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Im Rahmen dieser Arbeit wurden erstmals die elastischen Eigenschaften eines mas-
siven metallischen Glases mit Hilfe von niederfrequenten akustischen Messungen im
Temperaturbereich zwischen 10 mK und 300 K bestimmt. Um den gesamten Tempe-
raturbereich, insbesondere bei niedrigen Temperaturen mit geringen Anregungen zu
vermessen, wurden neue Messmethoden entwickelt. Diese beruhten auf der induk-
tiven Auslese eines sogenannten Double Paddle Oszillators. Damit war es moglich
die innere Reibung und die Schallgeschwindigkeitsinderung von massiven metalli-
schen Glasern am Beispiel von Zrs5CusgTiigNis mit hoher Prazision zu ermitteln. Auf
Grund der hohen Qualitdt der Daten war es moglich diese mit verschiedenen Model-
len zu vergleichen. Das Hauptaugenmerk der Analyse wurde auf den Bereich tiefer
Temperaturen gelegt, wo die Eigenschaften von Gliasern durch atomare Tunnelsyste-
me, wie im Standardtunnelmodell phédnomenologisch beschrieben, dominiert werden.
Bei der theoretischen Beschreibung wurde sowohl der Einfluss von Leitungselektronen
im normalleitenden, als auch von Quasiteilchen im supraleitenden Zustand des Glases
beriicksichtigt, wodurch in einem groken Temperaturbereich eine gute Ubereinstim-
mung der Messdaten mit Vorhersagen des Standardtunnelmodells gefunden wurde,
was eine direkte Bestimmung der Elektron-Tunnelsystem-Kopplungskonstante er-
laubte. In dem Temperaturbereich unmittelbar um die Sprungtemperatur 7, kénnen
die Daten nur dann beschrieben werden, wenn eine modifizierte Verteilungsfunktion
der Tunnelparameter verwendet wird.

Elastic properties of superconducting bulk metallic glasses

Within the framework of this thesis the elastic properties of a superconducting bulk
metallic glass between 10 mK and 300 K were first investigated. In order to measure
the entire temperature range, in particular the low temperature part, new experi-
mental techniques were developed. Using an inductive readout scheme for a double
paddle oscillator it was possible to determine the internal friction and the relative
change of sound velocity of bulk metallic glasses with high precision. This allowed
for a detailed comparison of the data with different models. The analysis focuses on
the low temperature regime where the properties of glassy materials are governed
by atomic tunneling systems as described by the tunneling model. The influence of
conduction electrons in the normal conducting state and quasiparticles in the su-
perconducting state of the glass were accounted for in the theoretical description,
resulting in a good agreement over a large temperature range between measured data
and prediction of the tunneling model. This allowed for a direct determination of the
coupling constant between electrons and tunneling systems. In the vicinity of the
transition temperature 7. the data can only be described if a modified distribution
function of the tunneling parameters is applied.
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1. Einleitung

Eine der elegante Methode mehr iiber die Natur eines Objektes zu lernen, ist es,
das Objekt selbst zum Messinstrument zu machen. Ein gutes Beispiel dafiir ist eine
Stimmgabel. Schlégt man sie an, so hort man einen Ton einer bestimmten Hoéhe, der
mit der Zeit leiser wird. Dieser Ton setzt sich aus den angeregten Eigenschwingungen
der Stimmgabel zusammen, deren Amplitude sich nach und nach verringert. Fiir die
Tonhohe ist neben der Geometrie der Stimmgabel das Material verantwortlich, aus
dem sie hergestellt wurde. Ist der Umgebungsdruck hinreichend gering, reduziert sich
die Schwingungsamplitude hauptsichlich auf Grund energiedissipativer Prozesse, die
innerhalb des Materials selbst ablaufen. Misst man also Tonhéhe und Lautstérke, so
kann man direkt auf die Eigenschaften des untersuchten Materials riickschliefien.
Eine analoge Messmethode bietet einen eleganten Zugang zur Physik der Glaser, wo-
bei die Stimmgabel ein schwingendes Plédttchen ist und die Amplitude der Schwin-
gung kapazitiv oder induktiv gemessen wird. Amorphe Festkorper unterscheiden sich
auf Grund ihrer atomar ungeordneten Struktur von kristallinen Festkorpern. Auch
in ihren makroskopischen thermodynamischen Eigenschaften gibt es Unterschiede.
Besonders auffillig treten diese Unterschiede zu Tage, wenn man sich Gléser bei
sehr tiefen Temperaturen ndher anschaut. Bereits 1971 untersuchten Zeller und Pohl
die thermischen Eigenschaften von Quarzglas unterhalb weniger Kelvin und stell-
ten dabei erhebliche Unterschiede zu denen von chemisch dquivalentem Quarzkristall
fest [Zel71|. Diese Experimente sowie viele weitere, bei denen die dielektrischen, ther-
mischen und elastischen Eigenschaften einer Vielzahl von Glasern untersucht wurden,
weisen alle betréchtliche Unterschiede zu entsprechenden Kristallen auf. Untereinan-
der verglichen, zeigen chemisch teilweise sehr unterschiedliche Gléser trotzdem ein
sehr dhnliches Verhalten bei tiefen Temperaturen.

Einen Erklarungsansatz fiir die Tieftemperatureigenschaften der Gléser sowie de-
ren ,Universalitiat® stellten 1972 Anderson et al. [And72| und Phillips [Phi72] mit
dem sogenannten Standardtunnelmodell vor. Dieses basiert auf der Annahme von
niederenergetischen Anregungszusténden, welche sich auf Grund der ungeordneten
Struktur in Glédsern ergeben. Diese sogenannten Tunnelsysteme entstehen, wenn sich
einzelne Atome oder Gruppen von Atomen mit Hilfe eines Tunnelprozesses zwischen
zwei energetisch nahezu dquivalenten Gleichgewichtslagen bewegen.

Mit Hilfe dieses Modells konnten zahlreiche Beobachtungen erklart werden. Weitere
Experimente forderten allerdings auch Ergebnisse zu Tage, die sich mit Hilfe des Tun-
nelmodells in seiner urspriinglichen Form nicht oder nur unbefriedigend beschreiben
lassen und nach Erweiterungen verlangen. Hunklinger und Arnold zeigten bereits
1975, dass Tunnelsysteme direkt miteinander wechselwirken konnen [Arn75]. Wiir-
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ger, Fleischmann und Enss konnten 2002 zeigen, dass Kernquadrupolmomente von
tunnelnden Teilchen berticksichtigt werden miissen [Wiir02|.

Mit der Entwicklung von massiven metallischen Glésern steht seit einigen Jahren
eine neue Materialklasse fiir die Untersuchung von glasartigen Eigenschaften bei tie-
fen Temperaturen zur Verfiigung [L6f03]. Metallische Glaser zeichnen sich neben der
charakteristischen Unordnung durch die Anwesenheit von Leitungselektronen aus,
welche mit den Tunnelsystemen wechselwirken konnen. Neben thermischen eignen
sich in diesem Fall insbesondere akustische Experimente, um die vom Standardtun-
nelmodell gemachten Vorhersagen zu iiberpriifen. Obschon erste Erkenntnisse zur
Wechselwirkung von Leitungselektronen mit Tunnelsystemen anhand von Experi-
menten mit folienartigen metallischen Gléasern gewonnen werden konnten, zeigen die
Messergebnisse mitunter widerspriichliche Ergebnisse [Ray84, Esq86]. Die zum da-
maligen Zeitpunkt verfiigharen Proben waren nur eingeschrinkt brauchbar fiir diese
Messungen, was eine systematische Untersuchung der elastischen Eigenschaften von
metallischen Glasern nicht erlaubte.

Im Rahmen dieser Arbeit ist erstmals ein Double-Paddle-Oszillator — nicht undhnlich
einer Stimmgabel — vollstandig aus massivem metallischen Glas hergestellt worden.
Dessen elastische Eigenschaften sind im Temperaturbereich zwischen Raumtempe-
ratur und 10 mK mit Hilfe akustischer Messungen untersucht worden. Dazu wurden
eine Reihe von neuen Messmethoden entwickelt, die auf der induktiven Auslese eines
sogenannten Double-Paddle-Oszillators beruhten. Die damit erzielten Messergebnis-
se hoher Qualitédt erlauben eine qualitative und prézise quantitative Analyse. Dabei
stellt sich heraus, dass sich die Messergebnisse in einem weiten Temperaturbereich
mit Hilfe des Standardtunnelmodells unter Beriicksichtigung von zusétzlicher Rela-
xation auf Grund von Leitungselektronen und Quasiteilchen beschreiben lassen.

In Kapitel 2 erfolgt zunéchst eine kurze Einfithrung zu metallischen Gléasern und
die Vorstellung des Standardtunnelmodells sowie den daraus folgenden Vorhersagen
der elastischen Eigenschaften. Kapitel 3 enthélt eine Charakterisierung der verwende-
ten Probe und Beschreibung der experimentellen Methoden sowie des Messprinzips.
In Kapitel 4 werden die gewonnenen Messergebnisse prasentiert und mit den Vorher-
sagen des Standardtunnelmodells verglichen. Dabei wird aufgezeigt, inwieweit das
Modell die Daten beschreibt und in welchen Aspekten eine Erweiterung notwendig
ist.



2. Theorie

Festkorper lassen sich basierend auf ihrer atomaren Struktur in zwei Klassen eintei-
len. Diejenigen, die eine regelméfige Anordnung der Atome bzw. Molekiile aufweisen,
welche sich iiber die gesamte Ausdehnung des Festkorpers periodisch wiederholt, be-
zeichnet man als Kristalle. Thre Struktur weist sowohl Nah- als auch Fernordnung
auf. Zum anderen gibt es die Klasse der amorphen Festkorper, auch Glaser genannt,
bei welchen keinerlei Fernordnung vorliegt. Gléser entstehen, wenn Schmelzen oder
Fliissigkeiten derart schnell abgekiihlt werden, dass die Atome oder Molekiile nicht
ausreichend Zeit haben sich regelméfig anzuordnen.

Unabhéngig davon, ob es sich um oxidisches Silikat, ein organisches Polymer oder
um metallische Glaser handelt, ist ihnen gemein, dass ihre Struktur zwar keine Fer-
nordnung, wohl aber eine gewisse Nahordnung aufweist. Fiir die auf Siliziumdioxid
basierenden Glaser beispielsweise bedeutet dies, dass sie aus einem wenig geordneten
Netzwerk von aneinandergereihten SiO4-Tetraedern bestehen. Innerhalb dieser Tetra-
eder sind die Bindungslédngen und -winkel zwischen den Atomen annéhernd identisch
zu denen im Quarzkristall, wohingegen zwischen ihnen die geordnete Struktur fehlt.
Diese Unordnung fiihrt dazu, dass viele physikalische Eigenschaften von Glésern
stark von denen ihrer kristallinen Pendants abweichen. Das Hauptaugenmerk dieser
Arbeit richtet sich auf die Erforschung der elastischen Eigenschaften von Glésern
bei sehr tiefen Temperaturen. In diesem Temperaturbereich werden die elastischen,
thermischen und dielektrischen Eigenschaften von Glésern durch die Anwesenheit
von Tunnelsystemen dominiert, worauf in Abschnitt 2.2 eingegangen wird.

In diesem Kapitel werden zunéchst metallische Glaser vorgestellt, welche eine ver-
gleichsweise junge Materialklasse darstellen. Anschliefend wird nach einer knappen
Beschreibung der Tieftemperatureigenschaften von Glasern das Standardtunnelmo-
dell vorgestellt, welches die Grundlage der theoretischen Beschreibung der im Rah-
men dieser Arbeit erfolgten Messungen und deren Auswertung legt.

2.1 Metallische Glaser

Dass Fliissigkeiten nicht aus einer Ansammlung von zuféllig verteilten Mikrokristal-
len bestehen, sondern ein eigener Aggregatzustand sind, welcher eine fundamental
andere Struktur aufweist als die kristalline, wurde bereits in den spéaten 1940er Jahren
von Turnbull et al. gezeigt. Er demonstrierte anhand mehrerer einfacher metallischer
Fliissigkeiten, dass es moglich ist, sie weit unter den Gefrierpunkt zu unterkiihlen
ohne Kristallisation hervorzurufen [Tur50|. Das Ausbleiben der Kristallisation einer

3
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Fliissigkeit oder Schmelze wird begiinstigt von deren materialspezifischen Viskositét.
Da bei amorphen Festkorpern keine Kristallisation erfolgt, nennt man das Erstarren
der Schmelze den Transformationsbereich [Sey94|, welcher etwa bei der Glastiber-
gangstemperatur 7T, endet, die dadurch festgelegt ist, dass hier das Glas eine Vis-
kositit von 10'3 Poise hat. Die Glasiibergangstemperatur, bei der sich physikalische
Eigenschaften wie Warmekapazitat, Warmeleitfahigkeit oder Ausdehnungskoeffizi-
ent stark dndern, liegt bei etwa zwei Drittel der Schmelztemperatur [Tur69| des ent-
sprechenden kristallinen Materials. Der unterkiihlte Fliissigkeitsbereich AT = T\-T,
ist definiert als der Temperaturbereich zwischen der Temperatur des Glasiibergangs
T, (Abbildung 2.2) und der der Kristallisation 7. Innerhalb dieses Temperaturbe-
reichs findet keine Kristallisation statt.

Basierend auf ihrer Arbeit zur Temperaturabhéngigkeit atomaren Transports in ein-
fachen Fliissigkeiten sagten Cohen und Turnbull voraus, dass es prinzipiell fiir jede
Fliissigkeit, einschliefslich metallischer, moglich sein miisse in den amorphen Zustand
iberfithrt zu werden |Cohb9|. Sie erklédrten, dass sich Legierungen mit einem sehr
niedrigen eutektischen Punkt (Erstarrungstemperatur eines bindren Systems) be-
sonders als Glasbildner eignen wiirden [Coh61].

Die erste Realisierung eines metallischen Glases gelang Duwez, Willens und Klement
1959 [Kle60]. Die von ihnen verwendete Legierung war eine Gold-Silizium-Legierung
im Verhaltnis 4:1, welche ein besonders niedrigen eutektischen Punkt besitzt. Um
die erforderlichen grofsen Abkiihlraten zu erzeugen, die notwendig sind, damit die
Atome wihrend des Erstarrens nicht geniigend Zeit haben an die energetisch giinsti-
gen Gitterpléatze zu gelangen, entwickelten sie das Melt-Spinning-Verfahren [Duw60].
Hierbei wird die schnell abzukiihlende Legierung auf einen sich drehenden Kupfer-
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zylinder geleitet. Mit den so ermdglichten Abkiihlraten von 10107 K /s gelang es
ihnen auch Kupfer-Silberlegierungen in den amorphen Zustand zu bringen. Die mit
dieser Methode hergestellten metallischen Glaser waren allerdings noch sehr diinn.

In den folgenden Jahren wurden neue Methoden zur Erzeugung massiver metal-
lischer Gléser entwickelt und unzéhlige weitere metallische Legierungen gefunden,
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die immer grofere Gussstirken und immer grofere unterkiihlte Bereiche besafsen.
Ein Uberblick ist in Abbildung 2.1 zusammengestellt, wo die maximale Gussstérke
metallischer Glaser zusammen mit dem Jahr, in dem sie entwickelt worden sind, auf-
getragen ist. Man erkennt, dass die Gussstérke in 40 Jahren um 3 Grofenordnungen
gesteigert werden konnte.

Neben dem bereits von Turnbull fiir gute Glasbildnereigenschaft genannten Schliis-
selkriterium der hohen reduzierten Glastemperatur T,, = 7&/1.,, wobei T, die Glas-
tibergangstemperatur und 7}, die Schmelztemperatur ist [Tur69], wurden weitere
Kriterien gefunden, welche fiir eine langsame Kristallisation und daher stabilen un-
terkiihlten Bereich notwendig sind [In099, Ino00]. Zum einen eignen sich Multi-Kom-
ponenten-Legierungen aus mindestens drei verschiedenen Elementen besonders, da
deren Kristalleinheitszellen besonders grof und komplex sind. Dadurch wird das
Ausbilden einer kristallinen Fernordnung erschwert, wodurch der Energiegewinn zur
Ausbildung der Fernordnung reduziert ist. Des weiteren fiihrt ein grofer Atomra-
dienunterschied der einzelnen Elemente der Legierung zu einer hoheren Dichte und
geringerem freien Volumen in der Schmelze, da Rdume zwischen grofsen Atomen ef-
fektiver durch Atome mit geringerem Radius besetzt werden konnen. Dies fiihrt zu
einer gesteigerten Volumenvergrofserung bei der Kristallisation, da nun die Atome
Gitterplatze einnehmen. Schlieflich ist es vorteilhaft, wenn zwischen den Hauptele-
menten der Legierung eine moglichst grofse negative Mischungsenthalpie herrscht, da
hierdurch die Energiebarriere an der fest-fliissig-Phasengrenze erhoht und das ato-
mare Diffusionsvermogen verringert wird. Die Verringerung des Diffusionsvermogens
hat zur Folge, dass eine atomare Umorientierung — und somit Bildung von Kris-
tallisationskeimen — verlangsamt wird [Tel04]. Eine Vergroferung des unterkiihlten
Bereiches ist die Folge.

Abbildung 2.2 zeigt den typischen Verlauf einer Differenzkalorimetrieaufnahme eines
metallischen Glases, in diesem Fall von Zrgs Al; 5Cuy7 5Nijgo. Nach der endothermen

ZrggAly 5Cuq7,5Niqp

Abb. 2.2: Dynamische Differenzka-
lorimetrieaufnahme (DSC). T, be-
zeichnet die Glasiibergangstempera-
tur und 7Ty die Kristallisationstem-
peratur. Innerhalb des unterkiihl-
te Fliissigkeitsbereichs AT =TT,
findet keine Kristallisation statt.

e Nach[ReiQQ],
450 500 550 600 650 700 750 800
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Phase des Glasiibergangs folgt bei hherer Temperatur die exotherme Kristallisation.
Auf Grund der verzogerten Relaxation in dynamischen Systemen hat der Glasiiber-
gang eine endliche Breite [Jac86]. Das exotherme Verhalten bei der Kristallisation
erklart sich dadurch, dass die Atome durch die Umorientierung an die energetisch
giinstigeren Gitterpldtze gelangen.

Auf Grundlage dieser Erkenntnisse konnte die maximale Gussstérke metallischer Gl&-
ser immer weiter vergrofert werden, da immer geringere kritische Abkiihlraten not-
wendig waren. Dies ermoglichte die Herstellung massiver metallischer Gléaser (engl.
Bulk-Metallic-Glasses=BMG). Chen produzierte 1969 einige metallische Gléser, die
einen unterkiihlten Bereich von mehr als 40 K hatten, sodass erstmals Kristallisation
in metallischen Glésern systematisch untersucht werden konnte [Che69|. Kui, Gre-
er und Turnbull gelang es dann 1982 erstmalig kubikzentimetergroftes metallisches
Glas aus der terndren Mischung PdsoNigPa herzustellen [Kui84|. Seitdem stellte
die Gruppe um Inoue [Ino88| und die um Johnson [Joh86| viele neue Multikompo-
nentenglédser her, die grofte unterkiihlte Bereiche und geringe kritische Abkiihlraten
haben. Moderne metallische Glaser haben kritische Abkiihlraten, die durchaus im Be-
reich der Abkiihlraten von Oxidglasern liegen. So hat die Legierung PdoCuzoNijgPog
eine kritische Abkiihlrate von 0,1 K/s [Nis97].

Neben der Erforschung immer weiterer Multikomponentenlegierungen und ihrer ma-
kroskopischen Eigenschaften wurden auch Fortschritte bei der Aufklarung der ihnen
zur Grunde liegenden Struktur gemacht.

2.1.1 Struktur metallischer Glaser

Einen grofsen Fortschritt machte die Forschung zur Strukturaufklarung metallischer
Gléser als Cargill zeigte, dass die radiale Paarverteilungsfunktion von amorphen

o

e

Abb. 2.3: Vergleich radialer

Paarverteilungsfunktion von amor-

phem ZryPos (Linie) und der

= 4 (P(r)-P,)
=
<

6
-

” zufélligen Verteilung harter Kugeln
.
g, |[Fin70] (Histogramm). Aus [Car70].

r (Kugeldurchmesser)

2 4 5]

NiP-Legierungen, welche er anhand von Rontgendiffraktometrieaufnahmen erhielt,
anndhernd identisch zu jener ist, welche Finney [Fin70| erhielt, als er die zufalli-
ge Verteilung identischer harter Kugeln untersuchte [Car70] (siche Abbildung 2.3).



2.1. Metallische Gliser 7

Erste systematische Untersuchungen dieser Art waren bereits von Scott [Sco62| und
von Bernal [Ber60| gemacht worden, die zeigen konnten, dass die Zusammensetzung
zufillig verteilter Kugeln Tetraederstrukturen ergibt. Bernals Modell zur zufalligen
Verteilung harter Kugeln und seine computerunterstiizten Nachfolger werden zur Er-
klarung von Strukturen in Fliissigkeiten angewandt.

Zuvor hatte man vermutet, dass die Nahordnung in metallischen Schmelzen jener ih-
rer entsprechenden Kristalle dhnele, was zur Formulierung mikrokristalliner Modelle
fithrte. Diese besagten, dass ein amorpher Festkorper aus Mikrokristalliten mit eini-
gen hundert Atomen bestiinde. Turnbulls Entdeckungen widerlegten solche Modelle.
Frank stellte die These auf, dass es in Fliissigkeiten und Glésern polytetraeder-basier-
te Nahordnung geben miisse. Er wies darauf hin, dass ein Cluster aus zwolf Atomen
die sich um ein Zentralatom anordnen, eine grofsere Bindungsenergie besitzt und
somit stabiler ist, als ein Kuboktaedercluster, wie er in Abbildung 2.4a dargestellt
ist [Frab2|. Abbildung 2.4 zeigt die Darstellung zweier moglicher Anordnungen von

Abb. 2.4: Dreizehn identische Atome ha-
ben die Moglichkeit (a) sich als Kubok-
taeder anzuordnen (bekannt als dichtes-
te Kugelpackung), welche eine unendliche
Fortsetzung im dreidimensionalen Raum
erlaubt oder eine (b) ikosaedrische Struk-
tur anzunehmen, welche eine grofsere Bin-

dungsenergie besitzt [Fra52]. Aus [Spa00].

dreizehn identischen Atomen. Zum einen haben sie die Moglichkeit (a) sich als Kub-
oktaeder anzuordnen. Diese Struktur fiihrt zur optimalen Raumausnutzung, auch da
sie eine unendliche Fortsetzung im dreidimensionalen Raum erlaubt. Die andere Mog-
lichkeit ist, eine ikosaedrische Struktur anzunehmen (b). Sie kann als symmetrische
Ansammlung von minimal verdnderten Tetraedern betrachtet werden und besitzt
gegeniiber dem Kuboktaeder eine grofiere Bindungsenergie, was zu einem stabileren
Cluster fiihrt.

Ordnet man zwanzig Tetraeder um einen gemeinsamen Punkt, so erhédlt man einen
Ikosaeder. Tkosaeder kann man auch als zwolf ineinandergreifende Fiinffachringe be-
trachten, was zu einer Fiinffachsymmetrie fiihrt. Diese Fiinffachsymmetrie und somit
ikosaedrische Struktur konnte erstmals direkt mit Hilfe von Rontgenstreuung an der
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fliissig-fest-Phasengrenze von Blei beobachtet werden [Rei00], nachdem sie bereits
iiber 40 Jahre zuvor vermutet worden war.

Dass auch multikomponentiges massives metallisches Glas, wie das in dieser Arbeit
vermessene zirkonbasierte BMG ZrssCusgAl;gNis ikosaedrische Nah- und mittelreich-
weitige Ordnung besitzt, konnte anhand mehrerer unterschiedlicher experimenteller
Ergebnisse gezeigt werden. Wie bereits erwahnt, konnten Reichert et al. anhand von
Rontgenuntersuchungen zeigen, dass ikosaedrische Nahordnung (ISRO) bereits in
unterkiihltem fliissigem Blei vorhanden ist [Rei00]|. Gleiches konnten Schenk et al.
fiir tief unterkiihltes fliissiges Zirkon, Eisen und Nickel zeigen, welches sie mittels
Neutronenstreuung untersuchten [Sch02]. Abbildung 2.5 zeigt eine hochaufgelos-
te Transmissionselektronenmikroskopieaufnahme (a) von amorphem Zr;oPds, und
das dazugehorige Elektronenbeugungsbild (b), welches mit einem Elektronenstrahl
mit 1 gm Durchmesser aufgenommen wurde. Das Beugungsbild zeigt ausschliellich

Abb. 2.5: Hochaufgelostes TEM-Bild (a)
von amorphem Zr7gPdsg. Das Elektronen-
beugungsbild (b) wurde mit einem Elek-
tronenstrahl mit 1 pum Durchmesser auf-
genommen, wihrend jenes in (c) mit ei-
nem KElektronenstrahl von nur einem nm in
dem mit A’ gekennzeichneten Bereich er-
zeugt wurde. Man erkennt anhand der zehn
hellen Reflexe, eine Fiinffachsymmetrie im
Beugungsbild (c¢), was auf eine lokale iko-
saedrische Struktur in der allgemein amor-
phen Struktur weist. Aus [Sai01].

gleichméfige Ringe, was auf eine amorphe Struktur hinweist. Das Beugungsbild in (c)
hingegen wurde mit einem Nanostrahl von nur einem nm Durchmesser in dem mit
A’ gekennzeichneten Bereich erzeugt und kann auf Grund des geringen Elektro-
nenstrahldurchmessers lokale Strukturen auflésen. Das Beugungsmuster zeigt eine
Fiinffachsymmetrie, was auf eine lokale ikosaedrische Struktur hinweist.

Detailliertere Erkenntnisse iiber lokale und mittelreichweitige Ordnung in amorphen
BMGs wurden in den letzten Jahren mit immer leistungsfahigeren Computersimula-
tionen gewonnen. Diese kommen zu dem Ergebnis, dass es eine Vielzahl ikosaedrischer
Polytetraedercluster gibt, die die Nahordnung ausmachen. Diese Polytetraederclus-
ter sind untereinander verbunden und erzeugen so eine mittelreichweitige Struktur.
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Ikosaedrische mittelreichweitige Ordnung (IMRO) entsteht, wenn Ikosaeder sich mit-
tels einzelner oder mehrerer Atome zu groferen Clustern zusammenschliefsen. Dies
passiert, wenn die Schmelze nahe der Glasiibergangstemperatur weiter abkiihlt und
so eine engere Kugelpackung notwendig wird. Wie in Abbildung 2.6 zu sehen ist, gibt
es mehrere Varianten, wie sich ikosaedrische Cluster zu groferen zusammenschlie-
fen konnen. Es sind jeweils zwei Cluster iiber eine gemeinsame (a) Ecke (VS von
vortex-sharing), (b) Kante (ES von edge-sharing) oder (c¢) Front (FS von face-
sharing) miteinander verbunden. Greifen sie weiter ineinander, wie in Teil (d) zu
sehen ist, spricht man von gemeinsamen Tetraedern (T'S von tetrahedra-sharing).
Abbildung 2.7 schliefslich zeigt einen Supercluster aus 85 Atomen, der aus neun
Einzelikosaedern besteht, die iiber die gerade beschriebenen Verbindungen zusam-
mengesetzt sind [Che09].

Al-zentriert
u-zentriert

TS

Abb. 2.6: Bildausschnitte (a—c) zeigen Abb. 2.7: Neun Einzelikosaeder, durch

zwei Polyeder, die jeweils iiber eine ge-
meinsame Ecke (VS), Kante (ES), oder
Front (FS) verbunden sind. Ein gemein-
samer Tetraeder (TS) verbindet die zwei
Ikosaeder in Teil (d). Aus [Hui09].

rote Kreise kenntlich gemacht, sind, wie
in der Abbildung links beschrieben, mit-
einander verbunden und bilden auf diese

Weise einen Supercluster aus 85 Atomen.
Aus [Che09).

Die an BMGs durchgefiihrten Experimente und durch Computersimulationen ge-
wonnenen Erkenntnisse haben viel zum Verstdndnis der Struktur metallischer Gléaser
beigetragen. Auch wenn die hier beschriebenen Erkenntnisse auf die Materialklasse
der Zr-basierten Multikomponenten-BMGs verallgemeinert werden kénnen, so héngt
die genaue Struktur letztlich von der individuellen Zusammensetzung der Legierung
selbst ab.
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2.2 Glaser bei tiefen Temperaturen

Dass sich amorphe Festkorper bei tiefen Temperaturen, also unterhalb weniger Kel-
vin, in ihren physikalische Eigenschaften fundamental von ihren kristallinen Pendants
unterscheiden, iiberrascht zunéchst, da die Wellenldnge der dominanten Phononen
hier um Grofienordnungen lénger ist, als der mittlere Atomabstand. Im Rahmen
des Debye-Modells werden Phononen als kollektive Schwingungsanregungen eines
Festkorpers eingefiihrt [Deb12|. Damit lassen sich die thermischen und elastischen
Eigenschaften von Kristallen erfolgreich erkléaren. Allerdings machte Debye innerhalb
des nach ihm benannten Modells keinerlei einschriankende Annahmen zu der mikro-
skopischen Struktur des zu Grunde liegenden Festkorpers, welcher als ein isotropes
Kontinuum behandelt wird.

Spezifische Warme

Zeller und Pohl zeigten in ihrer wegweisenden Arbeit 1971, dass es so wohl quanti-
tativ als auch qualitativ erhebliche Unterschiede zwischen den thermischen Eigen-
schaften von Kristallen und Gléasern gibt |[Zel71]|. Abbildung 2.8 zeigt einen etwa
linearen Verlauf der spezifischen Warme von Quarzglas als Funktion der Temperatur
unter einem Kelvin. Zudem ist auch die Vorhersage des Debye-Modells eingezeichnet.
Sie sagt eine T3-Abhingigkeit der spezifischen Wirme mit der Temperatur voraus,
die sich direkt aus der Zustandsdichte langwelliger akustischer Phononen und der
Bose-Einstein Statistik ergibt. Bei tiefsten Temperaturen liegt die spezifische Wir-
me von Quarzglas mehrere Grofsenordnungen hoher als von Quarzkristallen. Da die
Wellenldnge der dominanten Phononen hier, wie bereits erwiahnt, weit ldnger als der

7 Abb. 2.8: Spezifische Wiarme C von
Quarzglas als Funktion der Temperatur.
. Man erkennt eine C' oc T1?°-Abhéngigkeit.

Spezifische Warme C [uJ gj'1 K'l]

O Quarzglas

Debye-Modell Fiir einen Quarzkristall erwartet man nach
10 \ ‘ dem Debye-Modell eine T3-Abhiingigkeit,
0.01 0.1 1 welche ebenfalls eingezeichnet ist. [Zel71].

Temperatur T [K]
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mittlere Atom- oder Molekiilabstand ist, kann die exakte atomare Struktur keinen
Einfluss auf deren Ausbreitung haben. Daher muss es einen weiteren Mechanismus
geben, der zu der stark erhohten spezifischen Warme in amorphen Festkorpern fiihrt.

Wairmeleitfahigkeit

In derselben Arbeit diskutieren Zeller und Pohl auch Messungen der Warmeleitfahig-
keit von amorphem und kristallinem Quarz. Abbildung 2.9 zeigt die Warmeleitung
dieser stochiometrisch identischen Festkorper in Abhéngigkeit von der Temperatur.
Auch hier zeigt sich ein fundamental unterschiedliches Verhalten. Zum einen ist der
Absolutwert der Warmeleitfahigkeit beim kristallinen Vertreter um eine bis fiinf Gro-
fsenordnungen hoher als beim amorphen, zum anderen steigt sie beim Glas im ge-
samten Temperaturverlauf stetig an, wohingegen beim Kristall ein ausgepriagtes Ma-
ximum bei etwa 10 K zu erkennen ist. Wieder léasst sich mit Hilfe des Debye-Modells

10 \
- o
H: 10° " o .
g. %Ooo
% 0 .
= o Abb. 2.9: Wirmeleitfihigkeit A  von
';OEJ y amorphem und kristallinem Quarz als
£ 10 i Funktion der Temperatur. Man erkennt
g Quardstl eine T2-Abhingigkeit fiir das Glas und
10° ‘ eine T3-Abhingigkeit fiir den Kristall.
0.1 1 10 100 1000 [Hun77|.

Temperatur T [K]

der charakteristische Verlauf der Warmeleitfahigkeit des Kristalls mit der Tempera-
tur erklaren.

Bei der Diskussion der Warmeleitfahigkeit wollen wir annehmen, dass sich die Git-
terschwingungen als einzige Tréager der Wéarme wie ein Phononengas behandeln und
somit analog zur kinetischen Gastheorie berechnen lassen. Somit ergibt sich fiir tiefe
Temperaturen eine Warmeleitfahigkeit A = %Cde o T3. In Kristallen wird ange-
nommen, dass die freie Wegldnge [ der Phononen bei sehr niedrigen Temperaturen
nur von der Probengeometrie d=konst. begrenzt wird. Mit der Einfiihrung eines ef-
fektiven Phononenzweiges und linearer Dispersion kann deren Ausbreitungsgeschwin-
digkeit vp als konstant angesehen werden. Mit der spezifischen Wirme C' o< T ergibt
sich eine kubische Abhéngigkeit der Warmeleitfahigkeit bei tiefen Temperaturen, wel-
che durch die Messdaten des Kristalls in Abbildung 2.9 eindrucksvoll bestéatigt wird.
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Auch das Maximum und die anschliefende Reduktion bei weiter steigender Tempe-
ratur kann mit Phonon-Phonon-Streuung und Umklapp-Prozessen erkliart werden.
Fiir das amorphe SiO, steigt die Warmeleitfahigkeit unter einem Kelvin allerdings
quadratisch mit der Temperatur und hat einen viel geringeren Absolutwert. Dies
deutet darauf hin, dass es in amorphen Festkorpern niederenergetische Anregungs-
zustande geben muss, die als Streuzentren die mittlere freie Weglédnge | der Phononen
reduzieren.

Ultraschallabsorption

Ultraschallabsorptionsexperimente von Hunklinger und Arnold an dem Borsilikat-
glas BK 7 erbrachten 1972 den Nachweis, dass diese niederenergetischen Anregungs-
zustande Zwei-Niveau-Charakter besitzen [Hun74|. Abbildung 2.10 zeigt die Ultraschall-

15
Borsilikatglas BK 7
ol T=048K
— f= 940 MHz
5
= os|
Abb. 2.10: Ultraschallddmpfung in Bor-
- silikaglas BK 7. Aufgetragen ist die inverse
e, . . mittlere freie Weglinge {~! in Abhingig-
00pS-r-rmmr oo STt keit von der eingestrahlten Intensitat J bei
07 10® 10® 0t 107 480 mK. [Hun74].
J[WemT]

Déampfung von Borsilikatglas (BK 7) bei 0,48 K in Abhéngigkeit von der eingestrahl-
ten Intensitidt. Gezeigt ist die inverse mittlere freie Weglédnge der Ultraschallwelle.
Mit steigender Intensitat der Ultraschallwelle verringert sich die inverse mittlere freie
Wegléinge, bis sie schlieflich verschwindet. Erklart werden kann diese Beobachtung
mit der resonanten Wechselwirkung der Phononen mit niederenergetischen Zwei-
Niveau-Systemen.

