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In dieser Arbeit wurden Messungen der inneren Reibung und der relativen Schallgeschwin-
digkeitsinderung an Quarzglas im Bereich von 5mK bis 40 K fiir vier verschiedene Fre-
quenzen zwischen 334 und 5030 Hz durchgefiihrt. Fiir die Experimente wurde ein me-
chanischer Oszillator, das sogenannte Double Paddle, verwendet, der sich durch seine
im Vergleich zur frither verwendeten Vibrating-Reed-Methode deutlich geringere Unter-
grunddampfung sowie das vielfaltige Modenspektrum auszeichnet. Bei Temperaturen un-
terhalb von 30 mK wurde ein Anstieg der inneren Reibung beobachtet, der proportional
zu T verlauft, wobei 7 monoton mit der Mefifrequenz von 0,85 bis 1,74 zunimmt und
damit deutlich abweicht vom 7™-Verhalten des Tunnelmodells, welches die Tieftempe-
ratureigenschaften von Gldasern phdnomenologisch beschreibt. Die mutmaflliche Ursache
dieser Diskrepanzen liegt in der vom Tunnelmodell nicht beriicksichtigten gegenseitigen
Wechselwirkung der Tunnelsysteme, die besonders bei tiefen Temperaturen wichtig wird.
Fiir den Dampfungswert im Plateaubereich wurde eine schwache Abhéangigkeit von der
MeBfrequenz beobachtet. Aus der Frequenzabhéngigkeit der Lage des Dampfungsmaxi-
mums bei ca. 30 K konnte eine Dominanz von thermisch aktivierten Prozessen gegeniiber
inkohdrentem Tunneln in diesem Temperaturbereich gefolgert werden.

Low frequency acoustic measurements on vitreous silica

In this work the internal friction and the variation of the sound velocity of vitreous silica
have been measured at four different frequencies between 334 and 5030 Hz in a tem-
perature range of 5mK to 40 K. The mechanical oscillator used for the experiments, the
so-called double paddle, is superior to the formerly used vibrating reed technique in its sig-
nificantly lower background losses and the ability to be operated at different eigenmodes.
At temperatures below 30 mK the absorption is found to be proportional to 7", where
7 increases monotonically with the frequency from 0.85 to 1.74. This is in contradiction
to the predicted 7T behavior of the tunneling model, which phenomenologically describes
the low temperature properties of glasses. These deviations can be most likely attributed
to the mutual interaction of the tunneling systems which is not taken into account in the
tunneling model but becomes particularly important at very low temperatures. Further-
more, a slight dependence of the internal friction in the plateau region on the frequency
has been observed. From the frequency dependence of the absorption maximum at ap-
proximately 30 K a dominance of thermally activated processes over incoherent tunneling
is inferred for this temperature range.
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1 Einleitung

Bis vor einigen Jahrzehnten standen in der Physik der kondensierten Materie die geord-
neten Systeme im Mittelpunkt des Interesses. Aus heutiger Sicht erscheint das spéte In-
teresse an amorphen Systemen etwas unversténdlich. Offensichtlich wurde nicht erwartet,
daBl das Fehlen der Fernordnung bei den Glédsern zu fundamental anderen Eigenschaften
und damit zu einem neuen Gebiet der Physik fiihren kann. Eine weitverbreitete Meinung
war, dal Details der Festkorperstruktur wegen der bei tiefen Temperaturen vorwiegend
langwelligen Phononen unbedeutend sein sollten. Desweiteren mag auch die den amorphen
Systemen anhaftende eingeschréinkte Strukturinformation eine Rolle gespielt haben, die
eine Riickfithrung experimenteller Ergebnisse auf mikroskopische Grundlagen erschwert.
Schliefflich kénnte auch der Mangel an theoretischen Vorhersagen das verhaltene Interes-
se der Experimentatoren an dieser Substanzklasse bedingt haben — wegen der fehlenden
Periodizitat sind amorphe Festkorper theoretisch schwieriger zu behandeln als Kristalle,
so daB diese Substanzklasse zunédchst weniger Beachtung fand.

Erst in den 70er Jahren begann man die Eigenschaften von Glésern speziell bei tiefen
Temperaturen sehr systematisch zu untersuchen. Insbesondere durch Messungen thermi-
scher Eigenschaften, wie z. B. der Warmeleitfihigkeit und der spezifischen Wérme [Zel71],
ist das qualitativ unterschiedliche Verhalten von amorphen und kristallinen Systemen
deutlich geworden. Auch die fiir Glédser unterschiedlichster Zusammensetzung charakte-
ristische Universalitdt vieler physikalischer Eigenschaften wurde zu diesem Zeitpunkt,
z.B. durch Messungen der Warmeleitfahigkeit verschiedener nichtkristalliner Substanzen
[Zel71, Ste73], offensichtlich.

Die besonderen FEigenschaften von Glésern bei tiefen Temperaturen sind auf niede-
renergetische Anregungen zuriickzufiihren, die im nahezu perfekten Kristall nicht bzw.
nur in sehr geringen Konzentrationen anzutreffen sind. Das 1972 von Anderson et al.
[And72] und Phillips [Phi72] vorgeschlagene phénomenologische Tunnelmodell stellt bis
heute, gemeinsam mit einigen Erweiterungen, eine Basis zur Beschreibung der Tieftem-
peratureigenschaften von Glasern dar. Wenngleich in den letzten drei Jahrzehnten der
Kenntnisstand in diesem Gebiet der Physik bedeutend erweitert wurde, ist man von ei-
nem vollstindigen Verstdndnis noch weit entfernt. Insbesondere konnten die tunnelnden
,, Teilchen noch nicht eindeutig identifiziert werden, obwohl einige Modelle fiir die mikro-
skopische Natur der niederenergetischen Anregungen vorgeschlagen worden sind.

Die Motivation fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten niederfrequenten aku-
stischen Messungen an Quarzglas ist die systematische Untersuchung der bereits in vie-
len Experimenten unterhalb von 100 mK beobachteten Abweichungen von den Vorhersa-
gen des Tunnelmodells. Diese lassen sich vermutlich der im Tunnelmodell unberiicksich-
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tigten Wechselwirkung der Tunnelsysteme untereinander zuschreiben, die bei Quarzglas
hauptséchlich elastischen Ursprungs ist. Wegen der duflert geringen Wechselwirkungsener-
gie macht sich diese jedoch nur bei sehr tiefen Temperaturen bemerkbar. Die Bedeutung
der Wechselwirkung fiir die Dynamik von Tunnelsystemen ist erst kiirzlich durch die von
Strehlow et al. [Str98] an Mehrkomponentenglidsern durchgefiihrten dielektrischen Mes-
sungen auf bemerkenswerte Art bestéarkt worden: Unterhalb einer kritischen Temperatur
von 5.8 mK tritt eine Diskontinuitdt im Temperaturverlauf der dielektrischen Konstante
von BaO-Al,03-Si0, auf, die auBlerdem stark magnetfeldabhéingig wird. Die Beobachtun-
gen werden als Hinweis auf einen kontinuierlichen Phaseniibergang von inkohérentem Tun-
neln zu einer korrelierten Bewegung einer makroskopischen Anzahl von Tunnelsystemen
gedeutet und als mogliche universelle Figenschaft aller Glaser diskutiert [Str98, Hun99).

