte auf T, wird dabei zum gemeinsamen Parameter, der fiir die einzelnen Defektstrukturen
in Relation zur absoluten Defektdichte steht. Bringt man alle Punkte in Abbildung 7.3 auf eine
gemeinsame Kurve, so entspricht bei gleicher Abnahme der Sprungtemperatur die Defektdichte
von 1% Kohlenstoff einer Fluenz von 2 - 102! m~2 fiir den Fall einer Bestrahlung mit schnellen
Neutronen und Kadmiumschirm bzw. 8-10' m~2 fiir den Fall thermischer Neutronen bei einer
Reflektorbestrahlung.

Die Auswirkung verschiedener Defekte auf die supraleitenden Eigenschaften ist natiirlich
unterschiedlich. So ist schon der Einflu8 auf 7. durch das Dotieren (mit grofieren Defektdichten
im Vergleich zu den bestrahlten Proben) geringer als durch strahlungsinduzierte Defekte, aber
auch der Einfluss auf die irreversiblen Eigenschaften zeigt signifikante Unterschiede, wie dies

Loop Messungen in spéiteren Abschnitten zeigen werden. Durch die fiir die hier betrachteten
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Abbildung 7.3: Reduktion der Sprungtemperatur fiir Neutronenbestrahlung und das Dotieren mit
Kohlenstoff. Der farbige Pfeil bezeichnet die T, Absenkung der dotierten Probe AN315-3 nach ihrer
Bestrahlung.

Defekte lineare Abnahme von T, mit zunehmender Defektdichte und der damit moglichen Ska-
lierung der absoluten Defektdichten auf die Reduktion der Sprungtemperatur erhélt man jedoch
einen Parameter zum Vergleich verschiedener Defektstrukturen. Zieht man mogliche Fehlerquel-
len bei der Bestimmung der Fluenz bzw. des Kohlenstoffgehalts in Betracht, ist diese lineare
Darstellung auch eine sehr gute Naherung. Aufgrund dieser Korrelation der Defektdichten mit
der Abnahme der Sprungtemperatur, werden in der Folge Eigenschaften und deren Anderungen
als Funktion von —d7, untersucht.

Hervorzuheben sind in Abbildung 7.3 noch die Probe AN315-3, welche als dotierter Kristall
mit 6.6% Kohlenstoff zusétzlich im ZBR mit Kadmiumschirm bestrahlt worden ist (Diamant-
symbol, der Pfeil bezeichnet die 7. Absenkung der dotierten Probe nach ihrer Bestrahlung),
sowie weiters auch die Probe N122-9. Diese wurde im ZBR, auf einer Lochrasterplatte montiert,
ohne Kadmiumschirm fiir Transportexperimente bestrahlt. Die fehlende Abschirmung erklért
die wesentlich starkere Abnahme der Sprungtemperatur.

Die Ubergangsbreiten sind in Abbildung 7.4 als Funktion von —¢7, fiir MgB,, dotierte und
bestrahlte Proben aufgetragen. Die Ergebnisse spiegeln den bereits oben diskutierten Einfluss
der Homogenitét der Defektverteilung auf AT, wieder, strichlierte Linien sollen mégliche Trends
andeuten. Im ZBR bestrahlte Proben mit Kadmiumschirm zeigen nur eine sehr geringe Zunah-
me von AT,, hingegen nimmt die Breite fiir reflektorbestrahlte Proben anndhernd linear mit
der Fluenz zu. Dotierte Proben zeigen die groBte Verbreiterung des Ubergangs, jedoch auch die

grofiten Variationen. Vergleicht man Werte fiir Proben aus einer Herstellungsserie, so treten
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Unterschiede von iiber 100% auf. Zieht man die langsame Anndherung an das Meissnersignal
in Betracht, ist fraglich, wie sinnvoll die Definition von AT, im Fall von dotierten Proben fiir
einen Vergleich mit den {iibrigen Proben iiberhaupt ist, da jener Wert in der Definition von
AT,, bei welchem die Magnetisierung 90% des Meissnersignals erreicht, sehr stark zu tieferen

Temperaturen hin verschoben wird.
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Abbildung 7.4: Breite AT, des supraleitenden Ubergangs unter dem Einfluss unterschiedlicher Defekte
als Funktion der Defektdichte. Der Pfeil von der dotierten Probe AN315-3 auf das Diamantsymbol
bezeichnet wieder die Anderung durch die Bestrahlung dieser Probe.



Kapitel 8

Resultate

8.1 Resistive Messungen an MgB;, Einkristallen

An MgB, Einkristallen wurden mit einem Zweikomponentenkleber aus Silberepoxid auf einer
Lochrasterplatte als Trigermaterial Kontakte angebracht und bei 110° C fiir 30 Minuten aus-
gehirtet (Probe N122-9). Erste Testkontakte hatten einen Widerstand von 100 2 bis etliche k€2,
dieser konnte jedoch nach einiger Ubung bis auf 1 — 10 Q gesenkt werden. Geringe Kontaktwi-
dersténde sind wichtig, um ein Aufheizen der Probe zu vermeiden. Als erfolgreiche Methode den
Kontaktwiderstand eines schlechten Kontaktes zu verbessern, hat es sich auch bewéhrt, einen
Kondensator (rund 100 nF) aufzuladen und diesen iiber den schlechten Kontakt zu entladen.
Dies konnte in vielen Féllen einen Kontakt mit einem Widerstand von einigen k€2 auf einige
Q) verbessern. In weiterer Folge wurde das Tragermaterial von einer Lochrasterplatte auf ein
Quarzglasplattchen umgestellt (alle Proben aufler N122-9). Gemessen wurde der supraleitende
Ubergang resistiv fiir H || c und H || ab in festen Feldern als Funktion der Temperatur. Weiters

wurden fiir alle Proben Widerstandskurven von 5 bis 300 K im Nullfeld aufgenommen.

Stromkontakte

Spannungskontakte

Abbildung 8.1: MgB, Einkristall mit zwei Stromkontakten, die den Kristall zus#tzlich am Quarzglas-
triger fixieren (links). Als Spannungskontakte werden diinne Kupferdrihte mit Silberepoxid an der
Kristalloberfliche angebracht. Rechts: kontaktierter Kristall mit vier Kontakten.

28
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Abbildung 8.1 zeigt lichtmikroskopische Aufnahmen derartig kontaktierter Einkristalle. Die
Stromkontakte im linken Bild dienen gleichzeitig zur Fixierung des Kristalls auf dem Quarzglas,
fiir die Spannungskontakte wurde ein lackisolierter Kupferdraht mit rund 50 pgm Durchmesser
verwendet. Im rechten Bild ist eine Version mit vier kleinen Kontakten zu sehen, die Fixierung
auf der Quarzglasplatte erfolgt hier getrennt von den Stromkontakten. Diese Konfiguration hat
aber keinerlei Vorteile hinsichtlich der bei diesen Messungen aufgetretenen Probleme gebracht.

In erster Linie liegt das Interesse dieser resistiven Messungen bei den oberen kritischen
Feldern (Erweiterung des messtechnisch zugénglichen Bereichs des Phasendiagramms bis auf
17 T), aber auch andere wichtige Parameter wie der spezifische Widerstand bei 40 K (pg) und
das Widerstandsverhéltnis RRR = R3o9 i /po konnen dadurch ermittelt werden. Abbildung 8.2

zeigt Messungen an der Probe AN198-3 fiir H || ¢ bei Feldern zwischen 0 und 5 T. Der Strom
iiber die Probe betrigt 3 mA, was nur ein sehr geringes Aufheizen der Probe zur Folge hatte.
Zusétzlich zur Spannung an den Spannungskontakten wurde auch die Spannung an den Strom-
kontakten gemessen. Daraus kann die Heizleistung des Transportstromes ermittelt werden. Fiir
3 mA liegt diese bei 0.2 mW und verschiebt den Ubergang um 0.6 K zu niedrigeren Tempe-
raturen. Dies wurde aus einem Vergleich mit Messungen bei 1 mA ermittelt. Wird der Strom
noch weiter verringert, éndert sich der Temperaturbereich des Ubergangs nicht mehr. Trotz
des leichten Temperatureffekts bei 3 mA wurde zumeist dieser Strom angelegt, da sich dadurch

das Verhéltnis zwischen Signal und Rauschen deutlich verbessert und vor allem bei héheren

Feldern die Auswertung erleichtert.
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Abbildung 8.2: Resistive Messungen an der Probe AN198-3 fiir H || ¢ bei unterschiedlichen Feldern
zwischen 0 und 5 T, I =3 mA.

Abbildung 8.3 zeigt Resultate fir H || ab zwischen 0 und 15 T an der Probe AN198-3,
fiir den Transportstrom wurde wiederum ein Wert von 3 mA gewéhlt. Als Unterschied zu den
Resultaten fiir H || ¢ fallt erstens auf, dass die Ubergangsbreiten wesentlich kleiner sind, und
zweitens, dass fiir diese Feldrichtung ein ausgepragter Magnetwiderstand auftritt.

Eine Analyse des Magnetwiderstands zeigt, dass sich MgBs im normalleitenden Zustand
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Abbildung 8.3: Resistive Messungen an der Probe AN198-3 fiir H || ab bei unterschiedlichen Feldern
zwischen 0 und 15 T, I = 3 mA.

wie ein einfaches Metall mit einer einzigen dominanten Streuzeit verhélt. Tragt man namlich
Ap/po = (Rsoo k — po)/po doppeltlogarithmisch iiber poH/py auf (Kéhler Plot), ergibt sich
eine lineare Abhéngigkeit, wie im Inset der linken Grafik von Abbildung 8.4 dargestellt. Dies
wurde auch schon fiir polykristallines MgB, und Drihte gefunden ([40], [41]). In der rechten
Grafik von Abbildung 8.4 ist der Einfluss unterschiedlicher Transportstrome zwischen 1 und
10 mA fiir H || ab =4 T gezeigt, wobei alle Kurven auf py = 1 normiert sind. Der Inset dieser
Abbildung verdeutlicht den Unterschied zwischen einer force-free Konfiguration, bei welcher der
Transportstrom parallel zur &ufleren Feldrichtung liegt, und jenem Fall, wo Transportstrom und
angelegtes Feld aufeinander senkrecht stehen. Man sieht, dass es in der force-free Konfiguration,
in der die Lorentzkraft verschwindet, zu einer noch kleineren Ubergangsbreite kommt.

Eine Auswertung des oberen kritischen Feldes H., der Probe AN198-3 fiihrt zu den in Ab-
bildung 8.5 gezeigeten Resultaten (offene Symbole). Das obere kritische Feld ist deutlich grofier,
vor allem fiir H || ¢, als jenes aus induktiven SQUID Messungen am gleichen Einkristall (vol-
le Symbole). Dass die Uberginge tatséchlich in den Bereich gréBerer Felder verschoben sind,
wird schon an den Rohdaten ersichtlich. In Abbildung 8.2 sieht man auch bei 5 T noch einen
Ubergang, wihrend SQUID Messungen in diesem Feldbereich keinen Ubergang mehr zeigen.
Dabei muss betont werden, dass der Vergleich zwischen den unterschiedlichen Messmethoden
hier an ein und derselben Probe erfolgt. Im Anschluss an die resistiven Messungen wurden
namlich die Kontakte von dieser Probe wieder entfernt und die Oberflache des Kristalls vor den
SQUID Messungen mit einem feinen Schleifpapier abgeschliffen. Eindeutig treten jedoch unter-
schiedliche Ergebnisse aus den zwei Messmethoden, auflerhalb moglicher Fehlerbalken durch die
Auswertung, in dufleren Feldern gréfer 0.5 T auf. Im weiteren wurden auch noch unterschied-
liche Auswertekriterien verglichen. Die Daten der SQUID Messungen zeigen die gréfiten Werte
fiir H. bei einer Auswertung des Onsets, die sich jedoch nur unwesentlich von den Ergebnissen

aus der sonst angewandten Tangentenauswertung unterscheiden. Fiir die resistiven Messungen
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Abbildung 8.4: Bild links: Magnetwiderstand als Funktion des angelegten Feldes, der Inset zeigt
den Kohler-Plot. Rechtes Bild: Einfluss unterschiedlicher Transportstrome zwischen 1 und 3 mA fiir
H || ab=4T. Der Inset zeigt den Unterschied zwischen einer force-free Konfiguration und jenem Fall,
wo Strom und Feldrichtung senkrecht aufeinander stehen.

wurden Werte fiir den Onset, ein 90%-Kriterium und den Offset verglichen. Dabei ist der Onset
als die erste erkennbar Abweichung des Widerstands vom Wert pg definiert, das 90%-Kriterium
durch die Abnahme des Widerstands auf 90% von pg und der Offset wird durch jenen Punkt
definiert, an welchem der Widerstand verschwindet. Der Vergleich zeigt nun, dass fiir H || ¢ der
gesamte resistive Ubergangsbereich (Onset bis Offset) in einem hoheren Feldbereich verglichen
mit Resultaten aus SQUID Daten zu liegen kommt. Fiir H || ab féllt der resistive Offset mit
den induktiven Werten zusammen, wobei der Onset aber auch fiir diese Feldrichtung deutlich
hoher liegt.

Eine mogliche Interpretation dieser Ergebnisse geht nun von der Annahme einer
geschéadigten Oberfliche aus. Eine derartige oberflichliche Schiadigung des Materials kénnte
dghnlich zu einem Material mit erhohter Defektdichte ein grofleres oberes kritisches Feld
aufweisen, welches durch die Kontakte an der Oberfliche in resistiven Messungen erfafit wird.
Hinweise darauf, dafl es in MgB, zu einer extrem raschen und kaum vermeidbaren Degradation
der Oberflache kommt, findet man in den Referenzen [42] und [43]. Dort wurde beobachtet,
dass selbst im Hochvakuum (1072 mbar) eine sofortige Absorption des Sauerstoffs an der
Oberfliche auftritt und dass chemische Reaktionen an der Oberflache innerhalb von 3 Stunden
einsetzen, wenn das Material mit Luft in Kontakt kommt. Hier ist anzumerken, dass die Zeit
zum Anbringen der Kontakte zusammen mit der Probenmontage deutlich dariiber liegt.

Ein weiterer moglicher Hinweise auf die Beeinflussung von resistiven Messungen durch Ober-
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Abbildung 8.5: Oberes kritisches Feld Hgo der Probe AN198-3 aus resistiven (offene Symbole) und
induktiven Messungen (volle Symbole).

flacheneffekte, kommt aus einem Vergleich der aus diesen Messungen ermittelten Anisotropie
mit jener von in der Reflektorposition bestrahlten Einkristallen. Dies ist in Abbildung 8.6 darge-
stellt, die Anisotropie der Probe AN198-3 als ein Beispiel fiir die resistiv ermittelte Anisotropie
und die Probe MzB3 nach dem ersten und dem zweiten Bestrahlungsschritt als Beispiele fiir
die induktiv bestimmte Anisotropie (SQUID). Man findet in beiden Féllen eine dhnlich un-
gewohnliche Temperaturabhéngigkeit mit einem Maximum zwischen T'/T, ~ 0.8 —0.9. Da man
nun fiir die reflektorbestrahlte Probe weifl, dass in oberflichennahen Bereichen eine erhohte
Anzahl von Defekten auftritt, liegt der Schluss nahe, dass ein derartiger Effekt auch in den re-
sistiven Messungen zu diesem Temperaturverhalten der Anisotropie fiihrt. Im Fall von AN198-3
konnte eine degradierte Oberfliche, fiir MzB3 eine induktiv bereits erfassbare, zerstérte Ober-
flichenschicht fiir dieses Verhalten verantwortlich sein.

Die zerstorte Oberflichenschicht an reflektorbestrahlten Proben wird auch in Messungen des
magnetischen Moments als Funktion der Temperatur sichtbar. Abbildung 8.7 zeigt solche Mes-
sungen in zwei konstanten dufleren Feldern. Im Inset der Abbildung ist das Erkldrungsmodell
anhand zweier H.(7T)-Kurven fiir eine Oberfliche mit kleinerem 7, und steilerem H. im Ver-
gleich zum Probeninneren gezeigt. Man sieht, dass man im Bereich hoherer Felder bzw. bei
kleinen Temperaturen hohere Werte von H., messen wird, als sie im Inneren der Probe eigent-
lich vorliegen. Die beiden Beispiele fiir die Messung des magnetischen Moments zeigen (wobei
man sich hier sehr nahe an der Auflsungsgrenze des SQUID befindet), dass diese geschadigten
Oberfliachenbereiche bei den reflektorbestrahlten Proben nun auch tatséchlich induktiv erfaft

werden. Bei einem angelegten Feld von 0.5 T ist nur ein einziger Ubergang zu sehen, wéhrend



Kapitel 8: Resultate 33

35

Wan[u o= \DEIII

3.0 = 0o \
AN198-3 E\Eb
Transport —O—

MzB3
neutronenbestrahlt (Reflektor)
20- SQUID

—A— 72 Stunden
—&— 108 Stunden

2.5

Abbildung 8.6: Vergleich der Anisotropie aus resistiven (AN198-3) mit induktiven SQUID Messungen
einer in der Reflektorposition neutronenbestrahlten Probe (MzB3).

im Feld von 3 T nach dem Onset des diamagnetischen Signals bei —3 - 1072 Am? ein wei-
terer leichter Knick auftritt, der durch die unterschiedlichen oberen kritischen Felder in der

Oberflache und im Probeninneren verursacht werden konnte.
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Abbildung 8.7: Magnetisierungsmessungen an einem in der Reflektorposition bestrahlten MgBs Ein-
kristall in zwei unterschiedlichen dufleren Feldern.