Die Besetzungszahldifferenz AN zwischen Grund- und angeregtem Niveau eines En-
sembles von Zwei-Niveau-Systemen im thermodynamischen Gleichgewicht ist

FE
AN =N h 2.1
tan (%BT), (2.1)

wobei N die Zahl der Zwei-Niveau-Systeme mit Energieaufspaltung F, kg die Boltzmann-
Konstante und 7' die Temperatur ist. Bei hinreichend kleiner Intensitdt wird die
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Ultraschallwelle auf Grund von resonanter Absorption geddmpft. Mit steigender In-
tensitat gelangen immer mehr Systeme vom Grund- in den angeregten Zustand, bis
beide Niveaus gleichstark bevélkert sind und stimulierte Emission und resonante
Absorption anndhernd gleich wahrscheinlich werden.

2.3 Tunnelsysteme in amorphen Festkorpern

Die physikalischen Eigenschaften amorpher Festkorper, welche von denen kristalliner
Festkorper abweichen, bedurften einer Erklarung, welche 1972 mit dem Standardtun-
nelmodell von Anderson et al. [And72| und Phillips [Phi72] unabhéngig voneinander
erbracht wurde. Das Standardtunnelmodell ist ein phanomenologischer Ansatz, wel-
ches aus der Idee der bereits erwahnten niederenergetischen Zwei-Niveau-Systeme
konzipiert wurde. Mit Hilfe dieses Modells lassen sich die gemachten Beobachtungen
der erhohten spezifischen Warme und der reduzierten Warmeleitfahigkeit erfolgreich
beschreiben. Des weiteren dient es als Grundlage zur Erklarung der im Rahmen die-
ser Arbeit vorgestellten Messergebnisse. Daher wird es im Folgenden vorgestellt und
anschliefsend seine Voraussagen mit weiteren experimentellen Befunden verglichen.

2.3.1 Standardtunnelmodell

Ein grundlegender Unterschied zwischen zwei stochiometrisch identischen Materia-
lien von denen eins in kristalliner und eins in amorpher Konfiguration vorliegt, ist
die Unordnung, welche nur im amorphen Zustand vorhanden ist. Abbildung 2.11
zeigt beispielhaft eine zweidimensionale Skizze beider Konfigurationen. In der linken
Hilfte ist eine kristalline Struktur zu sehen, welche sich durch perfekte Periodizi-
tat auszeichnet. Somit ergibt sich dank der Translationssymmetrie aus der Nah- die
Fernordnung. Die in der rechten Hélfte von Abbildung 2.11 skizzierte amorphe Struk-
tur ist aus den gleichen Bestandteilen aufgebaut wie die zuvor beschriebene. Eine
gewisse Nahordnung ist auch vorhanden. Allerdings gibt es Abweichungen der Bin-
dungswinkel und -ldngen, welche zu einem Verlust der Fernordnung fithren. Wie in
der Abbildung an den (mit A und B) markierten Stellen zu sehen ist, gibt es fiir ein-
zelne Atome oder Atomgruppen energetisch nahezu entartete Gleichgewichtslagen.
Fiir amorphe Festkoérper kann davon ausgegangen werden, dass es sich dabei um zwei
Gleichgewichtslagen handelt zwischen denen sich die Atome wechseln kénnen [Ens05],
was, wie wie im Folgenden dargestellt, zur Ausbildung von Zwei-Niveau-Systemen
fiihrt.
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Abb. 2.11: Zweidimensionale Skizze einer kristallinen (links) und einer amorphen Kon-
figuration (rechts). Die kristalline Struktur besitzt Nah- und Fernordnung, wihrend man
bei der amorphen Struktur auf Grund ihrer Unordnung an den Stellen A und B energe-
tisch nahezu entartete Gleichgewichtslagen fiir einzelne Atome oder Atomgruppen vorfindet.
Nach [Zac32].

2.3.2 Zwei-Niveau-Systeme im Doppelmuldenpotential

Diese Atome oder Atomgruppen konnen als Teilchen mit der effektiven Masse m
beschrieben werden, die sich mit Hilfe quantenmechanischen Tunnelns in einem Dop-
pelmuldenpotential bewegen, da bei tiefen Temperaturen thermisch aktiviertes Uber-
winden der Potentialbarriere ausgeschlossen ist. Das Doppelmuldenpotential
Vi) = {7(3: +d/2)*+ A fiir 2 < ~B/244d 22)

y(x —d/2)? fir x > —2/2yd

wird durch zwei benachbarte harmonische Teilpotentiale gebildet, die durch eine
Potentialbarriere V' voneinander getrennt sind, wie in Abbildung 2.12 dargestellt
ist. Die Steilheit der Potentialwdnde wird mit dem Parameter v beschrieben. Eine
mogliche Energiedifferenz der beiden Potentialmulden A wird in diesem Modell mit
Asymmetrieenergie bezeichnet. Der Abstand im Konfigurationsraum zwischen den
Potentialminima wird mit d angegeben.

Mit Hilfe der Losung der zeitunabhéngigen Schrodingergleichung

Hy(z) = Ey(x) (2.3)
mit dem Hamilton-Operator

h? d?
2m dz?
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Abb. 2.12: Schematische Darstellung eines Teil-
chens der effektiven Masse m im Doppelmulden-
potential. Das Doppelmuldenpotential ergibt sich
aus der Uberlagerung zweier harmonischer Einzel-
potentiale. Diese Einzelpotentiale mit Grundzu-
standsenergie % unterscheiden sich um die Asym-
metrieenergie A und sind durch eine Potentialbar-
riere V um einen Abstand d im Konfigurations-

raum voneinander getrennt.

und dem Potential aus (2.2) lassen sich die Energie-Eigenwerte bestimmen. Fiir das
Potential (2.2) ldsst sich die Losung stark vereinfachen, wenn man die beiden har-
monischen Potentialhélften mit den bekannten Grundzustandswellenfunktionen v,
und ¢}, zunéchst unabhéngig von einander betrachtet. Nahert man nun die beiden ge-
trennten Teilpotentiale immer weiter einander an, so beginnen sie sich zu iiberlappen
und man kann mit Hilfe des Ansatzes

Y(x) = aa(x) + by (x) (2.5)

die Wellenfunktion des Gesamtsystems annidhern, wobei a und b reelle Koeffizienten
sind.

Bei tiefen Temperaturen ist die Besetzungswahrscheinlichkeit der angeregten Zustén-
de verschwindend gering, weshalb nur die Grundzustdnde des harmonischen Poten-
tials besetzt sind. Fiir die Energieeigenwerte des Gesamtsystems kann

B [V Hyd*x B a’H,, + b Hyy, + 2abH,y,
- [yrdds a? + b2 + 2abS

angesetzt werden. Hierbei werden die Eigenwerte in den einzelnen Mulden mit H,, =
[V Hpdz und Hy, = [4f Hibd®x bezeichnet. Der Uberlapp der Wellenfunktion
wird mit S = [¢X,d*z beschrieben und Hy, = [ ¢ Hipd®x beschreibt den Ener-
gieaustausch, welcher von der Potentialhche V', der Teilchenmasse m und besonders
dem Abstand d der Teilpotentiale abhéngt [Ens05]|. Beriicksichtigt man noch, dass die
tatsachlichen Eigenwerte stets kleiner als die gendhert angesetzten sind, berechnen

E

(2.6)

sich diese mit Hilfe eines Variationsverfahrens nach einer Minimierung zu

1
Bi=; (hQ + /A2 + 4H§b> . (2.7)

Mit Hilfe der Storungstheorie 1. Ordnung lédsst sich die in (2.7) auftretende Wech-
selwirkungsenergie H,;, ndherungsweise zu

—2H,, = Ay =~ hQe (2.8)
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berechnen. Die Grofe Ay wird Tunnelaufspaltung genannt, da sie bei symmetrischen
Doppelmuldenpotentialen (bei denen A = 0 gilt) die Energieaufspaltung der Eigen-
werte angibt. Der auftretende Tunnelparameter A lésst sich mit der WKB-Methode
niaherungsweise berechnen

.4
~ 2

und enthélt die Potentialform charakterisierende Parameter, sowie die Masse des

A 2mV (2.9)

darin tunnelnden Teilchens.
Mit Hilfe von (2.8) lédsst sich nun unmittelbar die Energiedifferenz

E=E, —E_ = /A2 +4l3 = /A2 4 A} (2.10)

des aufgespaltenen Grundzustands angeben.
Zu den Energieeigenwerten Ey = 1/2(hQ) & /A2 + (Ag()))?) gehoren die symmetri-
sche 1, und antisymmetrische »_ Wellenfunktion

Yy (x) = a(x) cos(V) + Py (x) sind (2.11a)
Y_(x) = —ha(x) sin(V) + Yy (x) cos I (2.11Db)

mit tan 29 = Ay/A. Abbildung 2.13 zeigt die symmetrische und die antisymmetri-
sche Wellenfunktion im Doppelmuldenpotential welche das untere und obere Niveau
darstellen, woraus sich die Energieaufspaltung F des Grundzustands ergibt.

A/\Z )
M X/\L v Abb. 2.13: Schematische Darstellung ei-

\_/ \/ nes Doppelmuldenpotentials mit den Wel-

A I lenfunktionen der beiden untersten Zustan-
o de. Aus [Lucll].
Konfigurationsraum

2.3.3 Verteilungsfunktion und Zustandsdichte

Wie im vorangegangenen Abschnitt gezeigt, konnen die Tunnelsysteme durch zwei
Parameter charakterisiert werden, die Asymmetrieenergie A und den Tunnelpara-
meter A . Wie die Verteilung dieser Parameter im amorphen Festkorper aussieht, ist
zunachst unbekannt. Es ist allerdings plausibel anzunehmen, dass beide auf Grund
der unregelméfigen Glasstruktur jeweils sehr unterschiedliche Werte annehmen. Im
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Standardtunnelmodell wird aus diesem Grund die Annahme gemacht, dass beide
Parameter unabhéngig von einander und gleichverteilt sind. Somit wird fiir die Ver-

teilungsfunktion
P(A,)\) dAdA = P dAdA (2.12)

angesetzt, wobei P eine materialabhéingige Konstante ist, deren Wert experimentell
bestimmt werden kann. Diese Annahme ist erst einmal willkiirlich und wird erst im
Nachhinein durch experimentelle Ergebnisse gerechtfertigt.

Anhand einer Variablentransformation ist es moglich, die Verteilungsfunktion P auch
in Abhéngigkeit von der Energieaufspaltung F und A, auszudriicken, was eine dem
Experiment néhere Darstellungsform ist. Durch Substituieren von A durch E(A, Ay)
aus (2.10) und A durch Ag(A)(2.8) erhélt man

— E
P(E,Ay) dEdAg =P ———
o) dB 8 = P

Abbildung 2.14 zeigt die Verteilungsfunktion aus (2.13) in Abhéngigkeit von der Tun-
nelaufspaltung Ag bei einer festen Energieaufspaltung. Diese divergiert fiir Ay = 0
und Ay = E. Wéihrend die Singularitat bei Ay = E integrierbar ist, muss die Vertei-

dE dA, . (2.13)

lungsfunktion fiir Ay — 0 angepasst werden, um sie integrierbar zu machen. Haufig
wird eine minimale Tunnelaufspaltung Ag min eingefiihrt, die einem maximalen Tun-
nelparameter \,.. entspricht. Dies ist berechtigt, da es nur eine endliche Anzahl
von Tunnelsystemen in einem Glas gibt!. Unterhalb von Ag min Wird die Verteilungs-
funktion gleich null gesetzt, was somit gleichzeitig auch eine untere Schranke fiir die
Energieaufspaltung £ = /A? + A2 darstellt.

Die Zustandsdichte der Tunnelsysteme D(FE) erhdlt man durch Integration iiber
alle moglichen Tunnelaufspaltungen Aq

E
D(E) = / P(E,Ay) dAy = P In( 20E ). (2.14)
Ao’min ,min

Nimmt man die von der Energie logarithmisch abhéngende Zustandsdichte als kon-
stant an, ergibt sich daraus mit Hilfe der Besetzungszahl die lineare Temperaturab-
hingigkeit der spezifischen Wirme im Quarzglas und dessen T2-Abhingigkeit der
Wiérmeleitfahigkeit.

2.3.4 Wechselwirkung von Tunnelsystemen mit elastischen Feldern

Die in dieser Arbeit zur Untersuchung der Tieftemperatureigenschaften amorpher
Festkorper angewandte Messmethode benutzt elastische Verzerrungsfelder, welche

! Aus Wirmekapazititsmessungen erhilt man eine Anzahldichte von etwa 1017 — 10'® Tunnel-
systemen pro cm? [Ste76.
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P(E, Ap)

Abb. 2.14: Verteilungsfunktion der Para-
meter P(E,Ag) aus Gleichung (2.13), als
Funktion von Ay/E.

AylE

mit den im Glas befindlichen Tunnelsystemen wechselwirken konnen. Werden die an-
gelegten Verzerrungen zu grof, kommt es zu nicht-linearen Effekten, was bedeutet,
dass die gemessene Auslenkung nicht mehr linear von der Amplitude des Storfeldes
abhéngt (siehe hierzu Abschnitt 4.1.3). Sind die Verzerrungsfelder hinreichend klein,
kann, wie im Folgenden geschehen, ihr Einfluss auf die Tunnelsysteme als kleine Sto6-
rung betrachtet werden.

Die Verzerrungsfelder wirken sich prinzipiell auf beide die Tunnelsysteme charakteri-
sierenden Parameter, Tunnelaufspaltung Ay und Asymmetrieenergie A, aus. Formal
lasst sich dies durch einen Storhamiltonian Hg ausdriicken. Ohne Storung lautet der
Hamiltonian des Systems

1 A=A,
H0_2(_A0 _A) (2.15)

in der Basis der Ein-Mulden-Potentiale 1, und ¢y,. In der Basis der Energieeigenzu-
stdnde ¢, und ¢_ wird dieser diagonal,

~ 1/ EFE 0
Hy=- 2.1

mit E aus (2.10). Eine von auken einwirkende Stérung bewirkt nun eine Anderung
der Tunnelaufspaltung 62y und Asymmetrieenergie 6A. Da der Uberlapp der Wel-
lenfunktionen v, und 1, als sehr klein angenommen wurde, ist die Anderung der
Tunnelaufspaltung A viel kleiner als die Anderung der Asymmetrieenergie 6A ist
und diese so in guter Naherung vernachlissigt werden kann [Phi84|. Die vom Ver-
zerrungsfeld hervorgerufene Verdnderung der Umgebung der Tunnelsysteme fithrt
allerdings unmittelbar zu einer Anderung der Asymmetrieenergie, weshalb sich als
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Storhamiltonian
L A —8A\ _1[dA 0
Hs =3 ( —6Ag  —O0A ) T2 < 0 —0A ) (2.17)

ergibt. Fiir kleine Storungen ist die Kopplung des Verzerrungsfeldes an die Asym-
metrieenergie in linearer Ndherung

SA =278, (2.18)

wobei das Deformationspotential v ein Mak fiir die Stéarke der Kopplung zwischen
Tunnelsystemen und Phononen ist und € fiir das Verzerrungsfeld steht. Somit ergibt
sich fiir den Gesamthamiltonian H in der Basis der Energieeigenzustiande

— - ~ 1(E 0 el A —Ag
H_H0+HS—2(0 _E>+E(_AO _A>. (2.19)

Die Diagonalelemente sind ein Maf§ fiir die Anderung der Energieaufspaltung F
durch die Stérung, wihrend die Auferdiagonalelemente Ubergéinge innerhalb des
Zwei-Niveau-Systems beschreiben.

Es soll noch erwahnt werden, dass es moglich ist die Dynamik der Tunnelsysteme
mit Hilfe von Bloch-Gleichungen zu beschreiben [Hun76|, da sich diese als quanten-
mechanische Zwei-Niveau-Systeme formal wie Spin-1/2-Teilchen verhalten. Im Fol-
genden wird jedoch auf die vorhandenen Resonanz- und Relaxationsterme getrennt
eingegangen, welche die Temperaturabhéngigkeit der relativen Schallgeschwindig-
keitséinderung v/» und der inneren Reibung Q' bestimmen.

Relaxationsprozesse

Das von einer Schallwelle hervorgerufene Verzerrungsfeld é bewirkt in einem Tunnel-
system mit Energieaufspaltung £ und Asymmetrie A nach (2.19) eine Modulation
der Energieaufspaltung

_A
OF = 2’}/65 . (2.20)

Diese Modulation fiihrt dazu, dass dieses Ensemble von Tunnelsystemen aus dem
thermischen Gleichgewicht gebracht wird, da die Besetzung der Energieniveaus (2.1)
von der Energieaufspaltung abhéngt. Variiert das dufere Verzerrungsfeld, beispiels-
weise periodisch, so fithrt dies zu einer permanenten Anderung des Gleichgewichts,
da die Energieaufspaltung iiber die Asymmetrie von der Verzerrung abhéngt. Die-
se Situation ist in Abbildung 2.15 skizziert. Uber den Austausch von Energie mit
dem Warmebad versucht das Ensemble das momentane thermische Gleichgewicht
wieder herzustellen. Diese Relaxation geschieht iiber Absorption und Emission von
Phononen in einer charakteristischen Zeit 7. Da diese Relaxationszeit 7 endlich ist
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kommt es zu einer Phasenverschiebung, wie man anhand der unterschiedlichen Pha-
sen in Abbildung 2.15 sieht, zwischen der Verzerrung € auf Grund des dufseren Feldes
und der elastischen Spannung o. Die elastische Spannung o entsteht in einem Fest-
korper, wenn auf diesen eine dufsere Kraft wirkt. Der Zusammenhang zwischen der
Verzerrung und der elastischen Spannung ist die elastische Suszeptibilitat .S, die iib-
licherweise ,elastische Nachgiebigkeit® genannt wird.

Berticksichtigen wir nur die von der Verzerrung verursachte Spannung, so ergibt sich

o=5¢, (2.21)

mit der komplexwertigen frequenzabhéngigen elastischen Suszeptibilitat S = S’+15”.
Fiir die durch Tunnelsysteme hervorgerufene elastische Spannung und Relaxations-
zeit 7 ergibt sich nun folgender Relaxationsansatz

Jdo o
- = 2.22
a7 (222)
Setzt man (2.21) in den Relaxationsansatz ein, erhdlt man mit der statischen elasti-
schen Suszeptibilitat S

do  Sé
—— = 2.23
ot T (223)
Gehen wir von einem periodisch oszillierenden Verzerrungsfeld é = ¢, e ! aus, so
gilt entsprechend (2.21)
o= S e . (2.24)
Setzen wir dies in (2.22) ein, so erhalten wir fiir die elastische Suszeptibilitét
S
S = . 2.25
1 —iwt ( )

Mit Hilfe von (2.21) und der Besetzungszahldifferenz fiir Zwei-Niveau-Systeme (2.1)
erhélt man fiir die statische elastische Suszeptibilitat
d(c) O(AN) OF

5= O(AN) OE 0é '

(2.26)

;
/

‘ \/ \ t Abb. 2.15: Schematische Darstellung des

Einflusses eines dufteren Verzerrungsfeldes
auf die Energieaufspaltung der Tunnelsys-
—_ —_ teme. Auf Grund der endlichen Relaxati-
———— onszeit kommt es zu einer Phasenverschie-
bung.
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Abb. 2.16: Frequenzgang eines Debye-Relaxators mit Realteil (links) und Imaginérteil
(rechts).

was letztlich mit (2.20) und (2.25)

2 2 gech? ( £
_ 2Ny (A) <2kBT> 1 (2.27)

2ot \ E 2%kpT 1 —iwr’

ergibt, wobei p hier fiir die Dichte des Mediums und v fiir die Schallgeschwindigkeit
steht. Die elastische Suszeptibilitat hat die typische Form eines Debyeschen Relaxa-
tors [Debl12]. Die komplexe elastische Suszeptibilitét ldsst sich in Real- und Imagi-
narteil aufteilen. Der Realteil S’ ist mit der relativen Schallgeschwindigkeitsanderung

2
v pv? g NA2 A\ ? sech <2kEBT> 1 (2.28)
v 27 p? \E 2kgT 1+ (w)? '

verkniipft und ihr Imaginérteil S” mit der inneren Reibung

Q'=p?9" = (2.29)

2N~? (A>2 sech” <%> wT

p? \ F 2kgT 1+ (wr)?

Abbildung 2.16 zeigt den Real- und Imaginérteil des Frequenzgangs eines Debyeschen
Relaxators in Abhéngigkeit vom Produkt aus Kreisfrequenz und Relaxationszeit. Der
Realteil entspricht hierbei energiespeichernden und der Imaginérteil dissipativen Pro-
zessen. Sind die Frequenzen des Verzerrungsfeldes gering oder die Relaxationszeit des
Tunnelsystems niedrig, also wr < 1, konnen die Tunnelsysteme dem Feld praktisch
instantan folgen und die Phasenverschiebung ist null. Der Verlust auf Grund von
Energiedissipation ist deshalb null und der Realteil hat einen konstanten Wert.
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Nimmt die Relaxationszeit zu, beziechungsweise steigt die Frequenz an, kénnen nicht
mehr alle Tunnelsysteme dem Feld folgen und es kommt zu einer Phasenverschiebung
und Verlusten, wiahrend sich der Realteil verringert. Sind die Anregungsfrequenz und
die Relaxationsrate etwa in der gleichen Grofsenordnung, wr =/ 1, sind bei einer Pha-
senverschiebung von ¢ = 7/2 die Anderung des Realteils und die Verluste maximal.
Bei noch hoheren Frequenzen, w7t > 1, kdnnen die Tunnelsysteme dem Anregungs-
feld nicht mehr folgen, sodass ihre Beitrige zu Relaxation beinahe null sind, wéhrend
die Phasenverschiebung maximal wird (¢ = 7).

Die hier angegeben Grofen beschreiben allerdings nur den Beitrag eines einzelnen
Tunnelsystems mit einer Asymmetrie A und einer Energieaufspaltung £. Um Aus-
sagen iiber das Ensemble aller Tunnelsysteme eines Glases treffen zu kénnen, miissen
noch die Beitrége aller Tunnelsysteme mit Hilfe der Verteilung (2.13) aufsummiert
werden. Man erkennt auf Grund des in 2.28 und 2.29 auftretenden Faktors (A/FE)?,
dass besonders Tunnelsysteme die stark asymmetrisch sind, das heifft £ =~ A, einen
Beitrag zum Relaxationsanteil liefern.

Relaxationszeiten in der Ein-Phonon-Prozess-Niherung

Der dominante Relaxationsprozesses wird durch die Temperatur bestimmt. Bei hohen
Temperaturen kann die Energiebarriere thermisch iiberwunden werden. Der Tempe-
raturverlauf wird durch ein Arrhenius-Gesetz beschrieben

T =Tge TAMBT (2.30)

Sind die Temperaturen im Bereich einiger Kelvin, so kann die Energiebarriere nicht
mehr thermisch iiberwunden werden und quantenmechanisches Tunneln ist die einzi-
ge Bewegungsmoglichkeit der Atome im Doppelmuldenpotential. Ist die Temperatur
so niedrig, dass die thermische Energie vergleichbar mit der Energieaufspaltung £ des
Tunnelsystems ist, also kgT =~ F/, so geschieht die Relaxation ins Gleichgewicht durch
Absorption oder Emission eines einzelnen Phonons und wird deshalb Ein-Phonon-
Prozess oder direkter Prozess genannt. Die Ubergangswahrscheinlichkeiten Wy, und
Wy, zwischen dem Grund- und ersten angeregten Zustand £ und E, , im Folgenden

Abb.  2.17: Schematische Dar-
—)—— E=hey —7— stellung der Ein-Phonon-Prozesse.
he Ubergiinge zwischen den Energie-
niveaus geschehen mit Hilfe eines
—_— einzelnen thermischen Phonons.
Absorption Emission
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als Niveau 1 und 2 bezeichnet, kann mit Fermis Goldener Regel
2 ~
Wiz = —=| (vl Hslur ) 2D(E) f(E)3 (e = E) | (2.31)

berechnet werden, wobei der Stéroperator Hg der aus (2.19) bekannte Stérhamiltoni-
an ist. Die Bose-Einstein-Verteilung fiir die Phononen wird hier mit f(F) bezeichnet,
wéhrend D(FE) die Zustandsdichte der Phononen im Debye-Modell
EQ

- 2m2h3e3

bezeichnet. Die Schallgeschwindigkeit der einzelnen Phononzweige ist hier mit v,
gegeben. Die Relaxationsrate des direkten Prozesses 7 ! ist die Summe der Uber-
gangsraten fiir Emission und Absorption [J&c72] und berechnet sich zu

D(E) (2.32)

77 = Wiy + Way = Wiy (1 + eféET) (2.33)
- 1 o0 Ve AV ? E
1 1 t 3
- T o) g3 (29 coth . 2.34
T opnd (015 LR E) U\ 2ksT (2:34)

Die Indizes ,]I* und ,t* stehen fiir den longitudinalen und transversalen Anteil des
Deformationspotentials und der Schallgeschwindigkeit. Die Temperaturabhéngigkeit
steht im Argument des Tangenshyperbolicus, worin sich die thermische Besetzung
der Energieniveaus widerspiegelt. Abbildung 2.18 zeigt die Temperaturabhéngigkeit
der Relaxationsrate fiir ein symmetrisches, (A = 0), und ein asymmetrisches Tun-
nelsystem, (A = 34,), durch den Ein-Phonon-Prozess (2.34). Zusétzlich ist zum

T
T4 A=0
——- 14 A= 3A,
| === Thermische Aktivierung

[any

o
=
o

©

Abb. 2.18: Temperaturabhéngigkeit der
Relaxationsrate fiir ein symmetrisches

. -1
Relaxationsrate T~ [s 7]
(=Y
o

(A = 0) und ein asymmetrisches (A =

[any
o
o

3A¢ = 0,3 kg Kelvin) Tunnelsystem glei-

cher Energieaufspaltung FE durch den
\ \ i Ein-Phonon-Prozess (2.34) und Relaxation

0.1 1 10 mittels thermischer Aktivierung (2.30).
Temperatur T [K]

Vergleich auch die Temperaturabhéangigkeit der Relaxation mittels thermischer Ak-
tivierung (2.30) eingezeichnet. Man erkennt, dass letztere bei hohen Temperaturen
deutlich iiberwiegt. Nicht eingezeichnet sind Zwei- und Mehr-Phononenprozesse, wel-
che im Bereich weniger Kelvin auftreten.
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Resonante Prozesse

Neben der soeben behandelten Relaxation sind es resonante Prozesse wie Absorption
und stimulierte Emission, die einen wichtigen Beitrag fiir die elastischen Eigenschaf-
ten bei sehr tiefen Temperaturen liefern.

Stimmt die Energie £ = hw eines Phonons des anregenden Feldes mit der Energie-
aufspaltung E eines Tunnelsystems iiberein, kann es zur resonanten Wechselwirkung
kommen. Befindet sich das Tunnelsystem im Grundzustand kommt es, wie man in
Abbildung 2.19 erkennt, zur Absorption eines Phonons. Da dessen Energie hw gleich
der Energieaufspaltung FE ist, wechselt das Tunnelsystem in den angeregten Zustand.
Ist das Tunnelsystem bereits im angeregten Zustand, so kommt es zur stimulierten
Emission eines weiteren Phonons der Energie E = hw. Eine ausfiihrliche Berechnung
findet sich zum Beispiel in [Hun76].

Wie schon zur Berechnung der Relaxationszeiten fiir den Ein-Phonon-Prozess kann
auch hier Fermis Goldene Regel fiir die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkei-
ten herangezogen werden. Unter Beriicksichtigung der natiirlichen Linienbreite fiir
den angeregten Zustand, wofiir iiblicherweise ein Lorentzprofil
T 1

9lw) = 71+ (w— wp)272

(2.35)

mit der Breite 7, ! und dem Maximum bei wy gewihlt wird, ergibt sich fiir die innere

N2 (AN E
1 f— — —_—
Q' = 0 ( Z ) hg(w) tanh T ) (2.36)

Die innere Reibung ist proportional zur Besetzungszahldifferenz (2.1) und verschwin-
det bei hohen Temperaturen, kgT > E verschwindet. Ein merklicher Beitrag zur Ab-

Reibung

sorption wird somit nur erbracht, wenn es einen erkennbaren Unterschied in der Be-
setzungszahl gibt, da sonst Absorption und stimulierte Emission gleich wahrschein-
lich auftreten. Da dieser Unterschied nur fir kg7 < E gegeben ist und unter Bertiick-
sichtigung von E = hw folgt, dass bei den im Experiment verwendeten Frequenzen
von wenigen Kilohertz ein merklicher Betrag zur inneren Reibung erst im nK-Bereich
vorldge. Da sich der in dieser Arbeit vermessene Temperaturbereich nicht unter ei-
nige mK erstreckt, kann der resonante Anteil zur inneren Reibung vernachlissigt
werden

Abb. 2.19: Schematische Darstel-
—_—  E=zfieo —— lung resonanter Prozesse. Absorption
[1[&) - und stimulierte Emission eines Pho-
VB ‘ MWV A Dons, dessen Energie fw gleich der
— Energieaufspaltung F ist.
Absorption stimulierte Emission
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Zur relativen Schallgeschwindigkeitséinderung tragen auch Tunnelsysteme mit £ >>
hw bei. Im Limes niedriger Messfrequenzen ergibt sich fiir die relative Schallgeschwin-
digkeitséanderung

v N2 [(Ag\° 1 E E
o 20) ~ tanh N tanh . 2.37
v po? (E) B 2k ) T T T kT (2.37)

Demnach spiegelt die Erhéhung der Schallgeschwindigkeit mit der Temperatur die
sukzessive Besetzung des angeregten Zustands der Tunnelsysteme mit £ ~ kgT
wieder. Man erkennt auf Grund des auftretenden Faktors (Ag/E)?, dass besonders

symmetrische Tunnelsysteme (E &~ A) einen Beitrag zum resonanten Anteil liefern.
Wie schon im vorangegangenen Abschnitt, wurde hier nur der Beitrag eines einzelnen
Tunnelsystems mit einer Tunnelaufspaltung Ay und einer Energieaufspaltung F be-
trachtet. Um Aussagen iiber das Ensemble aller Tunnelsysteme eines Glases treffen zu
konnen, miissen noch die Beitrdge aller Tunnelsystem mit Hilfe der Verteilung (2.13)
aufsummiert werden.

2.3.5 Wechselwirkung von Tunnelsystemen mit Elektronen

Anders als in dielektrischen Glédsern sind es in metallischen Gléasern nicht nur Pho-
nonen, die mit den Tunnelsystemen wechselwirken konnen, sondern auch die hier
vorhandenen Leitungselektronen. Diese Wechselwirkung fiihrt zu einem weiteren Re-
laxationskanal, welcher zusatzlich von der bereits beschriebenen Relaxation iiber
Phononen ist. Je nach Kopplungsstérke ist diese Relaxation um bis zu vier Grofen-
ordnungen grofser.
Genau wie die Kopplung der Tunnelsysteme an Phononen, fiihrt auch die Kopplung
der Leitungselektronen an die Tunnelsysteme zu einer Anderung der Asymmetrie A
[Bla81|. Betrachtet man das Doppelmuldenpotential in Abbildung 2.12, sieht man,
dass sich das tunnelnde Teilchen an den Gleichgewichtspositionen +4/2 aufhalten
kann, womit seine Verschiebung d betrégt. Dies ist schematisch fiir zwei verschiede-
ne Tunnelsysteme auch in Abbildung 2.20 gezeigt. Die untere Linie représentiert die
Konfigurationsachse und die schwarzen Kreise stellen Teilchen dar, welche sich um d;
verschieben kénnen. Auf Grund der Elektron-Tunnelsystem-Wechselwirkung ergibt
sich fiir die Leitungselektronen ein unterschiedliches Potential, abhéngig davon, ob
sich das tunnelnde Teilchen in der linken oder rechten Mulde befindet, wie in Ab-
bildung 2.20 oben zu sehen ist. Dies fiihrt dazu, dass die Elektronen inelastisch von
einem Zustand nahe der Fermikante zum anderen gestreut werden. Formal lasst sich
dies durch die Einfiihrung eines weiteren Stérhamiltonians

j'vfg = %Z [VLSX + ‘/HSZ] CLCk/ (238)

kK
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Elektronen- y }

potential 1 ':' v :’
‘\\ ; ‘\\ ! Abb. 2.20: Ursache der Kopplung

zwischen Elektronen und Tunnel-

systemen. Die Verschiebung des

Potential- \f/\ tunnelnden Teilchens um dj, an-

differenz dert das Potential der Elektronen

V-V,
L 'R :
von [/L nach LR, was Zu elner re-

sultierende Potentialdifferenz fihrt.

Position der
tunnelnden |—@ Y Pl o— Nach [Bla81].
Teilchen f— T

ausdriicken |Bla78|. Hierbei wird die Anzahl der tunnelnden Teilchen mit N be-
schrieben und die Operatoren czck/ stehen fiir die Impulsénderung der Elektronen
auf Grund der inelastischen Streuung. Die Diagonal- und Auferdiagonalelemente
sind durch Vj = £A/FE und V| = £.A¢/E gegeben, wobei & die Starke der Wech-
selwirkung zwischen Elektronen und Tunnelsystemen beschreibt, wie das Deforma-
tionspotential v ein Mak fiir die Stiarke der Kopplung zwischen Tunnelsystemen und
Phononen ist [vL81|. Zusammen mit dem ungestérten Hamiltonian Hy und der Sté-
rung durch Phononen Hg aus (2.19) ergibt sich in Matrixschreibweise somit fiir den

Gesamthamiltonian
~ - 1 E 0 ")/é A —A[) 1 56 A _AO T
Hg“‘z(o —E)+E(—A0 —A>+2NZE Ay —A ) W

kK

(2.39)
Wie schon bei H. s beschreiben die Aukerdiagonalelemente den Ubergang zwischen
dem Grund- und angeregten Niveau, begleitet von einem Ubergang der beteiligten
Elektronen von k' zu k.
Dies bietet den Tunnelsystemen einen weiteren Relaxationskanal, neben dem iiber
Phononen. Golding et al. fanden 1978 mit Storungstheorie zweiter Ordnung fiir den
Fall eines normalleitenden metallischen Glases hierfiir eine Relaxationsrate

2
1T B9 E
Ten = MK(&) ( E) E coth <2kBT) : (2.40)

Hierbei stehen die Indizes ,e,n“ fiir Relaxation auf Grund von Leitungselektronen,
welche im normalleitenden metallischen Glas vorhanden sind. Mit K (&.) = (D.(Er)Q&.)?
wird eine dimensionslose Tunnelsystem-Elektron-Kopplungskonstante bezeichnet, in
die neben der Zustandsdichte der Elektronen an der Fermi-Kante D.(Er) auch das
atomare Volumen 2 = V/n eingeht? [Gol78]. Abbildung 2.21 zeigt die Temperatur-

2Tn der Literatur findet man auch K, mit der Einheit [J’l Sfl}. Mit K, = K - 7/4n konnen sie
ineinander konvertiert werden [Ram00].
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Abb. 2.21: Temperaturabhéngigkeit der
Relaxationsraten fiir ein symmetrisches

e}

T4 A= 0 | (A = 0) und ein asymmetrisches (A =

) 11
Relaxationsrate T~ [s ]
[

o
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|

- 3A¢ = 0,3 kpKelvin) Tunnelsystem glei-
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T
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- cher Energieaufspaltung E durch den Ein-

Phonon-Prozess (2.34) und auf Grund von
‘ \ \ Elektronen (2.40). Letztere kénnen um bis

0.01 0.1 1 zu vier Grofenordnungen tiberwiegen.
Temperatur T [K]

abhéngigkeit der Relaxationsraten fiir jeweils ein symmetrisches (A = 0) und ein
asymmetrisches (A = 34A,) Tunnelsystem. Neben den Relaxationsraten durch den
Ein-Phonon-Prozess (2.34), die schon in Abbildung 2.18 gezeigt werden, sind jene auf
Grund der Elektron-Tunnelsystem-Wechselwirkung eingezeichnet. Diese iibersteigen
erstere um mehrere Grofenordnungen. Der Grund fiir diese erhebliche Differenz liegt
in der hohen Zustandsdichte der Elektronen an der Fermi-Kante D.(FEFr) verglichen
mit der kleinen Zustandsdichte der Phononen bei der entsprechenden Energie [Bla81].
Eine Auswirkung der immens erhohten Relaxation in normalleitenden amorphen Me-
tallen ist, dass es nicht mdglich ist, die thermische Besetzung innerhalb eines kleinen
Spektralbereiches mit Hilfe eines starken Ultraschallimpulses umzukehren, sogenann-
tes ,hole burning”, und diese Besetzungsinversion anschlieffend mit einem weiteren
schwachen Probepuls zu detektieren [Hun76|. Der Grund ist, dass die thermische
Besetzung wegen den kurzen Relaxationszeiten zu schnell wieder hergestellt ist.