Akustische Messungen an Quarzglas sind schon in der Vergangenheit mit Hilfe der
Vibrating-Reed-Technik durchgefiihrt worden. Der in dieser Arbeit verwendete Oszillator,
das Double Paddle, ist dem einfacheren Vibrating Reed jedoch in vieler Hinsicht iiberle-
gen. Insbesondere die stark reduzierte Untergrundddampfung erlaubt, Aussagen iiber den
Verlauf der inneren Reibung auch in Bereichen geringer intrinsischer Probenddmpfung zu
treffen, die beim Vibrating Reed wegen der unbekannten Dampfungsverluste nur einge-
schriankt moglich waren. Auflerdem stehen beim Paddle mehrere Moden zur Verfiigung,
die eine systematische Untersuchung der Vorhersagen des Tunnelmodells hinsichtlich ihrer
Frequenz- und Polarisationsabhéngigkeit ermoglichen.

In Kapitel 2 wird zunéchst das Tunnelmodell mit seinen Annahmen und Vorhersagen
vorgestellt sowie mit experimentellen Daten verglichen. Kapitel 3 gibt eine kurze Ubersicht
iiber die in der Vergangenheit verwendeten Oszillatorgeometrien sowie das Double Pad-
dle. Die experimentelle Durchfiihrung wird in Kapitel 4 beschrieben, die Darstellung und
Diskussion der Mefergebnisse erfolgt in Kapitel 5. Eine kurze Zusammenfassung und
Bewertung der Ergebnisse wird in Kapitel 6 gegeben.
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2.1 Tieftemperatureigenschaften

Eine Vielzahl von Eigenschaften amorpher und kristalliner Festkérper weist bei tiefen
Temperaturen fundamentale Unterschiede auf. So konnten Zeller und Pohl [Zel71] be-
reits 1971 anhand von temperaturabhéngigen Messungen der spezifischen Warme und
der Warmeleitfahigkeit demonstrieren, dal die thermischen Eigenschaften von Glédsern
qualitativ von denen der kristallinen Systeme abweichen. Die in Abb.2.1 dargestellte
Messung der spezifischen Warme von Quarzglas zeigt unterhalb von 1K einen mit der
Temperatur etwa linearen Verlauf, abweichend vom 7°-Verlauf der Debye-Theorie. Eben-
falls bemerkenswert ist, da} die spezifische Wiarme von Quarzglas wesentlich grofer als
die des kristallinen Quarzes ist. Dies deutet auf zuséitzliche Anregungen im ungeordneten
System hin, die im nahezu perfekten Kristall nicht vorhanden sind.

Auch die in Abb. 2.2 dargestellten Messungen der Warmeleitfahigkeit von Quarzglas
und kristallinem Quarz weisen qualitative Unterschiede auf. Der Warmetransport in di-
elektrischen Festkorpern erfolgt durch diffusive Ausbreitung von Phononen, d. h. die Pho-
nonen konnen sich nicht frei bewegen, sondern werden in Abhéngigkeit von der Tempe-
ratur mehr oder weniger stark gestreut. Der Wert des Warmeleitungskoeffizienten A, der
analog zur kinetischen Gastheorie durch

A= %Cvl (2.1)

gegeben ist, wird also durch den bei der jeweiligen Temperatur dominierenden Streuprozefl
bestimmt. In GL. 2.1 bezeichnet C' die spezifische Wirme des Phononengases, v die Schall-
geschwindigkeit und [ die mittlere freie Weglinge der Phononen. Oberhalb des Maximums
wird die Warmeleitung durch Streuung der Phononen untereinander bestimmt und nimmt
mit zunehmender Temperatur exponentiell ab. Unterhalb des Maximums, im sogenann-
ten Casimir-Bereich, wird die freie Wegliange so grof, dal die Phononen nur noch an der
Oberflache der Probe gestreut werden. Da die Schallgeschwindigkeit in diesem Tempera-
turbereich nahezu konstant ist, wird die Temperaturabhingigkeit der Wérmeleitung nur
durch die spezifische Wirme bestimmt und verlduft also, entsprechend der Debyeschen
Theorie, proportional zu 7. Thr Wert ist iiber die freie Weglinge durch die Geometrie
der Probe und deren Oberflichenbeschaffenheit bestimmt.

In Quarzglas verlauft die Warmeleitfahigkeit mit zunehmender Temperatur ndherungs-
weise quadratisch mit der Temperatur, erreicht ein Plateau, und nimmt dann wieder zu. Im
Casimir-Bereich der kristallinen Probe ist deren Wirmeleitung um zwei bis drei Grofien-
ordnungen grofler als die des Quarzglases. Die starke Reduktion der Warmeleitfahigkeit

3
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Abb. 2.1: Spezifische Wirme von Quarz-  Abb. 2.2: Wirmeleitfihigkeit von kristalli-
glas und kristallinem Quarz als Funktion der  nem Quarz und Quarzglas als Funktion der
Temperatur (nach [Hun77]). Temperatur (nach [Zel71]).

deutet auf zusétzliche Streumechanismen in der amorphen Probe hin, die die mittlere freie
Weglinge der Phononen stark reduzieren, so dafl der Casimir-Bereich auch bei sehr tiefen
Temperaturen nicht erreicht wird. Es handelt sich dabei um lokalisierte niederenergetische
Anregungen mit Zwei-Niveau-Charakter, die durch Wechselwirkung mit den Phononen zu
einer inversen Temperaturabhéingigkeit der mittleren freien Wegléange fithren und somit
den beobachteten quadratischen Temperaturverlauf der Warmeleitfahigkeit zur Folge ha-
ben. Diese niederenergetischen Anregungen verursachen auch den von der Debye-Theorie
abweichenden Verlauf der spezifischen Wéarme. Bei tiefen Temperaturen dominieren sie
viele Festkorpereigenschaften, da die Anzahl anderer thermischer Anregungen klein ist.

Der Zwei-Niveau-Charakter dieser Anregungen konnte schon 1972 experimentell nach-
gewiesen werden [Hun74|. In Abb.2.3 ist die Ultraschalldimpfung von Borsilikatglas in
Abhéngigkeit von der eingestrahlten Intensitdt J bei 0,48 K dargestellt. Die Reduktion
der Ultraschallddmpfung wird durch die resonante Wechselwirkung zwischen Phononen
und den Zwei-Niveau-Systemen verursacht. Bei geringen Intensitdten und hinreichend
tiefer Temperatur sind vorwiegend Systeme im Grundzustand vorhanden, die Dampfung
ist durch resonante Absorption der Phononen bestimmt. Mit zunehmender Intensitéit
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Abb. 2.3: Ultraschalldémpfung in Borsili-
katglas (BK7) als Funktion der eingestrahl-
ten Schallintensitidt. Die durchgezogene Li-

nie ist eine Vorhersage des Tunnelmodells,
Gl 2.3 (nach [Hun74]).

werden mehr Zwei-Niveau-Systeme angeregt, und die Besetzungszahldifferenz verringert
sich. Abhéngig von der Intensitédt stellt sich eine stationdre Besetzung ein, die von der
thermischen Besetzungszahldifferenz eines Ensembles von Zwei-Niveau-Systemen mit der
Energieaufspaltung F,

E
AP = tanh 2.2
“ <2kBT) ’ (2:2)
abweicht, und zu folgender Intensitiitsabhingigkeit der Ultraschalldimpfung ¢! fiihrt:
1

\/1+J/JC'

Dabei ist ;' die Dampfung durch resonante Absorption bei kleinen Schallintensitiiten
und J, die kritische Intensitit bei der die Dampfung auf 1/4/2 abgefallen ist. Wird die
Intensitiat weiter erhoht, tritt eine Sattigung der resonanten Absorption auf, da die bei-
den Niveaus nahezu gleichbesetzt sind und Absorption sowie stimulierte Emission gleich
wahrscheinlich werden.