Erklarungsversuche fiir die Differenzen in den Messmethoden mittels Ober-
flichensupraleitung, welche aus theoretischer Sicht Unterschiede fiir den Fall H || ab zur
Folge haben konnten, passen nicht zu den hier gefundenen experimentellen Daten. Fiir H || ¢
ist ein derartiger Ansatz ohnehin fraglich. Auflerdem ist eine Aufwértskriimmung von H., wie
sie in den Transportdaten fiir H || ¢ auftritt, nicht durch einen konstanten Faktor zwischen H .
und H.3 beschreibbar, was allerdings bereits theoretisch auf Zweibandeffekte zuriickgefiihrt
wurde [44], jedoch auch wieder nur fiir den Fall H || ab. Die Aufwértskriimmung in H., aus den
resistiven Messungen ist vermutlich ebenfalls ein Artefakt durch die geschédigte Oberflache.

Ob Oberflichensupraleitung in resistiven Ubergiingen von MgB, tatsichlich eine Rolle spielt,
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Probe Fluenz (m™?) —0T. (K) | po (uQ2em) | RRR
N122 -9 1.4 7.3
AN198 — 1 2.2 6.3
AN198 — 3 1.0 8.1
AN198 — 2 | 1-10?% (ZBR mit Cd) 1.6 8.2 2.7
N122 -9 5-10% (ZBR ohne Cd) 3.0 39 1.7

Tabelle 8.1: Aus resistiven Messungen ermittelter Restwiderstand pg und das Widerstandsverhéltnis
RRR fiir MgBs und neutronenbestrahlte Proben.

wie dies zum Beispiel in Referenz [45] dargestellt wird, oder ob moglicherweise Fluktuationen
fir die auftretenden Diskrepanzen verantwortlich sind [46], bedarf noch detaillierterer Unter-
suchungen. Die in dieser Arbeit gefundenen Daten sprechen eher fiir einen Effekt, der durch
eine Degradation der Oberflache verursacht wird. Ein direkter Nachweis wéren resistive Mes-
sungen, wo an Kristallen mit frisch polierter Oberfliche unter Schutzgas Kontakte angebracht
werden und die Messung ebenfalls unter Schutzgasatmosphiére erfolgt. Dies stellt jedoch einen
betréachtlichen experimentellen Aufwand dar.

Die Auswertung des spezifischen Widerstands py knapp iiber T, ist mit groflen Fehlern behaf-
tet, da sowohl fiir die Distanz zwischen den Spannungskontakten als auch fiir den tatséachlichen
Querschnitt eines unregelméfigen Einkristalls diese Abmessungen mittels Mikroskop nur in
grober Ndherung bestimmt werden kénnen. Unkritischer hingegen ist die Bestimmung des Wi-
derstandsverhéltnisses RRR. Tabelle 8.1 fasst diese aus resistiven Messungen bestimmten Werte
fiir MgB, und von im ZBR neutronenbestrahlten Proben zusammen. Probe N122-9 wurde da-
bei ohne Kadmiumschirmung bestrahlt, weil sie noch auf einer Lochrasterplatte montiert war.
Probe AN198-2 hingegen wurde mit Kadmiumschirm bestrahlt. In diesem Fall gibt es aber
Zweifel, ob die Fluenz tatsédchlich jenen in der Tabelle angegebenen Wert hatte, da es zu einer
unerwartet niedrigen Abnahme der Sprungtemperatur gekommen ist.

Trotz aller Unsicherheiten liegen die bestimmten Werte in der erwarteten Gréflenordnung
und sind mit publizierten Daten im Einklang ([47] — [53]). Auch die Zunahme des Restwiderstan-
des pp im Fall der neutronenbestrahlten Proben, die unter der Annahme eines gleichbleibenden
Phononenanteils im Gesamtwiderstand mit einer Abnahme von RRR verkniipft ist, ist durch
das Einbringen von strahlungsinduzierten Defekten verstéandlich.

Probleme anderer Art bei den resistiven Messungen waren Signalspriinge wie in Abbil-
dung 8.8 links oben wiedergegeben. Gezeigt ist das Resultat einer Messung im Nullfeld mit
I = 1 mA zwischen 5 und 300 K. Da im vorhandenen Messaufbau die Temperatur nur bis
rund 150 K automatisch geregelt wird, erfolgt das Aufwérmen iiber eine Heizung, welche iiber
ein einfaches Netzteil hiandisch geregelt wird. Aufgrund des ungewohnlichen Resultats (Mes-
sung 1) wurde die Messung nach einem neuerlichen Einbau der Probe wiederholt (Messung 2).

Hier wurde nun darauf geachtet, wann die Heizleistung handisch nachgeregelt wurde (blaue
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Pfeile in der Abbildung). Man sieht, dass UnregelméfBigkeiten in der Messkurve mit dem Nach-
regeln der Heizleistung in Zusammenhang stehen. Weiters wurde auch ein im Lichtmikroskop
sichtbarer Sprung in einem Silberepoxid Kontakt gefunden (siehe Grafik rechts oben in Abbil-
dung 8.8). Eine mogliche Erklarung fiir den sich wihrend der Messung #ndernden Spannungs-
wert konnte eine Anderung der effektiven Distanz d zwischen den Spannungskontakten infolge
einer temperaturabhédngigen Rissbildung in einem Kontakt sein. Dies ist im unteren Teil der
Abbildung 8.8 schematisch skizziert. Vorstellbar wire, dass der Riss durch Temperaturvariation
(z.B. Anderung der Heizleistung) einmal geschlossen, ein anderes mal jedoch offen ist und somit
eine unterschiedliche SignalgroBie bewirkt. Die Gréfle der in Abbildung 8.8 links oben gezeigten
Signalspriinge hitte relativ grofe Anderungen von d zur Folge, welche eher unwahrscheinlich
sind aber noch im Bereich des Moglichen liegen. Eine plausiblere Erkldrung konnte bis dato

nicht gefunden werden.
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Abbildung 8.8: Zwei analoge resistive Messungen im Nullfeld zwischen 5 und 300 K (links oben).
Blaue Pfeile markieren die Punkte in der 2. Messung, an welchen die Heizleistung gedndert wur-
de. Rechts oben: Lichtmikroskopische Aufnahme eines Risses in einem Silberepoxid Kontakt. Fine
mogliche Ursache fiir die Signaléinderungen kénnte ein variierender effektiver Abstands d zwischen
den Spannungskontakten sein (Skizze unten).

Eine noch nicht getestete Moglichkeit zur Verbesserung der Kontakte ist die Verwendung von
Epotek H20E an Stelle des Silberepoxid Klebers. Dieses Material ist unter Umsténden besser fiir
Tieftemperaturanwendungen geeignet, da es fiir die Kontaktierung in Tieftemperaturmessungen
breite Anwendung findet (vergleiche z.B. Referenz [54]). Allerdings ist fiir diesen Kleber mit
den rund zehnfachen Kosten im Vergleich zum Silberepoxid zu rechnen (200.- Euro fiir 28 g).

Da nun schlussendlich bei den resistiven Messungen an kontaktierten Einkristallen sowohl

das Messen von Absolutwerten fraglich erscheint, da die zuvor beschriebenen Probleme nicht
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restlos aufgekliart werden konnten, und weiters auch die Uberginge in den supraleitenden Zu-
stand nicht mit induktiven Resultaten aus SQUID Messungen iibereinstimmen, wurden wei-

terfithrende Experimente unterlassen.
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8.2 Torque Messungen an dotierten Mg(B; ,C,), Ein-
kristallen

Torque Messungen wurden an drei unterschiedlich dotierten Mg(B;_,C,)s Einkristallen durch-
gefithrt (AN314-1 mit 3.8%, AN315-2 mit 6.6% und AN286-4 mit 9.5% Kohlenstoff). Vor dem
Beginn der Messungen musste eine Kalibrierungsmessung fiir den Torque-Lever Chip durch-
gefithrt werden, das Ausrichten der kristallographischen ab-Ebene zur Feldrichtung nach dem
Einbau der Probe ist unproblematisch. Gemessen wurde das Drehmoment in Abhéngigkeit des
Winkels zwischen Feldrichtung und ab-Ebene der Probe jeweils bei konstanter Temperatur und
konstantem Feld. Ein Datenpunkt wird dabei aus der Mittelung von zehn Einzelmessungen
bestimmt, die Schrittweite des Winkels zwischen den Datenpunkten betrégt 0.5°.

Zur Korrektur des Hintergrundsignals dienen Messungen bei Temperaturen iiber T, und fiir
unterschiedliche duflere Felder. Aus der Winkelabhéngigkeit in zu- und abnehmenden Winkeln
bestimmt man einen Mittelwert, welcher durch eine Fitkurve approximiert wurde, um beim Ab-
zug des Signals von der Messkurve nicht zusétzliches Rauschen von der Hintergrundmessung zu
erhalten. Die Resultate fiir die Mittelwerte sind fiir verschiedene Felder und Temperaturen in
der Abbildung 8.9 verglichen. Der Inset dieser Grafik zeigt die Rohdaten der Hintergrundmes-
sung fiir 1 T und 40 K. Auf der rechten Seite von Abbildung 8.9 ist ein Vergleich der Fitkurven

fiir drei unterschiedliche Parameterséitze dargestellt.
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Abbildung 8.9: Linkes Bild: Hintergrundmessungen fiir Felder zwischen 1 und 4 T sowie Temperaturen
zwischen 37 und 40 K. Der Inset zeigt die Rohdaten bei 1 T und 40 K als Funktion des Winkels, welche
gemittelt und durch einen Fit approximiert werden (blaue Kurve im Inset). Rechtes Bild: Vergleich
des approximierten Hintergrunds in drei unterschiedlichen Fillen.
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Sowohl das angelegte duflere Feld als auch die Temperatur haben Einfluss auf das Hinter-
grungsignal, wobei der Effekt des Feldes durch das Messen des Hintergrunds beim entspre-
chenden Feld beriicksichtigt werden kann, der Einfluss der Temperatur jedoch nicht. Fiir die
Hintergrundkorrektur werden in der Folge immer Messungen bei 40 K herangezogen. Prinzipiell
besteht auch die Moglichkeit, ein Hintergrundsignal ohne Probe auf dem Torque-Lever Chip
aufzuzeichnen, was dann auch fiir alle Temperaturen moglich wére. Doch auch daraus erhélt
man nicht das korrekte Hintergrundsignal, da sich dieses auch &ndert, wenn keine Probe am
Chip montiert ist. Diese nur unzuléngliche Moglichkeit der Hintergrundkorrektur in Torque
Messungen spielt vor allem bei kleinen Messsignalen (kleine Proben, Temperaturen nahe T,
kleine Felder) eine wichtige Rolle.

Ziel der Torque Messungen ist die Bestimmung der Anisotropie von dotierten MgBy Einkri-
stallen im gesamten Bereich des Phasendiagramms. Aus Messungen des oberen kritischen Feldes
ist dies aufgrund der zur Verfiigung stehenden Magnetfelder ndmlich nur bis zu 8 T mdglich.
Um die Anisotropie aus Torque Kurven abzuleiten, werden diese mittels Formel 2.3 gefittet. Als
Fitparameter erhéilt man die magnetische Eindringtiefe in der ab-Ebene, Ay, die Anisotropie
der Eindringtiefe vy = A./As und das obere kritische Feld H,. Der Giiltigkeitsbereich von For-
mel 2.3 fiir reversible Torque Kurven beschrénkt sich auf das Feldintervall H., << H << H.

Abbildung 8.10 zeigt als ein Beispiel fiir diese Vorgangsweise eine Messung an der Probe
AN314-1 bei 4 T und 5 K. Aus dem Signal in zu- (77) und in abnehmenden Winkeln (77) wird
die reversible Torque Kurve aus 7,., = (77 477)/2 berechnet. An dieser reversiblen Kurve wird
die Hintergrundkorrektur vorgenommen, wobei in der Abbildung aus Griinden der Darstellung
nur 25% der Datenpunkte gezeigt sind. Die Grofie der offenen Quadrate entspricht in etwa der

Standardabweichung eines Datenpunktes.

AN314-1
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— = (t+ )2

— Fit, 2 freie Parameter

T T T T T T T T T T T
0.5 1.0 1.5 2.0 25 3.0

o (rad)

Abbildung 8.10: Torquemessung an der Probe AN314-1 bei 5 K und 4 T. Die durchgezogene Linie
zeigt die Fitkurve an die Datenpunkte des reversiblen Torquesignals (offene Symbole).



Kapitel 8: Resultate 39

Abbildung 8.11 zeigt nun eine Serie von Messungen an der Probe AN315-2. Mit steigender
Feldstarke nimmt auch die Hysterese des Messsignals zu, bis es schliefllich zusétzlich zum Auf-
treten eines Peaks im Torquesignal knapp unter H., kommt (siehe Messung bei 10 K, 6 T sowie
20 K, 4 T). Das irreversible Drehmoment kann dabei auch deutlich grofer als das reversible

Signal werden.
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Abbildung 8.11: Beispiele fiir Torque Messungen an der Probe AN315-2 bei 10 K fiir Felder zwischen
2 und 6 T sowie bei 4 T fiir Temperaturen zwischen 5 und 25 K.

Ein Vergleich dieses Peaks in Abhéngigkeit von der Dotierung ist in Abbilding 8.12 zu
sehen. Aufgetragen ist die Torquedichte, 7/V', der drei unterschiedlich dotierten Kristalle bei
einer Temperatur von 10 K. Aus diesen Messungen kann man ableiten, dass die Hysterese

des Peaks mit steigendem Dotierungsgrad zunimmt. Berticksichtigt man némlich die Anderung



Kapitel 8: Resultate 40

des oberen kritischen Feldes mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt und wéhlt fiir H/H. ein
konstantes Verhéltnis, so miisste die Messung der Probe AN314-1 bei 10 K und 5 T mit jener
der Probe AN315-2 bei 10 K und 5.4 T und mit jener der Probe AN286-4 bei 10 K und 5.95 T
verglichen werden. Fiir Probe AN286-4 kann in sehr guter Néherung die Messung bei 6 T
herangezogen werden aber fiir AN315-2 muss ebenso eine Messung bei 6 T verwendet werden
(bei 5.4 T wurde keine Messung gemacht). Daher ist verstdndlich, warum die Hysterese des
Peaks fiir AN315-2 in diesem Vergleich grofler als jene fiir AN286-4 ist.

——3.8%,5T
——6.6%,6T
—95%,6T

0.0 0.5 1.0 15 2.0 2.5 3.0
¢ (rad)

Abbildung 8.12: Vergleich des hysteretischen Peaks fiir drei unterschiedliche Dotierungen bei 10 K.