Handelt es sich bei dem metallischen Glas um eines, das unterhalb einer kri-
tischen Temperatur 7. in den supraleitenden Zustand iibergeht, werden die Elek-
tronen mit weiter sinkender Temperatur nach und nach zu Cooper-Paaren gebun-
den [Coo56] und stehen dann den Tunnelsystemen nicht mehr als Streupartner zur
Verfiigung. Gleichzeitig steigt die Energieliicke Apcg(7') und nimmt in der BCS-
Theorie fir 7" — 0 einen Wert von Apcs(0) = 1,764 kg 1. an, wobei T;. die ma-
terialspezifische kritischen Temperatur ist. Bei dieser Temperatur verschwindet die
Energieliicke Apcs(7.) = 0. Abbildung 2.22 zeigt die Temperaturabhéngigkeit der
Energieliicke Agcs(7') als Funktion der normierten Temperatur 7'/T,, welche mit

=
9 —
S
|
0\5

2 2
tan VE+ Apes(T) e (2.41)
2kpT VE? + Ajes(T)
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Abb. 2.22: Temperaturabhéangigkeit der
Energieliicke Apcs(T') eines Supraleiters.

0.0 ‘

implizit berechnet werden kann [Bar57|. N(0)V beschreibt das Phonon-Wechselwir-
kungspotential, welches durch Auswerten bei der kritischen Temperatur 7, mittels

hwp

N(é)V - /tan (2kiT) de (242)

0

bestimmt werden kann.

Unterhalb der kritischen Temperatur 7. stehen den Tunnelsystemen mit Energieauf-
spaltung E < Apcs(T') zur Relaxation deshalb neben Phononen nur noch thermisch
aktivierte Quasiteilchen als Streupartner zur Verfiigung. Black und Fulde [Bla79]
berechneten die daraus resultierende Relaxationsrate

2
- T AQ ]{ZBT
=56 (F) T

wobei die Indizes ,e,sc” fiir Relaxation auf Grund von Quasiteilchen stehen, welche

(2.43)

unterhalb von T, stark reduziert sind. Die Relaxationsrate ist fiir zwei verschiedene
Tunnelsysteme in Abbildung 2.23 dargestellt. Neben den Relaxationsraten durch den
Ein-Phonon-Prozess (2.34), sind die Relaxationsraten in Abhéngigkeit von der Tem-
peratur fiir jeweils ein symmetrisches (A = 0) und ein asymmetrisches (A = 3A)
Tunnelsystem auf Grund der Wechselwirkung mit Elektronen beziehungsweise mit
Quasiteilchen dargestellt. Fiir Tunnelsysteme, deren Energieaufspaltung kleiner als
die Energieliicke £ < 2Apcs(T) ist, stehen nur noch Quasiteilchen als Streupartner
fiir die Relaxation zur Verfiigung, welche unterhalb der kritischen Temperatur 7. ex-
ponentiell aussterben. Die exponentielle Verringerung der Quasiteilchenanzahl zeigt
sich durch eine drastische Reduktion der Relaxationsrate unterhalb von 7, sodass
bei niedrigen Temperaturen 7' < T, die Relaxation wieder durch die Wechselwir-



2.3. Tunnelsysteme in amorphen Festkorpern 29

Abb. 2.23: Temperaturabhéngigkeit ver-
schiedener Relaxationsraten fiir jeweils ein

symmetrisches (A = 0) und ein asymme-
trisches (A = 34y = 0,3 kg Kelvin) Tun-
nelsystem gleicher Energieaufspaltung FE.
Neben den bereits in Abbildung 2.21 be-
schrieben Relaxationsraten durch den Ein-
Phonon-Prozess (2.34) und auf Grund
von Elektronen im normalleitenden Zu-
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stand (2.40) sind Relaxationsraten fiir den
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supraleitenden Fall eingezeichnet. Unter-
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halb von T, nimmt die Relaxationsrate ra-
pide mit der Temperatur ab, sodass sie

bald von der Relaxationsrate iber Phono-

0.01 0.1 T
Temperatur T [K]

c nen ubertroffen wird.

kung mit Phononen dominiert wird. Ist die Energieaufspaltung eines Tunnelsystems
grofer als die doppelte Energieliicke (E > 2Apcs), konnen Cooperpaare aufgebro-
chen werden, wobei je zwei Quasiteilchen entstehen. Dieser Mechanismus kann bei
Temperaturen direkt unterhalb von 7; eine starke Zunahme der Relaxationsrate ver-
ursachen, welche noch die aus (2.40) iiberwiegt [Bla81].

Unter der Annahme, dass die Relaxationsprozesse durch Phononen und Elektronen
beziehungsweise Quasiteilchen unabhéngig voneinander sind, ergibt sich somit fiir
die Gesamtrelaxationsrate

Temn =T+ Ton und 7 =7t T (2.44)

Alle bereits vorgestellten Relaxationsraten (2.34, 2.40 und 2.43) sind proportional
zum Quotienten (Ay/E)?, was bedeutet, dass die Relaxationszeiten aller Tunnelsyste-
me zwischen einem minimalen 7,,;, und maximalen Wert 7,,. variieren. Wegen (2.10)
relaxieren symmetrische Tunnelsysteme (Ag/E = 1), bei identischer Energieaufspal-

tung E, am schnellsten, was zur Relaxationszeit 7, fithrt

FE
Tamin(E) = % tanh (QkBT) wobel (2.45)
2 2\ —1
m = 2mph? (115 + 27—;> . (2.46)
U Vg

Tunnelsysteme mit wachsender Asymmetrie A hingegen relaxieren zunehmend lang-
samer. Entsprechende minimale Relaxationszeiten gibt es fiir die Relaxation auf
Grund von Elektronen fiir den supraleitenden Fall (2.43) und normalleitenden Fall (2.40)
Fall.
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2.3.6 Integration der Beitrige und Vorhersagen des Tunnelmodells

Bisher wurde nur der Beitrag einzelner Tunnelsysteme mit einer Tunnelaufspal-
tung Ay und einer Energieaufspaltung E betrachtet. Um Aussagen iiber das En-
semble aller Tunnelsysteme eines Glases treffen zu kénnen, miissen noch die Beitrage
aller Tunnelsysteme aufsummiert werden.

Schallgeschwindigkeitsinderung

Dielektrisches Glas Betrachten wir zunéchst die Beitrage der Tunnelsysteme zur
relativen Schallgeschwindigkeitsinderung auf Grund der Wechselwirkung mit Phono-
nen. Dies entspricht dem Fall eines dielektrischen Glases und dem eines metallischen
Glases, welches sich weit unterhalb von T, im supraleitenden Zustand befindet.

Den Beitrag der resonanten Prozesse erhalten wir, indem unter Beriicksichtigung
der Verteilungsfunktion (2.13) tiber den resonanten Beitrag (2.37) integrieren. Wir
erhalten

o Py? e dE E ’ dAg (&)2
—| =— / — tanh 2 : (2.47)
U PV E 2kpT Ao 1 Ao\ 2

0,min 0,min - (f)

Das innere Integral {iber die Tunnelaufspaltung d4\ ist analytisch 16sbar und ergibt
bei einer einfachen Erweiterung der unteren Integrationsgrenze zu Agin — 0 den
Wert eins. Erweitert man bei dem adufteren Integral iiber die Energieaufspaltung dF
zusatzlich die oberen Integrationsgrenze in einer weiteren Naherung zu Fy.x — 00
und bedenkt, dass der groftte Beitrag bei resonanten Prozessen von Tunnelsystemen
mit £ ~ kgT kommt, so wird das gesamte Integral (2.47) analytisch 16sbar und man

erhalt -
~+Cln| — 2.48
res + n ( T* ) ’ ( )

wobei T* eine willkiirliche Referenztemperatur ist. Die makroskopische Kopplungs-

ov

v

konstante

C=-1 (2.49)
enthélt das das Deformationspotential v und die Massendichte p des Materials [Jac76].

Zur Berechnung des Beitrags der Relaxationsprozesse aller Tunnelsysteme zur
Schallgeschwindigkeitsinderung muss in (2.50) das Doppelintegral iiber den Rela-
xationsbeitrag (2.28) unter Beriicksichtigung der Verteilungsfunktion (2.13) gelost
werden. Man erhalt

Emax
Pr? dE dA A
- / sech2( / = = . (2.50)
el PV 2kgT 2kgT 1+ (wr)? + (wT)?

0,min O min

ov
v
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Beriicksichtigen wir zunéchst nur die Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen und
Phononen, wird fiir die Relaxationszeit in (2.50) die Funktion aus (2.34) einge-
setzt T = 74(Ao, E). Dieses Integral ist nicht analytisch 16sbar, allerdings ldsst es
sich mit numerischen Methoden berechnen. Alle in dieser Arbeit vorgestellten Vor-
hersagen, sowohl der relativen Schallgeschwindigkeitsanderung, als auch der inneren

Reibung, sind das Ergebnis solcher numerischer Integrationen?.

Abbildung 2.24 zeigt schematisch die theoretische Vorhersage der Temperaturab-
héangigkeit beider Beitrige zur Schallgeschwindigkeitsénderung. Als gestrichelte Linie

0 =

~
~

- i‘;gﬁ;ﬁ” AN Abb. 2.24: Numerische Berechnung der
—— Gesamt ~ Schallgeschwindigkeit. Gestrichelt ist der
. resonante Beitrag eingezeichnet. Der Rela-

B xationsbeitrag wird durch die strichpunk-

o7 tierte rote Linie dargestellt. Die Summe

Sviv [a.u.]
\

-7 beider Beitrége ergibt die relative Schall-

_ geschwindigkeitsanderung, welche ein Ma-

2 ximum knapp oberhalb der Tempera-
) . . . )

OTg min=1 tur aufweist, bei der die Relaxationsra-

te der schnellsten Tunnelsysteme gerade

! ! ! der Frequenz des Verzerrungsfeldes ent-

0.01 0.1 1 spricht (w7q min = 1).
TIK]

ist der Beitrag der resonanten Prozesse dargestellt. Er wéchst logarithmisch mit stei-
gender Temperatur.

Der Beitrag der Relaxationsprozesse ist in Abbildung 2.24 als strichpunktierte Linie
dargestellt. Bei niedrigsten Temperaturen ist er vernachlassighar gering, da die Re-
laxationszeit Tqmin selbst der schnellsten Tunnelsysteme zu grof ist, als dass diese
dem &ufseren Feld folgen kénnten. Mit w7y min > 1 gilt somit

ov

~0. (2.51)
v rel,d

Daraus folgt, dass die Schallgeschwindigkeitsanderung bei niedrigen Temperaturen
ausschlieflich von resonanten Prozessen bestimmt wird und deshalb logarithmisch
ansteigt, was in Abbildung 2.24 anhand der durchgezogenen schwarzen Linie zu er-
kennen ist, welche den Gesamtbeitrag beider Prozesse darstellt.

Mit steigender Temperatur gibt es immer mehr Tunnelsysteme, die zur Relaxation

3Die numerischen Rechnung wurden mit Hilfe der Software Mathematica durchgefiihrt: Wolfram
Research, Inc., Mathematica, Version 8.0, Champaign, IL,USA (2010).
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beitragen konnen, sodass die resonanten Prozesse nicht mehr allein fiir die Schall-
geschwindigkeitsdnderung verantwortlich sind. Der Temperaturbereich, ab welchem
die Relaxation einen merklichen Einfluss hat, ist in Abbildung 2.24 mit w7y min = 1
gekennzeichnet ist. Fiir noch hohere Temperaturen, wo w7qmin < 1 gilt, ergibt das

Integral (2.50)
3 T
~—2Cln (T—) . (2.52)

ov
v

rel,d

Da diese Verringerung der Schallgeschwindigkeit die Vergréferung auf Grund reso-
nanter Prozesse iibersteigt, durchlauft die Schallgeschwindigkeit mit steigender Tem-
peratur ein Maximum, bevor sie anschliefsend, in der halblogarithmischen Darstel-
lung mit der Steigung —1/2 C' fallt, wenn sich beide Prozesse bei hohen Temperaturen
geméfs

v

v

ov
+_
v

1 T
~——=Cln|— 2.
2o () 25
iiberlagern.
Die Temperatur des Maximums in der Schallgeschwindigkeit ist frequenzabhéngig.
Berticksichtigt man nur die Wechselwirkung mit Phononen und hierbei nur den Ein-

Phonon-Prozess, ergibt sich folgender Zusammenhang

m /3
Tmax X (—3(,()) (254)
kB

mit der Konstanten m aus (2.46).

Normalleitendes metallisches Glas Betrachtet man ein metallisches Glas (im
normalleitenden Zustand) muss neben der Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen
und Phononen, auch die Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen und Elektronen
beriicksichtigt werden. Fiir den resonanten Beitrag ergibt sich keine Anderung, da er
unabhéngig von der Art des Relaxationsmechanismus ist, weshalb weiterhin (2.48)
gilt. Fiir den Relaxationsbeitrag steht den Tunnelsystemen durch die Wechselwir-
kung mit Elektronen ein weiterer, sehr effizienter Relaxationsmechanismus zur Ver-
fligung, wie bereits in Abschnitt 2.3.5 beschrieben. Daher wird zur Berechnung der
Relaxationsrate 7! im Integral (2.50) die Summe aus der Relaxationsrate des Di-
rekten Prozesses (2.34) und der Relaxationsrate iiber Elektronen (2.40) gebildet
7=t = 77" + 7., Wie schon bei der Relaxation iiber Phononen, wird dieser Bei-
trag erst dann merklich von null verschieden, wenn die Relaxationsrate der schnells-
ten Tunnelsysteme vergleichbar mit der Kreisfrequenz w des duferen Wechselfeldes
wird (WTpin ~ 1). Auf Grund der um Grokenordnung héheren Relaxationsraten in
metallischen Glésern tritt dieser Fall allerdings bereits bei viel tieferen Temperatu-
ren, wWenn Wre min << 1 gilt, ein, als bei reiner Ein-Phonon-Relaxation. Als Ergebnis
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erhalten wir [Esq98|
dv

v

1 T
~—5Chn (T—> . (2.55)

rel,e,n

Abbildung 2.25 zeigt schematisch die theoretische Vorhersage der Temperaturabhén-
gigkeit der Schallgeschwindigkeitsidnderung. Gestrichelt ist die Vorhersage fiir den

T

0 [
E'l r Abb. 2.25: Numerische Berechnung der
;; Schallgeschwindigkeit. Neben dem Fall
ohne Tunnelsystem-Elektron-Wechselwir-
kung, wie er in dielektrischen Glisern auf-
2 — — - ohne Elektron-TLS-WW tritt, ist die Schallgeschwindigkeit fiir zwei
— 283 fiktive normalleitende metallische Gléser
L L L mit unterschiedlicher Kopplungskonstante

0.01 0.1 1 dargestellt.
TIK]

Fall dargestellt, dass ausschlieflich der direkte Prozess iiber Phononen zur Relaxati-
on beitrdagt. Wie schon in Abbildung 2.24 ist die Temperatur gekennzeichnet, bei der
die Frequenz des dufleren Feldes vergleichbar mit der Relaxationsrate der schnellsten
Tunnelsysteme ist (w7qmin = 1). Unterhalb dieser Temperatur steigt die Schallge-
schwindigkeit logarithmisch mit der Temperatur an und erreicht ein Maximum, so-
bald die Reduktion auf Grund der Relaxation iiberwiegt. Bei hoheren Temperaturen,
wenn beide Prozesse wirken féllt die Schallgeschwindigkeit in der halblogarithmischen
Darstellung mit der halben Steigung.

Abbildung 2.25 zeigt auch die Ergebnisse der numerischen Berechnung der Schall-
geschwindigkeitséinderung fiir den Fall, dass auch Elektronen zur Wechselwirkung
mit Tunnelsystemen beitragen. Farbig gekennzeichnet sind die Schallgeschwindigkei-
ten flir zwei unterschiedliche Kopplungskonstanten exemplarisch dargestellt. Auch
bei einer sehr geringen Kopplungsstirke von nur K = 107° ist die Relaxationsra-
te der schnellsten Tunnelsysteme bereits bei einer viel tieferen Temperatur mit der
Frequenz des Anregungsfeldes vergleichbar (w7emin = 1), als im dielektrischen Fall,
weshalb die Schallgeschwindigkeit dann nur noch mit halber Steigung anwéchst

W'Te,min<<1

ov

()

ov
v

T
~+5Cln (T—> . (2.56)

res rel,e
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Fiir den Fall, dass die Kopplungsstirke groRer ist (K = 107%) tritt der Fall wTe yin = 1
bereits bei einer so niedrigen Temperatur ein, die nicht mehr dargestellt wird. Daher
ist der Temperaturbereich, in dem in der halblogarithmischen Darstellung die Stei-
gung gerade +1/2C' ist, besonders gut zu erkennen.

Bei hoheren Temperaturen wird der Einfluss der Wechselwirkung iiber Phononen im-
mer wichtiger, bis er irgendwann so sehr iiberwiegt, dass die Schallgeschwindigkeit
wieder mit derjenigen zusammenléduft, welche ausschlieflich von der Wechselwirkung
mit Phononen bestimmt wird.

Supraleitendes metallisches Glas Betrachtet man ein metallisches Glas, wel-
ches unterhalb einer kritischen Temperatur 7. in den supraleitenden Zustand iiber-
geht, so hiangt dessen Variation der Schallgeschwindigkeit stark von 7 ab. Ignoriert
man den trivialen Fall, dass die Kopplungskonstante so verschwindend gering ist, dass
sich das metallische Glas wie ein dielektrisches verhélt, so lassen sich drei verschiedene
Félle unterscheiden. Ist T so niedrig, dass es unterhalb der Temperatur liegt, bei der
die Relaxation auf Grund von Elektronen einen Beitrag liefert (7. < T'(wTemin =~ 1),
so erwartet man ein Verhalten der Schallgeschwindigkeit, wie es im vorherigen Ab-
schnitt beschrieben wird. Der Grund ist, dass die Relaxation die auf Grund der
Wechselwirkung mit Elektronen herriihrt, in diesem Fall in den normalleitenden
Temperaturbereich oberhalb von T, fillt. Dieses Verhalten ist nicht zu erwarten,
da bei den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten niedrigen Messfrequenzen im ein-
stelligen Kilohertz Bereich w7 min = 1 typischerweise bereits bei Temperaturen im
Mikrokelvin-Bereich auftritt.

Ist T, hingegen so hoch, dass die Relaxation bei T;. bereits beinahe ausschlieflich
durch die Wechselwirkung mit Phononen dominiert wird, wird erwartet, dass sich
die Schallgeschwindigkeit wie die eines dielektrischen Glases verhélt.

Beim dritten Fall liegt die Sprungtemperatur im Bereich des Maximums der Schall-
geschwindigkeit. Abbildung 2.26 zeigt schematisch die theoretische Vorhersage der
Temperaturabhéangigkeit der Schallgeschwindigkeitsdnderung fiir diesen Fall, in dem
das Einsetzen der Supraleitung bei einer Temperatur stattfindet, bei welcher die Re-
laxation durch Elektronen besonders wichtig ist, sodass eine erhebliche Abweichung
sowohl zu dielektrischem als auch normalleitendem metallischen Glas zu erwarten
ist. Dargestellt sind exemplarisch die Vorhersagen fiir zwei metallische Gléser mit
unterschiedlicher kritischer Temperatur 7. und 7, und unterschiedlicher Kopplungs-
konstante K.

Oberhalb von T, beziehungsweise 7", wenn sich das metallische Glas vollstdndig im
normalleitenden Zustand befindet, sind neben den Einfliissen der Phononen die Re-
laxation auf Grund von Elektronen entscheidend und man erwartet ein Verhalten
wie es im vorherigen Abschnitt beschrieben ist. Unterhalb der jeweiligen kritischen
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(% Abb. 2.26: Numerische Berechnung der
Schallgeschwindigkeit fiir zwei supraleiten-
de metallische Glaser mit unterschiedlicher

2 — _ ohne Elektron-TLS-WW kritischer Temperatur. Die genaue Schall-
— T¢'=0.90K, K=10j geschwindigkeitsinderung héngt von der

—— Tc =0.09K, K=10 - : ~

! ! w kritischen Temperatur 7. beziehungswei-

0.01 otll 1 se T/, und der Kopplungsstirke K ab.
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Temperatur ist die zusétzliche Relaxationsrate drastisch reduziert, da die Elektronen
mit sinkender Temperatur exponentiell zu Cooper-Paaren kondensieren und somit
nur noch wenige Quasiteilchen als Streupartner der Tunnelsysteme zur Verfiigung
stehen. Dies fiihrt dazu, dass die Schallgeschwindigkeit schnell den Wert annimmt,
den sie im dielektrischen Glas annéhme, wie in Abbildung 2.23 ersichtlich.

Das Hauptmerkmal in Abbildung 2.26 ist wie gerade beschrieben, die Verdnderung
der Schallgeschwindigkeit in der Néhe der jeweiligen kritischen Temperatur 7.. Wie
stark der bei dieser Temperatur auftretende ,Knick“ letztlich ist, wird durch die
Grofe der Kopplungskonstante K bestimmt.

Innere Reibung

Dielektrisches Glas Betrachten wir nun die innere Reibung des Glases, welche
proportional zum Imaginérteil der elastischen Suszeptibilitit ist. Beschréanken wir
uns zundchst auf den Fall, dass ausschlieflich Phononen mit den Tunnelsystemen
wechselwirken kénnen. Dies entspricht dem Fall eines dielektrischen Glases und dem
eines metallischen Glases, welches sich weit unterhalb von 7, im supraleitenden Zu-
stand befindet.

Fiir den resonanten Beitrag wird das Integral (2.36) unter Berticksichtigung der Ver-
teilungsfunktion (2.13) gelost. Bei den im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Mess-
frequenzen von wenigen Kilohertz ergibt sich fiir die innere Reibung [Esq98]

QY ~CO=—2, hw < kgT (2.57)

was fiir die verwendeten Frequenzen w < kgT'/h vernachlidssighar gegentiber dem
Relaxationsbeitrag ist. Daher folgt fiir den Resonanten Beitrag zur Inneren Reibung
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Abb. 2.27: Numerische Berechnung der
Temperaturabhéngigkeit der inneren Rei-
bung. Unterhalb der Temperatur, bei der

Q' [au]

die Relaxationsrate der schnellsten Tun-
nelsysteme gerade der Kreisfrequenz des
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Q—l

(2.58)

res

Zur Berechnung des Beitrags der Relaxationsprozesse aller Tunnelsysteme zur inne-
ren Reibung wird das Doppelintegral (2.59) unter Berticksichtigung der Verteilungs-
funktion (2.13) tiber den Relaxationsbeitrag (2.29) gelost. Wie schon zur Berechnung
der Schallgeschwindigkeit wird zuvor noch der Term (A/E)? mit Hilfe von (2.10)
zu (1 — (A¢/FE)?) substituiert, da nicht iiber die Asymmetrie, sondern iiber A, inte-
griert wird. Man erhélt

— Emax
P~? / dE / dAO AO
= — se
el PV 2kgT QkBT 1+ (wr)? + (wr)?

0,min 0 min

Q—l

(2.59)

Da wir zundchst nur die Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen und Phononen

berticksichtigen, wird fiir die Relaxationszeit in (2.59) der Ausdruck aus (2.34) einge-

setzt T = 7q(Ao, F). Dieses Integral ldsst sich mit numerischen Methoden berechnen.

Fiir den Temperaturbereich, in dem die Relaxationsrate der Tunnelsysteme kleiner

als die Kreisfrequenz des dufleren Verzerrungsfeldes ist, das heifst w7y min > 1, ergibt
sich fiir die innere Reibung

WTd,min>1 3 3

- rel,d ~ %%kBZ X % ’ (260)

mit den Konstanten C' und m aus (2.49) und (2.46). Fiir den Temperaturbereich, in

dem immer geniigend Tunnelsysteme schnell genug mit dem dufleren Feld relaxieren

konnen, w7q min < 1, ergibt sich fiir die innere Reibung ein temperaturunabhéngiges
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Plateau

Q7 =~

rel

|
Q

(2.61)

Abbildung 2.27 zeigt schematisch die theoretische Vorhersage der Temperaturabhén-
gigkeit der inneren Reibung in der halblogarithmischen Darstellung. Solange sich das
Glas in dem Temperaturbereich befindet, in dem w7q min > 1 gilt, steigt die innere
Reibung proportional zur 3. Potenz der Temperatur, Q" oc T%. Nach einem Uber-
gangsbereich in dem etwa w7qmin ~ 1 gilt, erwartet man bei hoheren Temperaturen
ein Plateau mit dem Wert Q! = 7/2C'.

Normalleitendes metallisches Glas Fiir den Fall eines metallischen Glases im
normalleitenden Zustand kommt zu der Relaxation auf Grund der Wechselwirkung
mit Phononen die Relaxation iiber Elektronen hinzu. Im Bereich hoher Tempera-
turen bildet sich unabhéngig von der Art des Relaxationsmechanismus wieder ein
temperaturunabhéngiges Plateau aus. Auf Grund der viel gréferen Relaxationsrate
iiber Elektronen erstreckt sich dieses Plateau bis in einen viel niedrigeren Tempera-
turbereich, da immer genug Tunnelsysteme schnell genug relaxieren kénnen.

Im Temperaturbereich, in dem w7e min > 1 fiir das metallische Glas gilt, wéchst die

innere Reibung proportional mit der Temperatur. Berechnet man das Integral (2.59)

=71+ 7}, so erhiilt man fiir

unter Beriicksichtigung beider Relaxationsraten 7~
den Bereich niedriger Temperaturen, w7e min > 1, eine mit der Temperatur propor-

tional ansteigende innere Reibung

Q' mCO-=K——ox~—. (2.62)

— __ ohne Elekiron-TLS-WW Abb. 2.28: Numerische Berechnung der
x| — K=10° Temperaturabhingigkeit der inneren Rei-
5C [ —— k=10"
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s héngige Plateau, abhédngig von der Kopp-
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Abbildung 2.28 zeigt schematisch die theoretische Vorhersage der Temperaturabhén-
gigkeit der inneren Reibung. Gestrichelt ist die Vorhersage fiir den Fall eines dielek-
trischen Glases dargestellt. Wie schon in Abbildung 2.27 ist die Temperatur gekenn-
zeichnet, unterhalb derer die innere Reibung auf Grund des Relaxationsprozesses
iiber Phononen mit Q! oc 7% ansteigt. Des weiteren ist die innere Reibung zweier fik-
tiver normalleitender metallischer Gléser mit unterschiedlicher Kopplungskonstante
dargestellt. Deren temperaturunabhéngiges Plateau erstreckt sich mit grofser werden-
der Kopplungsstirke zu tieferen Temperaturen hin. Im Temperaturbereich, in dem
die Relaxationsrate iiber Elektronen kleiner als die Kreisfrequenz des treibenden
Verzerrungsfeldes ist, wTq min > 1, wiichst sie linear mit der Temperatur Q' oc 7.

Supraleitendes metallisches Glas Betrachtet man ein supraleitendes metalli-
sches Glas, hingt dessen innere Reibung stark davon ab, welcher Relaxationsmecha-
nismus vorherrscht, wenn der Ubergang zur Supraleitung stattfindet.

Ist die kritische Temperatur 7. so hoch, dass die innere Reibung bei 7. von der Re-
laxation iber Phononen dominiert wird, erwartet man keinen Unterschied zu einem
dielektrischen Glas, da die Relaxation iiber Elektronen schnell ausstirbt, weil die
Elektronen zu Cooper-Paaren kondensieren.

Liegt T. in dem Temperaturbereich, in dem die Relaxation der Tunnelsysteme per
Wechselwirkung mit Elektronen bestimmt wird, wirkt sich das Kondensieren der
Elektronen zu Cooper-Paaren unterhalb von T, stark auf die innere Reibung aus.
Abbildung 2.29 zeigt schematisch die Vorhersage der Temperaturabhéngigkeit der

Abb. 2.29: Numerische Berechnung der
inneren Reibung fiir zwei supraleitende me-
tallische Glédser mit unterschiedlicher kri-
tischer Temperatur. Die innere Reibung

— — - ohne Elektron-TLS-WW sinkt unterhalb der jeweiligen kritischen

(— —_1n3
Tc'=0.90K, K=10 | Temperatur T schnell auf den Wert, den
0+ —— T =0.09K, K=10
| |

sie ohne Tunnelsystem-Elektron-Wechsel-
0.01 0.1 1

wirkung annahme.
TK]

inneren Reibung fiir zwei metallische Glaser mit unterschiedlicher kritischer Tem-
peratur 7, und 7. Gestrichelt ist als Referenz der Fall eines dielektrischen Glases
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dargestellt. Fiir den Fall, dass die kritische Temperatur so hoch ist, dass sich der Ein-
fluss erhohter Relaxation durch Elektronen kaum noch bemerkbar macht, wirkt sich
das Einsetzen der Supraleitung nur wenig auf die innere Reibung aus. Dieser Fall ist
in Abbildung 2.29 mit 7 dargestellt. Im Temperaturbereich unterhalb von 7. erkennt
man das zu niedrigeren Temperaturen erweiterte Plateau, bevor die innere Reibung
mit sinkender Temperatur dem Verlauf eines dielektrischen Glases folgt. Ist T, in dem
Temperaturbereich, in dem die Relaxation iiber Elektronen die innere Reibung do-
miniert, ist das temperaturunabhéngige Plateau bis T, erweitert. Anschliefend sinkt
die innere Reibung drastisch auf den Wert, den sie ohne Tunnelsystem-Elektron-
Wechselwirkung annimmt.
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3. Experimentelle Methoden

Im vorherigen Kapitel wurde dargelegt, welches die theoretischen Grundlagen sind,
mit denen sich Gléaser bei sehr tiefen Temperaturen beschreiben lassen. Im Speziel-
len wurden mit Hilfe dieser Grundlagen Voraussagen getroffen wie sich die relative
Schallgeschwindigkeit und die innere Reibung unter Temperaturvariation verhalten.
In diesem Kapitel werden die Probe und die verwendeten experimentellen Methoden
beschrieben, mit denen die elastischen Eigenschaften untersucht wurden.

Die meisten akustischen Messungen, die im Rahmen dieser Arbeit angefertigt
wurden, wurden bei Temperaturen unterhalb weniger Kelvin durchgefiithrt. Um diese
Temperaturen zu erreichen wurde ein kommerziell erhiltlicher *He /*He -Verdiinnungs-
kryostat verwendet. Auf die Funktionsweise dieses Kryostaten wird hier nicht weiter
eingegangen, sondern auf die Fachliteratur (z.B. [Ens05, Pob07]) verwiesen.
Stattdessen wird zunéchst auf die verwendete Probe aus metallischem Glas sowie de-
ren Bearbeitung eingegangen. Anschliefsend werden die verwendeten Messmethoden
zur Bestimmung der elastischen Eigenschaften und die dazu notwendige Messappa-
ratur vorgestellt. Zuletzt wird beschrieben mit welchen Methoden die Temperatur
ermittelt wird, bei welcher die Experimente durchgefiihrt wurden.

3.1 Probe

Die im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten akustischen Messungen wurden mit einer
Probe aus metallischem Glas durchgefiihrt. Dabei handelt es sich um die auf Zirkon
basierende Legierung Zrs5CusgAl;gNis. Das metallische Glas wurde von dem Unter-
nehmen YKK! hergestellt.

In diesem Abschnitt wird zunéchst das Material Zrs5CusgAloNis beschrieben. Dar-
aufhin wird die Geometrie der Probe samt ihrer Vorziige erlautert, bevor anschliefsend
dargestellt wird, auf welche Weise die Probe angefertigt und fiir die Durchfiihrung
der Experimente préapariert wurde.

3.1.1 Material

Amorphizitit Dass die Probe vollstindig amorph ist, konnte durch Rontgendif-
fraktometrie bestétigt werden. Abbildung 3.1 zeigt eine Rontgendiffraktometrieauf-

'YKK Corporation, Yoshida Kurobe City, Toyama, Japan.
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me der untersuchten Probe. Die Abwesen-
—— ZrgsCugoAlyoNig heit scharfer Reflexe belegt, dass die Probe
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nahme der untersuchten Probe, welche am KIT? angefertigt wurde. Sie zeigt ein
Spektrum aus breiten diffusen Beugungsreflexen. Das Ausbleiben scharfer Reflexe
ist mit dem Fehlen einer periodischen atomaren Struktur erklarbar, die verwendete
Probe also amorph.

Mechanische und thermische Eigenschaften Mit Hilfe von Ultraschallmes-
sungen und dynamischer Differenzkalorimetrie wurde das Material im Temperaturbe-
reich zwischen Raumtemperatur und der Kristallisationstemperatur untersucht [Ino95,
TamO07|. Tabelle 3.1 enthélt einige Materialparameter des massiven metallischen Gla-
ses ZrssCuzgAl;oNis.

Zr55CugpAlygNis

Tab. 3.1: Materialparameter
Glasiibergangstemperatur T, = 683K der untersuchten Probe.
Kristallisationstemperatur T, = 767K Die Bestimmung der me-
Sprungtemperatur T. = 090K chanischen Eigenschaften
Zugspannung* oz = 1620 MPa stammt von Inoue et al
Druckspannung™ op = 1810 MPa [n095, Tam07]. Die mit (*)
Elastizitdtsmodul* E = 875GPa gekennzeichneten Grofen
Poissonzahl* v = 0,362 gelten bei 300 K.
Dichte* p — 6785kg/m? Zur Bestimmung der Sprung-
long. Schallgeschwindigkeit* | v = 4690m/s temperatur  siehe  Abbil-
trans. Schallgeschwindigkeit® | vy = 2200m/s dung 3.3.