=15t (2.3)

2.2 Tunnelmodell

Zur Erklarung der besonderen Tieftemperatureigenschaften von Glasern wurde 1972 von
Anderson et al. [And72] und Phillips [Phi72] unabhéngig voneinander ein Modell vorge-
schlagen, welches die bereits angesprochenen Zwei-Niveau-Systeme als zentrales Konzept
enthalt.
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Energie —

Abb. 2.4: Schematische Darstellung des
Doppelmuldenpotentials.

Annahmen des Tunnelmodells

Im Gegensatz zum perfekten Kristall, in dem jedes Atom eine eindeutige Gleichgewichts-
lage besitzt, treten in amorphen Festkorpern Konfigurationen mit mehreren energetisch
nahezu dquivalenten lokal benachbarten Gleichgewichtslagen auf, wobei es sich um einzel-
ne Atome oder Atomgruppen handeln kann. Eine derartige Konfiguration 148t sich durch
das in Abb. 2.4 dargestellte Doppelmuldenpotential beschreiben. Dies wird durch zwei
harmonische Potentiale gebildet, die durch eine Potentialbarriere V' getrennt sind und
deren Minima die Gleichgewichtslagen eines Teilchens der effektiven Masse m definieren.
Fiir die Energieminima der beiden Gleichgewichtspositionen, deren Abstand durch die
Konfigurationskoordinate d, die ein Winkel oder eine Linge sein kann, bezeichnet ist, ist
eine Asymmetrieenergie A zugelassen, da sich die lokale Umgebung der beiden Gleichge-
wichtspositionen aufgrund der ungeordneten Glasstruktur im allgemeinen unterscheidet.
Die Grundzustandswellenfunktionen in der jeweiligen Position sind mit 1, und 1, be-
zeichnet, 72/2 ist die Grundzustandsenergie.

Im Tunnelmodell wird nun angenommen, dafl diese Teilchen bei tiefen Temperaturen
nur noch durch einen Tunnelproze zwischen ihren Gleichgewichtslagen wechseln konnen,
da die Energie fiir einen thermisch aktivierten Prozef nicht ausreicht. In erster Ndherung
wird angenommen, dafl die tunnelnden Teilchen nur zwei mogliche Gleichgewichtslagen
einnehmen konnen, woraus auch der Zwei-Niveau-Charakter dieser Tunnelsysteme folgt.

Der allgemeine Zustand eines Teilchens ist eine Uberlagerung der beiden Grund-
zustidnde, also ¥ = ayy, + Wy,. Fiir den Energieeigenwert des Grundzustands ergibt sich
mit Hilfe des Ritzschen Variationsverfahrens

1
By= (hQ SN 4H§b> , (2.4)

wobei H,, = [vHvyd3x die Wechselwirkungsenergie der beiden Zustinde ist. Der
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Grundzustand spaltet also auf, und die Energiedifferenz ist

E=FE,—E =\/A2+AZ. (2.5)

Die Tunnelaufspaltung Ay = —2H,, 148t sich storungstheoretisch berechnen. Fiir die
gewihlte Potentialform erh&lt man mit Hilfe der WKB-Methode fiir den Tunnelparame-
ter A, der durch

hQ
Ny~ — e (2.6)
78
gegeben ist,
d
~ —/2 . 2.
A o mV (2.7)
In der Basis der Energieeigenzustéinde 1, und vy, lautet der Hamiltonoperator also
1 FE 0
H0§<0 —E>' (2.8)

Eine weitere wesentliche Annahme des Tunnelmodells betrifft die beiden unabhéngigen
Parameter A und Ay bzw. A und A, die ein Tunnelsystem durch GI. 2.5 charakterisieren.
Fiir Glidser wird eine breite Verteilung dieser Parameter postuliert. Unter der rein phéno-
menologischen Annahme einer Gleichverteilung von A und A, die durch experimentelle
Befunde gestiitzt wird, lautet die Verteilungsfunktion:

P(A,\)dAdN = PdAdA , (2.9)

wobei P eine Konstante ist. Durch Variablentransformation erhilt man fiir die Vertei-
lungsfunktion P(E, \):

P(E,N)AEdA=TP b dEdX . (2.10)
VE? — (hQe=)?

Die Zustandsdichte P(FE) ergibt sich durch Integration iiber den Tunnelparameter A,
wobei wegen der Divergenz von P(FE,\) (Gl.2.10) eine obere Schranke A\, eingefiihrt
werden mufi:

Amax —. 2F

P(E) :/ P(BE ) d\=Pln = . (2.11)

0 he2
Die Zustandsdichte P(F) ist also nahezu konstant, was zu einer in 7" linearen spezifischen
Wiérme fiihrt und damit den in Abschnitt 2.1 geschilderten experimentellen Beobachtun-
gen entspricht.
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2.3 Wechselwirkung mit Phononen

Bisher vernachlissigt wurde die Kopplung der Tunnelsysteme an die Umgebung. Phono-
nen erzeugen in der Probe ein Verzerrungsfeld e, das die Parameter A und A zeitlich
andert. Im folgenden wird angenommen, daf die Anderungen §A und §A, hinreichend
klein sind, so daf sie in erster Ordnung Stérungstheorie berechnet werden kénnen. Ubli-
cherweise wird weiterhin angenommen, dal 0A > 64y, d.h. daBl d und V und damit
auch die Tunnelaufspaltung Ay nahezu unverdndert bleiben, die Storung der Umgebung
der Tunnelsysteme durch die Verzerrung jedoch die Asymmetrieenergie A #dndert. Fiir
die betrachteten kleinen Stérungen 148t sich die Kopplung des Verzerrungsfeldes an die
Asymmetrieenergie in linearer Naherung beschreiben:

O0A = 2ve . (2.12)

Hierbei ist v das Deformationspotential, das die Stéirke der Kopplung zwischen Phono-
nen und Tunnelsystemen beschreibt. Zur Vereinfachung der Notation soll der tensorielle
Charakter von e und  hier unberiicksichtigt bleiben. Fiir die Ankopplung der Phononen
an die Tunnelsysteme erhélt man folgenden Stérhamiltonian in der Basis der Energieei-

genzustande:
1/ A A
m:E<Ao—£>W' (2.13)

Der Hamiltonoperator des Gesamtproblems, H = Hy + Hj, ist formal analog zum Hamil-
tonoperator eines Spin 1/2-Teilchens im statischen Magnetfeld unter Einstrahlung eines
dazu senkrechten Storfeldes. Die Dynamik der Tunnelsysteme unter dem Einflul von
Storfeldern 148t sich also durch die Bloch-Gleichungen beschreiben, deren Losungen sich
auf die Tunnelsysteme iibertragen lassen [Hun76]. Dabei ergibt sich ein Ausdruck fiir den
komplexen Elastizitdatskoeffizienten S, der die akustische Suszeptibilitdt des betrachte-
ten linearen Systems darstellt. Der Realteil S” ist mit der relativen Schallgeschwindig-
keitséinderung dv/v und der Imaginérteil S” mit der Démpfung Q! verkniipft. In den
Ausdriicken fiir dv/v und Q! treten Resonanz- und Relaxationsterme auf, die im folgen-
den betrachtet werden.