Versucht man nun zur Auswertung der Anisotropie die gemessenen Torquekurven 7(¢) mit
drei freien Parametern zu fitten, stellt sich bei einem Vergleich von H, aus SQUID Messungen
heraus, dass tendenziell ein zu hoher Wert fiir Hg, aus dem Fit erhalten wird. Das wiederum
fithrt zu sehr niedrigen Werten fiir die Anisotropie. Im Gegensatz zu MgB,, wo auch ein Fit mit
drei freien Parametern Werte in guter Ubereinstimmung mit anderen Messmethoden liefert [7],
wird daher in der folgenden Auswertung immer nur mit zwei freien Parametern gefittet und
fir HS, das Resultat aus einer SQUID Messung verwendet. Als Ursache fiir dieses Verhalten
im Fall von Kohlenstoff dotiertem MgBs; kommt das folgende Szenario in Frage. Einerseits hat
man im Bereich hoherer Felder das Problem, dass durch die Berechnung der reversiblen Kur-
ve aus zunehmend irreversibleren Messkurven ein immer stiarker werdender Fehler eingefiihrt
wird, wiahrend in undotiertem MgBsy die Torquemessungen in zunehmenden Feldern reversi-
bler werden. Andererseits gibt es auch gut belegte Hinweise darauf, dass in Mg(B;_,C,), der
Einfluss der kleineren Energieliicke A, in einen hoheren Feldbereich reicht als dies fiir die
undotierte Substanz der Fall ist. Gerichtete Punktkontakt-Spektroskopie Messungen haben ge-
zeigt ([24], [55]), dass fir MgBs Einfliisse von A, im Spektrum bei 5 K bereits bei Feldern von
1 T in den Daten nicht mehr nachzuweisen sind, wahrend in dotierten Kristallen bei 5 K Felder
bis zu 2 T notwendig sind, um dies zu erreichen. In Messungen der Warmekapazitéit wurde ein

dhnliches Verhalten von A, in externen Feldern gefunden [28].
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Wie diese Uberlegungen zeigen, gibt es daher vor allem im Bereich hoherer Temperaturen
das Problem, dass nur ein sehr kleiner Feldbereich bleibt, wo sich die Anisotropie nicht dndert,
und vergleichbare Werte aus dem Fitten der Daten bei verschiedenen Feldern zu erwarten sind.
Wird das Feld zu groff, kommt man in den irreversiblen Bereich, analysiert man Messungen bei
kleineren Feldern nimmt der Einfluss von A, immer mehr zu und verringert die Anisotropie.
Fiir undotiertes MgB, wurde dieser zunehmende Einflufl von A erst bei Feldern unterhalb von
rund 1 T festgestellt [7].

Tatséchlich zeigt eine systematische Auswertung der Daten iiber den gesamten Temperatur-
und Feldbereich die Tendenz, dass die Anisotropie in kleiner werdenden Feldern abnimmt (durch
den Einflufl von A;) und in zunehmenden Feldern ansteigt (einerseits durch den abnehmenden
Einflu von A, und andererseits auch durch einen Einfluss der zunehmenden Irreversibilitét
im Torquesignal in zu- und abnehmenden Winkeln [56]). Im Temperaturbereich 7'/T. > 0.3
fithrt dies dazu, dass die Anisotropie in Messungen bei fester Temperatur und zunehmendem
Feld kontinuierlich ansteigt und kein Feldbereich in den gemessenen Daten gefunden wird, in
welchem eine vergleichbare Anisotropie aus dem Fitten der Daten bei verschiedenen Feldern
folgt. Die Anisotropie ist daher nicht eindeutig aus diesen Messungen abzuleiten, sie kann nur
ndherungsweise daraus gewonnen werden, dass man den Wert jener Messung heranzieht, deren
Signal mehr oder weniger reversiblel ist und wo man den Einflufl von A als vernachléssighar
erachtet. Fiir niedrige Temperaturen (dies entspricht in der Praxis nur den Messungen bei 5 K)
findet man noch einen Feldbereich von rund 1 T, wo man eine vergleichbare Anisotropie bei
Messungen in unterschiedlichen Feldern erhélt. Zumindest diese Daten unterstiitzen Resultate

aus anderen Messmethoden, was in einem spéteren Abschnitt detaillierter behandelt wird.
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8.3 Neutronenbestrahlte MgB, Einkristalle

Dieser Abschnitt behandelt Bestrahlungsexperimente von undotierten MgBs Einkristallen, wel-
che im Unterschied zu fritheren Arbeiten in der Reflektorposition des Reaktors durchgefiihrt
wurden. Wie bereits in Abschnitt 4 skizziert, haben derartige Experimente den Nachteil, dass die
erzeugte Defektstruktur eine signifikante Inhomogenitéat aufweist, da es zu einer stark erhéhten
Defektdichte in oberflichennahen Bereichen des Probenvolumens kommt. Dies ist z.B. an einer

starken Verbreiterung des supraleitenden Ubergangs ersichtlich (siche Tabelle 7.2 in Kapitel 7).
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Abbildung 8.13: T, Messungen an der Probe MzB3 vor und nach drei Bestrahlungsschritten.

Die wichtigsten Resultate in diesem Abschnitt folgen aus den Experimenten am Kristall
MzB3, der nach seiner ersten Charakterisierung dreimal bestrahlt und gemessen wurde. Die
Abnahme der Sprungtemperatur nach den einzelnen Bestrahlungsschritten ist in Abbildung 8.13
wiedergegeben. Nach der ersten Bestrahlung wurde in zwei darauf folgenden je die halbe Fluenz
des ersten Experiments gewahlt. Die linke Grafik in Abbildung 8.14 zeigt die Abnahme der
Sprungtemperatur mit zunehmender Fluenz und im Inset ist die Zunahme der Ubergangsbreite
AT, dargestellt. T, nimmt in etwa linear mit steigender Fluenz ab, wihrend die Ubergangsbreite
monoton ansteigt. Die rechte Grafik in der Abbildung 8.14 zeigt den Ubergang nach der ersten
Bestrahlung im Detail. Man sieht, dass in m’ Stufen auftreten und in m” sind zumindest drei
Peaks zu erkennen. Dies deutet auf eine inhomogene Probe mit Bereichen unterschiedlicher
Sprungtemperatur hin, wie dies auch erwartet wurde. Die Stufen in m’ und die Peakstruktur
in m” verschwinden nach der zweiten und dritten Bestrahlung in einem breiten Ubergang
fiitr m’ und einem einzigen breiten Peak fiir m”. Ac-Messungen nach der dritten Bestrahlung
fir H || ab lassen weiters darauf schlieBen, dass nur mehr rund die Hélfte des Probenvolumens
supraleitend ist, was bedeutet, dass oberflichennahe Bereiche nicht nur ein wesentlich geringeres
T, aufweisen, sondern dass dort die supraleitenden Eigenschaften bereits vollig zerstort sind.

Um das ober kritische Feld H. zu bestimmen, wurde das magnetische Moment bei konstan-

tem Feld in Abhéngigkeit von der Temperatur gemessen. Der Onset des supraleitenden Signals
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Abbildung 8.14: Abnahme der Sprungtemperatur und Zunahme der Ubergangsbreite mit zuneh-
mender Fluenz (linke Seite). Die rechte Grafik zeigt den Ubergang nach der ersten Bestrahlung im

Detail.

einer solchen m(7") Kurve in einem bestimmten Magnetfeld wurde zur Definition der kritischen

Temperatur T,(uoH,) herangezogen. Abbildung 8.15 zeigt das Ergebnis von MzB3 vor und nach

den Bestrahlungsschritten fiir H || ¢ (volle Symbole) und H || ab (offene Symbole). Um einen

besseren Vergleich zu ermdéglichen, sind die Daten als Funktion der reduzierten Temperatur

T/T. aufgetragen. Der Inset in Abbildung 8.15 gibt die zu 0 K extrapolierten Werte von H

als Funktion der Fluenz wieder.
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Abbildung 8.15: Obere kritische Felder der Probe MzB3 fiir H || ¢ und H || ab. Der Inset zeigt die
zu 0 K extrapolierten Werte als Funktion der Fluenz.

Die Auswertung der Anisotropie v = H%/HS, aus den oberen kritischen Feldern ist in



Kapitel 8: Resultate 44

Abbildung 8.16 zu sehen, im Inset ist sie fiir T/T. = 0.55 als Funktion der Fluenz dargestellt.
Die Anisotropie nimmt mit steigender Fluenz ab, nach dem dritten Bestrahlungsschritt ist die

Probe nahezu isotrop.
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Abbildung 8.16: Anisotropie von MzB3 vor und nach den Bestrahlungsexperimenten. Der Inset zeigt
den messtechnisch noch zugénglichen Bereich als Funktion der Fluenz.

Die ungewohnliche Temperaturabhéngigkeit von v wird auf die inhomogene Defektdichte in
der Probe nach den Bestrahlungsschritten zuriickgefiihrt (vergleiche auch Abschnitt 8.1). Im
Unterschied zu einer geschadigten Oberfliche, die sich nur in resistiven Messungen auswirkt und
zu einem dhnlichen Verhalten in (7T) fithrt, hat man es hier mit Bereichen von unterschied-
lichem T, zu tun, die vom Volumen her bereits so grof sind, dass sie induktiv erfafit werden.
Fiir den Bereich zunehmender Felder (abnehmender Temperaturen) im Phasendiagramm des
Supraleiters bewirken diese oberflichennahen Schichten mit geringerem 7, und héherem H.s,
dass der Ubergang bei héheren Temperaturen auftritt, als dies aufgrund der Eigenschaften im
Inneren des Materials geschehen wiirde. Daher kommt es fiir ansteigende Temperaturen zu einer
fir H || ¢ an sich ungewohnlichen positiven Kriimmung von H,o, weil hier die oberflaichennahen
Schichten nicht mehr supraleitend sind. Insgesamt wird damit die ungewdhnliche Temperatu-
rabhéngigkeit der Anisotropie durch die Inhomogenitét in der Defektstruktur versténdlich.

Um die irreversiblen Eigenschaften der bestrahlten Proben zu erfassen, wurden Loop Mes-
sungen im VSM durchgefiihrt. Als Beispiel dafiir ist in Abbildung 8.17 das Resultat fiir 5 K
und H || ¢ nach den drei Bestrahlungsschritten dargestellt, Abbildung 8.18 zeigt die Tem-
peraturabhéngigkeit nach der ersten Bestrahlung. Fiir unterschiedliche Bestrahlungen werden
immer Messungen bei der reduzierten Temperatur miteinender verglichen, um den Einfluss der
Abnahme der Sprungtemperatur zu eliminieren. Probleme bereitete der korrekte Abzug des
Hintergrunds, der hier noch von sehr vielen Parametern wie z.B. dem Heliumfiillstand abhéngig
war. Daher kommt es bei dieser Korrektur vor allem bei kleinen magnetischen Momenten zu
Fehlern, die unter anderem in der asymmetrischen Form der Kurven zutage treten.

Eine Auswertung der kritischen Stromdichten aus den Loops fiithrt zu den in den Abbildun-
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Abbildung 8.18: Loops bei 5, 10 und 15 K fiir H || ¢ an der Probe Mzb3 nach der ersten Bestrahlung.

gen 8.19 und 8.20 gezeigten Resultaten fiir H || c. Abbildung 8.19 zeigt die Feld- und Tempera-
turabhéngigkeit nach der ersten Bestrahlung, wihrend in der Grafik 8.20 die kritische Strom-
dichte bei 5 K fiir verschiedene Fluenzen verglichen wird. Im Inset ist J. bei B/B., = 0.005
ausgewertet und auf den Wert des unbestrahlten Kristalls Junbestrahlt normiert als Funktion der
Fluenz aufgetragen. Dies soll den Einfluss variierender Stromdichten in unterschiedlichen Kri-
stallen eliminieren (die Ergebnisse fiir Fiy = 0.22-10?! m~2 stammen von der Probe AN198-14,
alle anderen von der Probe MzB3). In diesem Bereich kleiner Felder tritt fiir .J. als Funktion
der Fluenz ein Maximum auf, das im Bereich der Fluenz von 0.22 - 102! m~2 fiir thermische
Neutronen liegen diirfte. Bei Proben, die im ZBR bestrahlt wurden, tritt das Maximum in J,
fiir diesen Feldbereich bei rund 2-10*' m~2 fiir schnelle Neutronen auf [7]. Wihlt man hingegen
die Abnahme der Sprungtemperatur als x-Achse, konnten die beiden Maxima fiir die Bestrah-
lung in den unterschiedlichen Positionen des Reaktors im selben Bereich zu liegen kommen
(vergleiche Abbildung 8.49 in Kapitel 8.6).

Insgesamt findet man fiir die hier durchgefiihrten Bestrahlungsexperimente in der Reflek-
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Abbildung 8.19: Kritische Stromdichte bei 5, 10 und 15 K fiir H || ¢ in der Probe MzB3 nach der
ersten Bestrahlung.
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Abbildung 8.20: Kritische Stromdichte bei 5 K fiir H || ¢ nach drei Bestrahlungschritten. Der Inset
zeigt J. ausgewertet bei B/ B = 0.005 als Funktion der Fluenz.

torposition dhnliche Ergebnisse wie bei MgB, Einkristallen, die im ZBR bestrahlt wurden (sie-
he [7]). Das irreversible magnetische Moment (Fishtail) und somit auch die kritischen Strom-
dichten zeigen ein dhnliches Verhalten. Diese Tatsache liefert schon einen Hinweis darauf, dass
die in beiden Bestrahlungspositionen erzeugten Defekte hinsichtlich ihres Verankerungsverhal-
tens auf das Flussliniengitter eine dhnliche Wirkung haben. Abbildung 8.21 zeigt dazu einen
Vergleich zwischen einem im VSM gemessenen Loop an der Probe MzB3 nach der ersten Be-
strahlung und einem im SQUID gemessenen Loop einer im ZBR mit einer Fluenz von 1-10%2 m~2
bestrahlten Probe. Beide Messungen wurden fiir H || ¢ und bei T = 5 K durchgefiihrt.
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Abbildung 8.21: Loop Messung an der Probe MzB3 nach der ersten Bestrahlung in der Position des
Reflektors im Vergleich mit einer im ZBR bestrahlten Probe bei T = 5 K und fiir H || c.

Um die durch Neutronenbestrahlung erzeugten Defekte genauer charekterisieren zu kénnen,
wird ein Ansatz im Rahmen des Collective Pinning Modells gew&hlt (siehe auch Abschnitt 2.3).
Dabei wird der Fishtaileffekt als ein Ubergang von einem geordneten in einen ungeordneten
Zustand des Flussliniengitters interpretiert und es kénnen Aussagen iiber die Dichte und die
Grofe der Defekte gewonnen werden.

Drei charakteristische Felder kénnen bei einem Fishtail als Funktion des Feldes identifiziert
und im Prinzip mit dem Order-Disorder Ubergang in Verbindung gebracht werden. Erstens
kann der Onset des Fishtails herangezogen werden (H,,), zweitens jenes Feld, wo das magne-
tische Moment einen Extremwert erreicht (H,,..), und drittens tritt zwischen diesen beiden
Feldern ein Knick in der Magnetisierungskurve auf, welcher mit einer deutlichen Anderung der
Steigung verkniipft ist (Hj). Der Inset in Abbildung 8.22 zeigt diese drei Felder am Beispiel
einer Magnetisierungskurve der Probe MzB3 nach der zweiten Bestrahlung. Da sowohl der On-
set als auch das Maximum zumeist breit und flach sind, sind die Fehler in der Auswertung
dieser Felder fiir Hj;, am geringsten. Weiters spricht auch dafiir, das Feld Hj, mit dem Ubergang
zu verkniipfen, dass in Feldern oberhalb von Hj keine Effekte auftreten, die von der magneti-
schen Vorgeschichte der Probe abhéngen [7]. Abbildung 8.22 zeigt die Temperaturabhéngigkeit
der drei charakteristischen Felder fiir die Probe MzB3 nach der zweiten Bestrahlung. Fiir Hy,
und H,, findet man einen dhnlichen Verlauf als Funktion der Temperatur, wihrend sich H,,q.
deutlich von diesen beiden unterscheidet.

Die Anwendung des Collective Pinning Modells ist von seinen Voraussetzungen her fraglich,
weil es von Punktdefekten ausgeht. Mangels anderer einfacher theoretischer Modelle fiir den
Order-Disorder Ubergang wird diese Beschreibung jedoch als erste Approximation herangezo-
gen.

Eine Analyse von Hj in Anlehnung an Referenz [6] zeigt den berechneten Order-Disorder

Ubergang anhand der experimentellen Daten des H; Feldes fiir 6/ und 07, Pinning (blaue Kur-
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Abbildung 8.22: Temperaturabhéngigkeit der drei charakteristischen Felder eines Fishtails an einer
reflektorbestrahlten Probe.

ven in Abbildung 8.22). Die Berechnung des Ubergangs bezicht sich auf das Regime mit single
vortex Pinning, das Lindemann Kriterium wird mit 0.25 angenommen. Fiir T/T, < 0.5 wird die
aus den Daten bestimmte Temperaturabhéngigkeit durch d/ Pinning gut beschrieben, der fiir die
Berechnung der Defektdichte und Defektgroie ausschlaggebende Wert von By (0)/B%(0) wird
richtig wiedergegeben (blaue Kurve mit vollen Diamantsymbolen). Hingegen zeigt die mit die-
sem Wert von By (0)/BS(0) berechnete Ubergangslinie fiir §7, Pinning eine wesentlich stirkere
Temperaturabhéngigkeit und beschreibt die Daten nicht (blaue Kurve mit vollen Kreisen). Be-
schreibt man die experimentellen Ergebnisse des Hy Feldes fiir T'/T, > 0.5 mittels 7, Pinning,
erhilt man ebenfalls eine gute Ubereinstimmung, jedoch mit einem deutlich gréferen Wert fiir
B (0)/B%(0), der wiederum den Daten widerspricht (blaue Kurve mit offenen Kreisen). Da-
her diirften diese reflektorbestrahlten Proben eher durch 6/ Pinning beschrieben werden, wobei
deutliche Hinweise auftreten, dass vor allem bei hcheren Temperaturen Beimischungen von
0T, Pinning vorliegen, wie dies auch fiir die inhomogene Defektstruktur mit oberflichennahen
Bereichen niedrigerer Sprungtemperatur nicht unerwartet ist.