2KIT: Karlsruher Institut fiir Technologie, Karlsruhe, Deutschland.
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Sprungtemperatur Wie bereits in Kapitel 2.3.5 erlautert, spielt der Einfluss der
Elektronen auf Grund ihrer Wechselwirkung mit Tunnelsystemen eine entscheidende
Rolle zum Verstandnis der elastischen Eigenschaften bei tiefen Temperaturen. Wie
viele zirkonbasierten metallischen Glaser wird auch ZrssCusgAl;gNis unterhalb einer
Sprungtemperatur 7. supraleitend. Daher ist es wichtig, die Sprungtemperatur der
verwendeten Probe zu bestimmen.

Um die Sprungtemperatur zu ermitteln, wurde die ac-Suszeptibilitat der Probe unter-
halb von 1,5 K mittels der Messung der Gegeninduktivitdt zweier Spulen bestimmt.
Abbildung 3.2 zeigt schematisch die Spulenanordnung. Durch eine Spule wird ein

Spulenkérper

Abb. 3.2: Schematische Schnittansicht

Primarspule
des Aufbaus zur Messung der magnetischen

Sekundédr-  — e .
Ssu;n Y X Suszeptibilitat. Zur besseren Unterscheid-

barkeit sind die Primér- und Sekundérspu-
len in dieser Darstellung blau und rot ein-
gefarbt. Die Kreuze geben hierbei die Rich-
tung des Windungssinns in die Zeichene-
bene an. Zur Verdeutlichung der Spulen-
anordnung ist diese zusétzlich im Bildaus-
schnitt skizziert. Aus [Rot13|.

Probe

| ‘|¥ Probenhalter

Magnetfeld erzeugt (Primérspule), in welchem sich die zu vermessende Probe befin-
det. Mit einer weiteren Spule (Sekundérspule) kann nun die Suszeptibilitat ermittelt

werden. Dies geschah mit einer Induktivititsmessbriicke® bei einer Anregungsfre-
quenz von 16 Hz. Die Messung wurde in einem *He/*He -Verdiinnungskryostaten im
Temperaturbereich von 100 mK bis 1,5 K durchgefiihrt.

Abbildung 3.3 zeigt die gemessene Suszeptibilitdt in Abhédngigkeit von der Tempe-
ratur. Aufgetragen ist lediglich der Bereich um 7, in dem sich die Suszeptibilitit
stufenartig dndert, da sich unterhalb und oberhalb des dargestellten Temperatur-
bereiches ein anndhernd temperaturunabhéngiges Verhalten zeigte. Die anndhernd
temperaturunabhingige Suszeptibilitéit bei hoheren Temperaturen ist in Uberein-
stimmung mit einer dc-Magnetisierungsmessung, welche ein leicht paramagnetisches
Verhalten zwischen 2 K und Raumtemperatur zeigt, welche mit einem kommerziellen
SQUID-Magnetometer? gemessen wurde. Die stufenartige Anderung der Suszeptibi-
litat erklart sich dadurch, dass bei T, das von der Primérspule erzeugte Magnetfeld,
welches das Material bei hoheren Temperaturen durchdringen kann, auf Grund des
Meifsner-Ochsenfeld-Effekts aus dem Material verdrangt wird, sobald dieses supralei-
tend wird. Auf diese Weise konnte die Sprungtemperatur der Probe auf T, = 0,90 K

3LR-700 AC Induktivititsmessbriicke, Linear Research Inc., San Diego, CA, USA.
4MPMS XL, Quantum Design Inc., San Diego, CA, USA.
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bestimmt werden.

Unabhéngig von dieser Suszeptibilitdtsmessung lasst sich die Sprungtemperatur der
Probe auch mit Hilfe der elastischen Messungen bestimmen. Bei temperaturabhéangi-
gen Messungen sowohl in der relativen Schallgeschwindigkeit (siehe Abbildung 4.20)
als auch in der inneren Reibung (Abbildung 4.23) zeigt die jeweilige Grofe einen
,Knick® bei T'= 0,9 K. In beiden Féllen zeigt sich bei dieser Temperatur ein lokales
Minimum in der jeweiligen Messgrofe.

Mit einem sehr grofsen unterkiihlten Bereich AT = Ty-T, von mehr als 80 K, eig-
net sich die Legierung Zrs5CusgAl;gNis sehr gut zur Herstellung von mehreren cm-
grofsen massiven metallischen Glisern [Ino95|. Damit eréffnet sich die Moglichkeit,
quasi beliebig geformte mechanische Oszillatoren herzustellen.

3.1.2 Double-Paddle-Oszillator

Im folgenden Abschnitt wird die Geometrie des Double-Paddle-Oszillators (DPO)
und deren Vorziige erlautert, bevor anschliefend auf die Herstellung eingegangen
wird.

Geometrie

Die prinzipielle Idee fiir niederfrequente Messungen akustischer Eigenschaften Pro-
ben mit der Form von Double Paddle Oszillatoren zu verwenden wurde 1985 von Klei-
man et al. [Kle85] entwickelt und deren Geometrie von White und Pohl [Hes96, Whi95]
weiter verbessert. Die Abmessungen des in dieser Arbeit verwendeten DPOs sind
Abbildung 3.4 zu entnehmen. Die Probe hat im unteren Bereich einen Fufs, durch
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welchen der DPO mit dem Probenhalter verbunden ist (siche Abschnitt 3.2.2). Auf
ein Bein folgt der Rumpf, an dem sich zwei Fliigel befinden. Des weiteren befindet
sich an dem Rumpf ein Hals auf den ein Kopf folgt.

Schwingungsmoden Die Geometrie des DPOs hat einige Vorteile gegeniiber sim-
plen quaderformigen Stdben, sogenannter Vibrating-Reeds. Zu den hervorstechen-
den Vorteilen der DPO-Struktur gehort ihr grofles Eigenmodenspektrum. Wahrend
man mit Hilfe eines Vibrating-Reeds meist nur die Grund- und erste Obermode
detektieren kann, kénnen mit Hilfe des DPOs eine ganze Reihe unterschiedlicher
Moden untersucht werden. Welche Eigenmoden existieren, kann bei der simplen
Geometrie eines diinnen Vibrating-Reeds analytisch berechnet werden, wohingegen
die kompliziertere Geometrie des DPOs numerische Methoden erfordert. Dies erfolgt
mittels einer Finite-Elemente Simulation. Die Finite-Elemente-Methode ermdoglicht
das nadherungsweise Losen von Problemen, die durch partielle Differentialgleichun-
gen beschrieben werden konnen. Eine weitergehende Einfithrung in diese Methodik
liefert zum Beispiel [Bra07]. Neben der Geometrie gehen in die Berechnung noch
Randbedingungen wie die Einspannungen am DPO-Fuf und materialspezifische Pa-
rameter wie Dichte und elastische Konstanten ein. Die in dieser Arbeit dargestellten
Ergebnisse wurden mit dem kommerziellen Programm COSMOSWorks® gewonnen.
Abbildung 3.5 zeigt die Ergebnisse dieser Finite-Elemente-Berechnungen der expe-
rimentell relevanten Moden. Nicht beriicksichtigt sind Eigenmoden, bei denen aus-
schliektlich Bewegungskomponenten parallel zur DPO-Oberflache auftreten, da sich
diese mit dem in dieser Arbeit verwendeten Aufbau nicht anregen und detektie-
ren lassen. Zu erkennen sind drei Biegeschwingungen (B1-B3), drei Torsionsschwin-

5COSMOSWorks 2007, Dassault Systémes SolidWorks Corporation, Concord, MA, USA.
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Abb. 3.5: Finite-Elemente-Berechnung der sieben gemessenen Eigenmoden
des DPOs. Farbcodiert ist die relative Auslenkung dargestellt. Da der Fuft des
DPOs mit dem Probenhalter verbunden ist, wird der Bereich unterhalb der
gestrichelten Linie als Einspannung in der Simulation ,festgehalten®.

gungen (ST, AT 1 und AT 2) und die so genannte Flapping-Schwingung (F). Eine
Ubereinstimmung der berechneten mit den tatsichlich auftretenden Bewegungsfor-
men konnten durch Laser-Doppler- Vibrometrie-Messungen bestétigt werden |Liu01].
Hervorzuheben sind die antisymmetrischen Torsionsmoden, im Besonderen die Tor-
sionsmode AT 1. Bei dieser Mode schwingen der Kopf und die Fliigel gegenphasig,
also mit einer Phasenverschiebung von 180° zueinander. Die Auslenkung der Flii-
gel ist viel geringer als die des Kopfes, da die Fliigel beziiglich der Symmetrieachse
des DPOs ein vielfach groferes Tragheitsmoment haben. Eine gute Detektierbarkeit
der Bewegung auch dieser Mode wurde bei dem Design des Probenhalters explizit
beriicksichtigt. Eine genaue Beschreibung der experimentellen Anordnung erfolgt in
Kapitel 3.2.2.

Neben der Vielzahl der zur Verfiigung stehenden Eigenmoden, hat die DPO-Geo-
metrie noch zwei weitere Vorteile gegeniiber der Vibrating-Reed-Struktur. Abbil-
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dung 3.6 zeigt farbkodiert die Verzerrung bei Schwingungsmoden des Vibrating-
Reeds und des DPOs. Anders als beim Vibrating-Reed, bei dem die grofte Verzerrung
im Bereich der Einspannung auftritt, ist bei den antisymmetrischen Torsionsmoden
des DPOs (AT 1, AT 2) fast die gesamte Schwingungsenergie im oberen Bereich des
DPOs lokalisiert, sodass der untere Bereich in der Néhe der Einspannung praktisch
verzerrungsfrei ist. Eine Energiedissipation iiber die Einspannung in den Probenhal-

lmax Abb. 3.6: Darstellung der simulierten
Verzerrungen der Grundmode eines Vibra-
ting-Reeds und der AT1-Mode eines DPOs.
Wahrend die Verzerrung beim Vibrating--

Verzerrung

Reed an der Einspannung maximal ist, ist
sie beim DPO an gleicher Stelle vernach-
I0 lassigbar gering. Aus [Hei02].

ter wird bei diesen Schwingungsmoden minimiert. Dies ist besonders hervorzuheben,
da in den hier diskutierten Experimenten die inverse Giite der Resonanzen als Malfs
fiir die innere Reibung des Materials dienen soll und dufere Beitrdge zur Dampfung
daher minimal sein sollen. Durch die Wahl der antisymmetrischen Torsionsmoden
wird somit ein zuséatzlicher Beitrag zur inneren Reibung, welcher von der Einspan-
nung herriihrt, vermieden.

Dass die Schwingungsform dieser Moden weitestgehend entkoppelt vom Probenhal-
ter sind, bietet aufserdem noch den Vorteil, dass von auften auftretende mechanische
Storungen, wie zum Beispiel Trittschall und Pumpenvibrationen, nur begrenzt ein-
koppeln konnen.

Herstellung

Die filigrane Form des DPOs (Abbildung 3.4) wurde mit der Technik des Draht-
erodierens aus einem groferen massiven Werkstiick geschnitten. Bei dieser Technik
nahert sich ein positiv geladener Draht dem negativ geladenen Werkstiick, worauthin
sich ein Lichtbogen bildet, sobald der Abstand gering genug ist. Bei dieser Funkenent-
ladung wird ein kleines Stiick des zu bearbeitenden Werkstiicks abgetragen. Sowohl
die grofe Vorder- und Riickseite, als auch die Seitenflichen der Probe wurden auf
diese Weise bearbeitet.
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Oberflache

Die Abbildungen 3.7 und 3.8 zeigen Rasterelektronenmikroskopieaufnahmen der DPO-
Oberfliache. Abbildung 3.7 zeigt die Oberflache, wie sie nach dem Herausschneiden
mittels Drahterodierens aussieht. Die Oberflichenbeschaffenheit ist nach dieser Pro-
zedur vergleichsweise rau. Um eine geringere Oberflichenrauheit zu erreichen wurde
der DPO anschliefsend beidseitig mit einer Lépp- und Poliermaschine poliert. Als
Schleifmittel wurde eine Korundpulver-Glycerin-Mischung benutzt. Die Kornung des
Korundpulvers betrug 3 um zum Vorschleifen und 1 ym zum Feinschleifen. Dies fiihr-
te zu einer glatteren Oberfldche, wie in Abbildung 3.8 ersichtlich ist. Die Kanten
wurden mit Schleifpapier mit 1200er-Kornung geschliffen, was einer Korngrofe von
etwa 20 pm entspricht.

Um zu gewéahrleisten, dass der DPO gut thermalisiert werden kann, wurde auf ei-
ne der Oberflachen eine 800 nm-Schicht Kupfer und zur Vermeidung von Oxida-
tion 200 nm Gold aufgesputtert. Da Elektronen in einem Supraleiter unterhalb der
Sprungtemperatur 7T, zu Cooper-Paaren kondensieren, tragen sie dann nicht zur Wir-
meleitfahigkeit bei. Da weder Kupfer noch Gold im Temperaturbereich der durchge-
fiihrten Experimente supraleitend wird, steht somit auch ein elektronischer Beitrag
zur Wéarmeleitfahigkeit zur Verfiigung, was eine deutlich bessere Thermalisierung
zur Folge hat. Sowohl durch den DPO-Korper selbst, als auch durch die Grenzflache
zwischen DPO-Fufs und Probenhalter stiinden ohne die aufgesputterte Schicht einzig
Phononen zur Verfiigung, deren Zahl zu niedrigeren Temperaturen abnimmt. Eine
Abschétzung der Warmeleitfahigkeit wird in Abschnitt 3.3.1 gemacht.

Zusiatzlich zur Thermalisierungsschicht ist der auf der gegeniiberliegenden Oberfla-
che des DPOs im Bereich des DPO-Halses und des DPO-Kopfes eine 200 nm-Schicht
Niob aufgesputtert. Diese Schicht wird benétigt, um die DPO-Bewegung auch ober-
halb der Sprungtemperatur der Probe induktiv detektieren zu konnen (siehe dazu
Abschnitt 3.2.3).

Die aufgebrachten Metallschichten haben auch Auswirkungen auf die Resonanzfre-
quenz und die innere Reibung des DPOs. Nach [Whi95| ergibt sich fiir die Torsions-
moden eine Anderung der Resonanzfrequenz

Af _ ldﬁlm <3Gﬁlm . pﬁlm) (3 1)
f 2 dsub Gsub Psub .
und 3dgim G
-1 -1 film YUfilm ~_1
_ im 2
Q qub + dsub Gsub Qﬁlm (3 )

fiir die innere Reibung. Die Indizes stehen hier fiir die aufgebrachte Metallschicht (film)
und fiir das Substrats (sub), wihrend d fiir die jeweilige Dicke, G fiir den Schermodul

und p fiir die Dichte steht. Fiir die Biegemoden muss der Elastizitdtsmodul E statt

des Schermoduls G eingesetzt werden.
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Mit Hilfe der Materialeigenschaften des Probenmaterials (sieche Tabelle 3.1) kann der
Einfluss der Metallschicht abgeschétzt werden. Der Schermodul

1

G = m K (3.3)
kann fiir isotrope Medien mit Hilfe der Poissonzahl und des Elastizitdtsmodul be-
rechnet werden. Setzt man die entsprechenden Werte der Kupferschicht also fiir den
Modul G, ~ 45 GPa und die Dichte pc, = 8920%8/m? ein, erhilt man fiir die Ande-
rung der Resonanzfrequenz 4f/r ~ 0,006. Nimmt man zur Abschétzung des Einflusses
des Films auf die innere Reibung Qg&n ~ Qs_ulb in Gleichung 3.2 an, erhélt man fiir
die Anderung der inneren Reibung 2Q~"/g—1 ~ 0,018.
Einige der fiir diese Berechnung angenommenen Parameter sind nur Schétzwerte,
da nicht alle tatséachlichen Werte bekannt sind, jedoch &ndert eine leichte Korrektur
einiger Materialparameter nichts an der Aussage, dass die aufgesputterte Thermali-

sierungsschicht die Messgrofien nur geringfiigig beeinflusst.

Abb. 3.7: Raster-Elektronen-Mikroskop- Abb. 3.8: Aufnahme eines beidseitig an
Aufnahmen eines drahterodierten DPOs. den Oberflachen polierten DPOs.
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3.2 Durchfithrung des Experiments

Alle im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten akustischen Messungen beruhen auf der
Bestimmung der Frequenz und Giite der Schwingungsmoden von Double Paddle
Oszillatoren. In diesem Abschnitt wird zunéchst der generelle experimentelle Aufbau
vorgestellt, anschlieffend wird auf Details, wie den fiir die Experimente konzipierten
Probenhalter, die Anregungsmethode und die Detektionsmethoden, eingegangen.

3.2.1 Experimenteller Aufbau

Das allgemeine Messprinzip besteht darin, dass die verwendete Probe bei einer ihrer
Resonanzfrequenzen zum Schwingen angeregt wird. Diese Schwingungsmoden werden
dann in Abhéngigkeit von der Temperatur gemessen. Abbildung 3.9 zeigt den allge-
meinen Aufbau der verwendeten Messelektronik. Ein Funktionsgenerator erzeugt eine
Wechselspannung von {iblicherweise weniger als 1V}, mit der Frequenz /2 und regt
damit den DPO zu einer Schwingung der Frequenz f an, wie in Abschnitt 3.2.2 néher
erlautert wird. Ein Lock-In-Verstiarker vergleicht das Signal mit einem Referenzsi-

Anregung /2 : Detektion f

Abb. 3.9: Schematischer Aufbau
der Messelektronik  zur  Anre-
Frequenz- Lockan- | gung und Detektion der DPO-
Generator Referenzsignal f Verstarker | Schwingung,. Der  gestrichelte
Rahmen symbolisiert den Kryosta-

Mess- A/D- ten.

Rechner Wandler

gnal, welches er vom Funktionsgenerator erhélt. Der Lock-In-Verstérker arbeitet im
2 f-Modus, da das Detektionssignal des schwingenden DPOs die doppelte Anregungs-
frequenz hat. Das Lock-In-Prinzip ermoglicht ein verbessertes Signal-zu-Rauschen
Verhéltnis, da nur ein schmales Frequenzband um f mit Hilfe eines Bandpassfilters
verstirkt wird. Insbesondere wird elektrisches Ubersprechen der Anregungsspannung
der Frequenz //2 zur Detektionsseite herausgefiltert. Der Lock-In-Verstérker kann
gleichzeitig die Amplitude Uy und die Phasendifferenz ¢ zwischen Anregung und De-
tektion ermitteln und stellt so die Signale Uy cos ¢ und Ug sin ¢ bereit. Mittels eines
Analog/Digital-Wandlers wird das Signal digitalisiert und an einen Messrechner wei-
tergegeben. Messprogramme speichern die Messsignale des Verstarkers und steuern
den Funktionsgenerator, sowie die Temperaturregelung.
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3.2.2 Kapazitive Anregung und Detektion

Bevor im Folgenden auf die Technik der kapazitiven Anregung und Detektion der
DPO-Schwingung eingegangen wird, wird zunéchst der verwendete Probenhalter be-
schrieben, welcher fiir diese Messungen entwickelt wurde.

Probenhalter

Abbildung 3.10 zeigt eine schematische Darstellung des verwendeten Probenhalters.
Dieser besteht aus einem monolithischen Kupferkorper, in welchen eine Stufe von et-
wa 40 pum Hohe gefrést ist. Der DPO wird an seinem Fuf mittels einer Einspannfeder
auf die obere Stufe des Halters gedriickt. Der Kérper des DPOs einschlieflich seiner

| g 1L
|~ Elektroden
untere Stufe - _,—J 4 ‘
I FuR
obere Stufe = 3 °
' Abb. 3.10: Schematische Darstellung des
Niob —T" ° i Fodor @ Probenhalters, wie er im Kryostaten an-
Zylinder gebracht ist. Eine Einspannfeder (hier
0 transparent dargestellt) driickt den Fufs
@ des DPOs (ebenfalls transparent) auf den
® Probenhalter. Der gesamte Aufbau befin-
® Sockel det sich in einer Niobabschirmung, welche
durch eine Klammer (transparent) gehal-
) e ten wird. Damit sich die Probe moglichst
= ! tief in dem einseitig geschlossenen Niobzy-
= T linder befindet, steht der Probenhalter auf

einem Sockel.

Fliigel, Hals und Kopf befinden sich somit etwa 40 ym entfernt der Probenhalterober-
flache der unteren Stufe. Hinter den Fliigeln und auf einer Seite des Kopfes befinden
sich drei zylindrische Aussparungen im Halter, in denen sich die Elektroden befinden.
Dies wird in Abbildung 3.11 dargestellt. Die Elektroden fiihren zu den Innenleitern
von SMA-Steckern, welche {iber Koaxialkabel mit der Elektronik aufterhalb des Kry-
ostaten verbunden sind (siehe Abbildung 3.12). Der gesamte Aufbau befindet sich in
einem einseitig geschlossenen Niobzylinder, welcher mit einer Klammer an dem Kry-
ostaten fixiert ist. Unterhalb der Sprungtemperatur von Niob (7% xp, = 9,26 K) wird
der Zylinder supraleitend und schirmt dann gegen elektromagnetische Stérungen von
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aufsen. Um mit dem DPO méglichst weit von der gedffneten Seite des Niobzylinders
entfernt zu sein, befindet sich der Probenhalter auf einem Kupfersockel, welcher am
Kryostaten fixiert ist. Dieser hat etwa die gleiche Grofe wie der Probenhalter selbst.
Abbildung 3.11 zeigt eine Detailansicht des Probenhalters in welcher die drei Elektro-
den besonders hervorgehoben sind. Diese wurden mit einem Epoxidharz® im Proben-
halter vergossen. Abschliefsend wurde die Oberfliche in diesem Bereich etwa 40 pm
eingefrist, wodurch die bereits erwdhnte Stufe entsteht. Die Elektroden sind somit
keine hervorstehenden Objekte, sondern Teil des Probenhalters. Dies erhoht die Sta-
bilitdt und erlaubt eine einfache Positionierung des DPOs.

Abb. 3.11: Bildausschnitt der dreidimen-

Elektroden sionalen Zeichnung des Probenhalters. Far-

big hervorgehoben sind die Elektroden
zur kapazitiven Anregung und kapaziti-
ven Detektion des DPOs, dessen Umris-
se zur Orientierung zusétzlich eingezeich-

untere Stufe ) o )
net sind. Die integrierte Struktur des mo-

nolithischen Aufbaus erhoht die Stabilitat

‘ und ermoglicht eine Unterdriickung elektri-
obere Stufe ..
schen Ubersprechens.

Kapazitive Anregung

Die kupferne Elektrode bildet mit der metallischen DPO-Oberfliche auf der Anre-
gungsseite einen Kondensator mit der Kapazitéat

C, = % 7 (3.4)
x

wobei x den Gleichgewichtsabstand zwischen DPO und Elektrodenoberfliache, A de-
ren Fliche und gy =8.854 - 10712 As/vm die Permittivitit des Vakuums bezeichnen.
Mit einem Abstand von etwa 40 um und einer Elektrodenfliche von etwa 2,5 mm?
ergibt sich eine Kapazitdt in der Grofenordnung von 1pF. Wird mit dem Funkti-
onsgenerator eine periodische Spannung U (t) = Uy cos(%wt) zwischen Elektrode und
DPO erzeugt, so wirkt zwischen ihnen eine anziehende Kraft

1, U*t) 1,02
F(t) = §C’a - an?

Auf Grund von Ladungsinfluenz herrscht immer eine anziehende Kraft zwischen ge-

(1+ coswt) . (3.5)

genpolig geladenen Kondensatorplatten. Daher wird der DPO von der Elektrode mit
der doppelten Frequenz angezogen.

6STYCAST 1266, Hersteller: Emerson and Cuming, Canton, MA, USA.
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Kapazitive Detektion

Das Prinzip der kapazitiven Detektion funktioniert analog zur kapazitiven Anregung
und ist schematisch in Abbildung 3.12 skizziert. Bewegt sich der DPO, der eine Seite

————————————————

Anregung 172 Detektion f
Lo 0r |
= U, b
Abb. 3.12: Schematischer Aufbau
Frequenz- = Lock-n- | der Messelektronik zur kapazitiven
Generator Referenzsignal f Verstarker Anregung und Detektion. Der gestri—
chelte Rahmen symbolisiert den Kry-
Mess- A/D- ostaten.
Rechner Wandler

des Plattenkondensators darstellt, und d&ndert somit seinen Abstand zur Detektions-
elektrode, dandert sich auch die Kapazitiat Cyq auf der Detektionsseite

B RGOS £(t)
Cd(t) = Cd 1_—% ~ Cd (1 + 7) y (36)

wobei £(t) wieder die Auslenkung des DPOs aus der Gleichgewichtslage ist. Mit Hilfe
einer Gleichspannungsquelle wird an der Detektionselektrode iiber einen hochohmi-
gen Vorwiderstand R eine Vorspannung U}, angelegt, die im Experiment typischer-
weise einige 100V betrug. Dadurch fillt auf Grund der Kapazitatsanderung Cy(t)
eine Wechselspannung

Et)  Cy wR(Cq + C))
x Cq+ O \/1 + (WR(Cq + ())? '

(3.7)

am Widerstand R ~ 400 MQ ab [Ber75]. Diese Detektionsspannung Uy ist durch
eine Kapazitat Cp, von der Vorspannung U, getrennt. Der letzte Term in (3.7) ent-
halt auch vorliegende Leitungskapazitaten C; von einigen 100 pF. Mit den genannten
Werten fiir R und C] und wegen der im Experiment verwendeten Frequenzen im Ki-
lohertzbereich kann er durch 1 ersetzt werden. Mit der Abschéatzung C) > Cy, folgt

§(t) Ca §(t) oA

t) = U, 2L 24— S50 .
Ua(t) = Uy : G b2 0 (3.8)

Die detektierte Spannung ist somit proportional zur Auslenkung des DPOs und um-

gekehrt proportional zum Abstandsquadrat zwischen Detektionselektrode und DPO.
Mit den genannten Zahlenwerten und typischen Detektionsspannungen von einigen
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Mikrovolt ergibt sich aus (3.8) eine Auslenkung des DPOs von einigen A. Diese klei-
nen Auslenkungen rechtfertigen die Nédherung in (3.6).

Wie in Abbildung 3.11 erkennbar ist, stehen fiir die kapazitive Detektion (und An-
regung) der DPO-Bewegung drei Elektroden zur Verfiigung. Je eine ist hinter den
beiden Fliigeln moglichst weit aufen angebracht, um sowohl bei Torsions- als auch
bei Biegeschwingungen die auftretende Abstandsénderung registrieren zu kénnen.
Da sich die Fliigel des DPOs bei der antisymmetrischen Torsionsschwingung (AT 1)
kaum bewegen (siche Abbildung 3.5), ist zusétzlich hinter dem Kopf des DPOs ei-
ne weitere Elektrode angebracht, um auch diese Eigenmode messen zu konnen. Die
freie Wahl der Elektroden bei Anregung und Detektion erlaubt eine experimentelle
Identifikation der einzelnen Eigenmoden, da die Fliigel des DPOs und dessen Kopf
teilweise gegenphasig und teilweise in Phase zur Anregung schwingen.

3.2.3 Induktive Detektion

Die gerade vorgestellte kapazitive Detektionsmethode hat gewisse Nachteile. Auf
Grund ihrer inhédrenten Tiefpasscharakteristik auf Grund der Kabelkapazitaten wird
das Detektionssignal mit steigender Frequenz immer geringer. Ein weiterer Nachteil
der kapazitiven Detektionsmethode sind die sich widersprechenden Anforderungen
an den Abstand des DPOs zu den Elektroden. Wie im vorherigen Abschnitt be-
schrieben, wichst die Signalgrofe mit steigender Vorspannungsstéirke U;, und einer
Verringerung des Abstands zwischen DPO und Elektroden. Gleichzeitig steigt damit
die Gefahr eines elektrischen Durchschlags, weshalb ein gréferer Abstand des DPOs
zu den Elektroden vorzuziehen ist. Zugleich wird in Abschnitt 4.1.3 die Notwen-
digkeit verdeutlicht, den DPO nur zu moglichst geringen Schwingungsamplituden
anzuregen, um den Einfluss von Nichtlinearitdten zu vermeiden, was zwangsléufig
auch zu einem kleinen Detektionssignal fiihrt.

Aus diesen Griinden ist zur Messung der DPO-Schwingung auch eine induktive De-
tektionsmethode entwickelt worden, die im Folgernden erlautert wird. Zunéachst wird
das allgemeine Konzept vorgestellt, anschliefend wird auf Details wie den verénder-
ten Probenhalter und die mikrostrukturierte Aufnehmerspule eingegangen.

Der experimentelle Aufbau zur induktiven Detektion der DPO-Schwingung un-
terscheidet sich in einigen Punkten von dem zur kapazitiven Detektion, welcher in
Abschnitt 3.2.1 vorgestellt wurde. Abbildung 3.13 zeigt den schematischen Aufbau
der Messelektronik zur induktiven Detektion. Die Anregung der DPO-Bewegung
erfolgt wieder kapazitiv iiber eine der drei zur Verfiigung stehenden Elektroden.
Anstatt einer weiteren Elektrode befindet sich nun iiber der DPO-Oberfliche eine
Spule. Mit Hilfe dieser supraleitenden Spule, die supraleitend an die Einkoppelspule
eines Strom-Sensor-SQUIDs (Superconducting Quantum Interference Device) ange-
schlossen ist, kann die DPO-Bewegung induktiv detektiert werden. Das detektierte
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: Detektion f

Anregung /2 '

Frequenz- Referenzsignal f Lock-In-
Generator Verstarker

Mess- AID-
Rechner Wandler

Abb. 3.13: Schematischer Aufbau der
Messelektronik zur kapazitiven Anregung
und induktiven Detektion. Der gestrichelte
Rahmen symbolisiert den Kryostaten. An-
statt mit einer zweiten Elektrode, wird die
Position des DPOs mit Hilfe einer Aufneh-
merspule, angebracht oberhalb des DPO-
Kopfes, die mit einem SQUID verbunden
ist, detektiert.

SQUID

Verstarker

Dauerstrom- | _ 1,
Schalter [ ]

i

Lock-In-

@ @
Verstarker
A/D-
Wandler
|
Mess-

Rechner

Abb. 3.14: Skizze der induktiven Detek-
tion. Mit Hilfe eines Dauerstromschalters
wird ein Strom in der Spule oberhalb des
DPO-Kopfes prapariert, welcher ein stati-
sches Magnetfeld erzeugt. Die Bewegung
des DPOs fiihrt, wegen seiner supraleiten-
den Nb-Oberflache, zu einer Variation des
magnetischen Flusses der in die Spule ein-
dringt und so den Strom moduliert.

Signal wird verstarkt und an den Lock-In-Verstéarker geleitet, welcher es wieder mit
dem Referenzsignal des Funktionsgenerators abgleicht. Eine Vorspannung U, fiir den
DPO wird nicht benétigt.

Das genaue Detektionsprinzip kann anhand von Abbildung 3.14 verdeutlicht werden.
Mit Hilfe eines Dauerstromschalters wird ein permanent fliekender Strom in der su-
praleitenden Spule prapariert, welche sich iiber dem Kopf des DPOs befindet. Dieser
Strom erzeugt ein permanentes rauscharmes Magnetfeld in der Umgebung der Spule.
Wie in Abschnitt 3.1.2 erwéhnt, ist die Oberfliche des DPO-Kopfes mit einer diin-
nen Schicht Niob beschichtet. Im supraleitenden Zustand (7. np, = 9,26 K) wird die
Niobschicht fiir das magnetische Feld undurchdringlich und deformiert dieses, wenn
sich der DPO im Feld bewegt. Diese Variation des Feldes induziert wiederum einen
Kompensationsstrom in der Spule, welcher dem Dauerstrom iiberlagert ist.

Wie in Abbildung 3.14 zu sehen ist, ist die Spule an das SQUID gekoppelt. Die
Spule, auch Aufnehmerspule genannt, in Kombination mit supraleitenden Drahten
welche zum SQUID fiihren, bilden einen geschlossenen supraleitende Stromkreis.
Dieser Stromreis bildet mit der Einkoppelspule am SQUID einen supraleitenden
Flusstransformator, in dem der magnetische Fluss eine Erhaltungsgrofse darstellt.
Jede Modulation des magnetischen Flusses, hervorgerufen beispielsweise durch die
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DPO-Bewegung, fiihrt zur Induktion eines Abschirmstroms in der Einkoppelspule
des SQUIDs. Dieses arbeitet somit als effizienter Fluss-Spannungs-Wandler und ver-
starkt mit Hilfe einer angeschlossenen Elektronik das detektierte Signal. Die genaue
Arbeitsweise eines SQUIDs kann zum Beispiel in [Cla04] nachgelesen werden.

Die rdumliche Trennung zwischen Aufnehmerspule und SQUID erklért auch die be-
sondere Wichtigkeit des supraleitenden Niobzylinders, in welchem sich der Proben-
halter befindet. Ohne diese Abschirmung gegen externe magnetische Felder, wiirde
auch jede ungewollte elektromagnetische Strahlung von aufen zur Flussmodulation
und somit zum detektierten Signal beitragen.

Mikrostrukturierte Aufnehmerspule

In Abschnitt 3.2.2 wurde die monolithische Bauform des Probenhalters und die dar-
aus resultierenden Vorteile angesprochen. Bei der Konzeption der induktiven Detek-
tion wurde dieser Ansatz weiter verfolgt.

Wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, wird fiir die induktive Detektion eine Feld-
spule benotigt, welche das dufiere Magnetfeld erzeugt, dessen Variation durch die
DPO-Bewegung von der Aufnehmerspule registriert wird. Anstatt einer separaten
Feld- und Aufnehmerspule sind bei dem verwendeten Design beide Spulen vereint.
Dies ermoglicht, dass zur kapazitiven Anregung oder Detektion der DPO-Schwin-
gung weiterhin die Kopfelektrode benutzt werden kann.

Realisiert wird dieser Ansatz mit einer mikrostrukturierten Spule, welche beide Auf-
gaben vereint. Abbildung 3.15 zeigt eine schematische Zeichnung des Spulenchips.

I | | |
| Abb. 3.15: Schematische Zeichnung des
® I I I I [ ] Spulenchips. Die vier verschiedenen Lagen
N
013

]
I

sind mit unterschiedlichen Farben gekenn-
zeichnet. Die untere Nioblage @ ist dunkel-
® grau dargestellt und enthéalt unter anderem

@@ NO GRAD die gradiometrisch gewickelte Spule. Blau-
H50 NH

grau dargestellt ist die obere Nioblage @,
welche nur an den dunkelblau gekennzeich-
neten Flachen @ elektrischen Kontakt mit
der unteren Nioblage hat. Etwas ober-
halb des Zentrums befindet sich der Dauer-
stromschalter @, welcher in der Zeichnung
orange eingefarbt ist.

Farblich gekennzeichnet sind vier verschiedene mikrostrukturierte Lagen. Die erste
Nioblage (grau) enthélt die Spule, Verbindungs- und Zuleitungen, sowie eine chi-
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pindividuelle Kennzeichnung. Hellblau ist die zweite Nioblage gekennzeichnet. Sie
enthélt die Bondpads fiir die Verbindung zu den Zuleitungen fiir Feldstrom und
den Heizer des Dauerstromschalters (rechts), sowie fiir die Verbindung zum SQUID
(oben). Diese Bondpads sind mehrfach ausgefithrt und parallel geschaltet, um bei
der Platzierung des SQUIDs auf der Messingbriicke einen gewissen Spielraum zu
haben und gleichzeitig die Bonddrihte zwischen SQUID und Spulenchip mdoglichst
kurz zu halten. An den dunkelblau dargestellten Bereichen sind die beiden Nioblagen
elektrisch iiber so genannte Vias verbunden, wéihrend sie auf der restlichen Flache
durch eine Isolationslage aus 300 nm dicken SiO, voneinander isoliert sind. Der fiir
den Dauerstromschalter bendtigte Heizer aus Gold-Palladium befindet sich etwas
oberhalb des Zentrums des Chips. Details der verwendeten Mikrofabrikation wurden
beispielsweise in [Piel2] dargestellt.