Resonante Prozesse

Stimmt die Energie der Phononen mit der Energieaufspaltung der Tunnelsysteme iiberein,
kénnen Ubergénge zwischen den Niveaus induziert werden. Dabei tritt sowohl Absorp-
tion als auch stimulierte Emission auf, wobei die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten
der jeweiligen Prozesse proportional zur Besetzungszahldifferenz AP der beiden Niveaus
(Gl.2.2) ist. Fiir kg7 > E sind die Niveaus ungefahr gleichbesetzt, beide Prozesse sind
gleich wahrscheinlich. Zur Absorption tragen also im wesentlichen nur Tunnelsysteme mit
E > kgT bei, und man erhélt fiir die innere Reibung aufgrund von resonanter Absorption
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[Hun76):
e

E
-2 () 21
res 1+ J/JC QkBT

Die Abhéngigkeit von der eingestrahlten Intensitat J trigt wiederum der Séttigung der
Zwei-Niveau-Systeme Rechnung, die in Abschnitt 2.1 beschrieben wurde. Die makrosko-
pische Kopplungskonstante

Q—l

C = P~*/pv? (2.15)

enthélt alle materialspezifischen Parameter und ist ein MaB fiir die Anzahl der Tunnelsy-
steme und deren Kopplung an die Phononen.

Fiir die in den Experimenten dieser Arbeit verwendeten Frequenzen von einigen kHz
ist der resonante Beitrag zur Absorption jedoch zu vernachlassigen, da die oben genannte
Bedingung E ~ hw > kgT im Rahmen der im Experiment erreichten Temperaturen
niemals erfiillt ist.

Zur Anderung der Schallgeschwindigkeit kénnen im Gegensatz zur Absorption auch
Tunnelsysteme mit £ > hw beitragen. Fiir niedrige Frequenzen, d.h. w < wy = E/h,

ergibt sich [Hun76]
N2 1A\? 1 E
= =2) = tanl . 2.1
02 (E) Etanl<2kBT> (2.16)

N bezeichnet die Anzahl der Tunnelsysteme und ist fiir Glaser durch die Verteilungsfunk-
tion P(A, A) und Integration von Gl.2.16 iiber alle Systeme zu ersetzen. Der Beitrag des
gesamten Ensembles zur Anderung der Schallgeschwindigkeit lautet dann [Ray84]:

o,
v
res

ov

()

—Cn (%) , (2.17)

res

wobei T" eine Referenztemperatur ist.

Relaxationsprozesse

Anhand von Gl.2.13 ergibt sich fiir die Anderung §E der Energieaufspaltung der Tunnel-
systeme fiir kleine Verzerrungen, d.h. ye < F,

A

OF = nyeE . (2.18)
Diese ist also durch die Verzerrung e zeitabhiangig. Als Folge dieser zeitlichen Modulation
der Energieaufspaltung befinden sich die Tunnelsysteme mit gednderter Energieaufspal-
tung E + 0 F nicht mehr im thermischen Gleichgewicht. Durch Absorption und Emission
thermischer Phononen versuchen die Tunnelsysteme die Gleichgewichtsbesetzung wieder-
herzustellen, wobei die Annéherung an den Gleichgewichtszustand mit der Relaxations-
zeit T verlauft. Diese Relaxationseffekte fithren zu einer Phasenverschiebung zwischen der
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mechanischen Spannung o (der wirkenden Kraft) und der Verzerrung e (der Auslenkung).
Dies 148t sich durch einen komplexen Elastizititskoeffizienten S beriicksichtigen, so daf3
fiir den Zusammenhang der genannten Grofien gilt:

e=So, (2.19)

wobei der tensorielle Charakter aller drei Groflen wiederum unberiicksichtigt blieb.

Wie bereits erwahnt, entspricht S einer akustischen Suszeptibilitat. Im folgenden soll
nur der Beitrag der Tunnelsysteme zu S betrachtet werden, fiir den sich folgender Aus-
druck ergibt [Hun76]:

WAy 220

p— 9 |
p2vt TE) 9E1 + iwr

Dabei ist die Verteilungsfunktion f im hier betrachteten Fall von Zwei-Niveau-Systemen

durch die Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion f = (e*s” 4 1)~! gegeben. Durch Separation

von S in Real- und Imaginérteil erhdlt man unter Verwendung der Beziehungen

p/U3 ! — 71 "
v = _TS bzw. a=1" = pvwS", (2.21)

wobel a die Ddmpfung bezeichnet, den Zusammenhang mit den im Experiment gemes-
senen Groflen, ndmlich der Anderung der Schallgeschwindigkeit dv/v und der inneren
Reibung Q! = av/w. Wegen

wT

-1 "
Qe S e

(2.22)
tragen hauptséchlich Tunnelsysteme mit w7 ~ 1 zur Absorption bei, wihrend die mit
wr > 1 und wr < 1 nur unwesentlich beitragen, da sie entweder zu trage sind, um auf
die Abweichung vom thermischen Gleichgewicht zu reagieren, oder schnell genug sind,
um der Verzerrung instantan zu folgen und so stets nahe dem thermischen Gleichgewicht
sind.

Fiir die Diskussion der Temperaturabhingigkeit von dv/v und Q="' ist nun entschei-
dend, welche Prozesse die Relaxation erméglichen. Im Bereich tiefer Temperaturen, der
hier ausschliellich betrachtet werden soll, ist die Energie der Phononen vergleichbar mit
der Energieaufspaltung der Tunnelsysteme, so daff durch Emission oder Absorption eines
thermischen Phonons ein Ubergang induziert werden kann. Die Relaxationsrate dieses

Prozesses, der als Ein-Phonon-Prozefl oder direkter Prozef§ bezeichnet wird, folgt aus
Fermis Goldener Regel [Jac72]:

_ 1 o o Ay E

1 1 t 3

- W90} g3 (20) coth . 2.23
T4 o <v15+ WP (E) o <2kBT) (223)

Dabei wurde beriicksichtigt, daf ein longitudinaler und zwei transversale Phononenzwei-
ge existieren. Anhand von Gl.2.23 wird auch deutlich, daf§ Tunnelsysteme mit gleicher
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Energieaufspaltung F sehr unterschiedliche Relaxationszeiten aufweisen kénnen, da A
breit verteilt ist. Die fiir eine feste Energie kiirzesten Relaxationszeiten 7,,;, besitzen die
symmetrischen Systeme (A = 0), da wegen Gl. 2.5 folgt, dal Ag = E.