Da die Defektdichte und die Grofle der Defekte voneinander unabhéngig und vorerst un-
bekannt sind, werden nun in Anlehnung an Bestrahlungsexperimente im ZBR Annahmen ge-
troffen, die Aussagen iiber diese beiden Groflen ermoglichen. Diese Annahmen finden aber
letztendlich nur in den erhaltenen Resultaten eine gewisse Rechtfertigung.

Ausgehend von der im Kapitel 7 gezeigten ndherungsweise linearen Abnahme der Sprung-
temperatur mit steigender Fluenz sowohl fiir Bestrahlungen im ZBR als auch in der Reflektor-
position, kann die in Referenz [7] fiir ZBR Bestrahlungen erhaltene Defektdichte (die Grofle der
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im ZBR erzeugten Defekte wird dabei mit 5 nm angenommen) auf die Fluenzen bei Bestrah-
lungen in der Reflektorposition umgerechnet werden. Dabei erfolgt die Skalierung von schneller
zu thermischer Fluenz wiederum so, dass in beiden Bestrahlungspositionen die gleich T, Absen-
kung hervorgerufen wird. Der Defektdichte pro Fluenz im ZBR, p,/F ]{,“t ~ 50 m~!, entspricht
dann in der Reflektorposition pg/F{er™ ~ 1250 m~1.

Berechnet man damit die Grole der Defekte unter der Annahme von ¢/ Pinning, so erhélt
man fiir alle drei Bestrahlungsschritte der Probe MzB3 Werte zwischen 3.4 und 3.8 nm, was
aufgrund des einfachen Modells und unter Einbeziehung aller Annahmen und N#herungen als
ident mit der Defektgrofle in ZBR Bestrahlungen angesehen werden kann. Nimmt man hingegen
0T, Pinning mit dem deutlich grofieren Wert von B (0)/BS(0) an, erhélt man eine um eine
GroBenordnung kleinere Dimension der Defekte (0.2 nm). Dies liegt im Bereich der Gitterkon-
stanten des Materials und steht in Widerspruch zu Resultaten an ZBR bestrahlten Proben.
Da jedoch auch an solchen weitestgehende Ubereinstimmung mit 6/ Pinning gefunden wur-
de [7] und aufgrund der sehr dhnlichen Magnetisierungsloops von Proben, die in den beiden
Reaktorpositionen bestrahlten wurden, kann man auf &hnliche Defektstrukturen schlieen. Au-
Berdem zeigen Ergebnisse in spéteren Abschnitten iiber dotierte Proben, dass Defekte in der
Groflenordnung der Gitterkonstante zu einem vollig unterschiedlichen irreversiblen Verhalten
fiithren.

In erster Linie darauf basierend, dass in beiden Bestrahlungspositionen sehr dhnliche Ma-
gnetisierungsloops gefunden werden, was auf vergleichbare Defektstrukturen hindeutet, kann
also auch iiber das Modell des Order-Disorder Ubergangs des Flussliniengitters eine fiir beide
Bestrahlungsmoglichkeiten idente Grofle der induzierten Defekte ,,abgeleitet” werden (iiber die
Annahme von §l Pinning). Eine direkte Bestitigung dieser Uberlegungen erhélt man jedoch
erst aus genauen mikroskopischen Untersuchungen.

Die vorhandenen experimentellen Daten werden also dahingehend interpretiert, dass
Anderungen im irreversiblen Verhalten von MgB, hauptsichlich durch die Reaktionsprodukte
des Neutroneneinfang thermischer Neutronen beim Reflektor und epithermischer Neutronen
im ZBR (jene tiber der Absorptionsschwelle von Kadmium) verursacht werden. Zusétzlich sind
im ZBR auch eine geringe Anzahl an Defektkaskaden zu erwarten, deren Auswirkung auf das
Pinningverhalten jedoch noch nicht klar ist. Eventuell kommt es dadurch bei ZBR Bestrahlun-
gen im Vergleich zum Reflektor zu einem gréfleren Maximum in der kritischen Stromdichte als
Funktion der Fluenz (vergleiche Abbildung 8.49 in Kapitel 8.6). Zur Klarung dieser Frage sind

jedoch noch weitere Bestrahlungsexperimente notwendig.
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8.4 Reversible Eigenschaften von dotierten Mg(B,_,C,),
Einkristallen

Wie schon fiir MgBs gezeigt worden ist, fithrt die Zweibandsupraleitung in diesem Material zu
einer Reihe von auflergewthnlichen Eigenschaften. Eine davon ist, dass die reversiblen Para-
meter nicht nur temperaturabhéngig sind, sondern auch eine Abhéngigkeit vom &dufleren Feld
aufweisen (vergleiche Referenzen [57]-[60]). Wie im anschlieBenden Kapitel iiber die irreversi-
blen Eigenschaften dargestellt, zeigen Kohlenstoff dotierte MgB, Einkristalle im Vergleich zu
undotiertem MgB; ein reversibleres Verhalten (abgesehen von einem kleinen Fishtail-Effekt un-
terhalb von H,.), was einen leichten Zugang zu den reversiblen Parametern dotierter Kristalle
gestattet.

Um nun der zusétzlichen Feldabhéngigkeit Rechnung zu tragen, wird zur Beschreibung der
reversiblen Parameter ein Konzept verwendet, welches sich schon bei MgBy bewéhrt hat [57].
Dabei untersucht man den gesamten Feldbereich in zwei Regionen, ndmlich fiir sehr kleine
Felder nahe dem unteren kritischen Feld und im zweiten Fall fiir Felder nahe dem oberen
kritischen Feld. Man nimmt weiters an, dass in kleinen Feldern beide, m- und o-Bénder voll
wirksam sind und zu effektiven reversiblen Parametern fiithren, die im Rahmen eines Einband
GL Modells beschreibbar sind. Im Hochfeldbereich nahe H. hingegen nimmt man an, dass
der Einfluss des m-Bandes auf die reversiblen Parameter vernachléssigt werden kann, da die
kleinere Energieliicke A, schon stark unterdriickt ist. Dies fithrt in diesem Bereich zu reversiblen
Parametern, die vom o-Band dominiert und wieder durch ein Einband GL Modell beschreibbar
werden. Man lédsst in diesem Konzept aufler Acht, dass sich diese Parameter kontinuierlich
unter dem im zunehmenden Feld abnehmenden Einfluss von A, dndern. Jedoch kann man
mit diesem Ansatz mittels eines einfachen Einband GL Modells die reversiblen Parameter in
den zwei extremen Féllen nahe H. und nahe H. bestimmen. In der Folge erhalten diese
Parameter fiir den Bereich kleiner Felder den Index om, wihred sie im Hochfeldbereich mit
o gekennzeichnet werden. Ein Nachteil dieses einfachen Beschreibungsansatzes ist, dass man
nicht die vollstdndige Abhéngigkeit der reversiblen Parameter im gesamten Feldbereich erhélt.

Auf experimentelle Belege beziiglich des abnehmenden Einflusses von A in zunehmenden
aufleren Feldern wurde schon im Abschnitt iiber Torque Messungen anhand von Punktkontakt-

Spektroskopie und Wiarmekapazitdtsmessungen hingewiesen.

8.4.1 Oberes kritisches Feld und Kohérenzlinge

Zur Bestimmung des oberen kritischen Feldes H., wurde auch hier das magnetische Moment
bei konstantem Feld in Abhéngigkeit von der Temperatur gemessen. Der Onset des supraleiten-
den Signals einer solchen m(7") Kurve in einem bestimmten Magnetfeld wurde zur Definition
der kritischen Tempeartur T.(uoH,) herangezogen. Abbildung 8.23 zeigt die Resultate einer

undotierten Probe (Quadrate) und jene von drei unterschiedlich dotierten Einkristallen fiir die
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zwei Feldorientierungen H || ¢ (volle Symbole) und H || ab (offene Symbole). Zum besseren

Vergleich sind die Daten als Funktion der reduzierten Temperatur 7'/T, aufgetragen.

ab
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Abbildung 8.23: Obere kritische Felder fiir H || ¢ (volle Symbole) und H || ab (offene Symbole) im
Fall von MgBs und drei weiteren, unterschiedlich dotierten Proben.

Fiir H || ¢ ergibt sich ein mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt steigendes oberes kritisches
Feld HS, wihrend H% fiir H || ab nur bei kleinen Kohlenstoffkonzentrationen ansteigt, im
Bereich der drei untersuchten Kristalle (> 3.8% Kohlenstoff) jedoch wieder abféllt. Unter-
suchungen an polykristallinem Material mit Dotierungen zwischen 0.5 und 4% zeigen einen

monotonen Anstieg von H.y, welches dem oberen kritischen Feld H% entspricht [30]. Daten an

ab
irr

zwischen 2 und 5% Kohlenstoff [61], wobei H®. hier das Irreversibilitiitsfeld des Fishtails nahe

wrr

Einkristallen mit Dotierungen zwischen 2 und 7.5% zeigen ein Maximum in H{” im Bereich
H_., bezeichnet. Zieht man alle diese Ergebnisse in Betracht, kommt man zum Schluss, dass
das Maximum fiir H% bei einer Dotierung von rund 4% Kohlenstoff liegt. Abbildung 8.24 zeigt
die Anderung der zu 0 K extrapolierten Werte von H,, bezogen auf MgB, in Abhingigkeit des
Kohlenstoffgehalts.

Der Anstieg von HS(0) ist nahezu linear und betridgt rund +0.43 T pro 1% Kohlenstoff
im untersuchten Bereich > 3.8% Kohlenstoff. Ebenso ist die Abnahme von H%(0) fiir die drei
gezeigten Kristalle fast linear und betriagt ungefihr -1.8 T pro 1% Kohlenstoff.

Um die zu 0 K extrapolierten Werte zu erhalten, wurden die experimentellen Datenpunkte
zur phinomenologischen Funktion He(t) = H.(0)(1 —t*)? gefittet. Dabei bezeichnet t = T'/T.
und «, f und H.(0) sind Fitparameter. Fiir H || ¢ wurde der gesamte Datenbereich von 0 bis
8 T gefittet und die Sprungtemperatur 7, aus der ac-Messung fixiert, wihrend fiir H || ab die
positve Kriimmung nahe T, nicht mitgefittet und daher auch T, variiert wurde. Abbildung 8.25
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Abbildung 8.24: Auf MgBs bezogene Anderung von H(0) als Funktion des Kohlenstoffgehalts.

zeigt als Beispiel die Fitkurven an der Probe AN314-1.

Heo(T) = Hoy(0) [1-(TT)*1°

c2
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Abbildung 8.25: Fitkurven zu H., am Beispiel der Probe AN314-1.

Fiir die ph&dnomenologischen Fitparameter o und [ ergeben sich Werte von o = 1.13 und
B = 1.191, aus der Steigung k von H. nahe T, wird weiters poH.(0)/kT. ~ —0.9 (3.8% C),
-1.0 (6.6% C) und -1.2 (9.5% C) ermittelt, was deutlich von den BCS Werten [62] -0.73 (clean
limit) und -0.69 (dirty limit) abweicht.

Fiir H || cist der groite Bereich des Phasendiagramms durch experimentelle Daten gesichert
und der Fehler fiir H5(0) bleibt gering (£0.2 T'). Fiir H || ab hingegen wird ein weiter Teil des
Fits nicht durch experimentelle Daten gestiitzt, der Fehler fiir H%(0) ist daher deutlich gréfier
(£1.4 T'). Da keine theoretische Grundlage fiir die hier verwendete Fitfunktion vorliegt, konnen
nur die daraus erhaltenen Resultate eine Rechtfertigung fiir dieses Vorgehen liefern. Eine der-
artige Bestétigung kommt aus dem Vergleich von Anisotropieresultaten aus unterschiedlichen
Messmethoden (siche spéter).

Die Berechnung der Kohérenzldnge ¢ aus dem oberen kritischen Feld ist im Rahmen des GL
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Modells leicht zu bewerkstelligen (Formel 2.9 und 2.10). In Abbildung 8.26 sind die Ergebnisse
fir H || ¢ (volle Symbole) und H || ab (offene Symbole) fiir drei dotierte Kristalle im Vergleich
zu MgBs (Liniendiagramme) dargestellt. Im Inset dieser Abbildung sind weiters die zu 0 K
extrapolierten Werte in Abhéngigkeit der Dotierung aufgetragen. Die Kohérenzldnge in der
ab-Ebene, &, nimmt bei 3.8% Kohlenstoff im Vergleich zu MgB, um fast 50% ab, fiir hohere
Dotierungen wird diese Abnahme schwicher und betragt rund 10% zwischen 3.8 und 9.5%
Kohlenstoff. Die Kohérenzldnge in Richtung der kristallographischen c-Achse, £., wird durch
das Dotieren wesentlich weniger beeinflusst, ihr Verhalten mit zunehmendem Dotierungsgrad
spiegelt das Verhalten von H% wieder und weist bei rund 4% Kohlenstoff ein leichtes Minimum

auf.
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Abbildung 8.26: Kohérenzlingen £y, fir H || ¢ und &, fiir H || ab bei drei dotierten Kristallen im
Vergleich zu MgBs. Der Inset zeigt die zu 0 K extrapolierten Werte als Funktion des Kohlenstoffgehalts.

Um das Verhalten der oberen kritischen Felder und Kohérenzlédngen als Funktion des Do-
tierungsgrades zu interpretieren, kann man zwei unterschiedliche Mechanismen heranziehen.
Einerseits kann die Beziehung & o /&l zwischen Kohé#renzlinge und mittlerer freier Elek-
tronenweglinge [ herangezogen werden (£, bezeichnet die Kohérenzlange im clean limit), um
einen Anstieg von H., durch eine Abnahme von [ durch die zusétzlichen Defekte zu erklaren.
Zusétzlich ist £ mit der Fermigeschwindigkeit vy und der Energieliicke A verkniipft durch
& o< vp/A. Vernachlissigt man in diesem Szenario mégliche Anderungen von vp, kann eine
reduzierte Kondensationsenergie, welche mit der Energieliicke A ident ist, zu einer Zunahme
von & fithren. Eine Abnahme der Kondensationsenergie mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt
tritt nun tatsdchlich auf (siehe spéter), und dies kénnte bei hoheren Dotierungsgraden domi-

nanter werden als die Abnahme von £ durch die Defekte und somit wieder zu einer Abnahme
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von H ., fithren. Dadurch wére ein Maximum in H., wie es in polykristallinem Material und in
Einkristallen fir H || ab auftritt, erklarbar. Fiir H || ¢ hingegen kommt es in Einkristallen zu
einem monotonen Anstieg von H.,, was darauf zuriickgefithrt werden konnte, dass die Defekte
in der ab-Ebene ,;, wesentlich stéirker reduzieren als £, und somit fiir H || ¢ in Einkristallen die
Abnahme der Kondensationsenergie nur eine untergeordnete Rolle spielt.

Der zweite Mechanismus betrifft bisher vernachlissigte mogliche Anderungen in wvp.
Anderungen in der Fermifliche durch den Einbau von Defekten haben erwartungsgeméf eher
geringe Auswirkungen, jedoch tritt beim Dotieren mit Kohlenstoff auch noch ein weiteres
Phénomen auf, nédmlich, dass zusétzliche Elektronen in das System eingebracht werden und
somit die Fermienergie signifikant beeinflusst wird. Der Anstieg des Ferminiveaus und damit
der Fermigeschwindigkeit vp sind mit H., iiber H. o v;z verkniipft (z.B. ist fiir die Feldorien-
tierung H || ¢ die Fermigeschwindigkeit vlﬂab betroffen). Damit konnen Anderungen in H, auch
auf Anderungen in der Fermifliche durch ein Dotieren mit Elektronen zuriickgefithrt werden.