Der Chip wurde modular designt, was bedeutet, dass wahlweise gradiometrisch oder
nicht-gradiometrisch gewickelte Spulen auf unterschiedlichen Chips prozessiert wer-
den konnen, ohne das iibrige Design zu verandern. Dies ist vorteilhaft, da, wie in Ab-
bildung 3.5 ersichtlich, bei den DPO-Schwingungen Torsionsmoden und Biegemoden
vorkommen. Diese variieren das Magnetfeld je nach Bewegung des DPO-Kopfes un-
terschiedlich. Um einen additiven Beitrag des Kompensationsstroms in beiden Teilen
der Aufnehmerspule zu erhalten, sind bei den Torsionsmoden gradiometrisch gewi-
ckelte und bei den Biegemoden nicht-gradiometrisch gewickelte Spulen notwendig.
Des weiteren erméglicht das modulare Design optional auch Spulen mit anderen
Windungszahlen und somit anderen Induktivitdten zu wéhlen, welche fiir SQUIDs
mit unterschiedlichen Einkoppelinduktivitdten geeignet sind.

Die Induktivitdt der Spule ist an die Einkoppelinduktivitéit des verwendeten SQUIDs”
angepasst. Die Induktivitdt planarer Spulen berechnet sich nach [Moh99]

2
Lo = P00 00 () cap tcap”) (39
Hierbei steht n fiir die Windungszahl und po = 471077 N/a2 fiir die Vakuum-
permeabilitdt. Der mittlere Spulendurchmesser dnyy = 0,5 (doyt + din) héingt vom
Aufen- und vom Innendurchmesser d,.,d;, der Spule ab, genau wie der Fiillfak-
tor p = (dow — din)/(dout + din). Die Koeffizienten ¢; bis ¢4 sind geometrieabhéngig.
Fiir die Geometrie einer kreisférmigen Planarspule ergibt sich ¢; = 1,00, ¢o = 2,46,
c3 = 0 und ¢4 = 0,20. Zu beachten ist, dass das Design eine Parallelschaltung von zwei
Spulen mit identischer Geometrie und somit identischer Induktivitat L; enthéalt. Die
gewiinschte Induktivitat ist mit der Einkoppelinduktivitit des verwendeten SQUIDs
mit Lgq = 450 nH vorgegeben. Da der Aufiendurchmesser mit dyy, = 1,8 mm mit der
DPO-Kopfhohe vorgegeben ist und sich der Innendurchmesser d;,, = dous — 2np be-
rechnen lésst, wobei p der Mitte-Mitte-Abstand der Bahnen ist, kann Gleichung 3.9

"C6L1, Hersteller: Magnicon, Berlin, Deutschland.
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nach n aufgelost werden und ergibt bei einem Mitte-Mitte-Abstand von p =13 um
die Windungszahl n=18.

Probenhalter mit induktiver Detektion

Der bereits in Abschnitt 3.2.2 vorgestellte Probenhalter kann fiir die induktive Mes-
sung modular erweitert werden.

Abbildung 3.16 zeigt eine dreidimensionale Zeichnung des Probenhalters. Bildab-
schnitt a) zeigt zum Vergleich die bereits bekannte Variante, mit der die DPO-Bewe-
gung kapazitiv detektiert werden kann. Oberhalb des DPO-Kopfes befindet sich eine
etwa 2mm tiefe Aussparung und seitlich zwei Gewindebohrungen. Wie in Bildab-

<«——SMA-Stecker

«—SQUID
i <—— NDbTi-
Bonddrahte

\Einkoppel—

™

Einspann-
iﬂ feder

Abb. 3.16: Dreidimensionale Zeichnung des Probenhalters. Bildabschnitt a) zeigt den Auf-
bau wie er fiir kapazitive Anregung und Detektion verwendet werden kann. Bildabschnitt b)
zeigt den Chip mit mikrostrukturierter Aufnehmerspule und das SQUID, welche fiir die in-
duktive Detektion gegeniiber den Elektroden auf der anderen Seite des DPOs angebracht
werden konnen. Die Seitenansicht in Bildabschnitt ¢) zeigt, dass ausschlieflich der DPO-Fuf
Kontakt zum Probenhalter hat. Der Abstand zwischen dem iibrigen DPO und dem Pro-
benhalter ist zur klareren Ansicht vergroflert dargestellt.

schnitt b) zu sehen ist, kann an den Probenhalter eine Briicke aus Messing angebracht
werden. Auf der Unterseite der Briicke sind der Chip mit der mikrostrukturierten
Aufnehmerspule und das SQUID angebracht, was in der Abbildung zu erkennen
ist, da die Messingbriicke transparent dargestellt wird. Bildabschnitt ¢) zeigt eine
Seitenansicht des Probenhalters als Schnittansicht. In der Schnittansicht sind die
Elektroden gut ersichtlich, die sich hinter den Fliigeln und dem Kopf des DPOs
befinden, welcher von der Einspannfeder nur an seinem Fufs auf den Probenhalter
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gedriickt wird, ansonsten aber frei steht. Auf der gegeniiberliegenden Seite des Kopf-
es befindet sich die untere Halfte des Chips mit der Aufnehmerspule, welche tiber
Bonddrihte mit dem SQUID verbunden ist. Die Messingbriicke ist der Ubersicht
halber nicht dargestellt.

Der mikrostrukturierte Chip wird so positioniert, dass sich die beiden darauf be-
findlichen Aufnehmerspulen genau oberhalb des DPO-Kopfes befinden, was in Ab-
bildung 3.17 dargestellt ist. Bildabschnitt a) zeigt eine Zeichnung der Draufsicht
auf Spulenchip und SQUID, wie sie iiber dem DPO ausgerichtet sind. Der Uber-
sicht halber sind beide transparent dargestellt. Der Abstand zwischen Spule und
DPO-Oberflache betriagt etwa 0,5 mm. Auf der linken Seite des Chips befinden sich
vier Bondpads, die mit Aluminium-Bonddrahten mit Kupferbahnen verbunden sind.

a)

Zuleitmn‘ge‘n ===

Enkeppeispulen. —

Abb. 3.17: Bildabschnitt a) zeigt eine Zeichnung der Aufsicht auf Aufnehmerspule und
SQUID welche sich oberhalb des DPO-Kopfes befinden. Der Ubersicht halber sind Hal-
terung und Platinensubstrat gar nicht und Spule sowie SQUID transparent dargestellt.
Bildabschnitt b) zeigt eine Ausschnittsvergroferung von Spulenchip und SQUID. Der Spu-
lenchip und das SQUID sind mit Aluminium-Bonddrahten (rot) mit Zuleitungen verbunden,
welche sich auf einer Platine befinden. Zwischen SQUID und Spulenchip befinden sich NbTi-
Bonddrahte (blau). Bildabschnitt c) zeigt eine horizontal gespiegelte Fotografie der Platine
samt Spulenchip und SQUID, hier noch mit ausschlieflich Aluminium-Bonddrahten.

Diese werden bendétigt, um vor der Messung den Dauerstrom zu praparieren und
den Dauerstromschalter zu betédtigen. Auch das SQUID besitzt Bondpads, die iiber
Aluminium-Bonddréhte mit weiteren Kupferbahnen verbunden sind, um es mit der
dazugehorigen Elektronik zu verbinden. Alle Aluminium-Bonddridhte sind in der
Zeichnung rot dargestellt. Wie zuvor erwéhnt, befindet sich im Probenhalter eine
Aussparung, damit die bogenférmigen Bonddréhte den Probenhalter nicht beriihren
oder beim Einbau der Messingbriicke beriihrt werden. Die Verbindung zwischen Spu-
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lenchip und SQUID wird mit Niob-Titan-Dréahten hergestellt, die in der Zeichnung
blau dargestellt werden. Der Grund fiir die Wahl von Niob-Titan anstatt Aluminium
ist die hohere Sprungtemperatur (Tenpmi = 9,0 K > T, a1 = 1,2K), was es erlaubt
die induktive Detektionsmethode auch oberhalb von T, 4; zu verwenden.
Bildabschnitt b) zeigt eine Ausschnittsvergrofserung. Die in blau eingezeichneten
NbTi-Dréahte zwischen den Bondpads von Spulenchip und SQUID stammen aus ei-
nem Multifilamentdraht. In einem solchen befinden sich etwa 50 Filamente, die in
einer Kupfermatrix eingebettet sind. Mit Hilfe von konzentrierter Salpetersaure wur-
den die Filamente, deren Durchmesser nur wenige pum betragt, herausgelost. Nach
dem Ultraschallverschweifen der Filamente auf den Bondpads von Spulenchip und
SQUID wurden diese mit Vakuumfett fixiert, um etwaige Relativbewegungen zu un-
terdriicken, welche zu einem ungewollten Rauschen im Messsignal fithren wiirden.
Bildabschnitt ¢) zeigt eine Fotografie der Messingbriicke mit aufgeklebtem Chip und
SQUID. Man erkennt die Bonddréhte, die jeweils paarweise mit den Kupferbahnen
verbunden sind. Die Kupferbahnen selbst, befinden sich auf einer Platine an deren
oberen Ende (nicht dargestellt) die Zuleitungsdrihte fest gelotet sind.

3.2.4 Messprinzip

Im Folgenden wird erldutert, auf welche Weise die innere Reibung und die relative
Schallgeschwindigkeitsdnderung temperaturabhéngig bestimmt werden kénnen. Zu-
erst wird die Messung von Resonanzkurven beschrieben, bevor anschliefsend erklért
wird, wie man mit diesem Wissen die gesuchten Messgréfsen auch kontinuierlich er-
mitteln kann.

Einzelmessung

Die Bewegungsgleichung einer erzwungenen gedampften Schwingung, auf die eine
periodische Kraft F, = Fj - coswt wirkt, ist

K-e“'=3+2vi+wiz, (3.10)
wobei K = Fo/m und wi = D/m ist. Mit D wird die Federkonstante der Feder und mit v

die Dampfung bezeichnet, die iiber 2v = Q~'wy mit der inneren Reibung verkniipft
ist. Als Losung dieser inhomogenen komplexen Differentialgleichung erhdlt man mit
dem Ansatz z = A - ¢! die komplexe Amplitude mit dem Realteil
K 202 _ g2
Aeosg— K@U

Am? (f§ — f2)2Q + f3 f?

(3.11)

und dem Imaginéarteil

K Q fof
4:7T2 (f02 _ f2)2Q2 + f02f2 :

Asing = — (3.12)
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Abb. 3.18: Resonanzkurven. Dargestellt
ist die reelle Amplitude A als Funktion der

Amplitude [uV]

Frequenz. Diese berechnet sich aus dem Re-
alteil A cos ¢ und dem Imaginérteil A sin ¢

als Losung der Bewegungsgleichung (3.10).

‘ Die durchgezogenen Linien sind Anpassun-
fo gen gemif (3.11), (3.12) und (3.13).

Frequenz

Daraus ergibt sich mit tan ¢ = Asin¢ / Acos ¢ die Phase.
Die reelle Amplitude

K Q
A=—
R PP R
erhiilt man mit |A] = \/(Acos¢)? + (Asin¢)2. Sie besitzt die Form einer Lorentz-
kurve. Bei hohen Giiten kann der Unterschied zwischen der Resonanzfrequenz f; des

freien ungeddmpften, des erzwungenen geddmpften f. = fy1/1 — 0,5 Q2 sowie des
freien gedampften Oszillators fr = fy4/1 — Q=2 vernachlissigt werden.
Abbildung 3.18 zeigt eine gemessene Resonanzkurve, sowie Real- und Imaginérteil

(3.13)

in Abhéngigkeit von der Frequenz. Mit Hilfe von Anpassungen geméaf (3.11), (3.12)
und (3.13) an die gemessenen Daten lassen sich fo und Q! bestimmen. Fiihrt man
diese Messungen bei verschiedenen Temperaturen durch, ldsst sich die innere Rei-
bung temperaturabhingig bestimmen. Die relative Schallgeschwindigkeitsdnderung
ov/y ldsst sich iiber die Anderung der Resonanzfrequenz fy bestimmen. Mit f oc v
gilt unter Vernachléssigung der thermischen Expansion

5fo _ Jo(T) = fo(To) _ v(T) —v(Ty) _ v (3.14)

fo fo(To) (D) v

wobei Tj eine beliebige Referenztemperatur ist und dv < v angenommen wurde.

Kontinuierliche Messung

Die im vorherigen Abschnitt vorgestellte Methode der Bestimmung von Q! und v/4
ist prinzipiell ausreichend, um die gewiinschten Messergebnisse zu erhalten. Aller-
dings ist diese Methode bei Eigenmoden mit hoher Giite unpraktikabel, da sie sehr
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zeitaufwendig ist.

Die Giite () ist der Kehrwert der inneren Reibung und kann iiber den Energiever-
lust AE pro Schwingungsperiode und die gesamte Schwingungsenergie E definiert
werden

E
Q=2m5%- (3.15)

Bei einer gedampften harmonischen Schwingung ist die Beziehung zwischen innerer
Reibung und Einschwingzeit 7 bei kleiner Dampfung [Skub4]
1

T for

Q' =~

(3.16)

In amorphen Festkorpern hat die innere Reibung im Temperaturbereich weniger
Kelvin einen Plateaubereich mit einem Wert von typischerweise einigen 10~%. Wie in
Kapitel 2.3.6 beschrieben, reduziert sich dieser Wert nach (2.60) mit sinkender Tem-
peratur. Hat eine Schwingungsmode eine Giite von 10° bei f, = 4500 Hz so ergibt
sich eine Einschwingzeit 7 von etwa 7s. Will man diese Resonanzkurve mit etwa 100
Punkten messen und wartet nach jeder Frequenzénderung eine Zeit von 37, so dauert
die gesamte Messung etwa eine halbe Stunde. Falls sichergestellt werden kann, dass
eine kontinuierliche Messung korrekte Ergebnisse erzielt, ist diese den Einzelmes-
sungen vorzuziehen, da in einem kiirzeren Zeitraum ein gréfserer Temperaturbereich
vermessen werden kann. Dies erhoht die Wahrscheinlichkeit weniger stark von &u-
feren Einfliissen betroffen zu sein, welche die Messungen stéren kénnten. Mit der
im néchsten Abschnitt vorgestellten kontinuierlichen Messmethode, lassen sich die
relative Schallgeschwindigkeitsinderung und die innere Reibung gleichzeitig ermit-
teln, wiahrend die Temperatur variiert wird. Auch wenn sich mit der kontinuierlichen
Messmethode beide Messgrofien gleichzeitig ermitteln lassen, erfolgt zum besseren
Verstéandnis die Erlauterung sukzessive fiir die Schallgeschwindigkeitsdnderung und
die innere Reibung.

Schallgeschwindigkeit Abbildung 3.19 zeigt in der linken Bildhélfte die Ampli-
tude einer Resonanzkurve in Abhéngigkeit von der Frequenz und in der rechten
Bildhalfte die dazugehorige Phasendifferenz ¢ zwischen anregender Kraft und Aus-
lenkung des DPOs. Wie in Abschnitt 3.2.1 beschrieben, konnen mit dem verwende-
ten Lock-In-Verstarker beide Messgrofsen gleichzeitig ermittelt werden. Man erkennt,
dass die Phasendifferenz einen Wert von ¢ = 90° annimmt, wenn die Amplitude im
Resonanzfall ihren Maximalwert erreicht. Um die relative Schallgeschwindigkeitséan-
derung kontinuierlich zu messen, musste also die Anregungsfrequenz fy/2 immer so
einstellen, dass die Phasendifferenz stets ¢ = 90° betrégt. Hierfiir wurde ein digitaler
PID-Regler im Messprogramm implementiert.

Abbildung 3.20 zeigt eine Messung der Temperaturabhéngigkeit der Resonanzfre-
quenz fo(T), wie sie mit Hilfe des PID-Reglers gemacht wurde. In der unteren Bild-
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Abb. 3.19: In der linken Bildhélfte ist die lorentzférmige Resonanzkurve im Frequenzbe-
reich um fy dargestellt, wo sie ein Maximum aufweist. In der rechten Bildhélfte ist die
Phasendifferenz zwischen anregender Kraft und Auslenkung des DPOs im selben Frequenz-
bereich um fy dargestellt. Bei der Frequenz f = fy betrégt der Unterschied ¢ = 90°.

hélfte ist die (doppelte) Anregungsfrequenz (abziiglich einer Referenzfrequenz frax)
dargestellt. Die Anregungsfrequenz //2 ist gleichzeitig die Stellgrofte des PID-Reglers.
Als Regelgrofe dient die Phasendifferenz ¢, welche in der oberen Bildhélfte fiir den
selben Temperaturbereich dargestellt ist. Um immer genau auf Resonanz zu blei-
ben, betragt die Fiihrungsgrofe konstant ¢ = 90°. Im Temperaturbereich unter et-
wa 90 mK, wo die Schallgeschwindigkeit mit steigender Temperatur streng monoton
zunimmt, muss der Regler die Resonanzfrequenz stédndig vergrofern, was sich darin
zeigt, dass die Phasendifferenz ¢ geringfiigig unter dem Sollwert von ¢ = 90° liegt.
Diese systematische Abweichung entspricht bezogen auf f weniger als 0,00015Hz
und ist hier tolerierbar. Oberhalb von etwa 90 mK, steigt die Schallgeschwindig-
keit mit steigender Temperatur und der Regler muss die Resonanzfrequenz standig
verringern, weshalb in diesem Temperaturbereich die Phasendifferenz ¢ geringfiigig
iiber dem Sollwert liegt. Man erkennt weiterhin, dass sich die Abweichung zwischen
Ist- und Sollwert nicht mehr weiter vergrofsert (oberhalb von etwa 130 mK), wenn
die Anderung der Resonanzfrequenzinderung verschwindet (9%fy/0T%=0), da das
Integrationsglied des PID-Reglers kontinuierliche Abweichungen zwischen Ist- und
Sollwert kompensiert.

Um zu gewahrleisten, dass die Probe immer thermalisiert ist, wird auch die Tempe-
ratursteuerung mit Hilfe des Reglers gesteuert. Nur wenn die Differenz zwischen Ist-
und Sollwert kleiner als ein einstellbarer Schwellwert ¢y, ist (]90° — ¢| < ¢p), wird
die ndchste Temperatur eingestellt. Sollte ¢y, einmal {iberschritten werden, bleibt
die Mischkammer des Kryostat solange auf derselben Temperatur, bis ¢, eine ge-
wisse Mindestdauer ununterbrochen unterschritten bleibt. Dass die Probe dank dieser
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Abb. 3.20: In der unteren Bildhalf-
te ist die Verdnderung der Resonanz-
frequenz fo im Temperaturbereich zwi-
schen 50 und 150 mK dargestellt. Um die
Resonanzfrequenz f und somit nach (3.14)

Phase @ [
©
S
o

o)
©
©

808 | die Schallgeschwindigkeitsénderung konti-

nuierlich zu messen, wird die Frequenz der

0.00 [
Anregung als Stellgrofe eines PID-Reglers

stdndig angepasst. Die dazugehorige Re-
-0.05 | ] gelgrofe ist die Phasendifferenz ¢ zwi-
schen anregender Kraft und Auslenkung
des DPOs, welche in der oberen Bildhélfte
-0.10 | 1 dargestellt ist. Die Fiihrungsgrofe betragt

Resonanzfrequenz fy-f,ax [HZ]

konstant ¢ = 90° und ist ebenfalls einge-

0.05 0.10 0.15

Temperatur T [K] zeichnet.

Temperaturregelung ausreichend Zeit zum Thermalisieren hatte, wird dadurch be-
stéitigt, dass es auch bei tiefsten Temperaturen eine gute Ubereinstimmung zwischen
den Messergebnissen der kontinuierlichen Messung und denen der Einzelmessungen
gibt. Dies gilt sowohl fiir die Messungen der relativen Schallgeschwindigkeitsénde-
rung (siche Abbildung 4.20), als auch fiir die der inneren Reibung (Abbildung 4.23).

Innere Reibung Um die innere Reibung kontinuierlich zu messen, wird prinzipiell
dieselbe Vorgehensweise benutzt wie zur Messung der Schallgeschwindigkeitsdnde-
rung, nur dass andere Grofen als Stell- und Regelgrofse dienen, wenn mit konstanter
DPO-Auslenkung gemessen werden soll. Der Vorteil bei der Messung einzelner Re-
sonanzkurven ist, wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, dass man anhand der
Kurvenform erkennen kann, ob man im linearen Bereich (sieche Abschnitt 4.1.3) ge-
messen hat, sowie ob mogliche konstante Phasen- und Amplitudenverschiebungen
auftreten. Da dies bei der kontinuierlichen Messung nicht moglich ist, ist es von
Vorteil die kontinuierliche Messung bei konstanter DPO-Auslenkung ¢ anstatt kon-
stanter Anregung U, durchzufiihren.

Um dies zu erreichen, wird ein weiterer PID-Regler bendtigt, welcher als Regelgrofse
die detektierte Amplitude U, hat, welche nach (3.8) proportional zur DPO-Auslen-
kung ¢ ist. Als Stellgrofe dient die Anregung Uy. Nach (3.5) ist das Quadrat der An-
regung proportional zur Kraft, die zwischen Anregungselektrode und DPO herrscht.
Mit Hilfe des Hookeschen Gesetzes ergibt sich

U x Fé€oxx Uy . (3.17)
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Zur Ermittlung der inneren Reibung wird (3.13) an der Stelle f = fy ausgewer-
tet (da der andere, vorher beschriebene PID-Regler standig die Anregungsfrequenz
nachregelt, wird sichergestellt, dass jederzeit f = fy gilt) und wir erhalten unter
Beriicksichtigung von A o Uy

B Uo(T*)\?\
1 217 0
Q X (fo d U(] (T)
Der quadratische Term in 3.18 mit der Stellgrofe Uy(T) ersetzt als dynamische Grofe

die Detektionsamplitude Uy aus 3.17, da Uy als Regelgrofe wahrend der gesamten
Messung annahernd konstant bleibt. Da mit dieser Methode die innere Reibung nur

(3.18)

bis auf einen konstanten Faktor bestimmt werden kann, wird eine Einzelmessung
der Resonanz bei einer beliebigen Temperatur T* als Absolutmessung (Q~*(7*))
benotigt. Auf diese Weise kann die benétigte Proportionalitdtskonstante bestimmt
werden, um Absolutwerte der inneren Reibung zu erhalten.

Abbildung 3.21 zeigt eine Messung der Anregung U, und Detektionsamplitude Uy in
Abhéngigkeit von der Temperatur. Die Messdaten stammen aus derselben Messung
wie die aus Abbildung 3.20, hier im Temperaturbereich zwischen 120 mK und 250 mK.
In der unteren Bildhalfte ist die Anregungsamplitude dargestellt. Sie ist gleichzei-

3 1.005 | Abb. 3.21: In der unteren Bildhélfte ist
? L die Anregungsspannung Uy im Tempera-
o 1.000 i f turbereich zwischen 120 und 250 mK darge-
% ’I ;_i/ ;; i stellt. Um die innere Reibung Q! bei kon-
< 0.995 NN stanter DPO-Auslenkung kontinuierlich zu
P ; messen, muss nach 3.18 die Anregung Uy

0.245 | als Stellgrofte eines weiteren PID-Reglers
< - - angepasst werden, sodass die detektierte
~0.240 - T Amplitude Uy konstant bleibt. Diese dient
%0 yas _-_ = somit als Regelgrofie und ist in der oberen
£ Bildhalfte dargestellt. Als Fithrungsgrofe
< 0230 | - muss ein Wert gewahlt werden, dass der
DPO nicht im nichtlinearen-Bereich betrie-

0.15

0.20

0.25

ben wird (siche 4.1.3).

Temperatur T [K]

tig die Stellgrofe des PID-Reglers. Der unstetige Verlauf ergibt sich dadurch, dass
das kleinste Inkrement der Anregungsspannung des verwendeten Funktionsgenera-
tors 1 mV betragt. Als Fithrungsgrofse muss ein Wert gewéhlt werden, bei dem sich
der DPO nicht im nichtlinearen Bereich befindet (siehe 4.1.3). Als Regelgrofe dient
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die Detektionsamplitude Uyq, welche in der oberen Bildhalfte fiir den selben Tempe-
raturbereich dargestellt ist. Die inkrementelle Verdnderung der Anregungsspannung
zeigt sich auch hier. Weichen Ist- und Sollwert ausreichend weit voneinander ab, wird
die Stellgrofe (stufenartig) verédndert, worauthin sich die Differenz sprunghaft redu-
ziert. Die letztlich ermittelte Grofe der inneren Reibung Q! wird durch die Verin-
derung der Anregungsspannung in verhéltnisméfig groben Stufen nicht beeinflusst,
da sich nach (3.18) dieser Einfluss von der Detektionsamplitude Uy beriicksichtigt
wird.

Im Temperaturbereich unter etwa 170 mK muss der Regler die Anregungsamplitu-
de mit steigender Temperatur stéindig vergrofsern, wahrend die Detektionsamplitude
wie erwartet systematisch geringfiigig {iber dem Sollwert liegt. Oberhalb von et-
wa 170 mK ist es umgekehrt.

Die soeben vorgestellten Methoden zur Ermittlung der Schallgeschwindigkeits-
anderung und der inneren Reibung kommen bei der kontinuierlichen Messung gleich-
zeitig zum Einsatz, sodass beide Grofsen parallel ermittelt werden. Ein Vergleich der
Ergebnisse, welche mit Hilfe von Einzelresonanzmessungen gemacht wurden mit de-
nen welche mittels der kontinuierlichen Messungen gewonnen wurden, finden sich in
den Abbildungen 4.20 und 4.23 im folgenden Kapitel.
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3.3 Thermometrie

Um mehr iiber die elastischen Figenschaften des metallischen Glases zu lernen, wur-
den die im folgenden Kapitel vorgestellten Messungen der Schallgeschwindigkeit und
der inneren Reibung temperaturabhéngig durchgefiihrt. Daher ist es unerlésslich zu
jedem Zeitpunkt eine verldssliche Temperaturinformation zu haben. Im Folgenden
wird deshalb vorgestellt auf welche Weise die Temperatur ermittelt wurde, bei wel-
cher die Experimente durchgefiihrt wurden, nachdem zunéchst auf die Thermalisie-
rung der verwendeten Probe eingegangen wird.

3.3.1 Thermalisierung der Probe

An derselben Experimentierplattform, an der der Probenhalter angebracht ist, ist
auch ein Kohlethermometer montiert, mit welchem die Temperatur wahrend der
Durchfithrung der Experimente ermittelt wurde. Eine der Voraussetzungen dafiir,
dass die Temperatur Probe mit der Temperatur des Thermometers iibereinstimmt,
ist, dass man der Probe ausreichend Zeit ldsst zur Temperatur der Experimentier-
plattform zu relaxieren. Des weiteren miissen Warmeeintriage in die Probe vernach-
lassigbar klein sein. Im Folgenden wird daher die Warmeleitfahigkeit innerhalb der
Probe abgeschétzt und anschlieffend mit extrinsischen und intrinsischen Wérmein-
tragen verglichen.

Wairmeleitfahigkeit: Die Variante den DPO mittels zweier Schrauben zwischen
den Probenhalter und ein kleines Kupferklotzchen zu klemmen, hat sich bei voran-
gegangenen Experimenten als ungiinstig erwiesen, da das Kupferklétzchen unter der
Spannung der Schrauben langsam deformiert wurde, so dass die Fixierung des DPOs
langsam nachliet [Hei02]. Da der Probenhalter auch fiir Experimente mit DPOs aus
dielektrischem Glas benutzt wurde, ist die Schraubenfixierung auch deshalb unge-
eignet, da eine zu unterschiedliche thermische Kontraktion der Einspannung und des
DPOs zur Zerstorung des DPOs fithren konnte. Stattdessen wurde in den hier disku-
tierten Messungen, wie in Abschnitt 3.2.2 beschrieben, der DPO an seinem Fufl mit
einer CuBe-Feder gegen den Probenhalter gedriickt. Der Fuft des DPOs steht somit
in gutem thermischen Kontakt zur Experimentierplattform.

Die Engstelle der Warmeleitung innerhalb des DPOs stellt auf Grund seiner Geo-
metrie das Bein dar. Dieses ist etwa [=4,8 mm lang und hat einen Querschnitt von
etwa A=0,117 mm?. Zusitzlich ist auf die Oberfliche des DPOs einseitig ein Kupfer-
Gold Film von 1 um Stérke aufgesputtert. Die Warmeleitfahigkeit berechnet sich so-
mit aus dem Anteil durch das Bein des DPOs, der aus der amorphen Zirkonlegierung
besteht, und durch die Oberflaichenbeschichtung aus Kupfer und Gold. Die Waér-
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meleitfahigkeit einer der Probe sehr &hnlichen Legierung Zrss 2 TisCuyz9NijgAlig
wurde bei tiefen Temperaturen gemessen und betrigt etwa A = 1-107° W/mk bei
10mK [Rot13]. Die thermische Leitfahigkeit A durch die Edelmetalloberfléche, 1dsst
sich mit Hilfe des Wiedemann-Franzschen Gesetzes

A=oLT (3.19)

berechnen. Hier ist L = 2,44-107% V?/k2 die Lorenz-Zahl und o die elektrische Leitfa-
higkeit der gesputterten Kupferschicht bei bei T=10 mK. Mit einem angenommenen
Wert des Restwiderstandsverhiltnisses von RRR=5 betrigt sie 0 = 2,9-103 Q" tm~.
Daraus ergibt sich eine thermische Leitfdhigkeit von A ~ 0,07 W/mx bei T=10 mK.
Anhand dieser Werte fiir die spezifischen Warmeleitfahigkeiten und einem Quer-
schnittsverhaltnis von 235 <+ 1 zwischen DPO und Thermalisierungsschicht wird er-
sichtlich, dass der absolute Wéarmefluss durch die Thermalisierungsschicht etwa 30
mal grofer ist, als der Anteil der vom supraleitenden metallischen Glas getragen
wird.

Mit diesen Warmeleitfahigkeiten ldsst sich der maximale Warmeeintrag

: MNAAT
< 3.20
Q<) = (3.20)
berechnen, bei welchem die Temperaturdifferenz AT zwischen DPO und Probenhal-
ter nicht grofer als beispielsweise 1% ist. Mit den hier angenommenen Zahlen erhélt
man einen maximalen Wéarmeeintrag in die Probe von @) =~ 0,8 pW bei T=10 mK.

Wairmeeintriage: Wiérmeeintriage, die die Temperatur im DPO erhohen kénnten,
kénnen intrinsischer und extrinsischer Natur sein. Zu den intrinsischen Wérmeein-
tragen gehort die dissipierte Leistung die durch die Schwingung des DPOs selbst
verursacht wird. Fiir die dissipierte Leistung ergibt sich

P=mmQ & f, (3.21)

wobei m die Masse des bei der Schwingungsbewegung verzerrten Volumens des DPOs
ist [Cla91]. Beispielsweise ergibt sich bei der AT 1-Mode bei einer Giite von Q = 105,
einer Frequenz von f=4500Hz, einer Masse des DPO-Halses von m =3,4-107%kg
und einer Auslenkung von £ =0,12nm eine Leistungsdissipation von P=1,4aW. Die
Auslenkung wurde hierfiir iiber

o de201
N UbgoA

¢ (3.22)

abgeschétzt, was sich aus (3.8) ergibt.
Zu den extrinsischen Warmeeintragen gehoren Myonen, welche durch Reaktionen der
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kosmischen Hohenstrahlung mit Atomen in der Atmosphére entstehen und einen Teil
ihrer Energie im DPO deponieren. Auf Meereshéhe betrégt der Myonenfluss etwa eins
pro Quadratzentimeter Oberfliche und Minute [Yao06|. Eine Abschétzung [Net07]
fiir die im hier diskutierten Experiment auftretenden Parameter ergibt eine dissipier-
te Leistung von P < 0,5fW.

Ein weiterer extrinsischer Beitrag ist radioaktiver Untergrund aus Materialien der
Umgebung, der seine Energie im DPO deponiert. Eine Abschétzung [Rot08], die an-
hand von Wérmeleitfahigkeitsmessungen durchgefiihrt wurde, ergibt eine dissipierte
Leistung von P < 0,1 {fW.

Es kann nicht ausgeschlossen werden, dass es noch weitere nicht berticksichtigte War-
meeintrige gibt, die einen Einfluss auf die DPO-Temperatur haben kénnen. Die bei
dieser Abschétzung berticksichtigten Beitrage sind zusammen etwa drei Grofenord-
nungen kleiner als der oben abgeschéitzte Wert, bei dem bei einer Badtemperatur
von 10 mK ein Temperaturgradient von 100 uK im DPO erzeugt werden wiirde.

3.3.2 Fixpunktthermometer

Zur Bestimmung der Temperatur wiahrend der durchgefithrten Messungen wurde ein
Kohlethermometer benutzt. Dieses wurde zuvor mit Hilfe eines Rauschthermometers
kalibriert. Obwohl ein Rauschthermometer prinzipiell ein Primérthermometer sein
kann, wird es in der Praxis oft selbst anhand eines bekannten Temperaturpunktes
kalibriert. Um diese Kalibrierung durchzufiihren und das Ergebnis zu iiberpriifen
wurde ein Fixpunktthermometer® verwendet. Details zum Aufbau und der Funkti-

T
0.45 e
,,,,,,, 1 i
_ P L
w o
2,040 - l Auln2 7
T P aual,
s |
E; I””u Abb. 3.22: Gegeninduktivitdt in Abhén-
= LS
3 0.35 - Irg2Rhog i gigkeit von der Temperatur des Koh-
(=]
3 lethermometers vor dessen Neukalibrie-
[ raoRag rung. Beim Durchschreiten jeder Sprung-
0.30 1 \,\",'Ee | temperatur der im Thermometer verbau-

! ! ! ten Supraleiter dndert sich die Gegenin-

0.01 0.1 1 duktivitét.
Temperatur T [K]

onsweise dieses Thermometers finden sich in [Sch05, Net07].

8SRD1000, Prototyp 006, Hersteller: HDL, Leiden, Niederlande.
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Die Phaseniibergénge von neun im verwendete Fixpunktthermometer verbauten Su-
praleiter wurden vermessen. Abbildung 3.22 zeigt die Gegeninduktivitéit zwischen ei-
ner Anregungsspule und einer zehnteiligen Detektionsspule gefiillt mit verschiedenen
Supraleitern. in Abhéngigkeit von der Temperatur, welches das Kohlethermometer
vor dessen Neukalibrierung anzeigte. Man erkennt, dass sich die Gegeninduktivi-
tat jedes Mal erhoht, wenn mit steigender Temperatur ein weiterer Phaseniibergang
durchschritten wird. Die gepunkteten Verbindungslinien dienen lediglich der opti-
schen Fithrung. Alle hier gezeigten Fixpunkte kénnen prinzipiell als Kalibrierungs-
punkt fiir das Rauschthermometer benutzt werden. Allerdings unterscheiden sie sich
in einigen Aspekten, weshalb es mehr und weniger geeignete gibt.