Unter Vernachldssigung von Mehr-Phononen-Prozessen, die die Temperaturabhéingig-
keit bei hoheren Temperaturen dominieren, 148t sich der Beitrag der Relaxationsprozesse
zur inneren Reibung durch die Integration von Gl. 2.21 iiber A und A, mit der Ersetzung
N — P(A, )), folgendermaBlen berechnen [Hun76]:

2 2
:L/w/mPAA <é> b h2< £ ) YT QA dA 9.94
rel pU2 0 JO ( 7 ) E kBT See QkBT 1+ ((.UT)2 ’ ( ’ )

Q_l

GIl. 2.24 148t sich im hier betrachteten Bereich tiefer Temperaturen fiir zwei Grenzfille
analytisch 16sen:

T < T(wTpin ~ 1) : In diesem Bereich ist wry;, > 1, es tragen hauptséchlich die schnell-
sten Systeme zur Absorption bei. Fiir die Temperaturabhéingigkeit gilt:

3
Q' x C% : (2.25)

Dies wird plausibel, wenn man bedenkt, dafl in diesem Temperaturbereich wegen
Gl 2.22 und wr > 1 or
—1 -1
2.26
@ o 1+ (wr)? T ( )
gilt. Da fiir die schnellsten Tunnelsysteme E = A ist, folgt aus GI.2.23, dafl
ok o B3, Da die Relaxation iiber thermische Phononen erfolgt, gilt in der Nihe-
rung dominanter Phononen E =~ hwqominant =~ kg1’, und es ergibt sich die genannte
Abhéngigkeit.

T >T(WThnin >~ 1) : Da wrnim < 1, gibt es wegen der breiten Verteilung in £ immer
Systeme, die die Bedingung w7 = 1 erfiillen. Man erhélt:

Ql= gc . (2.27)

Im sogenannten Plateaubereich ist die innere Reibung also temperatur- und fre-
quenzunabhéngig.

Wie bereits erwahnt, liefern resonante Prozesse bei den verwendeten Mefifrequenzen keine
Beitrage zur Absorption.

Durch Integration von dv/v (Gl.2.21) iiber A und A, gewichtet mit der Verteilungs-
funktion P(A, X), erhiilt man die Anderung der Schallgeschwindigkeit durch Ein-Phonon-
Prozesse, die nur im Bereich T' > T(wTy, ~ 1) deutlich von Null verschieden ist:

ov

v

3 T .
= —ECln (F) fir T >T(whpin 1) . (2.28)

rel



12 2. TUNNELSYSTEME IN GLASERN

Die gesamte Anderung der Schallgeschwindigkeit ergibt sich aus der Summe der beiden
Beitrége:

dv

v

o

v

ov

v

1 T
= —§C’ln <—) fir T >T(whpn >~ 1), (2.29)

ges res rel

bzw. geméaB Gl.2.17 im Bereich T < T(wTym =~ 1). Die relative Anderung der Schall-
geschwindigkeit weist ein Maximum bei wry,;,, = 1 auf. Falls die Relaxation in diesem
Temperaturbereich durch Ein-Phonon-Prozesse bestimmt ist, 148t sich aus der Tempera-
tur des Maximums,

ko \ v v

4 /.2 2\ 1
s| mwph™ (v gl
T = J (—15 + 2—@) , (2.30)

die Kopplungskonstante v der Phononen an die Tunnelsysteme bestimmen.

2.4 Vergleich mit experimentellen Daten

In diesem Abschnitt soll das Tunnelmodell mit experimentellen Daten verglichen werden.
Exemplarisch werden die Vorhersagen fiir die Temperaturabhédngigkeit der inneren Rei-
bung Q' und der relativen Anderung der Schallgeschwindigkeit dv /v mit Vibrating-Reed-
Messungen an Quarzglas (Suprasil W) [Cla94] verglichen. Die Vibrating-Reed-Methode
wird in Abschnitt 3.1 erlautert. In Kapitel 5 dieser Arbeit werden neue Messungen an
Quarzglas vorgestellt, die mit Hilfe eines gegeniiber dem Vibrating Reed weiterentwickel-
ten mechanischen Oszillators, der in Abschnitt 3.2 beschrieben wird, durchgefiihrt worden
sind.

In Abb. 2.5 sind die innere Reibung (oberes Bild) und die relative Schallgeschwindig-
keitsiinderung (unteres Bild) von Suprasil W unterhalb von 1 K als Funktion der Tempera-
tur aufgetragen. Die MeBifrequenz betrug 11,4 kHz. Sowohl fiir die innere Reibung als auch
fiir die relative Anderung der Schallgeschwindigkeit stimmt der Verlauf qualitativ mit den
Vorhersagen des Tunnelmodells iiberein, quantitativ ergeben sich jedoch Abweichungen.
So ist die innere Reibung im Bereich tiefer Temperaturen ndherungsweise proportional zu
T und zeigt somit eine schwéchere Temperaturabhéangigkeit als vom Tunnelmodell vor-
hergesagt (Gl.2.25). Bei Temperaturen oberhalb von 500 mK bildet sich das in GIl.2.27
vorhergesagte Plateau, dessen Absolutwert mit der makroskopischen Kopplungskonstan-
te C' verkniipft ist und damit Aufschluf} iiber die Anzahl der Tunnelsysteme und deren
Kopplung an die Phononen gibt.

Die Schallgeschwindigkeit steigt mit zunehmender Temperatur zunédchst aufgrund von
resonanten Prozessen an, bis bei héheren Temperaturen Relaxationsprozesse an Bedeu-
tung gewinnen, so dafl die Kurve bei ungefdhr 110 mK ein Maximum erreicht und danach
wieder abfillt. Fiir die relative Anderung der Schallgeschwindigkeit sagt das Tunnelmo-
dell geméf GI.2.17 und GI. 2.29 ein Verhéltnis der Steigungen unterhalb und oberhalb
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5

47 Suprasil W 7 1
— f=11,4 kHz /'°
<
o 3 ; |
=) o
T'O 2L '.f |

ﬁ-:;' 3 ...0. ‘o.‘ :
= ' hY
2+ 3 8
2 & %
3./ \
/ N
0w S .4 Abb. 2.5: Innere Reibung und relative
o1 01 1 Anderung der Schallgeschwindigkeit von
' ' Quarzglas als Funktion der Temperatur
T [K] unterhalb von 1K (nach [Cla94]).

des Maximums von 2 : (—1) voraus. Experimentell ergibt sich eher ein Verhiltnis von
1,2:(—1).