Welcher der beiden Mechanismen nun tatséchlich fiir die auftretende Variation von H., als
Funktion des Kohlenstoffgehalts verantwortlich ist, kann aus den obigen Resultaten nicht ge-
schlossen werden. Untersuchungen an Aluminium dotierten MgB, Einkristallen zeigen ein zu
Kohlenstoff dotierten Systemen sehr dhnliches Verhalten von Sprungtemperatur und Anisotro-
pie als Funktion der zusétzlich ins System eingebrachten Elektronen (siche z.B. Referenz [17]).
Dies deutet darauf hin, dass Anderungen in der Fermifliche eine Rolle spielen. Andererseits zei-
gen Aluminium dotierte Kristalle ein deutlich anderes Verhalten von H., was wiederum dafiir
spricht, dass Defekte in der ab-Ebene im Fall von Kohlenstoff einen anderen Einfluss haben
als solche auf den Gitterpldtzen der Magnesiumatome. Daher kann der Einfluss von Defekten
auf Streuprozesse und damit auf die mittlere freie Elektronenweglénge in Kohlenstoff dotierten
Systemen sicherlich nicht vernachléssigt werden und es haben vermutlich beide zuvor skizzierte

Szenarien Auswirkungen auf das beobachtete Verhalten von Kohlenstoff dotiertem MgB,.

8.4.2 Magnetische Eindringtiefe

Zur Auswertung der magnetischen Eindringtiefe wurden zwei unterschiedliche Methoden heran-
gezogen. Im Bereich kleiner Felder kommt ein Modell im Rahmen einer Einband GL Theorie zur
Anwendung, welches mittels Interpolationsformeln die reversible Magnetisierung als Funktion
der magnetischen Induktion beschreibt [3]. Die Bestimmung der reversiblen Magnetisierungs-
kurve ist in Abschnitt 6.3.1 im Detail beschrieben, die derart ermittelten Daten wurden zu
Gleichung 23 in Referenz [3] gefittet. Wie bereits fiir MgB, gezeigt worden ist [57], muss die
Magnetisierung im Bereich niedriger und im Bereich hoher Felder unabhéngig voneinander ge-
fittet werden, um eine verniinftige Beschreibung der experimentellen Daten zu erhalten. Als
Fitparameter bekommt man damit das obere kritische Feld und den GL Parameter x sowohl

fiir das Hochfeld- als auch fiir das Niederfeld-Regime. Daraus kénnen mit den GL Relationen
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aus Abschnitt 2.2 alle {ibrigen Parameter wie auch die Eindringtiefe berechnet werden.

In Abbildung 8.27 sind als Beispiel fiir diese Vorgangsweise die Fitkurven zu den Daten
der reversiblen Magnetisierung bei 22 K der Probe AN315-2 fiir H || ¢ und H || ab gezeigt.
Fiir H || ¢ ist die gesamte Magnetisierungskurve experimentell zugénglich und es ist sowohl ein
Fit im Hochfeldbereich als auch jener im Niederfeldbereich gezeigt. Fiir H || ab sind die zur
Verfiigung stehenden Felder nicht ausreichend, die gesamte Magnetisierungskurve experimentell
zu erfassen. Als Grenzen fiir den zu fittenden Datenbereich ergeben HS — HS, /10 fiir das Regime
kleiner und HS,/2 — H, fiir das Regime hoher Felder zumeist die besten Fitergebnisse, weshalb
diese Grenzen fiir die Auswertung an allen Messungen herangezogen worden sind, um eine gute
Vergleichbarkeit der Resultate an unterschiedlich dotierten Einkristallen zu gewéhrleisten. Fiir
H || ab sind die gefitteten Datenbereiche durch H%Y — H% /100 und H2/2 — HY abgegrenzt.
Aufgrund der experimentell zumeist nur im Niederfeldbereich zugénglichen Magnetisierungs-
kurven fiir H || ab, einerseits wegen der grofien oberen kritischen Felder, andererseits wegen
der an die Auflosung des Messgerits grenzenden reversiblen Magnetisierung, ist fiir diesen Fall
nur der Fit im Niederfeldbereich dargestellt (strichlierte Kurve in der rechten Grafik von Ab-
bildung 8.27). Der Einfluss unterschiedlicher Feldbereiche fiir das gefittete Datenintervall auf

die resultierende Fitkurve ist durch die punktierten Kurven angedeutet.
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Abbildung 8.27: GL Fits der reversiblen Magnetisierung fiir H || ¢ und H || ab bei T = 22 K an der
Probe AN315-2.

Diese Analyse wurde angewandt, um die magnetische Eindringtiefe im Niederfeldbereich fiir
die zwei kristallographischen Hauptrichtungen zu bestimmen. Prinzipiell kann man im Hoch-
feldbereich in gleicher Art und Weise vorgehen, jedoch zwingen die oben diskutierten experi-

mentellen Voraussetzungen iiber die Zugénglichkeit der reversiblen Magnetisierungskurven zur
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Anwendung anderer Methoden. In einigen Féllen, wo es auch fiir den Hochfeldbereich moglich
war, die reversiblen Parameter aus dem Fitten der Magnetisierungskurve zu bestimmen, erfolg-
te ein Vergleich mit Ergebnissen der im Folgenden beschriebenen Vorgangsweise und es wurde
eine Ubereinstimmung innerhalb der abgeschitzten Fehlerbereiche gefunden.

Um nun die reversiblen Parameter und deren Temperaturabhéngigkeit im Hochfeldbereich
zu bestimmen, wird ein Ansatz im Rahmen des Londonmodells verwendet. Ausgehend von der
reversiblen Magnetisierung als Funktion der Temperatur in unterschiedlichen Feldern bis zu
8 T, kann daraus die Abhéngigkeit der Magnetisierung vom angelegten Feld bei einer festen
Temperatur ermittelt werden. Wie sich zeigt, erhélt man dabei eine lineare Variation der Ma-
gnetisierung mit (n(B), was wiederum die Anwendbarkeit des Londonmodells rechtfertigt und
eine Auswertung der magnetischen Eindingtiefe nach den Formeln 2.1 und 2.2 zuldsst. Nicht
zuletzt wird diese Vorgehensweise auch dadurch gerechtfertigt, dass man fiir die Anisotropie der
Eindringtiefe im Hochfeldbereich vergleichbare Resultate zu Werten der Anisotropie des oberen
kritischen Feldes erhélt, was somit zeigt, dass die zur Verfiigung stehenden Felder tatsichlich
die groBtmogliche Anisotropie der Eindringtiefe liefern.

Abbildung 8.28 zeigt Resultate der magnetischen Eindringtiefe als Funktion der Temperatur
an der Probe AN314-1. Dargestellt sind erstens Werte fiir den Niederfeldbereich (Dreiecke), die
durch das Fitten der reversiblen Magnetisierungsloops an das GL Modell erhalten wurden.
Man sieht, dass fiir dieses Feldregime die Eindringtiefe im Rahmen der Messgenauigkeit isotrop
ist (der Fehler fiir A betrdgt +4 nm fiir beide Feldrichtungen), eventuell ist noch eine leichte
Anisotropie knapp unter T, feststellbar. Die Daten fiir den Hochfeldbereich wurden aus der
Anwendung des Londonmodells erhalten (Quadrate). Hier tritt eine signifikante Anisotropie
bis knapp unter 7, auf, da die Eindringtiefe A, fiir H || ab weit tiber jener fiir H || ¢ liegt.

Das Ergebnis im Hochfeldbereich fiir H || ab bedarf noch weiterer Erlauterungen. Die aus
der direkten Anwendung des Londonmodells erhaltenen Werte sind in der Abbildung durch
Kreuze symbolisiert, und man sieht, dass die Auswertung hier auch nicht im gesamten Tem-
peraturbereich méglich ist, weil man ebenso einen Punkt erreicht, an welchem die reversible
Magnetisierung die Auflosungsgrenze des Messgeréts erreicht. Weiters kann man erkennen, dass
die Eindringtiefe im Bereich zwischen 5 und 13 K stark abnimmt. Berechnet man A aus A7, und
der Anisotropie vy des oberen kritischen Feldes, erhélt man die durch offene Quadrate darge-
stellten Punkte. Im Bereich von 14 bis 19 K fallen diese Werte mit den Resultaten der direkten
Auswertung zusammen, fiir kleinere Temperaturen wird die Abnahme von \? aus der direkten
Auswertung nun dahingehend interpretiert, dass die zur Verfiigung stehenden Felder nicht grof3
genug sind, um die maximale Eindringtiefe zu bestimmen. Es ist in der Auswertung mit zuneh-
mender Abnahme der Temperatur nicht mehr moglich, den Feldbereich (z.B. H%/2 — H%)
entsprechend mitzuvariieren und diese Daten zeigen daher direkt die Feldabhéngigkeit der
magnetischen Eindringtiefe. Aus diesem Grund wurde A? immer aus A%, - vy berechnet (g

entspricht der Anisotropie des oberen kritischen Feldes).
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Abbildung 8.28: Magnetische Eindringtiefe der Probe AN314-1 fiir das Regime hoher und niedriger
Felder im Fall von H || ¢ und H || ab.

Die magnetische Eindringtiefe A(0) in Abhéngigkeit des Kohlenstoffgehalts ist in Abbil-
dung 8.29 gezeigt. Grundsétzlich steigt die Eindringtiefe mit zunehmender Dotierung im ge-
samten Feldbereich an. Auffallend dabei ist auch, dass die bei undotiertem MgB, schwache Ani-
sotropie im Niederfeldbereich durch das Dotieren verschwindet. Weiters findet man im Nieder-
feldbereich einen nahezu linearen Anstieg fiir A(0), im Hochfeldbereich ist eine leichte Séttigung
mit steigender Dotierung festzustellen.

Unterstiitzt werden die Resultate fiir AZ,(0) durch Ergebnisse aus Torquemessungen. Werte
fiir die Eindringtiefe bei 5 K differieren mit den in diesem Abschnitt erhaltenen Daten fiir die
Probe AN314-1 um 3%. Fiir AN286-4, welche den schlechtesten Fall reprisentiert, da dies die
kleinste Probe mit dem kleinsten Signal zu Hintergrund Verhéltnis im Torque Experiment ist,
betrigt der Unterschied 12%.

Die beobachtete Zunahme der Eindringtiefe kann durch das Einbringen der zusétzlichen

Elektronen mit ansteigendem Kohlenstoffgehalt verstanden werden. Aus dem Londonmodell

folgt die Relation A = /#OZ‘;TLS zwischen FEindringtiefe und der supraleitenden Ladungs-
tragerdichte ng (e bezeichte die Elementarladung und m,. die Elektronmasse). Damit wird
verstindlich, dass die Abnahme der supraleitenden Ladungstriger durch das Auffiillen der
Locher mit Elektronen bei zunehmender Dotierung zu einem Anstieg der Eindringtiefe fiihrt.
Versucht man iiber diese Relation die Anderung von A quantitativ nachzurechnen, stellt man
keine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten fest. Dies kann jedoch auch nicht
erwartet werden, da wie bereits diskutiert, Anderungen in der Fermifliche auftreten, welche wie-
derum die effektive Eletronenmasse m, beeinflussen. Dieser Einfluss ist nur schwer zu erfassen
und zu berticksichtigen. Trotzdem erhilt man aus diesen vereinfachten Uberlegungen zumindest
die richtige Tendenz fiir das Verhalten der Eindringtiefe mit steigendem Kohlenstoffgehalt.
Die im Vergleich zu A?(0) kleinere Eindringtiefe A7 (0) im Niederfeldbereich zeigt auch, dass

mit zunehmendem Feld die Anzahl der supraleitenden Ladungstriager abnimmt, was durch die
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Abbildung 8.29: Zunahme der magnetischen Eindringtiefe mit ansteigendem Kohlenstoffgehalt im
Regime hoher und niedriger Felder.

fehlenden Ladungstrager aus dem m-Band durch die Unterdriickung von A in &ufleren Feldern
verursacht wird.

Interessant ist weiters ein Vergleich der supraleitenden Ladungstrigerdichte
p(T) = X2,(0)/A%(T) in Abhingigkeit von der Temperatur fiir die beiden Feldregime.
Abbildung 8.30 zeigt diese Grofle fiir den Nieder- und den Hochfeldbereich im Vergleich
mit jenen Abhéngigkeiten, wie sie durch das einfache Zweifliissigkeitsmodell und die BCS
Theorie [63] beschrieben werden. Die berechneten Werte aus A%, (7)) zeigen eine Tempe-
raturabhéngigkeit, die iiber jener von BCS liegt und damit auf eine im Vergleich zu BCS
starkere Elektron-Phonon Kopplung hindeutet. Fiir den Niederfeldbereich jedoch ergibt sich
aus A7y (T') eine deutlich andere Abhéngigkeit von der Temperatur, die tiber einen weiten
Bereich nahezu linear ist und wesentlich stdrker mit zunehmender Temperatur abnimmt.
Dies zeigt, dass die formale Behandlung des Hochfeldbereichs im Rahmen eines Einband GL
Modells zu einer Temperaturabhéngigkeit fithrt, wie sie auch bei anderen Supraleitern auftritt,
weil ndmlich tatséchlich nur eine Energieliicke (A,) effektiv wirksam ist. Wendet man dieses
Modell aber auf das Niederfeldregime an und beschreibt damit zwei wirksame Energieliicken,
fithrt dies zu einer génzlich unterschiedlichen Temperaturabhéngigkeit. Dies tritt im Weiteren
in der Temperaturabhéngigkeit all jener Parameter auf, welche durch das Niederfeldverhalten
bestimmt werden (z.B. Hq = HZ"). Die stérkere Abhéngigkeit von der Temperatur zeigt
weiters auch, dass, wie aufgrund der kleineren Energieliicke erwartet, die w-Ladungstriager

rascher mit der Temperatur abnehmen, als jene des o-Bandes.

8.4.3 Anisotropie

In einem ersten Schritt wurde die Anisotropie vy = H%/HS, aus den oberen kritischen Feldern
bestimmt. Abbildung 8.31 zeigt die Ergebnisse fiir MgB, und drei unterschiedlich dotierte Pro-
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Abbildung 8.30: Vergleich der supraleitenden Ladungstrigerdichte im Hoch- und im Niederfeldregime
fiir Probe AN314-1.

ben (offene Symbole). Die punktierten Linien deuten die berechneten Werte an, wenn man HZ
fittet und zu 0 K extrapoliert. Die Anisotropie nimmt mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt ab,
was, wie bereits im Abschnitt iiber das Dotieren angesprochen, hauptséchlich den Anderungen
in der Fermioberfliche zugeschrieben wird, die durch das Auffiillen der Locher in den Ener-
giebéndern bei steigender Dotierung zunehmend isotroper wird. Im Inset von Abbildung 8.31
ist die Abnahme von vy mit zunehmender Kohlenstoffsubstitution im experimentell noch direkt
zuganglichen Bereich bei T'/T, = 0.7 dargestellt. Es ergibt sich eine nahezu lineare Abnahme
der Anisotropie fiir die drei Kristalle zwischen 3.8 und 9.5% Kohlenstoff.

Die aus den oberen kritischen Feldern ermittelten Daten fiir vy werden gestiitzt durch Er-
gebnisse aus Torquemessungen, wodurch weiters auch die Identitét vy = 75 belegt wird. Die
Probleme in der Auswertung von winkelabhéngigen Torquemessungen an Kohlenstoff dotierten
MgB, Einkristallen wurden schon im Abschnitt 8.2 diskutiert. Im Gegensatz zu undotiertem
MgBsy, wo die Werte fiir die Anisotropie aus der Torque-Methode exzellent mit Daten aus der
SQUID Magnetometrie iibereinstimmen [64], findet man fiir Mg(B;_,C.)2 nur bei tiefen Tempe-
raturen die Moglichkeit, einen Vergleich der Resultate durchzufiihren. Die Torquemessungen bei
5 K in unterschiedlichen dufleren Feldern bestéatigen daher einerseits direkt die Feldabhéngigkeit
der Anisotropie, andererseits unterstiitzen sie die Werte von vy bei niedrigen Temperaturen.
Abbildung 8.32 zeigt die aus dem Torque-Fit erhaltenen Werte fiir v, bei 5 K und vier verschie-
denen Feldern am Beispiel der Probe AN314-1 im Vergleich mit 4 aus den oberen kritischen
Feldern.

Als néchstes werden die bisher erhaltenen Werte mit der Anisotropie der magnetischen
Eindringtiefe vy = A./Aq verglichen. Fiir den Hochfeldbereich gelingt dies nur fiir ein kleines
Temperaturintervall (siehe volle Quadrate in Abbildung 8.32), auch diese Werte stimmen gut
mit den iibrigen Daten iiberein. Fiir das Regime kleiner Felder ergibt sich ein nahezu isotropes

Verhalten iiber den gesamten Temperaturbereich, eventuell ist ein leichter Anstieg der Aniso-
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Abbildung 8.31: Abnahme der Anisotropie mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt. Grofie offene Symbo-
le bezeichnen die Anisotropie vy aus H,o, kleine volle Symbole bezeichnen v§™ aus den Eindringtiefen
im Regime kleiner Felder.
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Abbildung 8.32: Werte fiir die Anisotropie der Probe AN314-1 aus unterschiedlichen Messmethoden.

tropie mit zunehmender Temperatur zu erkennen, was aus den vorhandenen Daten jedoch nicht
definitiv geschlossen werden kann, da auch der Fehler fiir 4™ mit 0.3 relativ grof} ist.