Abbildung 3.23 zeigt den fiir die Kalibrierung des Rauschthermometers verwendeten
Fixpunkt aus Iridium bei 98,9 mK. Dargestellt ist die gemessene Gegeninduktivitét

Abb. 3.23: Gemessene Gegeninduktivi-
Xnc tdt des im Fixpunktthermometer verbau-

Xeo ten Iridiums (7,—98,9mK) in Abhingig-
keit von der Temperatur. Mit Hilfe der Ge-
geninduktivitdt y. die genau zwischen den

Xe Gegeninduktivitdten liegt, bei der der Su-

praleiter weit im supraleitenden (ysc) und

Gegeninduktivitat

normalleitenden (xnc¢) Temperaturbereich

liegt, ldsst sich die exakte Sprungtempe-
X107

y ratur T, ermitteln. Des weiteren kann die
SC ™|

Breite des Fixpunktes W, ermittelt werden

Tsc Tio Te Too Tne (siche Text).
Temperatur

in Abhéngigkeit von der Temperatur. Folgende Methode ist die bei der Kalibrie-
rung festgelegte Vorschrift zur Ermittelung der Sprungtemperatur 7., auch wenn
der Phaseniibergang nicht unendlich steil ist. Misst man einen ausreichend groften
Temperaturbereich um T, kennt man die Gegeninduktivitét die ausreichend weit im
supraleitenden ysc und ausreichend weit im normalleitenden yn¢ Bereich vorliegt.
Die Sprungtemperatur T, ist definiert als die Temperatur, bei der der Supraleiter
50 % des Phaseniibergangs x. = (xnc + Xxsc)/2 durchschritten hat. Eine weitere den
Fixpunkt charakterisierende Grofe ist die Breite des Phaseniibergangs W.. Bezeich-
net man die Temperatur, bei der die Gegeninduktivitat 90 % von ync betragt mit Ty
und entsprechend T}y, so betrégt die Breite des Phaseniibergang W, = Tyy — T1¢. Sie
ist ein Maf dafiir, wie genau man die Temperatur des Phaseniibergangs 7, ermitteln
kann.

Der in Abbildung 3.23 dargestellte Fixpunkt stammt vom Phaseniibergang des im
Thermometer verbauten Iridium, welches pulverformig mit einer Reinheit von 99,995 %
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vorliegt. Seine Sprungtemperatur betragt T, = 98,9 + 0,08 mK. Die Ungenauigkeit
(0,2 - W) ergibt sich aus der gemessenen Breite des Phasentibergangs. Die Sprung-
temperatur (7, = 98,9 mK) dieses Fixpunkts dient der Kalibrierung des Rausch-
thermometers als Normtemperatur (7 = 98,9 mK).

3.3.3 Rauschthermometer

Wenngleich man mit Hilfe eines Fixpunktthermometers einzelne Temperaturpunkte
sehr genau ermitteln kann, ist es flir die Kalibrierung eines Widerstandsthermo-
meters, wie des verwendeten Kohlethermometers, nur méfkig geeignet. Zum einen
bendtigt man relativ viel Zeit um einen Temperaturpunkt zu ermitteln. Zum an-
deren ist der Temperaturabstand zwischen den einzelnen Fixpunkten relativ grof,
sodass eine Interpolation mit grofer Unsicherheit verbunden ist. Auferdem miiss-
te fiir den Temperaturbereich unterhalb der Sprungtemperatur des Supraleiters mit
dem niedrigsten T, eine Extrapolation vorgenommen werden, welche eine noch gro-
fsere Unsicherheit aufweist.

Aus diesem Grund wurde mit Hilfe des Fixpunktthermometers ein Rauschthermo-
meter kalibriert, welches im gesamten Temperaturbereich zwischen der Basistempe-
ratur des Kryostaten bei einigen Millikelvin und mehreren Kelvin eingesetzt werden
kann. Das verwendete Rauschthermometer besteht aus einem hochreinen Goldzy-
linder, welcher mit der Experimentierplattform verbunden ist. Die auf Grund der
thermischen Bewegung der Elektronen entstehenden Magnetfeldfluktuationen wer-
den induktiv detektiert. Dazu befindet sich um den Goldzylinder gewickelt eine De-
tektionsspule, welche zusammen mit der Einkoppelspule eines SQUIDs einen supra-
leitenden Flusstransformator bildet. Das SQUID dient als Fluss-Spannungs-Wandler
und rauscharmer Verstarker. Fine genaue Beschreibung des Thermometers findet
sich hier [Net07].

Rauschspektren dieses Thermometers, welche bei sechs verschiedenen Temperatu-
ren mit Hilfe eines Analog-Digital-Wandlers aufgezeichnet wurden, sind in Abbil-
dung 3.24 dargestellt. Die hier in einem Frequenzbereich zwischen 10 Hz und 3600 Hz
gezeigten Spektren setzen sich jeweils aus einem Beitrag des fiir die Messung verwen-
deten SQUIDs Spsq und dem Beitrag der Rauschquelle Sg zusammen. Der weife
Rauschbeitrag des SQUIDs liegt bei S¢ gq = 2,9 #®o/Vi.

Nach Johnson und Nyquist ist die spektrale Leistungsdichte der Spannungsfluktua-
tion eines Widerstands R

(U?)
Af
frequenzunabhéngig und héngt nur vom ohmschen Widerstand R und dessen Tem-
peratur T ab [Joh28, Nyq28|. Hierbei ist Af die Bandbreite, in der das Spannungs-
rauschen gemessen wird. Unter der Annahme, dass sich der Wert des ohmschen

Sy = = 4kpTR (3.23)
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Abb. 3.24: Sechs verschiedene Rausch-
spektren, die bei den Sprungtemperaturen
des Fixpunktthermometers aufgenommen
wurden. Mit Hilfe roter Kreise sind exem-
plarisch Frequenzbereiche hervorgehoben,
bei denen externe Storungen zum Rau-
schen beitragen.
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Abb. 3.25: Normierte Rauschspektren.
Die links gezeigten Rauschspektren abziig-
lich eines weifsen Rauschanteils dividiert
durch das Normspektrum Sy bei 98,9 mK
(ebenfalls abziiglich des weiffen Rauschens)
multipliziert mit Ty = 98,9 mK. Storfre-
quenzen wurden entfernt.

Widerstands unterhalb weniger Kelvin nicht mehr dndert, hingt die Leistungsdichte
nur noch von der Temperatur ab. Die hier beobachteten Magnetfeldfluktuationen
sind nur bei niedrigsten Frequenzen konstant und fallen zu héheren Frequenzen hin
ab, da der Skin-Effekt hier eine Selbstschirmung bewirkt, was in den Spektren in
Abbildung 3.24 gut zu erkennen ist. Neben dem Plateau und der anschlieffenden Re-
duktion bei héheren Frequenzen finden sich in den Spektren auch Beitrédge externer
Storungen, durch Kreise markiert, welche bei einzelnen Frequenzen den Rauschbei-
trag dominieren.

Die Temperaturen, bei denen die gezeigten Rauschspektren aufgenommen wurden,
entsprechen genau den Sprungpunkten der Supraleiter, welche im Fixpunktthermo-
meter (siche Abschnitt 3.3.2) vorhanden sind. Somit ist es nun moglich mit Hil-
fe eines Spektrums Sy, welches bei einer bekannten Temperatur Ty aufgenommen
wurde, das Rauschthermometer zu kalibrieren. Dazu wird die temperaturabhéngige
Rauschleistung abziiglich des SQUID-Beitrags S¢ sq bei jeder Temperatur durch das
Normspektrum Sy, wieder abziiglich des SQUID-Beitrags, geteilt. Ordnet man diesem
gemittelten Spektrum Sy die Normtemperatur 7Tj zu, ergibt sich so die Rauschtem-
peratur

<S<I>,ges - S’I’,SQ)

T p—
f (So — Se.sq)

Ty (3.24)
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Die Division durch das Normspektrum kann vor dem Mitteln frequenzweise, oder
nach dem Mitteln durchgefiihrt werden, falls die Frequenzbander von Sg ges und Sp
identisch sind. Das Ergebnis ist in Abbildung 3.25 dargestellt. Gezeigt sind die ermit-
telten Temperaturen, wie sie sich nach (3.24) bei jeder einzelnen Frequenz berech-
nen. Um die Beitrdge externer Storungen, exemplarisch durch Kreise markiert, nicht
mitzuberiicksichtigen, wurden die Daten bei diesen Frequenzen aus dem Datensatz
entfernt.

Ein Vergleich der mit dem Rauschthermometer ermittelten Temperaturen mit den
Temperaturen des Fixpunktthermometer ist in Abbildung 3.26 gezeigt. Auf der Abs-

250 Abb. 3.26: Die mit Hilfe der Rausch-
spektren ermittelten Temperaturen (Abbil-
200 | . | dung 3.25) in Abhéngigkeit von der Tem-
peratur des Fixpunktthermometers (Abbil-
E dung 3.22). Der Temperaturwert des Iri-
. 150 i dium-Sprungpunkts (offener Kreis) liegt
§ per Definition auf der Winkelhalbierenden,
aé-loo B o 8 da in diesem Fall Sg ges und Sy identisch
© . sind. Alle {ibrigen ermittelten Temperatu-
50 + . ren weichen weniger als 6% von den jewei-
. ligen Normtemperaturen ab, zu erkennen
ot ‘ ‘ ‘ mit Hilfe der Winkelhalbierenden, welche
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durch eine graue Linie dargestellt ist.
Temperatur Tgp [MK]

zisse ist die Temperatur des Fixpunktthermometers T, aufgetragen. Auf der Ordi-
nate die Temperatur, wie sie sich mittels (3.24) aus den Spektren des Rauschthermo-
meters berechnet. Mit einem offenen Kreis ist die Rauschtemperatur eingezeichnet,
welche sich aus dem Normspektrum bei 98, 9 mK ergibt. Sie liegt per Definition auf
der ebenfalls eingezeichneten Winkelhalbierenden, da in diesem Fall Sg gos und Sy
identisch sind und fiir 7 = 98,9 mK der Wert der Normtemperatur gewéhlt wurde.
Die iibrigen Rauschtemperaturpunkte bestitigen den linearen Zusammenhang zwi-
schen Rauschleistung und Temperatur (3.23).

Um die Rauschtemperatur jederzeit zu ermitteln, wurde im Rahmen dieser Arbeit
ein Programm implementiert, welches die soeben vorgestellte Prozedur kontinuierlich
durchfithrt. Damit es moglich mit diesem Rauschthermometer alle vorgestellten Ex-
perimente durchzufiihren, einschliefslich der dazu notwendigen Temperatursteuerung
des Kryostaten.
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3.3.4 Kohlethermometer

Wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, kann zur Temperaturermittlung aller Ex-
perimente das Rauschthermometer benutzt werden. In der Praxis wurde allerdings
ein Kohlethermometer eingesetzt, welches mit Hilfe des Rauschthermometers kali-
briert worden ist. Der Grund dafiir ist wiederkehrendes ,Knacken“ des Kryostaten,
welches zu einer plotzlichen starken Zunahme der gemessenen Rauschleistung fiihrt.
Dieses ,,Knacken wird durch das Losen mechanischer Spannungen verursacht, welche
wiederum entstehen, wenn sich Teile des Kryostaten unterschiedlich stark kontra-
hieren. Die plétzliche starke Zunahme der gemessenen Rauschleistung wird falsch-
licherweise als eine starke Temperaturzunahme interpretiert, was zu einem Fehler
der Temperaturregelung fithrt. Das stattdessen verwendete Widerstandsthermome-
ter wird durch diese mechanischen Storungen nicht beeinflusst.

Zur Kalibration des Kohlethermometers wurde sein Widerstandswert aufgezeichnet,
wahrend mit Hilfe des Rauschthermometers die Temperatur verdndert und gemessen
wurde. Die so erzeugte Widerstands-Temperatur-Abhéngigkeit lasst sich unterhalb
von 1 K mit folgender empirischer Funktion

_ c+a-tanh(Ti+b)

Ry (T) T g t1

+j-T+k (3.25)

beschreiben. Abbildung 3.27 zeigt die gemessenen Widerstandswerte des Kohlether-
mometers in Abhéngigkeit von der mit Hilfe des Rauschthermometers ermittelten
Temperatur. Zusétzlich ist eine Anpassung der Messdaten geméfs 3.25 dargestellt.

10
c: 24028.77
a: 98570.30
d: 0.0059439
b: -0.0029638
g: 51405724

= © 1.4163232

<) i 202.17

> k: 903.38

ja!

g 10" |- .

] Abb. 3.27: Widerstandswerte des Koh-

(4]

-;3 lethermometers in Abhéngigkeit von der
Temperatur. Als durchgezogene Linie ist
eine Funktion geméaf 3.25 dargestellt. Mit

* iggfé:ﬁ;@ﬂ?ﬁe{gzs) den Koeflizienten c,a,d,b,g;h,j und k be-
10° L L L schreibt die empirisch ermittelte Funktion

0.01 0.1 1 die Abhéngigkeit sehr gut.
Temperatur T [K]



4. Ergebnisse und Diskussion

Im vorherigen Kapitel erfolgte bereits die Charakterisierung des Probenmaterials
Zrs5CuggAligNis, einschlieflich der Bestimmung der Sprungtemperatur T,.. Des wei-
teren wurde die Methode erlautert, mit der die elastischen Eigenschaften der Probe
ermittelt werden kénnen. In diesem Kapitel werden die Messergebnisse der inneren
Reibung und die der relativen Schallgeschwindigkeitsinderung erortert. Zuvor wer-
den dufsere- und messtechnisch inhérente Einfliisse auf diese Messungen untersucht.
Anschliefsend erfolgt anhand dieser Messdaten und numerischer Berechnungen des
Tunnelmodells eine Analyse und Interpretation der Ergebnisse.

4.1 Einfliisse auf die Messungen

4.1.1 Einfluss der Messumgebung des DPOs

Wie in Abschnitt 4.1.3 gezeigt wird, sollten die akustischen Messungen bei ausrei-
chend geringer Auslenkungsamplitude des DPOs durchgefiihrt werden, um nicht-
lineare Effekte zu vermeiden. Eine geringe Auslenkungsamplitude zieht jedoch ein
geringeres Detektionssignal nach sich. Um trotzdem bei einem moglichst grofsen Si-
gnal-zu-Rauschen-Verhéltnis messen zu kénnen, sollten unerwiinschte Untergrund-
beitrige so weit wie moglich beseitigt werden.

Jegliche akustische oder mechanische Storung zeigt sich in den im Rahmen dieser
Arbeit durchgefiihrten Messungen als erhohtes Untergrundrauschen. Eine Quelle des
Untergrundrauschens ist der verwendete Kryostat selbst, in dem sich die Probe befin-
det. Der dominante Beitrag stammt vom 1K-Topf des Kryostaten. Dessen Aufgabe
ist es, das zirkulierende 3He des *He/*He -Verdiinnungskryostaten vorzukiihlen. Die-
ser wird iiber eine Kapillare kontinuierlich mit *He versorgt und gepumpt. Mit Hilfe
eines Nadelventils kann die *He -Zufuhr geregelt oder unterbunden werden.
Abbildung 4.1 zeigt die Auswirkungen dieses zusétzlichen Untergrunds anhand von
Rauschspektren im Frequenzbereich zwischen 0,4 und 12,6 kHz, welche mit einem
Frequenzanalysator! aufgezeichnet wurden . Die generelle Tiefpasscharakteristik lisst
sich mit Hilfe eines Widerstandes von 10 M) und einer Kabelkapazitit von eini-
gen 100 pF erkléren. Man erhélt einen Tiefpass mit einer Abschneidekante von we-
nigen hundert Hertz.

Im linken Bild ist das ermittelte Spektrum dargestellt, welches mit geschlossenem
Nadelventil gemessen wurde. Das rechte Bild zeigt das mit identischen Einstellungen

1SR760: Stanford Research Systems, Sunnyvale, CA, USA.
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Abb. 4.1: Rauschspektren ermittelt bei geschlossenem und geoffnetem 1K-Topf-
Nadelventil. Besonders im Frequenzbereich zwischen 2 kHz und 10 kHz, in welchem auch die
meisten gemessenen Eigenmoden des DPOs liegen, ist die spektrale Leistungsdichte erhoht.

ermittelte Spektrum, gemessen bei geéffnetem Nadelventil. Die grofiten Unterschiede
der spektralen Leistungsdichte zeigen sich zwischen 2 und 10 kHz, wo teils erhebliche
Rauschbeitréage zum Untergrundrauschen hinzukommen. Genau in diesem Frequenz-
bereich liegen auch die meisten der gemessenen Eigenmoden des DPOs.

Der drastische Einfluss des durch den 1K-Topf erzeugten Untergrunds auf das Signal-
zu-Rauschen-Verhaltnis lasst sich anhand zweier Resonanzkurvenmessungen verdeut-
lichen von denen eine bei geschlossenem und eine bei geéffnetem Nadelventil aufge-
nommen wurde. Abbildung 4.2 zeigt diese Resonanzkurven, links bei geschlossenem
rechts bei gedffnetem 1K-Topf-Nadelventil, welche unter ansonsten identischen Be-
dingung mit vergleichsweise geringer Anregung gemacht wurden. Wie schon in Abbil-
dung 3.18 werden jeweils eine Lorentzkurve, A cos ¢ und Asin ¢, sowie Anpassungen
geméf (3.11), (3.12) und (3.13) gezeigt.

Die Ursache des erhohten Rauschens, welches im rechten Bild zu sehen ist, ist das
in den 1K-Topf fliekende *He, an welchem zur Kiihlung gepumpt wird. Um sehr
tiefe Temperaturen erzeugen zu konnen, kann bei dem verwendeten Kryostat nicht
komplett auf den 1K-Topf verzichtet werden. Um trotzdem nicht von dieser zusétz-
lichen Stérung betroffen zu sein, wird der 1K-Topf zyklisch zur Fillung gedffnet
und anschlieffend wieder geschlossen. Dazu wurde ein Programm implementiert, das
den Heliumfiillstand in regelméfigen Abstdnden ermittelt. Fallt dieser unter einen
Schwellwert, wird das Nadelventil automatisch geoffnet und die Information an das
Messprogramm weitergegeben. Daraufhin wird die Messung unterbrochen und die
Temperatur auf dem aktuellen Wert festgehalten. Sobald der 1K-Topf wieder zu min-
destens 90 % gefiillt ist, wird das Nadelventil automatisch geschlossen. Nach einer
zusatzlichen Wartezeit von einigen Minuten konnen die Messung und die Temperatur-
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Abb. 4.2: Resonanzkurven ermittelt bei geschlossenem und geoffnetem 1K-Topf-
Nadelventil. Anhand der Abweichungen der Messpunkte von den Anpassungskurven wird
das unterschiedliche Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis ersichtlich, hervorgerufen durch den
1K-Topf.

variation fortgefiihrt werden. Dies ermoglicht es auch iiber viele Stunden andauernde
kontinuierliche Messungen durchzufiihren.

Abbildung 4.3 zeigt einen etwa 5,5 Stunden dauernden Ausschnitt einer kontinu-
ierlichen Messung. Dargestellt ist die detektierte Amplitude, welche gleichzeitig als
Regelgrofe dient (Details sieche Abschnitt 3.2.4) in Abhéngigkeit von der Zeit. Etwa
alle 1,5 Stunden ist eine mehrere Minuten andauernde Liicke zu sehen, die daher
rithrt, dass in dieser Zeit die Messung unterbrochen war, da der 1K-Topf gefiillt
wurde. Des weiteren ist auch ein zu unregelméafigen Zeiten auftretendes Einbrechen
der Amplitude zu erkennen. Der Grund dafiir ist das in Abschnitt 3.3.4 bereits vor-
gestellte plotzlich auftretende ,, Knacken* des Kryostaten, welches durch das Fiillen
des Dewars mit fliissigem Helium verursacht wird. Wie in Abbildung 4.3 ersichtlich,
kann dies noch viele Stunden nach dem Fiillen auftreten.

Die genaue Auswirkung auf die Messung kann anhand der Ausschnittsvergroferung
in Abbildung 4.3 erklart werden. Das ,, Knacken“ bewirkt eine plotzliche starke Kraft
auf den DPO, welcher dadurch aus seiner periodischen Schwingung gerissen wird,
was zu einem plotzlichen Verlust der Phasenkohérenz fithrt. Das Ergebnis ist ein
Einbrechen des Amplitudensignals. Anschlieffend steigt das gemessene Signal wie-
der. Dies liegt zum einen daran, dass sich der Oszillator wieder einschwingt und zum
anderen daran, dass der PID-Regler nachregelt, wie in der Ausschnittsvergroferung
gezeigt wird. Um trotz dieser enormen Storungen kontinuierlich messen zu kénnen,
sind eine Reihe von Besonderheiten in beiden Reglern implementiert worden, wie zm
Beispiel Maximal- und Minimalwerte oder Totzeiten.

Da sich das Knacken nicht vorhersagen lasst, kann die Messung auch nicht vorher
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pausiert werden. Als Ausweg wurde zum einen nach dem Fiillen des Dewars im All-
gemeinen etwa zwei Stunden gewartet — in den ersten zwei Stunden nach dem Fiillen
tritt das ,,Knacken gehauft auf —, bevor eine langere kontinuierliche Messung gestar-
tet wurde. Zum anderen ist, wie in der Abbildung zu sehen, die Regelung nach kurzer
Zeit wieder beruhigt. So wurden zur Auswertung die entsprechenden Abschnitte aus
den Messdaten entfernt. Trat das , Knacken* wihrend einer Einzelmessung auf, wurde
diese wiederholt.

4.1.2 Einfluss der Vorspannung

Wie in Abschnitt 3.2.2 beschrieben, wird zur kapazitiven Detektion des Messsignals
eine Vorspannung Uy, benétigt. Diese betragt typischerweise einige hundert Volt. Im
Folgenden wird der Einfluss der Vorspannung auf die Detektionsamplitude, die innere
Reibung und die Schallgeschwindigkeit untersucht.

Einfluss der Vorspannung auf die Amplitude Wie man anhand von (3.18)
erkennt, wird bei der kontinuierlichen Messung zur Bestimmung der inneren Reibung
die Detektionsamplitude Uy benédtigt. Aukerdem dient diese als Regelgrofe (siehe
Abbildung 3.21). Nach (3.8) ist die Detektionsamplitude

Ud(t) X Ub% (41)

proportional zur Vorspannung Uy,. Abbildung 4.4 zeigt die gemessene Amplitude in
Abhéngigkeit von der Vorspannung in doppelt logarithmischer Auftragung. Zusétz-
lich ist in dieser Auftragung eine Gerade mit Steigung eins eingezeichnet. Man er-
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nete Gerade hat die Steigung eins.

kennt eine annahernde Proportionalitat zwischen Vorspannung und Amplitude. Alle
kapazitiven Messungen wurden mit der selben Vorspannung (400 V) durchgefiihrt.

Einfluss der Vorspannung auf die innere Reibung Um den Einfluss der Vor-
spannung auf die innere Reibung zu untersuchen, wurden Resonanzkurven mit Vor-
spannungen zwischen 90 und 400 V bei 1,4 K gemessen. Abbildung 4.5 zeigt den Kehr-
wert der inneren Reibung, die Giite (), in Abhéngigkeit von der Vorspannung. Der
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Abb. 4.5: Giite in Abhéngigkeit von der
Vorspannung der AT 2-Mode bei 14K.
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sich aus dem Mittelwert aller Messpunkte.
Vorspannung Uy [V]

Wert der Giite sowie die Fehlerbalken ergeben sich anhand der Anpassungen (3.13)
an die Messdaten der Lorentzkurven. Die zusétzlich eingezeichnete Gerade ist der
Mittelwert aller Messpunkte. Innerhalb der Messfehler ist kein systematischer Ein-
fluss der Vorspannung auf die Giite, und somit die innere Reibung, zu erkennen.
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Einfluss der Vorspannung auf die Schallgeschwindigkeit Betrachtet man
den harmonisch schwingenden DPO als Feder-Masse-Pendel, kann dessen Resonanz-
frequenz
1 /D
fo — (4.2)

“2rVm

mit Hilfe einer effektiven Federkonstanten D und einer effektiven Masse m beschrie-
ben werden. Zur Berechnung der effektiven Federkonstante kann das Hookesche Ge-
setz herangezogen werden. Die gesamte riicktreibende Federkraft ergibt sich aus ei-
nem elastischen Anteil und einem elektrischen Anteil, da der DPO mit der Detek-
tionselektrode einen Plattenkondensator bildet. Auf Grund der Vorspannung U, wird
der DPO von der Elektrode angezogen. Man erhélt als Gesamtkraft

1 €0AU§

1, U
F - _Dmechg + §Cx _5 - _Dmechf ‘I’ 5(1__—5)2 . (43)

Hierbei ist x wieder der Gleichgewichtsabstand zwischen DPO und Elektrode und &
die Auslenkung aus der Gleichgewichtslage. Somit folgt fiir die effektive Federkon-

stante
dF €0AU§ (ffw) €0AU3

D=-— = 00 PR Dieen —

dé. — /mech ™ (.CIZ' — 6)3

e (4.4)
Eine steigende Vorspannung fiihrt also zu einer Verringerung der Federkonstante, was
mit (4.2) zu einer Verringerung der Resonanzfrequenz fiihrt. Abbildung 4.6 zeigt die
gemessene Resonanzfrequenz fy in Abhéngigkeit von der Vorspannung. Die zusétzlich
eingezeichnete Linie ist eine Anpassung

2
fO(Ub) #\/Dmech - 6OAUb (45)

2rm/? x3

geméf (4.4) und (4.2), wobei die effektive Masse m und die elastische Federkonstan-
te Dpech freie Parameter sind. Mit A wird wieder die Elektrodenoberflache und mit g
die Permittivitdt des Vakuums bezeichnet. Nimmt man fiir den Gleichgewichtsab-
stand =75 pm an, erhilt man fiir die effektive Masse gerade die tatsdchliche Masse

des DPOs.

Die Untersuchungen zum Einfluss der Vorspannung auf die Messgrofsen zeigen also
keine Abweichungen vom theoretisch erwarteten Verhalten. Bei allen Messungen die
im Folgenden gezeigt werden und bei denen die kapazitive Detektionsmethode ver-
wendet wurde, betrug die Vorspannung 400 V. Ein so groker Wert wurde gewéhlt, da
das Detektionssignal und somit auch das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis proportional
zur Vorspannung ist, wie man anhand von Abbildung 4.4 sieht. Bei Messungen mit
Hilfe der induktiven Detektionstechnik, welche zur Untersuchung der asymmetrischen
Torsionsmethoden benutzt wurde, wurde génzlich auf die Vorspannung verzichtet.
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Abb. 4.6: Resonanzfrequenz in Abhéngig-
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4.1.3 Einfluss der Anregungsspannung

Zur Bestimmung der inneren Reibung muss wahrend der kontinuierlichen Messung
neben der Vorspannung auch die Anregungsspannung beriicksichtigt werden. Im Fol-
genden wird der Einfluss der Anregungsspannung, die typischerweise unter 1V be-
tragt, auf die Detektionsamplitude, die innere Reibung und die Schallgeschwindigkeit
untersucht.

Einfluss der Anregungsspannung auf die Amplitude Nach (3.18) dient die
Anregungsspannung wahrend der kontinuierlichen Messung als Stellgrofe und geht
dort quadratisch ein. Der Grund ist nach (3.17) die quadratische Abhéngigkeit von
der Detektionsamplitude von der Anregung

Ug x UZ | (4.6)

da die Kraft auf gegenpolig geladene Kondensatorplatten quadratisch mit der Span-
nung zwischen beiden wichst. Abbildung 4.7 zeigt die gemessene Amplitude in Ab-
héngigkeit von der Anregungsspannung in doppelt logarithmischer Auftragung. Zu-
sétzlich ist in dieser Auftragung eine Gerade mit Steigung zwei eingezeichnet. Man
erkennt, dass die vorhergesagte quadratische Abhéngigkeit zwischen Anregung und
Amplitude sehr gut bestatigt wird.

Einfluss der Anregungsspannung auf die innere Reibung Abbildung 4.8
zeigt den Kehrwert der inneren Reibung, die Giite ), in Abhéngigkeit von der Anre-
gungsspannung. Ein systematischer Einfluss zwischen Giite und Anregung ist inner-
halb des Messfehlers nicht zu erkennen. Wie schon bei der Untersuchung des Einflus-
ses der Vorspannung auf die innere Reibung, wird dies im Bereich linearer Anregung
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auch nicht erwartet. Da, wie im vorherigen Absatz gezeigt, die Amplitude propor-
tional zum Quadrat der Anregung ist, ergibt sich bei kleinen Anregungsspannungen
ein geringeres Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis. Dies zeigt sich in der Abbildung durch
grofsere Fehlerbalken bei kleinen Anregungsspannungen. Die zusétzlich eingezeichne-
te Gerade entspricht dem Mittelwert aller gemessenen Giiten.

Einfluss der Anregungsspannung auf die Schallgeschwindigkeit Bei iden-
tischer Vorspannung U}, wird kein Einfluss der Anregung auf die Resonanzfrequenz
erwartet, solange keine nichtlinearen Riickstellkréfte (Beschreibung im folgenden Ab-
schnitt) wirken. Abbildung 4.9 zeigt die ermittelte Resonanzfrequenz in Abhéngig-
keit von der Anregungsspannung. Ein systematischer Einfluss der Anregung auf die
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Resonanzfrequenz ist nicht zu erkennen. Wie schon bei der Untersuchung zum Ein-
fluss der Anregung auf die innere Reibung streuen die ermittelten Werte bei gerin-
gen Anregungsspannungen stiarker. Die eingezeichnete Gerade stellt den Mittelwert
der Resonanzfrequenzen jener Messungen dar, die mit Anregungsspannungen grofser
als 120 mV durchgefiihrt wurden.

Einfluss von Nichtlinearitaten

Wie man anhand der Messungen aus Abbildung 4.7 bis 4.9 erkennen kann, l&sst
sich keine systematische Abhéngigkeit von der Messgrofien von der Stéarke der ver-
wendeten Anregungsspannung und somit DPO-Auslenkung ausmachen. Dies ist der
Fall, solange die Anregung und somit die Auslenkungen ausreichend klein sind. Ab-
bildung 4.10 zeigt drei Resonanzkurven. Die Anregung wurde zwischen Uy = 0,7V
und Uy = 7V variiert. Zur Verdeutlichung ist die Resonanzkurve der kleinsten An-
regung zusétzlich vergrofert dargestellt. Anhand der Anpassung geméf 3.13 ist zu
erkennen, dass sie lorentzformig ist. Die beiden anderen Resonanzkurven sind jedoch
zu kleineren Frequenzen geneigt. Eine zu geringeren Frequenzen geneigte Resonanz-
kurve wiirde bei der kontinuierlichen Messung mit einer Verringerung der Schallge-
schwindigkeit interpretiert werden. Tatséchlich lasst sich der auftretende Effekt mit
nichtlinearen Riickstellkriiften [Sto50] der Form fZ€ + 3&3 erkliren, wobei 8 < 0 eine
Konstante und ¢ eine normalisierte Auslenkungsamplitude ist.

Die Auftretende Verschiebung der Resonanzfrequenz kann mit einer logarithmischen
Amplitudenabhéngigkeit approximiert werden [Esq92]. Die gemessene Resonanzfre-
quenz

fo = fo (1= k|Inul) (4.7)
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ist gegeniiber der Resonanzfrequenz bei linearer Riickstellkraft reduziert, wobei u
die (reduzierte) Auslenkungsamplitude, fy die Resonanzfrequenz bei u = 1 und k ei-
ne numerische Konstante (Grofenordnung = 107°) ist. Die durchgezogene Kurve bei
der Resonanzkurve die mit Uy =7V erzeugt wurde, ist eine Anpassung geméf (3.13),
wobei die Frequenz fy geméf (4.7) modifiziert ist.

Neben nichtlinearen Riickstellkriften kann es noch zwei weitere Ursachen fiir nicht-
symmetrische Resonanzkurven geben. Neben dem Selbstheizen der Probe auf Grund
der eigenen Schwingung bei nicht ausreichender Warmeleitfahigkeit, ist eine Verén-
derung des Beitrags der resonanten Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen und
Phononen beziehungsweise Elektronen als Ursache moglich. Abbildung 4.11 zeigt
im unteren Abbildungsteil eigene Messungen, die den Einfluss der maximalen Ver-
zerrung, welche proportional zur maximalen Auslenkung ist, auf die relative An-
derung der Resonanzfrequenz zeigen. Bis zu einer bestimmten Verzerrung gibt es
keinen Einfluss auf die Resonanzfrequenz. Mit groferen Verzerrungen, wird die Re-
sonanzfrequenz jedoch reduziert. Im oberen Bildteil sind qualitative Abweichungen
der relativen Anderung der Resonanzfrequenz auf Grund von Verzerrungen dar-
gestellt [Esq92|, wie sie bei konstanter Temperatur unterhalb der Temperatur des
Schallgeschwindigkeitsmaximums T, (siche (2.54)) auftreten kénnen. Die durchge-
zogenen Linie zeigt das erwartete Verhalten fiir den Fall, dass ein verédnderter Beitrag
der resonanten Wechselwirkung die Ursache ist. Mit der gestrichelten Linie wird das
Verhalten bei Selbstheizung der Probe gezeigt. Nichtlineare Riickstellkrafte fiihren
zu einem Verhalten, wie es mit der strichpunktierten Linie angedeutet wird. Anhand
des Vergleichs zwischen Vorhersagen und Messdaten kann von letzterem Fall aus-
gegangen werden, da sich die Verringerung der Resonanzfrequenz auch bei gréfsten
Verzerrungen nicht reduziert.
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Abb. 4.11: Im oberen Bildteil sind qua-
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Die Analyse des Einflusses der Anregungsspannung auf die Messgrofsen zeigt, dass
keine systematische Abhéngigkeit vorliegt, solange die Anregung gering genug ge-
wahlt wurde. Andernfalls fithren Nichtlinearitdten zu einer ,geneigten* Lorentzkurve
bei den Einzelmessungen. Wahrend der kontinuierlichen Messungen wiirde dies nicht
notwendigerweise bemerkt werden. Die Folge wére allerdings eine als zu gering an-
genommene Resonanzfrequenz und eine als zu hoch angenommene innere Reibung.
Bei der Wahl der Anregungsspannung wurde daher darauf geachtet, bei moglichst
geringen Anregungen unter Beriicksichtigung eines akzeptablen Signal-zu-Rauschen-
Verhiltnis zu messen. Das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis variiert von Mode zu Mo-
de. Fiir die mit der induktiven Detektionsmethode gemessenen antisymmetrischen
Torsionsmoden AT 1 und AT 2 war die verwendete Anregungsspannung typischer-
weise geringer als 250 mV. Da sich die innere Reibung zu tiefsten Temperaturen
stark reduziert und die Auslenkungsamplitude konstant gehalten wurde, betrug die
geringste Anregungsspannung etwa 50 mV.