Derartige Abweichungen von den Vorhersagen des Tunnelmodells sind auch in ande-
ren Messungen an Glidsern beobachtet worden (z. B. [Rau95]). Es wird vermutet, daf die
im Tunnelmodell vernachliassigte Wechselwirkung der Tunnelsysteme untereinander fiir
die Diskrepanzen bei tiefen Temperaturen verantwortlich sind. Nach einem von Wiirger
[Wue94, Wue97] fiir substitutionelle Defekte in Alkalihalogenidkristallen ausgearbeite-
ten Modell, das sich vermutlich bis zu einem gewissen Grad auf Gléser iibertragen 148t
[Ens97], fithrt eine zunehmende Kopplung der Tunnelsysteme zu einem Ubergang von
kohédrentem zu inkohédrentem Tunneln, was eine Reduktion der resonanten Prozesse zur
Folge hat. Gleichzeitig treten durch die gekoppelte Bewegung der Tunnelsysteme zusétz-
liche Relaxationsprozesse auf. Im Bereich zwischen 10 mK und 100 mK fiihrt dies zu ei-
ner Temperaturabhéngigkeit der relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung, die flacher ist
als vom Tunnelmodell vorhergesagt, da mit abnehmender Temperatur die inkohérenten
Tunnelprozesse an Bedeutung gewinnen und damit der resonante Beitrag reduziert wird.
Auch die zusétzlichen Relaxationsprozesse fithren zu einem flacheren Verlauf, so dafl beide
Effekte die Vorhersagen des Tunnelmodells in Richtung der experimentellen Ergebnisse
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10 I Suprasil W ,/\,‘ .
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ol Abb. 2.6: Innere Reibung und relative
o1 01 1 10 100 Anderung der Schallgeschwindigkeit von

Quarzglas als Funktion der Temperatur

T [K] (nach [Cla94]).

modifizieren. Die zusétzlichen Relaxationskanile liefern auch einen Beitrag zur Damp-
fung, so daB sich fiir die innere Reibung eine Temperaturabhéingigkeit ergibt, die deutlich
schwiicher als T% ist. Mit diesem Modell durchgefiihrte Rechnungen ergeben eine gute
Ubereinstimmung mit den an Quarzglas durchgefithrten Messungen [Ens97]. Eine detail-
liertere Darstellung dieses Modells erfolgt in Abschnitt 5.3.

Auch bei hoheren Temperaturen weichen die Messungen von den Vorhersagen des
Tunnelmodells ab. In Abb. 2.6 sind die Messungen an Quarzglas im Temperaturbereich
von etwa 10 mK bis 200 K dargestellt. Bemerkenswert ist der Anstieg der inneren Reibung
(oberes Bild) oberhalb des Plateaus, der auf inkohdrentes Tunneln [Rau95] und thermisch
aktivierte Relaxationsprozesse [Tie92] zuriickgefithrt wird. Beide Ansétze sagen einen mit
der Temperatur linearen Anstieg voraus. Das Maximum im Verlauf der inneren Reibung,
das hier bei ungefihr 28 K liegt, zeigt die endliche Verteilung der Barrierenhohe V' (vgl.
Abb.2.4) — eine konstante Barrierenhthenverteilung hingegen fiihrt auf einen stetigen
Anstieg der Dampfung. Die Frequenzabhéngigkeit der Position des Maximums T},., gibt
einen Hinweis darauf, welche Prozesse die Absorption in diesem Temperaturbereich do-
minieren. So erwartet man T &« 1/Inw fiir thermisch aktivierte Prozesse, wihrend
inkohérentes Tunneln zu Tiy.x o /w fithrt [Rau95]. Auf diese Frage wird noch einmal in
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Abschnitt 5.1 im Zusammenhang mit der Diskussion der im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefiihrten Messungen eingegangen. Der verwendete Oszillator scheint pradestiniert zur
Beantwortung dieser Frage, da an ein und derselben Probe Messungen mit unterschiedli-
chen Frequenzen durchgefiihrt werden konnen. Als problematisch erweist sich jedoch, dafl
die Absorption in diesem Temperaturbereich zumindest teilweise durch thermisch akti-
vierte Prozesse bedingt ist. Eine Trennung der Beitrége ist experimentell daher schwierig.

Auch fiir die relative Anderung der Schallgeschwindigkeit, die oberhalb von ca. 3K
starker abzufallen beginnt, sind die Vorhersagen der beiden Theorien dhnlich. Fiir ther-
misch aktivierte Prozesse ergibt sich im Bereich unterhalb des Dampfungsmaximums
dv/v x =T Inw, im Fall des inkohérenten Tunnelns verlduft die relative Schallgeschwin-
digkeitsinderung proportional zu —T In(kgT?/T*hw), wobei T* die Temperatur des Uber-
gangs vom Plateau zum Dampfungsanstieg bezeichnet. In beiden Fillen nimmt die Schall-
geschwindigkeit also ndherungsweise linear mit der Temperatur ab. Wegen der nur schwa-
chen zusétzlichen logarithmischen Temperaturabhéngigkeit und des kleinen Temperatur-
bereichs lassen sich die beiden Prozesse kaum unterscheiden. Auch die unterschiedliche
Frequenzabhéngigkeit der Steigung fillt nur sehr schwach aus.
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3 Mechanische Oszillatoren

Niederfrequente akustische Messungen unterscheiden sich grundsétzlich von Ultraschall-
messungen, wie sie z. B. zur Bestdtigung des Zwei-Niveau-Charakters der Tunnelsyste-
me (Abschnitt 2.1) verwendet wurden. Wahrend Ultraschallwellen durch piezoelektrische
Schallgeber in die Probe eingekoppelt werden, erzeugt man niederfrequente Schallwellen
durch Anregen von Eigenschwingungen der Probe. Die Meffrequenz ist also eine der Re-
sonanzfrequenzen der Probe und daher durch deren Geometrie bestimmt. Im folgenden
sollen zunéchst die beiden einfachsten mechanischen Oszillatoren, das Vibrating Reed
und der Torsionsoszillator, vorgestellt werden. In Abschnitt 3.2 wird dann auf das im
Rahmen dieser Arbeit verwendete Double Paddle eingegangen, das in gewisser Weise ei-
ne Kombination der beiden einfachen Oszillatorgeometrien darstellt. Die experimentelle
Vorgehensweise ist fiir alle Oszillatoren identisch und wird am Beispiel des Paddles in
Kapitel 4 dargestellt. Dort wird auch die Bestimmung der relativen Schallgeschwindig-
keitsiinderung év/v und der inneren Reibung Q! beschrieben.

3.1 Vibrating Reed und Torsionsoszillator

Der am héufigsten verwendete und zugleich einfachste mechanische Oszillator ist das
Vibrating Reed. Diese Methode wurde erstmals 1975 von Berry et al. [Ber75| angewen-
det, ein typischer Aufbau ist in Abb. 3.1 dargestellt. Ein rechteckiges Plédttchen, das an
einem Ende zwischen zwei Kupferbacken eingespannt ist, wird mittels einer Elektrode
am freistehenden Ende zu Biegeschwingungen angeregt. Die zweite Elektrode, die auf der
gegeniiberliegenden Seite angebracht ist, dient zur Detektion der Schwingung. Die Geome-
trie richtet sich nach der gewiinschten MeBfrequenz (Gl. 3.1), die i. a. im Bereich zwischen

X
A
L__
0T Abb. 3.1: Schematischer Aufbau eines Vibrating-
Reed-Experiments. Die Auslenkung der Probe als
| - £ (X) Funktion des Abstandes von der Einspannung ist
0 mit (z) bezeichnet.

17
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100 Hz und 20 kHz liegt. Typischerweise ist das Reed 5 — 15 mm lang, 2 — 3 mm breit und
einige 100 pm dick.