Das isotrope Verhalten im Niederfeldbereich wird auf den Einfluss des isotropen m-Bandes
zuriickgefithrt. Eine Zunahme der Anisotropie mit steigender Temperatur im Regime kleiner
Felder wiirde eine umgekehrte Temperaturabhéngigkeit im Vergleich zum Hochfeldbereich be-
deuten. Ein solches Verhalten wurde fiir MgB, bereits beobachtet [60] und auch theoretisch
vorhergesagt [65]. Die Anisotropie der Eindringtiefe im Regime kleiner Felder ist fiir MgB, und
drei dotierte Kristalle ebenfalls in Abbildung 8.31 gezeigt (kleine Symbole). Es tritt ein nahezu
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isotropes Verhalten fiir die dotierten Systeme im Vergleich zu einer leichten Anisotropie fiir
undotiertes MgB, auf.

Fittet man die reversible Magnetisierung im Bereich kleiner Felder mit dem GL Modell,
erhdlt man als Fitparameter auch ein ,oberes kritisches Feld” HZ" und kann daraus auch eine
Anisotropie dieser Felder bestimmen. Die Resultate liefern etwas kleinere Werte im Vergleich
zu jenen von 75" aber sie stimmen innerhalb der ermittelten Fehlergrenzen mit diesen iiberein.

Zieht man die Gesamtheit aller gemessenen Daten in Betracht, kommt man zum Schluss,
dass die Anisotropie aus den oberen kritischen Feldern ident ist mit jener aus der magnetischen
Eindringtiefe, was im London- und ebenso im GL Modell angenommen wird, aber keine allge-
meine Giiltigkeit besitzt. Fiir den hier untersuchten Supraleiter gilt also y5 = v\, wobei jedoch
beide Groflen feldabhingig sind. Daher hiangt der in einer Messung ermittelte Wert der Ani-
sotropie stark von der Messmethode und den damit verbundenen Parametern ab. Im Regime
kleiner Felder findet man fiir Kohlenstoff dotierte Einkristalle ein nahezu isotropes Verhalten,
wéihrend im Hochfeldbereich eine ausgeprigte Anisotropie auftritt, die jedoch mit steigendem
Dotierungsgrad abnimmt. Diese Reduktion der Anisotropie wird darauf zuriickgefiihrt, dass die
Fermifldche, speziell die in undotiertem MgB, sehr anisotrope Flache der o-Béander, durch die

zusatzlich eingebrachten Elektronen des Kohlenstoffs isotroper wird.

8.4.4 Unteres kritisches Feld H

Die unteren kritischen Felder werden aus den Formeln 2.7 und 2.8 fiir das Hochfeldregime
berechnet. Fiir das Regime kleiner Felder erhélt man H. als Fitparameter aus dem Fitten
reversibler Magnetisierungskurven im Rahmen des GL Modells.

Anzumerken ist, dass nur HZ" des Niederfeldbereichs mit jenem Feld verkniipft ist, beim
welchem die ersten Flusslinien in den Supraleiter eindringen und welches damit den Ubergang
aus dem Meissnerzustand in den Mischzustand des Supraleiters beschreibt. Bei den Werten fiir
HY, findet kein derartiger Ubergang wie im Fall der o-Werte statt, eine mogliche Interpretation
ist, dass HZ jenen theoretischen Wert beschreibt, den ein Einbandsupraleiter hétte, in welchem
die kleinere Energieliicke A, nicht vorhanden wére.

Abbildung 8.33 zeigt das Resultat fiir die Probe AN314-1 im Regime hoher und niedriger
Felder fir H || ¢ und H || ab. Fiir den Hochfeldbereich ergibt sich eine parabelférmige Tem-
peraturabhéngigkeit, wie sie auch von anderen Einbandsupraleitern her bekannt ist. Fiir den
Niederfeldbereich erhélt man jedoch eine nahezu lineare Variation mit der Temperatur und
das System wird in diesem Feldregime innerhalb der Messgenauigkeit isotrop. Fehlerbalken bei
niedrigen Temperaturen zeigen die Abhéngigkeit der Auswertung vom gefitteten Feldbereich.

Abbildung 8.34 zeigt die Variation von H. mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt fiir H || ¢
(linke Grafik) und H || ab (rechts) an drei unterschiedlich dotierten Kristallen. Es kommt mit

steigender Dotierung zu einer Abnahme von H.; im Regime kleiner, als auch in jenem grofler
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Abbildung 8.33: Untere kritische Felder H.; der Probe AN314-1 fiir H || ¢ und H || ab.
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Abbildung 8.34: Abnahme von H.; mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt am Beispiel von drei unter-

schiedlich dotierten Kristallen fiir H || ¢ (links) und fiir H || ab (rechtes Bild).

Im Niederfeldbereich zeigt sich in Analogie zur Eindringtiefe ein isotropes Verhalten fiir

alle untersuchten Kohlenstoffkonzentrationen, wéhrend die Zunahme des Kohlenstoffgehalts im

Hochfeldbereich wieder nur zu einer kontinuierlichen Verringerung der Anisotropie fiihrt. Dies

kann man Abbildung 8.35 entnehmen, wo die zu 0 K extrapolierten Werte der drei dotier-

ten Kristalle als Funktion des Kohlenstoffgehalts mit jenen von undotiertem MgB, verglichen

werden.

Um die Daten fiir das untere kritische Feld zu bestétigen, wurde versucht, H.; mittels der

Methode des eingefangenen magnetischen Moments zu bestimmen [66]. Dabei geht man davon
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Abbildung 8.35: H.1(0) fiir drei dotierte Kristalle als Funktion des Kohlenstoffgehalts im Vergleich
zu MgBa.

aus, dass Flusslinien im Supraleiter nach Anlegen eines dufleren Feldes und folgender Reduktion
desselben auf 0 in realen Supraleitern verankert bleiben, sobald man das untere kritische Feld
iiberschritten und somit den Mischzustand erreicht hat. Der Zusammenhang zwischen H., und
diesem sogenannten Eindringfeld H, wird dabei wesentlich durch Entmagnetisierungseffekte
beeinflusst, die eine Korrektur des effektiven Feldes notwendig machen, ebenso auch durch
geometrische Effekte und solche von Oberflichenbarrieren. Es bestehen jedoch Moglichkeiten,
diese Effekte ndherungsweise fiir idealisierte Geometrien zu beriicksichtigen und abzuschétzen.

Als Beispiel fiir solche Messungen des eingefangenen Moments my, als Funktion des ange-
legten Feldes sind in Abbildung 8.36 ein Beispiel bei 15 K fiir H || ¢ und in Abbildung 8.37
die analoge Messung fiir H || ab gezeigt. Der interessante Bereich, in welchem my, von 0 ab-
zuweichen beginnt, ist dabei jeweils in einem Inset vergroflert dargestellt. Zusétzlich wurde
auch noch versucht, die erste Abweichung von der linearen Steigung in der Neukurve des Loops
zu bestimmen und mit dem Onset von my, zu vergleichen. Dazu ist in einem zweiten Inset
omy, dargestellt, bei welchem die lineare Steigung am Beginn des Loops von der Neukurve
subtrahiert wurde. In der Kurve my,.(uoH) treten zumeist mehr als ein deutlicher Knick auf,
zusammen mit dem Onset in dmy;, als eine obere Grenze fiir das Eindringfeld H,, kann jedoch
zumeist jener Knick beim kleinsten Feld als my, identifiziert werden.

Fiir kleine Entmagnetisierungsfaktoren D, wie sie im Fall von H || ab auftreten, kann H.; aus
H. = H,/(1—D) berechnet werden. Fiir H || ¢ wird die Berechnung von H,, aus H,, schwieriger,
weil hier auch noch andere Effekte eine Rolle spielen. Diese gewinnen mit zunehmender Aniso-
tropie und fiir grofe Entmagnetisierungsfaktoren immer mehr an Finfluss. Am wichtigsten ist
dabei die geometrische Barriere, deren Auswirkung in Anlehnung an Referenz [67] abgeschétzt
wurde.

Die sich nun aus dieser Methode ergebenden unteren kritischen Felder sind in Abbildung 8.38

fiir die Probe AN315-3 mit den zuvor erhaltenen Resultaten verglichen und sind in guter
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Abbildung 8.36: Eingefangenes magnetisches Moment my,. bei 15 K fiir H || ¢ als Funktion des
angelegten Feldes.
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Abbildung 8.37: Eingefangenes magnetisches Moment my, bei 15 K fiir H || ab als Funktion des
angelegten Feldes.

Néherung mit den Werten fiir das Hochfeldregime ident. Dies wurde auch schon fiir MgB,
festgestellt [57], ist jedoch bis dato nicht verstanden. Weitere Untersuchungen sind notwen-
dig, da nicht klar ist, warum die Werte fiir H.; aus der Methode des eingefangenen Moments

nicht mit jenen im Rahmen des GL Modells beschriebenen Werten im Regime niedriger Felder
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Abbildung 8.38: Unteres kritisches Feld der Probe AN315-3 aus unterschiedlichen Messmethoden.

8.4.5 Thermodynamisches kritisches Feld H,

Das thermodynamische kritische Feld wurde fiir zwei unterschiedliche Dotierungen durch Inte-
gration der Flidche unter der reversiblen Magnetisierungskurve bestimmt. Abbildung 8.39 zeigt
die Ergebnisse im Vergleich zu undotiertem MgBs. Die Fehler in dieser Auswertung werden
relativ grof}, besonders bei tiefen Temperaturen, wo die oberen kritischen Felder zunehmen und
die reversible Magnetisierung klein wird. Unterschiedliche Resultate bei benachbarten Tempe-
raturen konnen als ein Maf fiir den Fehler betrachtet werden. Trotzdem wird deutlich, dass das
kritische Feld mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt und damit auch die Kondensationsenergie
abnehmen. Versucht man die Verringerung der Kondensationsenergie aus der Abnahme der
Sprungtemperatur abzuschitzen (jugH. o T, wenn man Anderungen in der Zustandsdichte
am Ferminiveau vernachléssigt), kommt man bei der Probe AN314-1 mit 3.8% Kohlenstoff fiir
H.(0) auf &hnliche Ergebnisse, jedoch zu gréfieren Werten fiir die Probe AN315-2 mit 6.6% Koh-
lenstoff. Dies konnte darauf hindeuten, dass die Abnahme der Kondensationsenergie linearer

verlduft, als dies in Abbildung 8.39 zum Ausdruck kommt.

8.4.6 Ginzburg Landau Parameter

Die Ergebnisse fiir den GL Parameter k = A/ sind in Abbildung 8.40 am Beispiel der Pro-
be AN314-1 dargestellt. Fiir das Regime kleiner Felder kommt es innerhalb der Fehlerbalken
wiederum zu einem isotropen Verhalten. Der Fehler wird auch hier durch unterschiedliche Feld-
bereiche beim Fitten der reversiblen Magnetisierung im Niederfeldbereich dominiert. Nahe 7T, ist
die Auswertung schwierig, die Ergebnisse deuten jedoch darauf hin, dass & fiir beide Feldorien-
tierungen und fiir den gesamten Feldbereich bei T, gegen einen gemeinsamen Wert konvergiert,

welcher in Tabelle 8.2 wiedergegen ist, jedoch aufgrund seines grofien Fehlers mit Vorsicht
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Abbildung 8.39: Thermodynamisches kritisches Feld fiir zwei dotierte Kristalle im Vergleich mit

MgBQ.

betrachtet werden muss. Im Inset von Abbildung 8.40 ist x(0) als Funktion des Kohlenstoffge-

halts dargestellt. Es kommt mit steigendem Dotierungsgrad zu einem monotonen Anstieg des

GL Parameters fiir beide Feldorientierungen im gesamten Feldbereich.
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Abbildung 8.40: GL Parameter x am Beispiel der Probe AN314-1. Der Inset zeigt x(0) als Funktion

des Kohlenstoffgehalts.

8.4.7 Zusammenfassung der reversiblen Parameter

Zusammenfassend zum Abschnitt iiber die reversiblen Parameter von Kohlenstoff dotierten

Mg(B;_,C,)s Einkristallen sind in der Tabelle 8.2 die wichtigsten GroBen von drei unterschied-

lich dotierten Einkristallen im Vergleich zu MgB, wiedergegeben. Das Auftreten von Zweiband-
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supraleitung fithrt zu einer Feldabhéngigkeit dieser Parameter. Durch den verschwindenden
Einfluss der kleineren Energieliicke A, im Hochfeldbereich ist es jedoch moglich, diese Para-
meter im Fall von Feldern nahe H.; (Regime kleiner Felder, Index om) und fiir Felder nahe H. .o
(Hochfeldregime, Index o) jeweils mit einem Einbandmodell zu beschreiben. Zur Bestimmung
der Hochfeldparameter wurde das London Modell verwendet, die Parameter im Regime kleiner
Felder wurden durch ein Fitten der reversiblen Magnetisierung im Bereich kleiner Induktionen

zur GL Theorie erhalten.

Kohlenstoff MgB,
3.8% 6.6% 9.5% -
HS(0) (T) 8.9 9.9 11.3 3.3
H%(0) (T) 35.4 30.8 25.0 14.1
vu(T /T, = 0.7) 3.4 2.6 1.9 4.3
Ea(0) (nm) 6.0 5.8 5.4 10.0
£.(0) (nm) 1.5 1.8 2.3 2.2
A7T(0) (nm) 68 80 93 51
A7 (0) (nm) 66 80 95 60
A2,(0) (nm) 133 175 209 68
k7(0) 23 30 38 8
#(0) 9 18 22 4
110 H,(0) (mT) 263 195 - 276
poHSTT(0) (mT) 62 51 47 113
poHA™(0) (mT) 63 49 A7 87

Tabelle 8.2: Reversible Parameter von Kohlenstoff dotierten Mg(B1_,C,)2 Einkristallen im Vergleich
mit MgBs fiir H || ¢ und H || ab. Die Werte fiir das Regime kleiner Felder sind mit o, jene fiir den
Hochfeldbereich mit o gekennzeichnet.

Versucht man das London Modell auch auflerhalb seines Giiltigkeitsbereichs im Regime klei-
ner Felder zur Auswertung der reversiblen Parameter heranzuziehen, erhélt man einen analogen,
nahezu linearen Temperaturverlauf von x°™ und HZ", wie er auch im Fall der Auswertung im
Rahmen des GL Modells auftritt. Trotzdem zeigt sich die begrenzte Anwendbarkeit der Lon-
dontheorie darin, dass man nicht die richtigen Absolutwerte erhélt. Die GL Beschreibung liefert
etwas kleinere Werte fiir k77 und etwas groBere Werte fiir HZ™ im Vergleich zum London Modell.

Die Variation der reversiblen Parameter durch unterschiedliche Probenqualitéit wurde an-
hand der beiden Proben AN315-2 und AN315-3, die aus derselben Herstellungsserie stammen,
untersucht. Diese beiden Proben sind einander sehr dhnlich, so liegt z.B. der Unterschied ih-
rer Sprungtemperatur bei 0.01 K. In gleicher Weise stimmen auch Werte fiir H., und die
magnetische Eindringtiefe iiberein, innerhalb der Fehlergrenzen in der Auswertung kann kein

Unterschied festgestellt werden. Damit kann zumindest fiir Proben einer Herstellungsserie auf

eine nicht signifikante Variation der reversiblen Parameter geschlossen werden.
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8.5 Irreversible Eigenschaften von dotierten Mg(B,_,C,),
Einkristallen

Die kritischen Stromdichten fiir drei Kohlenstoff dotierte MgBs Einkristalle wurden aus dem
Bean Modell fiir H || ¢ berechnet und sind in Abbildung 8.41 bei zwei unterschiedlichen Tempe-
raturen mit J. von undotiertem MgB, verglichen. Dabei wurde fiir die Temperatur bei den do-
tierten Kristallen die reduzierte Temperatur gewéhlt, um eine Verzerrung des Vergleichs durch
die kontinuierlich verringerte Sprungtemperatur zu vermeiden. Weiters ist auf der x-Achse das
reduzierte Feld H/H., aufgetragen, um auch die Anderungen des oberen kritischen Feldes zu
beriicksichtigen. Die Irreversibilitdt nimmt durch das Dotieren mit Kohlenstoff deutlich ab,
auch innerhalb der untersuchten Kohlenstoffkonzentrationen kommt es zu einer monotonen
Abnahme von J. mit zunehmendem Kohlenstoffgehalt, die allerdings nicht mehr so ausgepréigt
ist. Dies wird auch im Inset der linken Abbildung deutlich, wo die Abnahme von J, bei 5 K
und einem konstanten reduzierten Feld B/B. = 0.002 als Funktion der Dotierung gezeigt ist.