4.1.4 Einfluss der Regelung

Im Abschnitt 3.2.4 wurde bereits die Methode der kontinuierlichen Messung zur Be-
stimmung der Resonanzfrequenz und der inneren Reibung vorgestellt. Dabei wurde
auch auf die automatische Temperaturregelung eingegangen, welche von dem Er-
gebnis der Regelung der Resonanzfrequenz selbst abhéngig ist. Im Folgenden wird
erlautert, inwiefern sich die Regelung auf die Bestimmung der Messgrofsen auswirkt.
WRBei der kontinuierlichen Messung wurden fiir die PID-Parameter stets so gewéhlt,
dass die Phase nach Abzug aller Stérungen (siche Abbildung 4.3) tiblicherweise we-
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niger als 0,5° von der gewiinschten Phasenverschiebung von ¢ = 90° abwich (siehe
Abbildung 3.20). Mit Hilfe einer Resonanzkurve kann abgeschétzt werden, wie sehr
sich diese Abweichung auf die Resonanzfrequenz fy und die innere Reibung Q! aus-
wirkt.

Abbildung 4.12 zeigt die Phasendifferenz zwischen anregender Kraft und Auslen-
kung des DPOs im Frequenzbereich um fy der AT 2-Mode bei 15 mK. Hier ist aller-

Abb. 4.12: Phasendifferenz zwischen an-
regender Kraft und Auslenkung des DPOs
im Frequenzbereich um fy. Die durchge-
zogene Linie dient der optischen Fiihrung.
Hervorgehoben ist der Bereich, welcher bei
der kontinuierlichen Messung maximal an-
genommen wird 90+0,5°. Auf diese Wei-
se kann die maximale Abweichung von
der Resonanzfrequenz Jf ermittelt wer-

den. In diesem Beispiel betrigt sie et-
wa 0 f = 0,00015 Hz.

Frequenz f [mHz]

dings ausschliefslich der Bereich wenige Grad um die gewiinschte Phasenverschiebung
von 90° dargestellt. Zusétzlich ist eine Linie zwischen den Datenpunkten eingezeich-
net, welche der optischen Fiihrung dient. Hervorgehoben ist der Bereich 90+0,5°,
welcher bei der kontinuierlichen Messung maximal angenommen wird. Uber den ent-
sprechenden Bereich auf der Abszisse 20f kann die maximale Abweichung von der
Resonanzfrequenz f, ermittelt werden, die bei der kontinuierlichen Messung auf-
tritt. In diesem Beispiel betragt sie etwa ¢ f = 0,00015Hz was bei einer Frequenz
von fo = 5280 Hz einer relativen Abweichung von etwa 19/, = 3 - 1078 entspricht,
was ein bis zwei Grofenordnung kleiner als die notwendige Auflosung in den hier
diskutierten Experimenten ist.

Um die daraus resultierende maximale Abweichung der Amplitudenmessung zu er-
mitteln kann Gleichung (3.13) bei f = fy + df ausgewertet werden. Bei einer ange-
nommenen Giite von @ = 10° und einer Frequenzabweichung von ¢ f = 0,00015 Hz
betrigt die relative Abweichung der Amplitude |A(fo) — A(fo+0f)|/A(fo) = 2-1075.
Sowohl die Abweichung der Resonanzfrequenz als auch die der Amplitude und somit
der inneren Reibung auf Grund der Regelung, sind bei einer Regelung dieser Qualitét
vernachléassigbar.
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4.2 Analyse und Interpretation

In Kapitel 4.1 konnte gezeigt werden, dass duftere Einfliisse auf die Messungen, wie
unregelméfiges . Knacken“ oder der Einfluss der Regelung beherrschbar oder ver-
nachléssigbar gering sind. Des weiteren wurde gezeigt, dass die Auswirkungen mess-
technisch inhérenter Einfliisse wie die der Vor- und Anregungsspannung verstanden
sind. Da auferdem in Kapitel 3.3 die Temperaturbestimmung der Probe erlautert
wurde, konnen im Folgenden die Messergebnisse der Schallgeschwindigkeitsénderung
und der inneren Reibung der Probe vorgestellt und analysiert werden. Zuerst wird
der Temperaturbereich behandelt, in dem die Probe normalleitend ist, also etwa
zwischen 1 und 300 K. Der Tieftemperaturbereich folgt anschliefsend.

4.2.1 Temperaturbereich oberhalb weniger Kelvin bis Raumtemperatur
Gesamtverlauf der Schallgeschwindigkeit

Abbildung 4.13 zeigt die Schallgeschwindigkeitséinderung der antisymmetrischen Tor-
sionsmode AT 1 im gesamten gemessenen Temperaturbereich zwischen 10 mK und
300K. In diesem grofen Temperaturbereich steigt die Schallgeschwindigkeit fast
iiberall monoton zu tiefen Temperaturen. Der Anstieg ist zwischen Raumtemperatur
und etwa 60 K anndhernd konstant und wird mit weiter sinkender Temperatur bis
etwa 2 K immer geringer.
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zusammen. Eine sinkende Temperatur fiihrt zu thermischer Kontraktion und damit
einhergehend einer Vergroferung der interatomaren Bindungsstéirke. Dies fiihrt zu
einer Vergroferung des Elastizitdtsmoduls £ und des Schermoduls G. Deren Ver-
groferung tiberwiegt die Zunahme der Dichte p, was insgesamt zu einer Schallge-
schwindigkeitserhchung fiithrt. Fine genauere Untersuchung der Schallgeschwindig-
keitsinderung von Zrs5CuggAl;oNis in diesem Temperaturbereich wurde in [Sch14|
vorgenommen.

Gesamtverlauf der inneren Reibung

Nach der Betrachtung der Schallgeschwindigkeitsénderung von Zrs;CuggAl;gNis folgt
in diesem Abschnitt die inneren Reibung. Abbildung 4.14 zeigt die innere Reibung der
AT 2-Mode im gesamten gemessenen Temperaturbereich zwischen 10 mK und 300 K.
Sie zeigt viele unterschiedliche Merkmale. Von tiefsten Temperaturen kommend steigt
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Abb. 4.14: Innere Reibung der AT 2-
: : : : : Mode in Abhéngigkeit von der Temperatur
0.01 0.1 1 10 100

Temperatur T [K] zwischen 10 mK und 300 K.

sie zunéchst stark an und erreicht ein lokales Maximum. Mit weiter steigender Tem-
peratur reduziert sich die innere Reibung, bis sie bei T, ein scharf ausgepragtes lokales
Minimum aufweist. Im Temperaturbereich, in dem das Probenmaterial normalleitend
ist, zeigt die innere Reibung drei unterschiedlich stark ausgepriagte Maxima bei 13,

154 und 272 K.

Innere Reibung zwischen der Sprungtemperatur und Raumtemperatur

Bei allerhochsten Temperaturen, also oberhalb der Glasiibergangstemperatur T,
wird die innere Reibung in Gléasern durch makroskopische viskose strukturelle Um-
ordnung bestimmt, welche zu einem kollektiven Relaxationsprozess fiihrt. Dies zeigt
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sich in einem breiten Maximum der inneren Reibung, welches a-Relaxationsmaximum
genannt wird. Dieser a-Relaxation ist in vielen Gléasern ein Zusatzbeitrag vorgelagert,
der als Johari-Goldstein-Relaxation bezeichnet wird oder allgemeiner als langsame
[-Relaxation [Wil71|. Dieser oft vorhandene Zusatzbeitrag zeigt sich an der Nieder-
temperaturflanke des a-Maximums. Die Ursache dieser sekundéren Relaxation ist
ungeklart und Gegenstand aktueller Forschung. Abbildung 4.15 zeigt die innere Rei-
bung des metallischen Glases ZrgsCugr5Al; 5 welches aus einer Legierung besteht,
die der in dieser Arbeit vermessenen sehr dhnlich ist. Man erkennt den Anstieg der
inneren Reibung, welche mit der 8-Relaxation assoziiert wird, oberhalb von T, wel-
ches bei diesem Glas bei 620K liegt. Unterhalb von T, erkennt man ein seichtes
Minimum der inneren Reibung zwischen 350 K und 7. In der Literatur wird bei der
Betrachtung der inneren Reibung dieser Temperaturbereich unterhalb von 7, haufig
mit ,nearly constant loss™ bezeichnet.

Dass die innere Reibung unterhalb von 7, ganz und gar nicht als annéhernd kon-
stant betrachtet werden kann, zeigt Abbildung 4.16. In dieser Abbildung ist die innere
Reibung in Abhéngigkeit von der Temperatur zwischen T, = 0,9 K und Raumtem-
peratur aufgetragen. Zur deutlicheren Darstellung ist im linken Bildteil die innere
Reibung unterhalb von Q! = 10~* dargestellt. Es zeigen sich Maxima bei 13K (a)
und 154 K (b). Im rechten Bildteil von Abbildung 4.16 ist die innere Reibung im Tem-
peraturbereich zwischen 125 K und Raumtemperatur dargestellt. Wie hier deutlich
zu sehen ist, besitzt das Maximum (b) einen etwa zehnfach kleineren Absolutwert als
das Maximum, welches bei 272 K (c¢) auftritt. Zusétzlich ist noch ein vergleichsweise
schwach ausgepragtes Nebenmaximum an dessen Hochtemperaturflanke vorhanden,
welches seinen hochsten Wert bei etwa 293 K erreicht.

Das ausgeprigteste Maximum, welches sich im Temperaturbereich um 272 K befin-
det, ist in linearer Auftragung in der linken Bildhélfte von Abbildung 4.17 darge-
stellt. Zusatzlich ist in der rechten Bildhélfte die innere Reibung von amorphem
Zrs5CuggAl gNis dargestellt, welches mit verschiedenen Konzentrationen von Was-
serstoff dotiert wurde [Yag04].
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Abb. 4.16: Innere Reibung der antisymmetrischen Torsionsmode AT 2 in Abhéngigkeit
von der Temperatur in doppelt logarithmischer Darstellung. Es finden sich Maxima der
inneren Reibung bei 13K, 154 K (links), sowie bei 272K (rechts).

Im Temperaturbereich zwischen 200 und 350 K werden sechs Messungen der inneren
Reibung gezeigt, bei denen die untersuchten Proben eine Wasserstoftkonzentration
bis zu 8,7 Atomprozent aufwiesen. Zu sehen sind sechs unterschiedlich stark aus-
geprigte Maxima. Sowohl die Absolutwerte als auch die Temperatur der Maxima
variieren mit der zugefiigten Wasserstoffdotierung, wobei sich jedoch kein systema-
tisches Verhalten erkennen lasst. Die Temperatur, bei der die Maxima auftreten,
stimmt sehr gut mit derjenigen iiberein, welche im Rahmen dieser Arbeit gemessen
wurde. Der Absolutwert der inneren Reibung variiert stark mit der Dotierungsstér-
ke und wird bis zu 15-mal so grofs, wie derjenige der eigenen Messung. Die Breite
der Maxima erstreckt sich iiber einen Temperaturbereich, der etwa 2-3-mal so grofs
ist. Neben dem Einfluss des Wasserstoffs kann dies wahrscheinlich teilweise auch auf
die verwendete Probengeometrie zuriickgefiihrt werden. Fiir die Messungen wurden
Vibrating- Reeds benutzt, welche aus nur mikrometerdicken Bandchen bestanden.
Da die aufgefiihrten Absolutwerte der Wasserstoffkonzentrationen fragwiirdig er-
scheinen, soll hier keine quantitative Interpretation unternommen werden. Qualitativ
zeigt sich, dass der vorhandene Wasserstoft fiir die Maxima verantwortlich ist. Diese
Maxima der inneren Reibung findet man {iblicherweise in allen metallischen Glasern,
die auf sehr Wasserstoff-affinen Metallen beruhen, wie beispielsweise Zirkon- oder
Magnesiumlegierungen [Ber78|. Bei diesen Glésern und somit auch bei der auf Zirkon
basierten Legierung Zrs5CusgAl;oNis findet sich eine erhohte innere Reibung zwischen
200 und 300 K. Erklart wird diese mit der Verzerrungsfeld-induzierten kurzreichwei-
tigen Umlagerung von Wasserstoff innerhalb der Matrix des metallischen Glases und
wird {iblicherweise Snoek-Relaxation genannt [Sno4l1].
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Abb. 4.17: Innere Reibung der AT 2-Mode (links) und unterschiedlich stark wasserstoff-
dotierter Vibrating-Reeds [Yag04| in Abhéngigkeit von der Temperatur (rechts).

Abbildung 4.18 zeigt in der linken Bildhélfte die innere Reibung der AT 2-Mode
bei 5281 Hz im Temperaturbereich zwischen 70 K und 210 K. Sie weist ein Maximum
bei 154 K auf, welches schon in Abbildung 4.16 gezeigt wurde. In der rechten Bildhalf-
te sind Messdaten der inneren Reibung von Zrs5CusgAl;oNis, welche von Schrodin bei
bei vier verschieden Frequenzen gemessen wurden [Sch14|. Die Temperaturabhéngig-
keit der inneren Reibung zeigt bei allen Frequenzen qualitativ dasselbe Verhalten.
Bei niedrigen Temperaturen wéchst die innere Reibung mit steigender Temperatur.
Je nach Frequenz kommt es zu einem Maximum zwischen 130 und 150 K. Mit wei-
ter steigender Temperatur reduziert sich die innere Reibung wieder, bevor sie je
nach Frequenz ein Minimum zwischen 170 und 185 K aufweist. Man erkennt, dass
sich die Temperatur der Maxima (und Minima) mit steigender Frequenz zu hohe-
ren Temperaturen hin verschiebt. Nimmt man an, dass die Ursache der erhohten
inneren Reibung auf eine Relaxation zuriickzufiihren ist die ihren Ursprung in einem
thermisch aktivierten Prozess hat, so kann die dazugehorige Relaxationszeit mit der
Arrheniusgleichung (2.30) beschrieben werden. Uber eine Bestimmung der Tempe-
raturen bei welchen die Maxima auftreten, konnte so eine Aktivierungsenergie von
Ex = (0,36 £0,09) eV ermittelt werden [Sch14].

Ein qualitativ &hnliches Verhalten der inneren Reibung in diesem Temperaturbereich
konnte auch von Frey bei der Messung von amorphem AuygAgs sPds 3Cugg 9Sii6 3 fest-
gestellt werden [Frel4]. Auch dieses Glas wurde bei vier verschiedenen Frequenzen
im niedrigen Kiloherzbereich untersucht und es konnte anhand der in diesem Tempe-
raturbereich auftretenden Maxima eine Aktivierungsenergie von Ex =~ 0,5eV ermit-
telt werden. Im Megahertzbereich fanden Bakai et al. Maxima bei der Untersuchung
mittels Ultraschall-Absorption in amorphem Zrss 5Ti5Cuy79Nijg Al [Bak12]. Die
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Abb. 4.18: Innere Reibung der AT 2-Mode (links) sowie vier verschiedener Resonanzfre-
quenzen (rechts) im Temperaturbereich zwischen 80 und 210 K. Die Temperatur der Maxi-
ma steigt mit der Frequenz. Nach [Sch14].

verwendeten Messfrequenzen waren 20, 50 und 150 MHz. Dementsprechend traten
die Maxima bei hoheren Temperaturen auf. Eine Extrapolation der niederfrequenten
Messungen zu hoheren Frequenzen mit Hilfe der Frequenzabhéngigkeit eines Debye-
Relaxators und der Relaxationszeit (2.30) ergibt eine gute Ubereinstimmung. Die
anhand der Ultraschall-Absorptionsmessung ermittelte Aktivierungsenergie betrug
Ep = 0,3 eV.

Es soll noch betont werden, dass sich das beobachtete Verhalten der breiten Maxima
nicht durch einen Relaxationsmechanismus erklaren lasst, der seinen Ursprung in
einem thermisch aktivierten Prozess hat, welcher sich mit nur einer einzigen Relaxa-
tionszeit beschreiben lasst. Diese wiirde zu einem viel schlankeren Maximum fiihren.
Stattdessen wird eine breite Verteilung von Relaxationszeiten ben6tigt. Nimmt man
an, dass die Ursache der erhéhten Relaxation thermisch aktiviertes Uberwinden von
Potentialbarrieren einzelner Atome zwischen den im metallischen Glas vorhandenen
Clustern ist, so ist eine breite Verteilung von Relaxationszeiten auf Grund der unge-
ordneten Struktur durchaus zu erwarten.

Abbildung 4.16 zeigt ein weiteres Maximum der inneren Reibung. Dieses ist
in Abbildung 4.19 im Temperaturbereich zwischen 0,5 und 40 K zu sehen. Darge-
stellt sind die inneren Reibungen der beiden antisymmetrischen Torsionsmoden bei
4536 und 5281 Hz. Unmittelbar unterhalb der Sprungtemperatur 7. steigt die innere
Reibung mit sinkender Temperatur. Genau bei T, weist sie ein Minimum auf. Zu
hoheren Temperaturen hin folgt ein breites Maximum, welches seinen hochsten Wert
bei T'= 13 K hat. Bei genauer Betrachtung fillt auf, dass sich an der Niedertempera-
turflanke des Maximums, unterhalb von etwa 5 K, noch eine ,,Schulter befindet, wo
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die innere Reibung zuséatzlich erhoht ist. Dies erinnert stark an die zuvor erwéahnte
Sekundérrelaxation unterhalb von 7§, in Abbildung 4.15. Die Messergebnisse beider
Frequenzen zeigen dieselbe Temperaturabhéngigkeit, wobei der Absolutwert der in-
neren Reibung der AT 1-Mode leicht {iberwiegt. Die qualitative Ahnlichkeit gilt auch
fiir die Temperatur des Maximums, wo sich zwischen den beiden Frequenzen kein
Unterschied feststellen ldsst.

Neben den elastischen Eigenschaften wurde auch die spezifischen Warme des metal-
lischen Glases Zrs5CuzgAligNis untersucht. Im selben Temperaturbereich in dem sich
dieses Maximum der inneren Reibung zeigt, findet sich auch ein Zusatzbeitrag zur
spezifischen Wéarme. Diesen ermittelte A. Reifenberger bei Warmekapazitéitsmessun-
gen an Proben aus demselben Guss [Rei|. Einen derartigen Zusatzbeitrag findet man
sowohl bei dielektrischen, als auch metallischen Gléasern. In der Literatur wird dieser
iiblicherweise mit Boson-Peak bezeichnet.

4.2.2 Temperaturbereich unterhalb weniger Kelvin

Nachdem im letzten Abschnitt die Messergebnisse analysiert wurden, welche aus dem
Temperaturbereich zwischen Raumtemperatur und einigen Kelvin stammen, folgt ei-
ne Analyse der Ergebnisse des Temperaturbereichs unterhalb weniger Kelvin.

Die Vorgehensweise besteht darin die Messdaten im Rahmen des Standardtunnelmo-
dells (STM), welches in Kapitel 2 vorgestellt wurde, zu untersuchen. Sowohl Uberein-
stimmungen der Daten mit Vorhersagen des STMs, als auch Abweichungen werden
analysiert und mogliche Erweiterungen des Modells diskutiert.
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Schallgeschwindigkeit bei tiefen Temperaturen

Abbildung 4.20 zeigt die Schallgeschwindigkeitsinderung der antisymmetrischen Tor-
sionsmode 1 in Abhéngigkeit von der Temperatur zwischen 10 mK und 2 K. In schwarz
sind die Messergebnisse gezeigt, welche mit der kontinuierlichen Messmethode ge-
wonnen wurden. Rote Kreise zeigen die Ergebnisse von Einzelresonanzmessungen,
die bei jeweils fester Probentemperatur gemacht wurden. Die Ubereinstimmung der
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Ergebnisse der unterschiedlichen Messmethoden ist im gesamten Temperaturbereich
gegeben. Da hiermit gezeigt ist, dass man bei den Messungen der elastischen Eigen-
schaften mit beiden Methoden zu den gleichen Ergebnissen kommt, reicht es, wenn
im Folgenden ausschlieflich die Messergebnisse der kontinuierlichen Messungen dar-
gestellt werden.

Von tiefsten Temperaturen bis etwa 30mK steigt die Schallgeschwindigkeit loga-
rithmisch mit der Temperatur, was sich in der halblogarithmischen Auftragung in
Abbildung 4.20 in Form einer Geraden zeigt. Zu hoheren Temperaturen hin ver-
ringert sich der Anstieg der Schallgeschwindigkeit bis sie bei dieser Eigenmode bei
etwa 90 mK ein Maximum erreicht. Mit weiter steigender Temperatur reduziert sich
die Schallgeschwindigkeit, bis sie bei der Sprungtemperatur 7. zu einem Minimum
kommt. Im Temperaturbereich, in dem das Probenmaterial normalleitend ist, erhéht
sich die Schallgeschwindigkeit leicht zu hoheren Temperaturen.

Relative Schallgeschwindigkeitsidnderung unterschiedlicher Schwingungs-
moden Abbildung 4.21 zeigt die Schallgeschwindigkeitsénderung der beiden anti-
symmetrischen Torsionsmoden AT 1 und AT 2 in Abhéngigkeit von der Temperatur.
Obwohl die AT 2-Mode mit 5281 Hz bei einer fast 17% hoheren Frequenz schwingt als
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Abb. 4.21: Relative Schallgeschwindig-
keitsdnderung der beiden antisymme-
trischen Torsionsmoden AT1 (4536 Hz)
und AT2 (5281Hz) in Abhéngigkeit
von der Temperatur. Im Temperaturbe-
reich zwischen etwa 90mK und 300 mK
sind die Messergebnisse im Rahmen der
Messgenauigkeit identisch.

die AT 1-Mode (4536 Hz), sind die relativen Schallgeschwindigkeitsénderungen bei-
nahe identisch. Im Temperaturbereich zwischen dem Maximum der Schallgeschwin-
digkeit bei etwa 90 mK und etwa 300 mK l&sst sich kein Unterschied feststellen. Im
Temperaturbereich unterhalb des Schallgeschwindigkeitsmaximums ist die Verringe-

rung der Schallgeschwindigkeit der AT 2-Mode mit sinkender Temperatur geringfiigig

starker. Bei Temperaturen oberhalb von etwa 300 mK hingegen ist die Verringerung
der Schallgeschwindigkeit mit steigender Temperatur der AT 1-Mode stéarker.

Abbildung 4.22 zeigt die Schallgeschwindigkeitsénderung des DPOs bei drei verschie-
denen Schwingungsmoden in Abhéngigkeit von der Temperatur. Dargestellt sind

S
o1

Schallgeschwindigkeit dv/v [10]
[N

1.5 L x:=In(T/T*)
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= B2:f=2068 Hz
*  AT1:f=4536 Hz
'2 Cl 1
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Abb. 4.22: Relative Schallgeschwindig-
keitsdnderung der Biegemoden B 1 und B 2,
sowie der antisymmetrischen Torsionsmo-
de AT 1 in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur. Zur besseren Unterscheidbarkeit sind
die einzelnen Moden jeweils versetzt aufge-
tragen.

die Biegeschwingungen B1 und B2 bei 427 Hz beziehungsweise 2068 Hz, sowie die
antisymmetrische Torsionsmode AT 1 bei 4536 Hz. Zur besseren Unterscheidbarkeit
wurden Messdaten der AT 2-Mode nicht dargestellt und die anderen Moden jeweils
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versetzt aufgetragen.

Wahrend die Torsionsmode mit der induktiven Auslesemethode vermessen wurde,
wurden die beiden Biegemoden mit der kapazitiven Messmethode gemessen. Daher
und weil externe Stoérungen tendenziell bei niedrigeren Frequenzen (besonders unter-
halb weniger hundert Hertz) stirker sind, ist die Qualitdt der dargestellten Messdaten
der Biegemoden geringer. Die Liicken in den Messdaten bei einzelnen Temperaturen
entsteht dadurch, dass jene Messpunkte der kontinuierlichen Messung entfernt wur-
den, bei denen Ist- und Sollwert der Phasendifferenz ¢ zwischen anregender Kraft
und Auslenkung des DPOs stark voneinander abwichen.

Qualitativ zeigen alle drei dargestellten Schwingungsmoden dasselbe Verhalten, wel-
ches sich nur in einzelnen Details unterscheidet. Ein Unterschied zwischen den Moden
ist die Grofe der Schallgeschwindigkeitsdnderung. Bei niedrigsten Temperaturen, wo
die Schallgeschwindigkeit logarithmisch mit der Temperatur wéchst, 99/v o< « - In(T/7+),
lassen sich fiir die einzelnen Moden unterschiedliche Steigungen, ap; = 3,1-107°,
aps = 2,3-107% und aary = 3,9 - 1077, ermitteln. Neben der Steigung bei niedrigen
Temperaturen unterscheiden sich die Moden auch in der Temperatur 71,,,,, bei der
die Schallgeschwindigkeit jeweils ein Maximum aufweist. Diese steigt mit wachsender
Frequenz. Eine genaue Bestimmung erfolgt in Abschnitt 4.2.2, wenn die Messungen
mit der Theorie verglichen werden.

Innere Reibung bei tiefen Temperaturen

Sowohl bei der kontinuierlichen Messung als auch bei den Einzelresonanzen kénnen
die Schallgeschwindigkeitsdnderung und die innere Reibung gleichzeitig bestimmt
werden, wie in Kapitel 3.2.4 erklart wurde. Die in Abbildung 4.23 gezeigten Mess-
ergebnisse der inneren Reibung entstammen derselben Messung wie diejenigen der
Schallgeschwindigkeitsdnderung in Abbildung 4.20. Sie zeigt die innere Reibung der
antisymmetrischen Torsionsmode AT 1 in Abhéngigkeit von der Temperatur zwi-
schen 10mK und 2 K. In schwarz sind die Messergebnisse gezeigt, welche mit der
kontinuierlichen Messmethode gewonnen wurden. Rote Kreise zeigen wieder die Er-
gebnisse von Einzelresonanzmessungen, die bei jeweils fester Probentemperatur ge-
macht wurden. Wie schon bei der Messung der Schallgeschwindigkeitsanderung ist
eine Ubereinstimmung der Ergebnisse der unterschiedlichen Messmethoden im ge-
samten Temperaturbereich gegeben.

Von tiefsten Temperaturen bis etwa 30 mK steigt die innere Reibung stark mit der
Temperatur an und folgt dabei anndhernd einem Potenzgesetz. Mit weiter steigen-
der Temperatur verlangsamt sich der Anstieg der inneren Reibung bis etwa 110 mK.
Zwischen 110 mK und dem Maximum, welches bei 168 mK eintritt, zeigt sich eine
,Schulter” in der inneren Reibung. Anschliefsend reduziert sich die innere Reibung, bis
sie bei der Sprungtemperatur 7T, zu einem Minimum in Form eines Knicks kommt. Im
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Abb. 4.23: Innere Reibung der AT 1-
Mode in Abhéngigkeit von Temperatur
zwischen 10mK und 2K. Die mit Hilfe
der kontinuierlichen Messmethode gewon-
nenen Messergebnisse sind in schwarz dar-
gestellt, wahrend die Ergebnisse der Einzel-
resonanzmessungen durch rote Kreise re-
prasentiert werden.

Temperaturbereich, in dem das Probenmaterial normalleitend ist, steigt die innere

Reibung wieder leicht mit steigender Temperatur.

Innere Reibung unterschiedlicher Schwingungsmoden

Abbildung 4.21 zeigt

die innere Reibung der beiden antisymmetrischen Torsionsmoden AT 1 und AT 2

in Abhéngigkeit von der Temperatur. Im gesamten Temperaturbereich zeigen die
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Abb. 4.24: Innere Reibung der beiden
antisymmetrischen Torsionsmoden AT 1
(4536 Hz) und AT 2 (5281 Hz) in Abhén-
gigkeit von der Temperatur.

Messergebnisse dieselbe Temperaturabhéngigkeit. Einzig der Absolutwert der inne-
ren Reibung der AT 1-Mode {iberwiegt leicht. Die Wendepunkte und Maxima der
jeweiligen Datensétze sind jeweils bei annédhernd derselben Temperatur.

Abbildung 4.25 zeigt die innere Reibung des DPOs bei drei verschiedenen Schwin-
gungsmoden in Abhéngigkeit von der Temperatur unterhalb von T;. In Abbildung 4.22



98 4. Ergebnisse und Diskussion

2
o
g
2
(&)
0
o ;
]
£ o1 / Abb. 4.25: Innere Reibung der Biegemo-
Y opvs2iie | den B1 (427Hz) und B2 (2068 Hz), sowie
al o ATL 4536 Hz der antisymmetrischen Torsionsmode AT 1
‘ : : (4536 Hz) in Abhéangigkeit von der Tempe-
0.01 0.1 1 ratur.

Temperatur T [K]

sind die Biegeschwingungen B1 und B2 sowie Torsionsmode AT 1 dargestellt. Wie
zuvor wurden zur besseren Unterscheidbarkeit Messdaten der AT 2-Mode nicht dar-
gestellt.

Die dargestellten Schwingungsmoden zeigen qualitativ dasselbe Verhalten. Von tiefs-
ten Temperaturen bis etwa 30 mK steigen die inneren Reibungen mit der Temperatur
an und folgen dabei ungefihr einem Potenzgesetz, Q! o« T%. Die Potenz variiert
allerdings von Mode zu Mode, wobei g1 = 0,4, Bg2 = 0,62 und Sar; = 1,34 ist. Die
Maxima der einzelnen Moden sind mit steigender Frequenz zu héheren Temperaturen
verschoben. Wahrend das Maximum der inneren Reibung der AT 1-Mode bei 168 mK
liegt ist es bei der B 2-Mode bei etwa 143 mK und bei der B 1-Mode bei etwa 112 mK.
Bei Temperaturen oberhalb der jeweiligen Maxima nimmt die innere Reibung mit
steigender Temperatur ab, wobei die Reduktion genau wie der Anstieg bei niedrigsten
Temperaturen von Mode zu Mode variiert.

Vorhersagen des STMs

Abbildung 4.26 zeigt die relative Schallgeschwindigkeitsinderung der AT 1-Mode zwi-
schen 10mK und 1,5 K, wie sie schon in Abbildung 4.20 vorgestellt wurde. Zusétz-
lich ist die Vorhersage des STMs eingezeichnet, welche mit numerischen Rechnungen
erstellt wurde (siche Abschnitt 2.3.6). Die durchgezogene blaue Linie zeigt die nu-
merische Berechnung des STMs, wobei die makroskopische Kopplungskonstante C'
aus (2.49), die den Absolutwert der logarithmischen Steigung bestimmt, ein freier Pa-
rameter war. Gleiches gilt fiir die Temperatur des Maximalwerts der Schallgeschwin-
digkeit, welche nach (2.54) mit der Messfrequenz und einigen Materialparametern
verkniipft ist. Die Steigung wurde so gewéhlt, dass die numerische Anpassung mit
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den Messergebnissen bei niedrigsten Temperaturen zusammenfallt. Auch die Tempe-
ratur Tax, bei der die Schallgeschwindigkeit maximal wird, wurde so gewéhlt, dass
sie mit derjenigen der Messdaten iibereinstimmt.

Zur Orientierung ist zusétzlich auch der resonante Beitrag zur Schallgeschwindig-
keitsénderung mit einer gestrichelten Linie dargestellt. Dieser fallt bei niedrigsten
Temperaturen folgerichtig auch mit den Messdaten zusammen, da in diesem Tempe-
raturbereich der Beitrag der Relaxation zur Schallgeschwindigkeit vernachlissigbar
gering ist. Zu hoheren Temperaturen hin wird dieser immer wichtiger, weshalb sich
die Zunahme der Schallgeschwindigkeit verlangsamt und sie sich nach Durchlaufen
eines Maximums wieder reduziert. In diesem Temperaturbereich, oberhalb des Ma-
ximums, laufen Vorhersage und Messergebnisse auseinander. Dies ist nicht verwun-
derlich, da der Beitrag der Leitungselektronen und der Quasiteilchen zur Relaxation
zunéchst unberiicksichtigt blieb.

Einfluss der Elektronen und Quasiteilchen zur Relaxation

Will man den Betrag der Elektronen und Quasiteilchen zur Relaxation berticksich-
tigen, kommt zur Relaxationsrate des Ein-Phonon-Prozesses (2.34) diejenige auf
Grund der Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen und Elektronen (2.40) bezie-
hungsweise zwischen Tunnelsystemen und Quasiteilchen (2.43) hinzu. Die beiden
letztgenannten Beitrdge enthalten die dimensionslose Tunnelsystem-Elektron-Kopp-
lungskonstante K, die in (2.40) eingefiihrt wurde. Sie ist ein Maf fiir die Stérke der
Kopplung zwischen Tunnelsystemen und Elektronen beziehungsweise Quasiteilchen.
Thr Wert liegt zwischen 0 und 0,5 [Yam84|. Da der genaue Wert unbekannt ist, kann
er als weiterer freier Parameter (in den Grenzen 0 < K < 0,5) behandelt werden.

Abbildung 4.27 zeigt numerische Berechnung der Vorhersagen des STMs zur Schall-
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geschwindigkeitsdnderung unter Beriicksichtigung zuséatzlicher Relaxation auf Grund
von Elektronen und Quasiteilchen. Als gestrichelte Linie ist wieder die numerische
Berechnung der Schallgeschwindigkeitsinderung dargestellt, bei der die Relaxati-
on ausschliefslich tiber den Ein-Phonon-Prozess ablduft (2.50). Man erkennt in der
logarithmischen Auftragung das vorhergesagte Steigungsverhéltnis in der Schallge-
schwindigkeit von 2 zu -1, wie es schon in Abbildung 2.24 zu sehen ist. Zusétzlich
sind vier weitere numerische Berechnungen der Schallgeschwindigkeitsdnderung ge-
méf Gleichungen (2.47) und (2.50) mit (2.34) und (2.43) dargestellt, bei denen die
Relaxation auf Grund von Elektronen und Quasiteilchen einen zunehmend grofie-
ren Beitrag liefert. Dies wird hier durch eine Variation der Tunnelsystem-Elektron-
Kopplungskonstante erreicht, welche als Parameter Werte zwischen 0,002 und 0,5
annimmt.

Qualitativ zeigt sich fiir alle dargestellten Berechnungen mit K > 0 dasselbe Verhal-
ten. Im Temperaturbereich oberhalb von T; fithrt die zusétzliche Relaxation zu einer
stark reduzierten Schallgeschwindigkeit. Unterhalb von T, erhoht sich die Schallge-
schwindigkeit mit sinkender Temperatur, bis sie wieder den Wert annimmt, den sie
ohne Quasiteilcheneinfluss hat. Dies geschieht bei etwa 110 mK, etwas oberhalb der
Temperatur bei der die Schallgeschwindigkeit ihren maximalen Wert erreicht.

Wie schon in Abbildung 4.26 ist in Abbildung 4.28 die gemessene Schallgeschwin-
digkeitsinderung der AT 1-Mode in Abhéngigkeit von der Temperatur aufgetragen.
In dieser Abbildung sind zusédtzlich numerische Berechnungen basierend auf dem
STM unter Berticksichtigung zuséatzlicher Relaxation auf Grund von Elektronen und
Quasiteilchen eingezeichnet, wie sie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben wur-
den. Besonders hervorgehoben ist jene, bei welcher die Tunnelsystem-Elektron-Kopp-
lungskonstante K = 0,45 betréigt. Man erkennt eine hervorragende Ubereinstimmung
der Messdaten mit der Vorhersage in einem weiten Temperaturbereich. Wie schon in
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Abbildung 4.26 ersichtlich, fallen die Kurven unterhalb von etwa 110 mK — also im
Temperaturbereich in dem der Beitrag der Relaxation zur Schallgeschwindigkeitsén-
derung vernachlassigbar gering ist — zusammen. Bei der Vorhersage mit K = 0,45,
welche die Messdaten am besten beschreibt, gibt es eine liickenlose Ubereinstimmung
bis etwa 350 mK. Zu noch hoheren Temperaturen hin zeigt sich eine leichte Diskre-
panz. Besonders der Temperaturbereich bei und oberhalb von T. wird mit dieser
Vorhersage nicht gut beschrieben.