Die Bewegungsgleichung eines einseitig eingespannten Pléattchens soll hier nicht disku-
tiert werden, eine ausfithrliche Darstellung findet sich z. B. in [Kin62, Skub4, Cou53|. Die
Losung der entsprechenden Differentialgleichung ergibt fiir die Resonanzfrequenzen einer
Probe der Lange L und Dicke d:

s
W= an(2n + 1)? , 3.1
= an(2n -+ 1P Ty 3.1
mit folgenden numerisch bestimmten Werten fiir die Modenkonstanten av,:
ag = 1,424987
a; = 0,992249
as = 1,000198
as = 0,999994
a, ~ 1 fir n>4. (3.2)

Die Geschwindigkeit vy ist in iiblicher Weise durch das Verhéltnis von Elastizitdtsmodul Y

und Massendichte p definiert:
Y
vy =4 — . 3.3
v=05 (3.3)

Der Term d/L? in Gl.3.1 bestimmt die Abhingigkeit der Resonanzfrequenz von der Pro-
bengeometrie. Bemerkenswert ist, dafl sich kein ganzzahliges Verhéltnis der Frequenzen
der Oberschwingungen zur Frequenz der Grundschwingung ergibt. Fiir die erste Ober-
schwingung gilt z. B. f1/fo = 6,267, fiir die zweite ergibt sich fo/fy = 17,548.

Die in einem Vibrating-Reed-Experiment angeregte Biegeschwingung besitzt sowohl
transversale als auch longitudinale Verzerrungskomponenten. Der jeweilige Anteil an den
gemessenen Groflen ist durch die Poissonzahl o bestimmt. Nach [Rab86] gilt fiir die ge-
messene Schallgeschwindigkeitsinderung

v bu, (4o —100% + 40° dv (1 — 50+ 802 — 40°
— =— — (3.4)
v Vs 1l—0— 202 u 1 —0— 202
bzw. fiir die gemessene innere Reibung
4o — 20? 1 — 30 + 202
-1 ~1 —1
= _ . 3.5

Fiir Suprasil betragt o ~ 0,16 [Maz83], so dal die MeBgroBen zu ungefihr gleichen An-
teilen durch transversale und longitudinale Moden bestimmt werden.
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Die weite Verbreitung der Vibrating-Reed-Methode ist auf die einfache Probengeome-
trie zuriickzufithren. So lassen sich aus einer Vielzahl von Materialien geeignete Proben
auf einfache Weise durch mechanische Bearbeitung herstellen. Neben Glédsern kénnen auch
kristalline Proben verwendet werden, wobei durch die Auswahl unterschiedlicher Kristall-
schnitte die Untersuchung der Anisotropie der Mefigré8en moglich ist.

Ein wesentlicher Nachteil der Vibrating-Reed-Methode ist die Tatsache, daf die Ver-
zerrung der Probe gerade am Ort der Einspannung maximal ist. Dies fithrt dazu, dafl
dort ein grofler Teil der elastischen Energie lokalisiert ist und Schwingungsenergie in
den Probenhalter dissipiert wird. Auch der Probenhalter selbst stellt also einen unter
Umstdnden nicht zu vernachldssigenden Beitrag zur gemessenen Dampfung dar. Die Ver-
lustmechanismen sind im Detail nicht bekannt, so daf§ die Grofle dieses Beitrags schwer
abzuschiitzen ist. Solange die intrinsische Probendimpfung von der Gréflenordnung 10—
oder dariiber ist, konnen die Untergrundverluste i.a. vernachlidssigt werden. Giiten, die
wesentlich gréfer als 10° sind, wurden in Vibrating-Reed-Experimenten bislang nicht er-
reicht. Unterschiedliche Einspannvorrichtungen wurden in [Sch87] diskutiert.

Der Frequenzbereich bis ca. 200 kHz 148t sich mit Hilfe eines Torsionsoszillators er-
schlieBen, dessen Resonanzfrequenzen typischerweise hoher als die eines Vibrating Reeds
sind. Der von Cahill et al. [Cah89] entwickelte Quartz Crystal Oscillator besteht aus
einer zylindrischen Probe, die auf die Stirnfliche eines ebenfalls zylindrischen, ungefihr
gleich langen, Quarz-Transducers aufgeklebt wird. Der Transducer ist iiber einen moglichst
diinnen Stab am Sockel befestigt, um ein nidherungsweise freies Ende zu erhalten. Auf
diese Weise tritt die maximale Auslenkung gerade im Bereich des Ubergangs auf. Die
Verzerrung ist an dieser Stelle minimal, der Kleber selbst sollte daher keinen wesentlichen
Beitrag zur Dampfung leisten. Fiir die Resonanzfrequenz der Grundmode eines solchen
frei schwingenden Stabes mit gleichférmigem Querschnitt ergibt sich aus der Losung der
zugehorigen Bewegungsgleichung mit der Randbedingung zweier freier Enden

:ﬁv
oL "7

wobei ( durch das Verhéltnis von Torsionssteifigkeit K und Tragheitsmoment [ beziiglich

Jo (3.6)

der zum Querschnitt normalen Achse definiert ist, 5 = /K/I. Fiir einen kreisformigen
Querschnitt ist § = 1, fiir einen quadratischen ergibt sich § ~ 0,92. Fiir einen Quarz-
kristall der Lange 10 mm fithrt dies auf 195kHz. Die tatsédchliche Resonanzfrequenz ist
jedoch wegen der Ankopplung an den Sockel um einige Prozent niedriger. Im Gegensatz
zum Vibrating Reed ist die Torsionsschwingung ausschliefllich durch transversale Moden
bestimmt. Mit Hilfe eines solchen Oszillators sind akustische Messungen an Suprasil W
bei 66 kHz und 160 kHz [Cle91] sowie bei 180kHz [Sch91| durchgefithrt worden.

Im Vergleich zum Vibrating Reed ist die Verzerrung des hier vorgestellten Torsions-
oszillators im Bereich der Einspannung eher klein, so dafi die durch Dissipation in den
Probenhalter bedingte Dampfung geringer sein sollte. Bei beiden Schwingungstypen ist
die Verzerrung an der Probenoberfliche maximal — die akustischen Eigenschaften werden
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also besonders durch die Oberflichenschicht beeinflufit. Auf diese Weise lassen sich diinne
Filme untersuchen, die auf einen in akustischer Hinsicht hinreichend neutralen Tréger
aufgebracht werden.

3.2 Das Double Paddle

Auch das Double Paddle dient zur Untersuchung von akustischen Figenschaften. Es han-
delt sich dabei um eine Oszillatorgeometrie, die erstmals 1987 von Kleiman et al. vor-
gestellt wurde [Kle87]|. Im Gegensatz zum Vibrating Reed, bei dem praktisch nur eine
einzige Mode benutzt werden kann, stehen beim Paddle mehrere Moden zur Verfiigung.
Auch der im letzten Abschnitt angesprochene Einflufl der Einspannung ist beim Paddle
weniger kritisch.