5
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1.2 Eg T=5K " —=— MgB,
T-5K by B/B,, = 0.002 IT~15K
‘;o 6 —4—3.8%C
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Abbildung 8.41: Abnahme der kritischen Stromdichte J. mit zunehmender Kohlenstoffdotierung bei
5und 15 K fiir H || c.

Eine Abnahme des irreversiblen Verhaltens mit einem Anstieg der Defektkonzentration ist
vorerst unerwartet. Erklart wird dies jedoch dadurch, dass in dem gezeigten Bereich von Fel-
dern bis zu 1 T Anderungen in den reversiblen Parametern des Materials dominieren und zu
einer Verringerung der Verankerungskraft £, fithren. Dies kann anhand von verschiedenen Pin-
ningmodellen demonstriert werden, indem man die im letzten Abschnitt fiir das Regime kleiner
Felder bei 5 K erhaltenen reversiblen Daten in Abhéngigkeit der Dotierung in die unterschied-

lichen Modelle einsetzt. Abbildung 8.42 zeigt noch einmal die experimentellen Daten (offene



Kapitel 8: Resultate 69

Quadrate) als Funktion des Kohlenstoffgehalts, womit nun gerechnete Kurven aus Pinning-
modellen verglichen werden. Eine Abhéngigkeit nach (B /k)? [68] - rote Dreiecke, welche im
Wesentlichen die Anderung in der Kondensationsenergie H 2 beschreibt, gibt den Verlauf in-
nerhalb der dotierten Kristalle sehr gut wieder, kann jedoch die Anderung von MgB, auf die
dotierten Kristalle durch das Einbringen neuer Defekte nur schlecht erkldaren. In diesem Mo-
dell wird eine Kernwechselwirkung der Flusslinien angenommen, bei welcher die Grofle oder
der Abstand der Defekte kleiner als die magnetische Eindringtiefe sind. Andere Modelle [69],
in welchen auch eine Kernwechselwirkung angenommen wird, beschreiben unter der Annah-
me von kugelformigen Defekten kleiner als die Kohérenzldnge die experimentellen Daten am
schlechtesten (dunkelgelbe Kurve mit Diamantsymbolen), fiir kugelférmige Defekte mit einem
Radius grofler als die Koharenzlénge wird die gesamte Abhéngigkeit von undotiertem MgB, bis
zu einem Kohlenstoffgehalt von 9.5% am besten reproduziert (blaue Kreuze).

Insgesamt ist schon zu sehen, wie die Anderung in den reversiblen Parametern tendenziell

zu einer Abnahme der kritischen Stromdichte fiihrt.

-0- J,@T=5kK,B/B,=0.002

T=5K, B/B, =0.002:

Joa Fla ch —A—
o HC2 *e? —X—
a HE/e —o—

J, (10° Am?)

Kohlenstoffgehalt (%)

Abbildung 8.42: Abnahme der kritischen Stromdichte im Regime kleiner Felder als Funktion des
Kohlenstoffgehalts durch Anderungen in den reversiblen Parametern.

Dass die durch das Dotieren eingebrachten Defekte dennoch Auswirkungen auf das Veran-
kerungsverhalten haben, wird erst bei héheren Feldern ersichtlich. Dort tritt ndmlich ein Fish-
taileffekt auf, was in Analogie zu den in Torquemessungen gefundenen hysteretischen Peaks
steht. Abbildung 8.43 zeigt diesen Effekt bei 5 K fiir H || ¢ an drei unterschiedlich dotierten
Proben (hier werden allerdings keine reduzierten Tempearturen verglichen!). Fiir H || ab konnte
kein derartiger Effekt nachgewiesen werden. Falls ein solcher existiert, liegt er vermutlich bei zu
hohen Feldern bzw. unter der Auflésungsgrenze der vorhandenen Messgerite. Der Fishtaileffekt
ist im Vergleich zu jenem bei neutronenbestrahlten Kristallen klein. Er tritt erst bei hohen Fel-
dern auf und kann auch nur bei Temperaturen im Bereich von 5 K fiir H || ¢ nachgewiesen
werden, fiir hohere Temperaturen wird das magnetische Moment zu klein und verschwindet im

Hintergrund.
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Abbildung 8.43: Fishtaileffekt in Kohlenstoff dotierten Einkristallen bei 5 K fiir H || c.

Wie aus den Ergebnissen in Abschnitt 8.3 fiir neutronenbestrahlte Proben sowie aus den hier
gezeigten Daten fiir dotierte Kristalle ersichtlich, hat man es mit unterschiedlichen Defekten zu
tun, deren Wirkung auf die Verankerung der Flusslinien deutliche Unterschiede aufweist.

Im Folgenden wird der Fishtail der dotierten MgB, Einkristalle im Rahmen des in Ab-
schnitt 8.3 beschriebenen Modells eines Ubergangs von einem geordneten zu einem ungeord-
neten Flussliniengitter analysiert. Dazu wird wiederum das Feld Hj im Fishtail der einzelnen
Proben bei tiefen Temperaturen ausgewertet und damit unter der Annahme, dass die Defekt-
dichte in den dotierten Proben der Dichte der Kohlenstoffatome entspricht, der Defektradius
berechnet. Trotz grofler experimenteller Unsicherheiten aufgrund des messtechnisch nur schwer
erfassbaren Fishtails in dotierten Proben, erhélt man fiir die Grole der Defekte iiber den ge-
samten Bereich von 3.8 - 9.5% Kohlenstoff einen Radius von 0.25 bis 0.29 nm, was nahezu dem
Gitterparameter von a = 0.3 nm bei MgB, entspricht. Das bedeutet, dass die Defektgrofie mit
der GroBlenordnung der Kohlenstoffatome identifiziert werden kann und rechtfertigt damit in
gewisser Weise wiederum die Annahme, dass die Defektdichte mit der Kohlenstoffkonzentration
in Relation gesetzt wird. Ahnliche Resultate wurden bereits in Referenz [61] aus Messungen
der Hochfrequenzeindringtiefe an Kohlenstoff dotierten MgB, Einkristallen erhalten und ein
Defektradius von 0.22 nm abgeleitet.

Damit kommt man zur Schlussfolgerung, dass neutroneninduzierte Defekte und jene durch
Dotieren in ihrer Grofie unterschieden werden kénnen, wobei in bestrahlten Proben die Defekt-
grofle rund eine Groéfenordnung iiber jener in dotierten Proben liegt. Beziiglich der Veranke-
rungseigenschaften auf das Flussliniengitter stellen die grofieren Defekte aus der Neutronenbe-
strahlung die effektivere Defektmatrix dar. Tabelle 8.3 gibt einen Uberblick der charakteristi-
schen Defektparameter fiir Neutronenbestrahlung und das Dotieren mit Kohlenstoff.

Fiir bestrahlte Proben betrigt die Defektdichte p; pro Fluenz fiir das ZBR pg/Fy ~
50 m~! [7], fiir die Bestrahlung beim Reflektor liegt dieser Wert bei rund 1250 m~!. In der
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Defekte Fluenz (m~2)/ Defektdichte (m~3) | Defektradius (nm)
Kohlenstoffgehalt (%)
ZBR [7] 2-10% 1-10% 5.0
Reflektor 0.7-10% 8.8-10% 3.8
Reflektor 1.17-10% 14.6 - 10% 3.5
Reflektor 1.56 - 10 19.5-10% 3.4
Kohlenstoff 3.8 2.64 - 10%7 0.29
Kohlenstoff 6.6 4.61 - 10%7 0.25
Kohlenstoff 9.5 6.68 - 1027 0.26

Tabelle 8.3: Charakteristische Parameter fiir Defekte aus Neutronenbestrahlung und dem Dotieren
mit Kohlenstoff.

Tabelle ist die daraus resultierende Defektdichte fiir einige Fluenzen als Beispiel wiedergege-
ben. Die Defektdichten und die Grofle der Defekte liegen fiir Neutronenbestrahlung in der

GroSenordnung von 1023 m~3 und einigen nm, beim Dotieren bei 102" m~3 und rund 0.3 nm.



Kapitel 8: Resultate 72

8.6 Bestrahlung dotierter Proben

Als weiterfithrendes Experiment wurden beide Arten von Defekten kombiniert, indem dotierte
Proben im ZBR mit Kadmiumschirm bestrahlt wurden. Der erste Versuch ist dabei leider
fehlgeschlagen, da die Quarzkapsel bei der Bestrahlung nicht dicht war und die Probe dadurch
vollig zerstort wurde (AN315-2). Die Probe AN315-3 mit 6.6% Kohlenstoff wurde hingegen
erfolgreich zu einer Fluenz von 2-10%' m~2 bestrahlt. Details iiber die Abnahme von 7, sind im
Kapitel 7 zu finden. Die oberen kritischen Felder steigen wie in Abbildung 8.44 zu sehen leicht

an, die Anisotropie bleibt im Rahmen der Fehlerbalken unveréndert.

AN315-3

8 v 6.6% Kohlenstoff
NN \

44 unbestrahit:
—m—Hjc
—W¥—H|lab

HoH,, (T)

Fu=2710"m*%
—O—Hllc
—V—H]|lab

T T T T '
0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
T/T,

Abbildung 8.44: Obere kritische Felder der Probe AN315-3 vor und nach der Neutronenbestrahlung.

Im Folgenden stehen die Anderungen in den irreversiblen Eigenschaften im Vordergrund.
Abbildung 8.45 zeigt Loop Messungen fiir H || ¢, die einen signifikanten Fishtaileffekt zeigen.
Fiir H || ab wird kein derartiger Effekt gefunden. Der Fishtail ist jenem in undotierten, be-
strahlten Proben dahingehend &hnlich, dass in beiden Féllen ein hysteretisches Verhalten iiber
den groBiten Teil des Feldbereiches auftritt. Stellt man die Loop Messungen wie in der rechten
Grafik von Abbildung 8.45 als Funktion des reduzierten Feldes dar, sieht man zum Fishtail in
bestrahlten Proben aber doch einen auffallenden Unterschied. Wahrend nédmlich in bestrahlten
Proben das hysteretische Verhalten bis knapp unterhalb von H. reicht, verschwindet es in be-
strahlten, dotierten Proben schon bei etwa H/H. ~ 0.75. In unbestrahlten, dotierten Proben
liegt der Fishtail in einem Feldintervall von H/H., = 0.6 — 0.8. Das deutet darauf hin, dass
die Kombination von beiden Defekten in einer Probe wieder zu einem reversibleren Verhalten
fithrt. In jenem Feldbereich ndmlich, wo sowohl die substituierten Kohlenstoffatome als auch
die strahlungsinduzierten Defekte fiir sich alleine betrachtet zu einer verbesserten Verankerung
des Flussliniengitters fithren, verschwindet nun das hysteretische Verhalten und es tritt nur eine
geringe Verankerung mit einer nahezu reversiblen Magnetisierung auf.

Ein Vergleich des Fishtaileffekts in dotierten, in bestrahlten und in dotierten bestrahlten
Proben mit der Magnetisierung in MgBs ist in Abbildung 8.46 gezeigt. Dabei sind die einzelnen



Kapitel 8: Resultate 73

8 ] 87
AN 315-3 5 Kawees,

6.6% Kohlenstoff / 10X \

Fy=2"10"m* ./ /./' \-\Q\

4

m (107 Am®)

Abbildung 8.45: Fishtaileffekt an der dotierten Probe AN315-3 fiir H || ¢ nach der Neutronenbestrah-

lung.

Messungen zur deutlicheren Darstellung auf der y-Achse gegeneinander um konstante Faktoren
verschoben. Fiir die unbestrahlte, dotierte Probe ist die Hysterese im Fishtail um etwa zwei
GrofBlenordnungen kleiner als in bestrahlten Proben, weshalb diese im Inset herausvergrofiert ist.
Bei gleicher Fluenz kommt es in bestrahlten, dotierten Proben zu einer kleineren Hysterese als in
undotiertem, bestrahltem MgB,. Trotzdem scheinen auch in dotierten, bestrahlten Proben die
von der Dimension her gréfleren, strahlungsinduzierten Defekte die irreversiblen Eigenschaften
des Materials zu dominieren.

Da die Magnetisierung von den Probendimensionen abhéngig ist, werden die Daten aus
Abbildung 8.46 noch durch ihre zugehorigen kritischen Stromdichten verglichen. Dies ist in
Abbildung 8.47 dargestellt. Auch fiir J. als Funktion des reduzierten Feldes ergibt sich die
zuvor gezeigte Tendenz fiir Dotierung und Bestrahlung, wobei die undotierte bestrahlte Probe
wiederum das grofite hysteretische Verhalten zeigt.

Eine Analyse des Feldes Hj im Fishtail fiir die dotierte bestrahlte Probe AN315-3 zeigt
eine zu den beim Reflektor bestrahlten Proben #hnliche Temperaturabhéngigkeit. Dieses
Ubergangsfeld Hy, ist in der linken Grafik von Abbildung 8.48 fiir die Probe MzB3 nach den drei
Bestrahlungsschritten im Vergleich mit AN315-3 gezeigt. Das Ergebnis liefert einen weiteren
Hinweis darauf, dass das irreversible Verhalten in bestrahlten, dotierten Proben vergleichbar
ist mit jenem in bestrahlten, undotierten Proben.

Dazu wird noch ein Vergleich des Hy Feldes fiir bestrahlte und dotierte Proben als Funktion
der Defektdichte durchgefiihrt. Dabei werden der Kohlenstoffgehalt und die Fluenz der thermi-

schen Neutronen in der Reflektorposition wieder so auf die Fluenz der schnellen Neutronen im
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Abbildung 8.46: Vergleich des Fishtaileffekts in dotierten und bestrahlten Proben mit der Magneti-
sierung in MgBs.
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Abbildung 8.47: Vergleich der kritischen Stromdichte in dotierten und bestrahlten Proben mit MgBs.

ZBR skaliert, dass es fiir alle erzeugten Defektstrukturen zur gleichen Abnahme der Sprung-
temperatur kommt (1% Kohlenstoff = 2 - 10?! schnelle Neutronen/m=2 = 8 - 10! thermische
Neutronen/m~2). Damit kénnen die verschiedenen Experimente wieder miteinander verglichen
werden, die rechte Seite von Abbildung 8.48 zeigt das Ergebnis.

In bestrahlten Proben liegt das Ubergangsfeld H fiir Fluenzen Fy > 2-10?! m~2 im
Bereich niedriger Felder des Phasendiagramms (B /B (0) &~ 0.2). Sowohl die Bestrahlungen
beim Reflektor als auch jene im ZBR fiihren zu &hnlichen Ergebnissen. Der kleine Unterschied
(Bx/Be2(0) ~ 0.1) zwischen den ZBR Resultaten und jenen der Reflektorbestrahlungen bei

hohen Defektdichten konnte durch eine unterschiedliche Auswertung verursacht werden. Die
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Abbildung 8.48: Temperaturabhiingigkeit des Ubergangsfeldes Hj, im Fishtail fiir beim Reflektor
bestrahlte Proben im Vergleich mit einer dotierten und im ZBR bestrahlten Probe (linke Grafik). Die
rechte Abbildung zeigt das Hj, Feld als Funktion der Defektdichte fiir bestrahlte und dotierte Proben.
Die eingezeichneten Linien sollen mégliche Tendenzen andeuten.

Daten fiir das ZBR stammen aus Referenz [7] und sind aus Loop Messungen im SQUID aus-
gewertet worden, wo aus Zeitgriinden wesentlich weniger Datenpunkte gemessen werden als im
VSM. Die Reflektordaten stammen hingegen aus VSM Loops und ein Vergleich zwischen Loops
im VSM und im SQUID in Abbildung 8.21 zeigt auch, dass das Hj Feld im VSM deutlich
genauer ausgewertet werden kann. Dass die Differenzen in den Daten durch die Auswertung
verursacht werden, wird weiters durch Loop Resultate aus dem SQUID an einer reflektorbe-
strahlten Probe deutlich, welche bisher noch nicht im VSM gemessen worden ist. Dieser Punkt
bei Fy = 5.5-10%" m~2 stimmt mit den ZBR Daten hinreichend iiberein.