Bevor der Einfluss der Quasiteilchen auf die Relaxation néher analysiert wird,
wollen wir zunéchst die Vorhersagen des STMs zur inneren Reibung mit den dazu-
gehorigen Messdaten vergleichen.

In Abbildung 4.29 sind, wie schon in Abbildung 4.27, numerische Berechnungen
des STMs mit unterschiedlich starker Tunnelsystem-Elektron-Kopplungskonstante
dargestellt. In diesem Fall Vorhersagen fiir die innere Reibung, zu welcher resonante
Prozesse in diesem Temperaturbereich keinen Beitrag liefern. Die Kopplungskonstan-
te K wurde wieder zwischen 0,002 und 0,5 variiert. Gestrichelt ist die Vorhersage fiir
den Fall dargestellt, dass Quasiteilchen nicht zur Relaxation beitragen. Bei héchsten
Temperaturen zeigt sich ein Plateau in der inneren Reibung, welche sich bereits ober-
halb von 1K mit sinkender Temperatur reduziert und schliefflich proportional zu 7
wird. Durch den zusétzlichen Beitrag der Quasiteilchen zur Relaxation erstreckt sich
das Plateau im Fall K # 0 zu niedrigeren Temperaturen. Die genaue Form héngt von
der Starke der Kopplungskonstante ab, wobei unterhalb von etwa 110 mK bei allen
Kurven wieder ausschlieflich der Einfluss der Tunnelsystem-Phonon-Wechselwirkung
zur Relaxation sichtbar ist.

Den Vergleich zwischen Messdaten der inneren Reibung und numerischen Berech-
nungen des STMs und zeigt Abbildung 4.30. Unterteilen wir zur Analyse den hier
dargestellten Temperaturbereich in drei Abschnitte. Im Niedrigtemperaturbereich
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Abb. 4.29: Berechnete inneren Reibung
geméfs des STMs unter Beriicksichtigung
zusétzlicher Relaxation auf Grund von
Elektronen und Quasiteilchen in Abhé&n-
gigkeit von der Temperatur. Eine grofie-
re Tunnelsystem-Elektron-Kopplungskon-
stante K fithrt zu einem zu niedrigeren
Temperaturen ausgedehnten Plateau.

a), der sich bis zu etwa 110 mK erstreckt, zeigen die Messdaten bei dieser Mode eine
T34 Abhingigkeit der inneren Reibung bei niedrigsten Temperaturen, wohingegen
das Model eine T3-Abhiingigkeit voraussagt. Im Hochtemperaturbereich c¢) oberhalb
von etwa 170mK betrachten wir die Vorhersage, bei der die Tunnelsystem-Elek-
tron-Kopplungskonstante K = 0,45 betragt. Sie ist mit einer roten Linie besonders
hervorgehoben. Sie zeigt das vom Model vorhergesagte temperaturunabhéngige Pla-
teau. Die gemessene innere Reibung reduziert sich hingegen zwischen etwa 170 mK
und 7, bei 900 mK mit steigender Temperatur. Genau bei T, hat sie ein scharfes
Minimum und wéchst anschlieffend mit steigender Temperatur. Im Temperaturbe-
reich b), zwischen etwa 110 und 170 mK, — der dadurch gekennzeichnet ist, dass hier
das Plateau der inneren Reibung endet, welches von der Vorhersage mit K = 0,45
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Abb. 4.30: Innere Reibung der AT 1-
Mode in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur. Zusétzlich sind numerische Berechnun-
gen des STMs eingezeichnet. Jene, bei der
die Tunnelsystem-Elektron-Kopplungskon-
stante K = 0,45 betrégt beschreibt die
Messdaten im Temperaturbereich zwischen
etwa 110 und 170 mK.



4.2. Analyse und Interpretation 103

stammt — zeigt sich eine gute Ubereinstimmung von Messdaten und Vorhersage.

In diesem Temperaturbereich werden beide Messgrofen, 6v/v und Q~!, gut vom STMs
beschrieben, wenn eine zusétzliche Relaxation iiber Quasiteilchen gemaéls BCS be-
riicksichtigt wird. Da die Temperatur bekannt ist, bei der die Probe in den supralei-
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Abb. 4.31: Relativer Anteil thermisch
10° aktivierter Quasiteilchen unterhalb
L ! ! ! von T, =0,9K nach der BCS-Theorie in
0.1 0.2 0.5 1 Abhingigkeit von der Temperatur.

Temperatur T [K]

tenden Zustand iibergeht, ist es moglich den Anteil thermisch aktivierter Quasiteil-
chen zu bestimmen. Mit der temperaturabhéngigen Energieliicke Apcs(7T), die sich
mit (2.41) und (2.42) berechnen lasst und die in Abbildung 2.22 dargestellt ist, kann
mit Hilfe des Boltzmann-Faktors der Anteil thermisch aktivierter Quasiteilchen zu

n —Apcs(T)
o= it (4.9)

berechnet werden. Abbildung 4.31 zeigt den relativen Anteil thermisch aktivier-
ter Quasiteilchen in der Probe, wie er nach (4.9) berechnet wurde. Direkt unter-
halb von T, bei 900 mK reduziert sich ihr Anteil schnell mit sinkender Tempera-
tur. Bei 340 mK sind es nur noch 1% und bei 115 mK hat sich ihr Anteil auf 10~°
reduziert. Der schwindende Anteil wird in Abbildung 4.32 anhand der Messdaten
zur Schallgeschwindigkeit und inneren Reibung sichtbar. Neben den bereits bekann-
ten Messungen und Vorhersagen des STMs sind im Temperaturbereich zwischen
115mK und T, bei 900 mK der relative Anteil noch vorhandener thermisch aktivier-
ter Quasiteilchen gekennzeichnet. Mit deren Verringerung mit sinkender Temperatur
reduziert sich auch der zuséatzliche Relaxationsbeitrag auf Grund von Tunnelsystem-
Quasiteilchen-Wechselwirkung. Sowohl bei den Daten zur Schallgeschwindigkeitsan-
derung (links), als auch denen zur inneren Reibung (rechts) ist ersichtlich, dass dieser
Beitrag erst bei einem Anteil thermisch aktivierter Quasiteilchen kleiner 1076 ver-
nachléssigbar gering ist und die Relaxation auf Grund von Tunnelsystem-Phonon-
Wechselwirkung bei weiter sinkender Temperatur dominiert.
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Abb. 4.32: Relative Schallgeschwindigkeitsdnderung (links) und innere Reibung (rechts)
der AT 1-Mode in Abhéngigkeit von der Temperatur. Zusétzlich sind numerische Berech-
nungen fiir die jeweilige Grofe eingezeichnet. Gestrichelt ohne Quasiteilchen/Elektron-
Tunnelsystem-Wechselwirkung, mit durchgezogener Linie fiir den Fall, dass die Kopplungs-
konstante K = 0,45 betragt. Im Temperaturbereich zwischen 115 mK und T, bei 900 mK
ist aufserdem der relative Anteil noch vorhandener thermisch aktivierter Quasiteilchen ge-
kennzeichnet.

Abweichungen zum Standardtunnelmodell

Wie man im rechten Teil der Abbildung 4.32 sehen kann, beschreibt die Vorhersage
des STMs — auch unter Beriicksichtigung zuséatzlicher Relaxation durch Quasiteil-
chen und Elektronen — die gemessene innere Reibung nicht in allen Temperaturbe-
reichen. Zum einen steigt die innere Reibung bei niedrigsten Temperaturen weniger
schnell mit zunehmender Temperatur als vorhergesagt, zum anderen erwartet man
ein temperaturunabhéngiges Plateau bei hohen Temperaturen, wohingegen in den
Messdaten ein Minimum bei T, erscheint. Diese Abweichung ist stringent zu jener,
welche um 7, bei der Schallgeschwindigkeit auftritt. In beiden Fallen ist der tatséch-
lich auftretende Relaxationsbeitrag in diesem Temperaturbereich geringer, als vom
Modell in dieser Form angenommen.

Weitere Abweichungen zeigen sich bei der Betrachtung der anderen Moden. Ab-
bildung 4.33 zeigt die relative Schallgeschwindigkeitsdnderung (links) und innere
Reibung (rechts) der B1- und der B2-Mode in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur. Wahrend man die Messung der B 1-Mode unterhalb von etwa 350 mK gut mit
der Vorhersage des STMs beschreiben kann, wenn man eine Tunnelsystem-Elektron-
Kopplungskonstante von K = 0,3 und ein Maximum bei 7= 52 mK annimmt, so ist
dies fiir die B 2-Mode nicht moglich. Auch mit einem maximal angenommenen Wert
von K = 0,5 ergibt sich kein ausreichend grofier zuséitzlicher Relaxationsbeitrag. Die
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Abb. 4.33: Relative Schallgeschwindigkeitsinderung (links) und innere Reibung (rechts)
der B1- und der B2-Mode in Abhéngigkeit von der Temperatur. Zuséatzlich sind
numerische Berechnungen fiir die jeweilige Grofke eingezeichnet. Gestrichelt ohne
Quasiteilchen /Elektron-Tunnelsystem-Wechselwirkung, mit durchgezogener Linie fiir den
Fall, dass die Kopplungskonstante K = 0,5 (braun) und K = 0,3 (griin) betréigt.

hier dargestellte Kurve, bei der ein Maximum bei T= 66 mK angenommen wurde,
zeigt eine langsamere Reduktion der Schallgeschwindigkeit mit steigender Tempera-
tur, als die entsprechenden Messdaten.

In der rechten Bildhélfte zeigen sich die im vorherigen Absatz angesprochenen Abwei-
chungen zwischen numerischen Berechnungen und Messdaten der inneren Reibung
auch fiir die B 1- und die B 2-Mode. Das Modell sagt einen Anstieg von Q~! o< T° un-
abhingig von der Frequenz voraus, wihrend der Anstieg fiir die B 1-Mode bei Q!
T%* und der B 2-Mode bei etwa Q=1 oc 7% liegt.

Eine weitere Diskrepanz wird ersichtlich, wenn man die beiden Messgrofen ge-
meinsam betrachtet. Bis jetzt wurden die Anpassungen unabhéingig an die jeweiligen
Messdaten vorgenommen. Uber die makroskopische Kopplungskonstante C' (2.49)
sind sie jedoch miteinander verbunden. Nach (2.48) werden die Steigung der Niedrig-
temperaturflanke von ¢v/y und der Plateauwert von Q! dividiert durch 7/2 (2.61) von
derselben Konstante C' beschrieben. Abbildung 4.34 zeigt die relative Schallgeschwin-
digkeitsénderung (links) und innere Reibung (rechts) der AT 1-Mode. Zusétzlich sind
jeweils zwei Berechnungen nach dem STM eingezeichnet. Die Theoriekurven identi-
scher Farbe wurden mit demselben Parametersatz berechnet. Wahrend die blauen
Kurven aus einer Anpassung an 9v/» stammen, rithren die roten Kurven aus einer
Anpassung an Q! her. Die auftretenden Diskrepanzen sind augenfillig. Hilt man
sich an die rote Anpassung, bei welcher der Plateauwert von ~! anhand des Maxi-
malwerts ermittelt wurde, ergibt sich eine zu steile Schallgeschwindigkeitsdnderung.
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Abb. 4.34: Relative Schallgeschwindigkeitsanderung (links) und innere Reibung (rechts)
der AT 1-Mode, sowie numerische Berechnungen in Abhéngigkeit von der Temperatur. Die
Steigung der Niedrigtemperaturflanke von 6v/y und der Plateauwert von Q! sind iiber die
makroskopische Kopplungskonstante C' (2.49) miteinander verbunden. Die jeweils gleich
gefarbten Theoriekurven sind mit demselben Wert fiir C' berechnet, wie man ihn anhand
der Anpassungen erhélt. Blau ist eine Anpassung an /v (2.48) und rot eine Anpassung
an Q7! (2.61). Die strichpunktierte graue Berechnung entspricht der blauen unter Addition
eines fiktiven konstanten Zusatzbeitrags.

Entsprechend fiihrt die blaue Anpassung, welche die Daten von %v/» beschreibt, zu
einem zu niedrigen Wert fiir das Plateau von Q~!. Dass der Plateauwert nur des-
halb zu niedrig ist, weil ein Zusatzbeitrag von Q! nicht beriicksichtigt worden ist,
welcher beispielsweise von der DPO-Einspannung herriihre, kann anhand der grau-
en strichpunktierten Linie ausgeschlossen werden. Diese zeigt eine Berechnung der
inneren Reibung, welche mit den selben Parametern wie die in blau dargestellte, be-
rechnet wurde unter Addition eines fiktiven konstanten Zusatzbeitrags. Ein solcher,
hier komplett temperaturunabhéngig angenommener, Beitrag wiirde bei 7' >30 mK
bis zum Maximalwert die Ubereinstimmung nahezu perfekt machen. Im Limes tiefer
Temperaturen miisste ein solcher Beitrag zur inneren Reibung allerdings abnehmen,
um die Messdaten wirklich zu beschreiben. Zu priifen wére zunéchst, ob die Wech-
selwirkung zwischen Tunnelsystemen und Kernmomenten einen solchen Relaxations-
mechanismus bewirken kann.

Vergleich mit elastischen Eigenschaften von Zr,yCugy Dass die beschrieben
Diskrepanzen nicht ausschlieflich bei den im Rahmen dieser Arbeit angefertigten
Messungen auftreten, kann anhand der Abbildungen 4.35 und 4.36 gezeigt werden.
Dort sind die relative Schallgeschwindigkeitsdnderung und die innere Reibung von
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Abb. 4.35: Relative Schallgeschwindigkeitsdnderung gemessen bei 1564 Hz (links) [Ray84]
und 980 Hz (rechts) [Kon02]. Die Sprungtemperatur der Legierung ZrsoCugg ist 300 mK.
Zum Vergleich sind eigene Messungen an Zrs5CuggAligNis gezeigt, bei dem T;. bei 900 mK
liegt.

Zr40Cugy dargestellt, wie sie von Raychaudhuri et al. bei 1564 Hz und Konig et al.
bei 980 Hz gemessen wurden. Die Sprungtemperatur der Legierung Zr,,Cug liegt
bei 300 mK, wiahrend diejenige von Zrs5CuggAl;gNis bei 900 mK liegt. Die Daten
zeigen eine qualitativ dhnliche Temperaturabhéngigkeit zu den ebenfalls eingezeich-
neten eigenen Messdaten. Auf Grund der unterschiedlichen Sprungtemperaturen sind
die Daten von Zr4Cugg scheinbar zu niedrigeren Temperaturen hin verschoben. Die
charakteristischen Merkmale sind jedoch ersichtlich. In beiden Messungen steigt die
Schallgeschwindigkeit, welche in Abbildung 4.35 gezeigt ist, von niedrigsten Tem-
peraturen mit steigender Temperatur an, bevor sie sich nach Durchschreiten eines
Maximums (bei etwa 40 mK bei 980 Hz und etwa 48 mK bei 1564 Hz) wieder deutlich
reduziert. Diese Verringerung endet jeweils abrupt bei 7. und setzt sich zu héheren
Temperaturen mit flacherer Steigung fort.

Auch bei den Messdaten der inneren Reibung von Zr,nCugg, dargestellt in Abbil-
dung 4.36, finden sich vergleichbare Merkmale zu denen von Zrs;CusgAl;gNis. Bei
niedrigsten Temperaturen erhoht sich die innere Reibung mit steigender Temperatur
und reduziert sich nach Durchschreiten eines Maximums wieder. Bei den Messdaten
von Raychaudhuri et al. kann man sogar den zusétzlichen Relaxationsbeitrag auf
Grund von Quasiteilchen erkennen. Die Reduktion der inneren Reibung oberhalb
der Temperatur des Maximums endet bei T, und erhoht sich anschliefsend wieder
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Abb. 4.36: Innere Reibung von ZrsoCugp gemessen bei 1564 (links) [Ray84| und 980 Hz
(rechts) [K6n02|, sowie eigene Messungen an Zrs5CusgAljgNis. Die Messungen zeigen eine
qualitativ dhnliche Temperaturabhéngigkeit. Im Besonderen zeigt sich ein Minimum bei T¢
des jeweiligen Materials.

mit steigender Temperatur, sodass bei T, das charakteristische lokale Minimum in
der inneren Reibung auftritt, welches nicht vom STM vorausgesagt wird. Vergleicht
man die Kopplungskonstanten C, welche man anhand der Tieftemperatursteigung
von 9/y und dem Maximalwert von Q! ermittelt, zeigt sich, dass jene iiber die in-
nere Reibung ermittelte um 60 % ([Kon02]) beziehungsweise 70 % ([Ray84]) grofer
ist.

Die in den vergangenen Abschnitten analysierten Merkmale, wie die geringe Schall-
geschwindigkeitsianderung bei und oberhalb von T, das scharfe Minimum bei T, in
der inneren Reibung und die Diskrepanz zwischen dem anhand der beiden Messgro-
fen ermittelten Wert fiir die makroskopische Kopplungskonstante C' zeigen sich bei
allen prasentierten Messungen. Dies deutet darauf hin, dass es zumindest noch einen
zusétzlichen temperaturabhingigen Relaxationsbeitrag geben muss. Im Temperatur-
bereich um die Sprungtemperatur hingegen muss dieser Beitrag reduziert sein, was
zu dem Minimum der inneren Reibung bei T, fithrt. Diese Punkte zeigen, dass das
STM nicht alle Aspekte der elastischen Eigenschaften von metallischem Glas voll-
stdndig beschreibt. Betrachtet man hingegen Abbildung 4.32, kann aber festgestellt
werden, dass ein auf nur so wenigen Annahmen beruhendes Modell wie das STM
unter Beriicksichtigung der Zusatzrelaxation iiber Elektronen und eines BCS-artigen
supraleitenden Phaseniibergang, die Messdaten erstaunlich préazise beschreibt.



4.2. Analyse und Interpretation 109

4.2.3 Erweiterung des Standardtunnelmodells

WEeil es auch bei dielektrischen Glasern und den Ergebnissen anderer Messmetho-
den Abweichungen gab, wurden mehrere Erweiterungen des Standardtunnelmodells
erwogen, um eine Antwort auf einzelne der beschriebenen Abweichungen zwischen
Theorie und Messung zu geben. Da der Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit die Un-
tersuchung elastischer Eigenschaften von supraleitendem metallischen Glas ist, soll
hier nur auf eine ndher eingegangen werden, die sich explizit mit dem Einfluss der
Elektronen und Quasiteilchen auf die Zustandsdichte der Tunnelsysteme in metalli-
schen Glésern befasst.

Kagan und Prokof’ev erldutern in der von ihnen vorgestellten Erweiterung des STMs,
auf welche Weise der Elektron-Polaron-Effekt die Tunnelparameter der Tunnelsyste-
me renormieren kann [Kag87, Kag88|. Dieser Ansatz beruht auf einer Idee Kondos.
Dieser legte 1976 dar, dass die Tunnelgeschwindigkeit von Atomen in Metallen auf
Grund der Anwesenheit von Leitungselektronen reduziert sei, da diese der Bewegung
des Atoms nicht instantan folgen kénnen [Kon76|. Dieses fithrt zu einer Renormie-
rung des Tunnelparameters Ay. Kagan und Prokof’ev fithren unter anderem aus, dass
die Renormierung des Tunnelparameters von der Energieliicke Apcg, der Asymme-
trieenergie A und der Temperatur abhéngt.

Abbildung 4.37 zeigt im linken Bild die Vorhersage der relativen Schallgeschwin-
digkeitsinderung eines metallischen Glases, das unterhalb von 7. supraleitend wird,
unter Beriicksichtigung einer renormierten Tunnelaufspaltung [Kag88|. In der Vor-
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Abb. 4.37: Vorhersage der relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung unter Bertiicksich-
tigung einer renormierten Tunnelaufspaltung nach [Kag88| (links), sowie Messdaten der
AT 1-Mode (rechts) in Abhéngigkeit von der Temperatur. Neben einer temperatur- und
frequenzabhéngigen minimalen Tunnelaufspaltung fithrt die Renormierung zu einem redu-
zierten resonanten Beitrag bei Temperaturen oberhalb von T.
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hersage ist zudem mit einer gepunkteten Linie der resonante Beitrag angedeutet. Man
erkennt, dass sich dieser oberhalb von T, als Konsequenz der Renormierung redu-
ziert. Anders ausgedriickt bedeutet dies, dass die Zustandsdichte der zum Messsignal
beitragenden Tunnelsysteme im normalleitenden Zustand und im supraleitenden Zu-
stand verschieden ist.

Im rechten Bild sind zum Vergleich die Messdaten der AT 1-Mode dargestellt. Ver-
gleicht man die Vorhersage mit den Ergebnissen der Messung, so zeigt sich eine grofie
Ahnlichkeit. Besonders hervorzuheben ist das Ausbleiben eines scharfen Minimums
bei T,. Stattdessen zeigt sich in der Schallgeschwindigkeit ein sachter Ubergang bei
der Sprungtemperatur, wie man in beiden Bildhalften sieht.

Abbildung 4.38 zeigt Vorhersagen (links) und Messungen (rechts) der inneren Rei-
bung in halblogarithmischer Darstellung. Die Vorhersage beriicksichtigt wieder eine
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Abb. 4.38: Vorhersage der innere Reibung unter Beriicksichtigung einer renormierten Tun-
nelaufspaltung nach [Kag88| (links), sowie Messdaten der AT 1-Mode (rechts) in Abhén-
gigkeit von der Temperatur in halblogarithmischer Auftragung. Sowohl die Vorhersage als
auch die gemessene innere Reibung zeigen ein Minimum bei 7.

renormierte Tunnelaufspaltung. Auch bei dieser Messgrofe erkennt man eine grofie
Ahnlichkeit zwischen Vorhersage und Messung. Besonders das Minimum um 7}, ist
in beiden Bildhéalften zu erkennen, wohingegen das unverdnderte STM in diesem
Temperaturbereich ein Plateau in der inneren Reibung voraussagt. Das Minimum
ergibt sich aus der Renormierung des Tunnelparameters, die als Konsequenz eine

temperatur-, frequenz- und kopplungskonstantenabhédngige minimale Tunnelaufspal-
tung Ao min(7, f, K) hat.

Eine exakte Implementierung der von Kagan und Prokof’ev vorgeschlagenen Re-
normierung in die Theorie des STMs zur Vorhersage der Temperaturabhéingigkeit
der elastischen Eigenschaften ist komplex. Ersetzt man in einer ersten groben Néahe-
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rung dieser Erweiterung die verdnderte minimale Tunnelaufspaltung &O,min mit einem
vergroferten festen Wert, zeigen sich bereits erhebliche Auswirkungen im Tempera-
turbereich um 7.

Abbildung 4.39 zeigt Messergebnisse der relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung
(links) und inneren Reibung (rechts) der AT 1-Mode, sowie theoretische Berechnun-
gen. Neben den bereits vorgestellten (blau) sind zusétzlich Kurven eingezeichnet, bei
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Abb. 4.39: Relative Schallgeschwindigkeitsdnderung (links) und innere Reibung (rechts)
der AT 1-Mode in Abhingigkeit von der Temperatur. Zusétzlich sind Vorhersagen des
STMs fiir die jeweilige Grofle eingezeichnet. Dabei wurde eine minimale Tunnelaufspal-
tung Ag min/ks von 0,5 mK (rot) und 0,75 mK (violett) gewihlt.

denen eine minimale Tunnelaufspaltung Ag,,in/kg von 0,5mK (rot) und 0,75 mK
(violett) gewdhlt wurden. Bei beiden Messgrofen bewirkt diese Einschrankung der
Verteilungsfunktion eine Verringerung der zusétzlichen Relaxation auf Grund von
Quasiteilchen/Elektronen. Da diese am stéarksten im normalleitenden Zustand vor-
handen ist, fithrt eine Reduktion zu einer héheren Schallgeschwindigkeit im normal-
leitenden Zustand. Dies kann man in der linken Hélfte von Abbildung 4.39 anhand
der roten Kurve sehen, die einen flacheren Verlauf im normalleitenden aufweist und
die Messdaten im gesamten Temperaturbereich unterhalb von 7. hervorragend be-
schreibt. Mit einer noch gréfferen minimalen Tunnelaufspaltung von 0,75 mK die als
Variante in violett dargestellt ist, ist die Schallgeschwindigkeit oberhalb Ti. noch ho-
her, sodass dort die Messdaten besser beschrieben werden. Unterhalb von T, ist die
Abweichung entsprechend grofer.

Die durch die Einschrankung der Verteilungsfunktion hervorgerufene Verringerung
der zusatzlichen Relaxation ist im normalleitenden Bereich am gréfsten. Unterhalb
von T, verringert sie sich aber schnell mit sinkender Temperatur. Dies kann sehr
gut in der rechten Bildhélfte von Abbildung 4.39 beobachtet werden, wo die in-
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nere Reibung der AT 1-Mode, sowie Vorhersagen mit den soeben vorgestellten Pa-
rametern dargestellt sind. Sowohl die Messdaten als auch die Vorhersagen zeigen,
dass die durch die verdnderte Verteilungsfunktion verursachte reduzierte Relaxation
unterhalb von 7, mit sinkender Temperatur wieder grofser wird, sodass bei 7. ein
Minimum entsteht. Dieses ist umso ausgepragter, je starker die Verteilungsfunktion
eingeschrankt wird.

Die im letzten Absatz vorgestellten Vorhersagen sind nur eine Naherung der von Ka-
gan und Prokof’ev vorgeschlagenen Erweiterung des STMs, weshalb eine vollstandige
Ubereinstimmung zwischen Vorhersage und Messdaten nicht erwartet werden konn-
te. Allerdings zeigen die vorgestellten Messergebnisse, dass eine Interpretation dieser
ohne jegliche Beriicksichtigung eines Einflusses der Quasiteilchen und Leitungselek-
tronen auf den Tunnelprozess iiber die von Black beschrieben Relaxation hinaus,
nicht erfolgreich sein kann.

Die in diesem Kapitel dargestellten elastischen Eigenschaften, sowohl die Schall-
geschwindigkeitsanderung als auch die innere Reibung von Zrs5CusgAl;gNis konnten
dank der Weiterentwicklung der Messmethodik sehr préazise ermittelt werden. Unter
Berticksichtigung des Einflusses von sowohl Leitungselektronen im normalleitenden,
als auch von Quasiteilchen im supraleitenden Zustand des Glases, konnte eine gute
Ubereinstimmung der Messdaten mit Vorhersagen des Standardtunnelmodells in ei-
nem groken Temperaturbereich gefunden werden, was eine direkte Bestimmung der
Elektron-Tunnelsystem-Kopplungskonstante zu K = 0,45 erlaubte. Unter der An-
nahme eines BCS-artigen Verhaltens, konnte der Einfluss der Elektronen und Quasi-
teilchen zur Relaxation abgeschétzt werden. Es zeigt sich, dass deren Beitrag zur
Relaxation erst bei einem Anteil thermisch aktivierter Quasiteilchen kleiner 10~°
vernachlissigbar gering ist. Eine gute Ubereinstimmung der Messdaten mit numeri-
schen Berechnungen des um den Einfluss der Quasiteilchen und Elektronen erweiter-
ten STMs konnte auch im Bereich der Sprungtemperatur 7. erreicht werden, wenn
eine Anderung der Verteilungsfunktion der Tunnelparameter beriicksichtigt wird,
wie sie beispielsweise durch die Renormierung der Tunnelaufspaltung auf Grund der
Wechselwirkung von Quasiteilchen und Elektronen mit Tunnelsystemen verursacht
wird. Zukiinftig sollen die im Rahmen dieser Arbeit weiterentwickelten Torsionsos-
zillatormessungen bei der Untersuchung nach dem Einfluss von Kernmomenten und
inkoharentem Tunneln auf die Dynamik von Tunnelsystemen in Glédsern einen signi-
fikanten Betrag leisten.



5. Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden erstmalig die elastischen Eigenschaften eines me-
tallischen Glases im gesamten Temperaturbereich zwischen 10 mK und 300 K zu-
sammenhéangend untersucht. Mit Hilfe akustischer Messungen wurden die relative
Schallgeschwindigkeitsdnderung und die innere Reibung von metallischem Glas am
Beispiel von Zrs;CusgTijgNis bestimmt. Dazu wurde erstmalig ein Double-Paddle-
Oszillator (DPO) vollstdndig aus massivem metallischen Glas hergestellt. Die damit
erzielten Messergebnisse hoher Qualitidt erlauben eine qualitative und quantitative
Analyse.

Die hohe Qualitdt der erzielten Messergebnisse wurde moglich durch die Weiter-
entwicklung einer Reihe von Messtechniken. Die Wahl der Probengeometrie eines
Double-Paddle-Oszillators bietet den Vorteil eines reichhaltigen Modenspektrums.
So sind die antisymmetrischen Torsionsmoden weitestgehend von mechanischen Sto-
rungen entkoppelt. Dies ist auch der Grund fiir eine minimale Energiedissipation
durch den Probenhalter selbst. Der Probenhalter wurde modular erweiterbar gestal-
tet und ermdglicht so neben einer kapazitiven eine induktive Detektion der DPO-
Schwingung. Zu diesem Zweck wurde eine supraleitende mikrostrukturierte Aufneh-
merspule entwickelt, welche auf die Detektion der Bewegung von Torsionsmoden hin
optimiert ist. Die Verbindung zwischen der Aufnehmerspule und der Einkoppelspule
eines SQUIDs konnte mit Niob-Titan-Dréhten realisiert werden. Dies erlaubt es, die
verwendete induktive Detektionsmethode auch im einstelligen Kelvinbereich zu be-
nutzen. Die Implementierung einer Messsoftware mit zwei PID-Reglern ermoglicht
es, gleichzeitig die Schallgeschwindigkeitsinderung und innere Reibung kontinuier-
lich bei gleichbleibender Verzerrung zu messen. Dank dieser Weiterentwicklungen der
akustischen Messtechnik konnte die relative Schallgeschwindigkeitsénderung und die
inneren Reibung erstmalig mit einer Genauigkeit gemessen werden, die es erlaubt
eine auch quantitative Analyse der Messergebnisse vorzunehmen.

Im Temperaturbereich zwischen 1 und 300K, welcher bei der Betrachtung der
inneren Reibung in der Literatur oft mit ,nearly constant loss® beschrieben wird,
konnten drei breite Maxima ermittelt werden. Das grofite, welches bei der AT 2-Mode
seinen maximalen Wert bei 272 K hat, kann auf die Verzerrungsfeld-induzierte kurz-
reichweitige Umlagerung von Wasserstoff innerhalb der Matrix des metallischen Gla-
ses zuriickgefithrt werden. Dieser Relaxationsmechanismus wird Snoek-Relaxation
genannt [Sno41|. Ein weiteres breites Maximum der inneren Reibung findet sich fiir
die AT 2-Mode im Temperaturbereich um 153 K. Die Ursache dieses weit unterhalb
der Glasiibergangstemperatur 7, von 683 K auftretenden Relaxationsbeitrags ist bis-

113



114 5. Zusammenfassung

lang unbekannt. Nimmt man an, dass die Ursache der erhohten inneren Reibung auf
eine Relaxation zuriickzufiihren ist, die ihren Ursprung in einem thermisch akti-
vierten Prozess hat, so kann dessen Aktivierungsenergie zu Ex = (0,36 4+ 0,09) eV
bestimmt werden [Schl4|. Ein weiteres Maximum der inneren Reibung hat seinen
Maximalwert bei 13 K. Dieses korrespondiert mit einem Zusatzbeitrag zur spezifi-
schen Warme im selben Temperaturbereich, welchen A. Reifenberger bei Warmeka-
pazitétsmessungen an Proben aus demselben Guss ermittelte [Rei]. Ein derartiger
Zusatzbeitrag, sowohl bei dielektrischen, als auch metallischen Glasern, wird {ibli-
cherweise unter dem Namen Boson-Peak diskutiert.

Die Bestimmung der Sprungtemperatur 7, von ZrssCuzgAljgNis, welche auch
durch eine unabhingige Messung der Suszeptibilitit des Probenmaterials erfolgte,
ermoglicht eine genauere Analyse des Einflusses der Leitungselektronen und Qua-
siteilchen zur Relaxation. Relaxationsprozesse werden neben resonanten Prozessen
vom Standardtunnelmodell vorhergesagt, um die Dynamik in Glasern zu beschreiben,
wenn bei sehr tiefen Temperaturen Phononen oder Leitungselektronen mit Tunnel-
systemen wechselwirken. Die Relaxation iiber Phononen, welche unterhalb weniger
Kelvin mit dem Ein-Phonon-Prozess beschrieben werden kann, lauft parallel zur Re-
laxation tiber Leitungselektronen ab. Unter der Annahme, dass diese Prozesse unab-
héngig sind, konnen die Relaxationsraten addiert werden. Mit Hilfe eines Vergleichs
der Messergebnisse der Schallgeschwindigkeitsdnderung und der innere Reibung mit
den Vorhersagen des Standardtunnelmodells konnte, unter der Annahme eines BCS-
artigen Verhaltens, der Einfluss der Elektronen und Quasiteilchen zur Relaxation
abgeschétzt werden. Es zeigt sich, dass deren Beitrag zur Relaxation erst bei ei-
nem Anteil thermisch aktivierter Quasiteilchen kleiner 107% vernachlissigbar gering
ist. Der ermittelte Wert der Elektron-Tunnelsystem-Kopplungskonstante konnte un-
ter Berticksichtigung dieser Annahmen auf K = 0,45 fiir die AT 1-Mode festgelegt
werden.

Trotz der hervorragenden Ubereinstimmung der Messdaten mit theoretischen Vor-
hersagen der relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung in einem weiten Temperatur-
bereich zeigen sich Diskrepanzen, welche sich mit dem Standardtunnelmodell in der
urspriinglichen Form nicht vereinbaren lassen. Eine mogliche, diskutierte Erweite-
rung des Tunnelmodells nach Kagan und Prokof’ev, welche eine Renormierung der
Tunnelaufspaltung Ay auf Grund von Leitungselektronen beriicksichtigt [Kag88],
sagt neben einer temperatur- und frequenzabhéngigen minimalen Tunnelaufspal-
tung szin(T, f, K) einen reduzierten resonanten Beitrag fiir Temperaturen ober-
halb von T, voraus. Die Einschriankung der Verteilungsfunktion durch Einfithrung
einer erhohten minimalen Tunnelaufspaltung Ag i, als erste grobe Naherung die-
ser Erweiterung wurde im Rahmen dieser Arbeit diskutiert und resultiert in einer
qualitativ guten Ubereinstimmung mit den Messungen im Bereich um 7.
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Zusammenfassend lésst sich feststellen, dass Torsionsoszillatormessungen eine gu-
te Moglichkeit bieten mehr tiber die Natur der Tunnelsysteme in amorphen Substan-
zen zu lernen. Mit dieser Arbeit wurden wichtige Fortschritte gemacht. Auf Grund
inhérenter Vorteile dieser Messmethode ist diese priadestiniert bei der Beantwortung
weiterer Fragestellungen, beispielsweise nach dem Einfluss von Kernmomenten oder
inkohédrentem Tunneln bei ultratiefen Temperaturen, einen signifikanten Betrag zu
leisten.
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