Fiir dotierte Proben liegt das Ubergangsfeld in einem deutlich héheren Feldbereich
(Bx/Be2(0) ~ 0.6) und weist auf die unterschiedlichen Defekte durch das Dotieren mit Koh-
lenstoff hin. Leider kann Hj, in diesem Fall nicht sehr exakt bestimmt werden, da der Fishtail
in den dotierten Proben nur eine sehr kleine Hysterese aufweist und erst bei relativ hohen
Feldern auftritt (vergleiche Abbildung 8.43). Es ergibt sich daher auch keine eindeutige Ten-
denz fiir Hy, als Funktion der Defektdichte. Fiir die im ZBR bestrahlte, dotierte Probe (Kreuz
in Abbildung 8.48) ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit den bestrahlten Proben. Auch
dies zeigt nun, dass das irreversible Verhalten in der dotierten, bestrahlten Probe von den
Bestrahlungsdefekten dominiert wird.

Die kritischen Stromdichten im Bereich kleiner Felder fiir unterschiedliche Defektarten als
Funktion der Defektdichte sind in Grafik 8.49 dargestellt. Dabei wurde als x-Achse die Ab-
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nahme der Sprungtemperatur gewéhlt, um die unterschiedlichen Defekte durch Dotieren und
durch Neutronenbestrahlung miteinender vergleichen zu kénnen. Daten fiir Bestrahlungen im
ZBR stammen wieder aus Referenz [7]. In diesem Zusammenhang wére noch eine Bestrahlung
beim Reflektor mit kleiner Fluenz von Interesse, um herauszufinden, ob Position und Hohe des
Maximums in der J. Erhohung mit jenen der ZBR Bestrahlung iibereinstimmen. Dies kann
ndmlich aus den vorhandenen Daten nicht ausgeschlossen werden. Moglich wére auch, dass hier
der Einfluss der im ZBR erzeugten Defektkaskaden durch ein gréofleres Maximum zum Ausdruck
kommt.

Einen Vergleich zwischen der Zunahme von J. in MgBs und jener in dotierten Proben durch
Neutronenbestrahlung zieht man am besten zwischen einer ZBR bestrahlten MgB, Probe und
der im ZBR bestrahlten dotierten Probe AN315-3 (beide mit einer Fluenz von 2 - 10*' m~2).
Fiir undotiertes MgBs erhélt man eine Steigerung von J. um einen Faktor 3.7, wahrend fiir die
mit 6.6% Kohlenstoff dotierte Probe dieser Faktor bei gleicher Fluenz 9.8 betriagt. Das bedeu-
tet, dass die Erhohung von J. im Bereich kleiner Felder fiir dotierte Proben stirker ausfillt,
wobei schon auch darauf hinzuweisen ist, dass als Ausgangswert ein um zwei Groflenordnungen
kleinerer .J. Wert vorliegt. Dennoch liegen die Absoluwerte von J. nach der Bestrahlung immer
noch rund eine Groflenordnung unter jenen von unbehandeltem MgB,, was durch die massive
Reduktion der kritischen Stromdichte aufgrund der Anderungen in den reversiblen Parametern

beim Dotieren mit Kohlenstoff hervorgerufen wird.
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Abbildung 8.49: Vergleich der kritischen Stromdichte im Bereich kleiner Felder fiir unterschiedliche
Defektarten in MgBy als Funktion der Defektdichte.

Folgende Zusammenhénge konnen bei einem Vergleich zwischen Defekten durch das Do-

tieren mit Kohlenstoff und jenen aus einer Neutronenbestrahlung festgestellt werden. Fiir die
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reversiblen Parameter von MgB, gilt, dass sie in &hnlicher Art und Weise durch beide Ar-
ten von Defekten beeinflusst werden. So kommt es in beiden Féllen zu einer nahezu linearen
Abnahme der Sprungtemperatur mit ansteigender Defektdichte und fiir die oberen kritischen
Felder werden ebenfalls qualitativ dhnliche Tendenzen gefunden. Dazu ist in Abbildung 8.50
H.(0) fiir bestrahlte und dotierte Proben als Funktion von —d7, verglichen. In bestrahlten
Proben zeigt H,., als Funktion der Defektdichte ein Maximum, welches fiir H || ab im Bereich
von 07T, ~ —3 K und fiir H || ¢ bei 6T, =~ —6 K liegen konnte. Auch fiir dotierte Proben wurde
in HS(0) bereits ein Maximum gefunden [31]. Dieses liegt aber jedenfalls bei groieren Werten
von —7, im Vergleich zu bestrahlten Proben. Fiir H || ab diirfte das Maximum fiir beide
Arten von Defekten bei sehr dhnlichen Werten von —d7, zu liegen kommen (auch hier gibt
es publizierte Daten fiir kleine Kohlenstoffkonzentrationen, vergleiche Abschnitt 8.4.1). Wie in
Abbildung 8.50 auch zu sehen, zeigen Defekte durch Dotieren einen grofleren Einfluss auf H,o,
was dadurch verstanden werden kann, dass beim Dotieren nicht nur die mittlere freie Elektro-
nenweglinge durch erhohte Defektstreuung beeinflusst wird, sondern es auch zu signifikanten
Anderungen in der Fermifliche kommt.

Die Anisotropie wird bei beiden Arten von Defekten reduziert, die bei T'/T. = 0.7 aus-
gewerteten Daten sind in Abbildung 8.51 zu sehen. Mit zunehmender Defektdichte ist eine
anndhernd lineare Abnahme der Anisotropie zu beobachten, diese Abhéngigkeit ist bei klei-
nen Defektdichten stéarker als bei hoheren Defektkonzentrationen. Die in der Grafik gezeigten
punktstrichlierten Linien visualisieren eine mogliche Tendenz der Anisotropie als Funktion der
Defektdichte. Bei 07, ~ —16 K wird das System isotrop. Da der Knick in der Abhéngigkeit
der Anisotropie von der Defektdichte mit den Ergebnissen aus den reflektorbestrahlten Proben
zusammenfillt, besteht der Verdacht, dass die Daten aus der Reflektorbestrahlung durch die
inhomogene Defektverteilung beeinfluit sein kénnten und den eigentlichen (linearen 7) Verlauf
nicht richtig wiedergeben. Um dies zu priifen, miisste noch eine Bestrahlung im ZBR mit hoher
Fluenz durchgefiihrt werden.

Analog findet man auch fiir die anderen reversiblen Parameter vergleichbare Tendenzen im
Fall von Neutronenbestrahlung und dem Dotieren mit Kohlenstoff. Die Kohérenzldnge und die
unteren kritischen Felder nehmen mit steigender Defektdichte ab, wihrend die magnetische
Eindringtiefe und der GL Parameter ansteigen.

Betrachtet man hingegen die irreversiblen Eigenschaften von MgB,, so treten signifikante
Unterschiede fiir beide Defektarten auf. Im Fall von Kohlenstoff dotierten Kristallen nimmt die
Irreversibilitét im Bereich kleiner Felder durch die Anderung der reversiblen Parameter sogar ab.
In Feldern nahe H., machen sich die Defekte jedoch durch einen kleinen Fishtaileffekt bemerk-
bar. Neutronenbestrahlte Kristalle zeigen im Vergleich dazu jedoch eine wesentlich grofiere und
eine iiber einen weiten Feldbereich auftretende Irreversibilitét. Dies wird darauf zuriickgefiihrt,
dass die duch die Bestrahlung mit Neutronen induzierten Defekte wesentlich effektivere Veran-

kerungszentren fiir das Flussliniengitter darstellen. Eine mogliche Erklarung dafiir ist, dass die
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Abbildung 8.50: H.(0) als Funktion der abnehmenden Sprungtemperatur fiir Defekte aus Neutro-

nenbestrahlungen im Vergleich mit Defekten durch Dotieren.
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Abbildung 8.51: Anisotropie als Funktion der Defektdichte fiir dotierte und bestrahlte Proben.

Dimension der Defekte durch Bestrahlung um ein Groéflenordnung iiber jener durch Dotieren

liegt und damit auch mit der Kohérenzldnge in diesem Material vergleichbar ist.

Werden in dotierten Proben zusétzliche Defekte durch Bestrahlung erzeugt, dominieren

letztere wieder die irreversiblen Eigenschaften in einer derartig préaparierten Probe.
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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde der Einfluss von Defekten auf die anisotropen magnetischen
Eigenschaften von supraleitenden MgBy Einkristallen untersucht. Dabei wurden einerseits De-
fekte durch das Bestrahlen der Proben mit Neutronen im Reaktor des Atominstituts der
Osterreichischen Universititen erzeugt, andererseits wurden Proben charakterisiert, die mit
Kohlenstoff dotiert sind.

Zur Bestimmung der reversiblen Parameter in Kohlenstoff dotierten MgB, Einkristallen
wurde ein Einbandmodell im Rahmen der London Theorie fiir das Regime hoher Felder nahe
H. und das GL Modell fiir das Regime kleiner Felder nahe H.; herangezogen. Damit kénnen
die durch die auftretende Zweibandsupraleitung feldabhéngigen reversiblen Parameter in diesen
zwei Feldregimen des Phasendiagramms mittels einfacher theoretischer Beschreibungen erfasst
werden.

Im hier untersuchten Bereich der Dotierung bzw. den fiir die Bestrahlungen gewéhlten
Fluenzen werden die reversiblen Eigenschaften des Materials durch beide Arten von Defekten
ahnlich beeinflusst. Es kommt zu einer nahezu linearen Abnahme der Sprungtemperatur mit
steigender Defektdichte, weshalb die unterschiedlichen Defekte zueinender in Relation gesetzt
werden kénnen, indem man die Reduktion von 7, als den in beiden Féllen relevanten Parame-
ter fiir die absolute Defektkonzentration heranzieht. Die Breite des supraleitenden Ubergangs
wird wesentlich durch die Homogenitéat der erzeugten Defektstruktur beeinflusst. Bei Bestrah-
lungsexperimenten in der Position des Reflektors kommt es durch einen groflen Wirkungsquer-
schnitt fiir den Einfang thermischer Neutronen zu einer wesentlich hoheren Defektdichte in
oberflichennahen Bereichen der Probe und damit zu signifikant breiteren Ubergéngen als bei
Bestrahlungen mit einem Kadmiumschirm im ZBR.

Die oberen kritischen Felder nehmen grundsétzlich zu, wobei es bei einer bestimmten Defekt-
konzentrationen zur Ausbildung eines Maximums kommt, welches sowohl fiir unterschiedliche
Feldorientierung als auch fiir die zwei unterschiedlichen Defektarten in verschiedenen Bereichen

liegt. In dotierten Proben ist die Steigerung von H., grofler als in bestrahltem Material.

79
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Die Anisotropie von MgBy nimmt mit steigender Defektkonzentration ab. Dieser Effekt
skaliert fiir beide Arten von Defekten sehr gut mit der Abnahme der Sprungtemperatur. Bei
einer Reduktion von 7. um rund 16 K im Vergleich zu MgB, ist das System nahezu isotrop,
was durch eine Bestrahlung in der Position des Reflektors erreicht worden ist.

Andere reversible Parameter zeigen ebenfalls &hnliche Tendenzen fiir das Dotieren und die
Bestrahlung mit Neutronen. Die Kohérenzldngen nehmen mit zunehmender Defektdichte ab,
wobei hier die groBten Anderungen fiir £,;, beim Dotieren auftreten. Dies konnte bedeuten, dass
die in der kristallographischen ab-Ebene lokalisierten Defekte durch die substituierten Borato-
me die mittlere freie Elektronenweglénge fiir diese Kristallrichtung am stérksten beeinflussen.
Die magnetischen Eindringtiefen steigen monoton mit zunehmender Dotierung. Hier weist die
hohere Eindringtiefe fiir den Hochfeldbereich auf eine verminderte Anzahl von supraleitenden
Ladungstragern hin, welche aus einem reduzierten Einfluss der kleineren Energieliicke A, folgt.
Fiir den Niederfeldbereich wird das System beim Dotieren im Gegensatz zu undotiertem MgB,
isotrop. Das thermodynamische kritische Feld nimmt mit steigendem Kohlenstoffgehalt ab, was
in einer ersten Naherung durch den Verlust an Kondensationsenergie mit sinkender Sprungtem-
peratur beschrieben werden kann. Untere kritische Felder nehmen mit steigender Defektdichte
ab, wihrend der GL Parameter steigt. Dies gilt wiederum sowohl fiir das Bestrahlen als auch
fiir das Dotieren mit Kohlenstoff.

Torquemessungen konnen im Fall von Kohlenstoff dotierten Kristallen nur in einem sehr
eingeschrénkten Bereich des Phasendiagramms zur Bestétigung der reversiblen Parameter her-
angezogen werden. Dies liegt einerseits daran, dass im Vergleich zu undotiertem MgB, der
Einfluss der kleineren Energieliicke A, zu hoheren Feldern hin wirksam bleibt, andererseits an
der auftretenden Hysterese im Hochfeldbereich (Fishtaileffekt).

Resistive Messungen wurden durchgefiihrt, um den messtechnisch zugénglichen Bereich des
Phasendiagramms zu hoheren Feldern hin zu erweitern. Dies ist deshalb nicht vollsténdig
gegliickt, weil in MgBs vermutlich Oberflacheneffekte die Erfassung der intrinsischen Eigen-

schaften nicht gestatten.

Analysiert man die irreversiblen Eigenschaften von dotierten und neutronenbestrahlten
MgB, Einkristallen, findet man signifikante Unterschiede fiir beide Arten von Defekten.

Fiir die Bestrahlung mit Neutronen wurden zwei unterschiedliche Bestrahlungspositionen im
Reaktor mit unterschiedlichen Flussdichteprofilen fiir schnelle und thermische Neutronen un-
tersucht. Bestrahlungen im ZBR fithren zu dhnlichen Ergebnissen wie Experimente an Proben,
die in der Position des Reflektors bestrahlt werden. Es kommt zu einem vergleichbaren Fish-
taileffekt und auch die Anderungen in der kritischen Stromdichte in kleinen Feldern diirften
einen dhnlichen Verlauf mit zunehmender Defektdichte zeigen. Hier fehlen jedoch noch Da-

ten fiir kleine Fluenzen bei der Bestrahlung in der Reflektorposition. Die maximale Erhohung
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von J. in Bezug auf das unbestrahlte Material liegt in diesem Feldbereich bei einem Faktor
3.7 bei einer Fluenz von 2 - 10! m™2. Eine Beschreibung des Fishtaileffekts im Rahmen eines
Order-Disoder Ubergangs des Flussliniengitters fithrt in neutronenbestrahlten Proben zu De-
fektdichten in der GroéSenordnung von 10%* m~3 und Defektradien von einigen nm, was durch
TEM Untersuchungen bestétigt wird.

In dotierten Proben zeigen die Defekte deutlich andere Auswirkungen im irreversiblen Ver-
halten. Im Regime kleiner Felder nimmt die Hysterese mit zunehmender Defektdichte sogar ab,
was auf die Anderungen in den reversiblen Parametern zuriickgefiithrt werden kann. Im Regime
hoher Felder &uflern sich die Defekte durch einen auftretenden Fishtail, dessen Gréfie mit zuneh-
mender Defektdichte ansteigt. Aus der Analyse dieses Fishtails im Rahmen des Order-Disorder
Ubergangs erhélt man eine DefektgroBe von rund 0.3 nm fiir drei unterschiedliche Kohlenstoff-
konzentrationen, was mit dem Gitterparameter von MgBs vergleichbar ist. Diese Auswertung
erfolgt unter der Annahme, dass die Defektdichte ident ist mit dem Kohlenstoffgehalt in der
Probe.

Die Defekte aus Neutronenbestrahlung und dem Dotieren kénnen also hinsichtlich ihrer
Grofle unterschieden werden. Kombiniert man beide Arten in bestrahlten dotierten Proben,
dominieren die Strahlungsdefekte wieder das irreversible Verhalten. Die Erhohung der kriti-
schen Stromdichte im Bereich kleiner Felder fillt fiir eine dotierte Probe nach der Bestrahlung
grofler aus (rund ein Faktor 10) als fiir eine vergleichbare Bestrahlung einer undotierten Pro-
be. Trotzdem bleiben die Absolutwerte der kritischen Stromdichte im Regime kleiner Felder
durch die stark gedinderten reversiblen Parameter um etwa eine Groflenordnung unter jenen
von unbestrahltem MgB,.

Die erhaltenen Daten und Ergebnisse zeigen, dass die oberen kritischen Felder durch das Do-
tieren im Vergleich zur Bestrahlung stérker beeinflusst werden kénnen, die Anisotropie nimmt
fiir beide Defektarten in vergleichbarer Art und Weise ab. Resultate iiber das irreversible Verhal-
ten sprechen dafiir, dass die gréfleren Defekte aus einer Neutronenbestrahlung, deren Dimension
mit jener der Koherédnzlédnge in diesem Material vergleichbar ist, die effizientere Defektmatrix

hinsichtlich des Pinningverhaltens auf das Flussliniengitter darstellen.
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