In Abb.3.2 ist der Umrifl eines Paddles dargestellt, das aus mehreren trigen Ele-
menten und Torsionselementen besteht. Das obere trage Element, der Kopf, ist iiber ein
Torsionselement, den Hals, mit den Fligeln verbunden. Diese sind dann iiber ein weiteres
Torsionselement, das Bein, mit dem Fufl des Paddles verbunden, an dem die Einspannung
in den Probenhalter erfolgt. Die Elektroden zur Anregung bzw. Detektion befinden sich
im Bereich der Fliigel. Das Paddle wird mit Hilfe eines Lasers, oder bei Kristallen ggf.
durch anisotropes Atzen, aus einer scheibenférmigen Probe mit einer Dicke von einigen
100 pm hergestellt. Zunichst werden nur die im Rahmen dieser Diplomarbeit untersuchten
Quarzglas-Paddle betrachtet; am Ende dieses Abschnitts soll kurz auf andere Anwendun-
gen eingegangen werden. Der experimentelle Aufbau sowie die Meflelektronik werden in
Kapitel 4 vorgestellt.

Schon die relativ komplizierte Geometrie 148t vermuten, dafl eine Vielzahl von Moden
existiert. Insbesondere treten auch Torsionsschwingungen auf, bei denen das Bein bzw.
der Hals tordiert werden. Anhand der Phasenbeziehung zwischen Anregung und Detek-

«—7.00—>

3100 <~ Kopf

_—
Loo—l [= Hals

‘ 6.00 ? L

l 4.00 [——8.00—>

1000 4.00 N F|Uge|
28.00 x 2.00* r ’—]

Bein
N Abb. 3.2: Geometrie des Double Paddles
700 ~— FuB mit den iiblichen Bezeichnungen. Die Run-
l dungen weisen einen Radius von 0,3 mm auf.

20.00 Alle Bemaflungen in mm.
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tion kann zwischen einer Biegeschwingung (die Fliigel schwingen gleichphasig) und einer
Torsionsschwingung (die Fliigel schwingen gegenphasig) differenziert werden. Bei gleichen
Einstellungen am Lock-In-Verstarker fiihrt letztere zu Resonanzkurven, die denen eines
Vibrating Reed entsprechen (vgl. Abb.4.4), wihrend das Asin ¢- und das A cos ¢-Signal
bei einer Biegeschwingung des Paddles invertiert sind. In Tabelle 3.1 sind die zwischen
100 Hz und 20kHz experimentell beobachteten Moden mit ihren Resonanzfrequenzen bei
tiefen Temperaturen aufgefiithrt. Die Diskussion soll hier auf diese einfachen Moden be-
schrinkt werden, d. h. Moden, die eindeutig den Charakter einer Torsions- bzw. einer Bie-
geschwingung aufweisen. Nicht betrachtet werden Moden, die eine Schwingung innerhalb
der Ebene des Paddles darstellen, da diese wegen der Anordnung der Elektroden kaum an-
geregt bzw. detektiert werden konnen. Mit Hilfe von Finite-Elemente-Rechnungen lassen
sich die Resonanzfrequenzen sowie die Auslenkungen und die dabei auftretenden Verzer-
rungen der einzelnen Moden simulieren [Hei99]. Die Ergebnisse fiir die hier diskutierten
Moden sind in Abb. 3.3 dargestellt und werden im folgenden kurz erldutert, die berech-
neten Resonanzfrequenzen sowie eine Charakterisierung der Moden sind in Tabelle 3.1
aufgelistet. Zusitzlich ist das Verhéltnis von theoretisch und experimentell bestimmten
Frequenzen angegeben. Die Abweichung der theoretisch bestimmten Werte, die grundsitz-
lich hoher als die tatsédchlichen Werte sind, hat verschiedene Ursachen. Den grofiten Effekt
stellt die fiir die Rechnungen verwendete Dimensionierung dar, in der die Breite des Beins
um ca. 7% grofler war als in Abb. 3.2 angegeben. Wegen der hoheren riicktreibenden Kraft
wichst auch die Resonanzfrequenz um diesen Betrag an. Aulerdem wurden fiir die Be-
rechnungen die bei Raumtemperatur bestimmten elastischen Konstanten verwendet, so
daf} die Resonanzfrequenz dadurch um ca. 1% groer ist. Einen Effekt gleicher Grofle er-
wartet man durch den aufgedampften Silberfilm, der in den Simulationen unberiicksichtigt
blieb. Fiir die durch einen aufgebrachten Film bedingte Anderung der Resonanzfrequenz
gilt [Whi96]

Af _ 1 hgim <3 Goim pﬁ1m>
f 2 hsub Gsub Psub ’

wobei h die Dicke des Films bzw. des Substrats, d.h. des Paddles, G den Schermodul
und p die Dichte bezeichnet. Mit Ga, = 0,295 x 10° bar, Gsi0, = 0,33 x 10° bar, sowie
pag = 10,5g/cm?, psio, = 2,2g/cm® und hag/hsio, = 3.5 x 107 ergibt sich aus GI. 3.7
Af/f = —=7,3 x 1073, die berechnete Resonanzfrequenz ist um ca. 1% =zu hoch. Die
Abweichungen lassen sich also durch die genannten Effekte gut erkldren. Auflerdem ist
fraglich, ob die Zellen bei der Berechnung hinreichend klein waren und eine Konvergenz
bei den Eigenfrequenzen erreicht war.

Bei den in Tabelle 3.1 mit B bezeichneten Moden handelt es sich um Biegeschwingun-
gen des Paddles. Abb. 3.3(a) zeigt die Grundmode bei 200 Hz, bei der das gesamte Paddle
dhnlich einem Vibrating Reed schwingt. In Abb.3.3(c) bzw. Abb.3.3(d) sind die erste
und zweite Oberschwingung des Paddles dargestellt. Bemerkenswerterweise stimmt das
Verhéltnis der Resonanzfrequenzen von Oberschwingung zu Grundschwingung zumindest

(3.7)
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fiir die erste Oberschwingung ndherungsweise mit den aus GI. 3.1 fiir das Vibrating Reed
abgeleiteten Werten iiberein. Die experimentell beobachtete Mode bei 12996 Hz konnte
nicht eindeutig zugeordnet werden, entspricht aber vermutlich der in Abb. 3.3(g) darge-
stellten Mode.

Die in Tabelle 3.1 mit 7" bezeichneten Moden stellen die drei niederfrequenten Torsi-
onsmoden des Paddles dar. Bei der in Abb. 3.3(e) dargestellten antisymmetrischen Mode
(4470 Hz) verschwindet der Gesamtdrehimpuls des Paddles beinahe — Kopf und Fliigel
schwingen mit einer Phasenverschiebung von 180° gegeneinander. Wegen des im Vergleich
zum Kopf wesentlich grofleren Triagheitsmoments der Fliigel weisen diese eine viel klei-
nere Auslenkung als der Kopf auf, so dafi das Bein kaum tordiert wird. Damit ist ein
grofer Teil der elastischen Energie im Hals lokalisiert, und die mechanische Ankopplung
an den Probenhalter sowie die damit verbundene Dissipation von Schwingungsenergie
werden minimiert. Diese Mode ist daher besonders zur Messung geringer intrinsischer
Déampfungen geeignet. Leider hat die kleine Auslenkung der Fliigel auch eine sehr ge-
ringe Detektionsspannung zur Folge, so dal diese Mode nur schwer zu messen ist. Die
in Abb. 3.3(f) dargestellte Mode bei 5030 Hz weist ein deutlich komplizierteres Schwin-
gungsverhalten auf, hat aber dieselbe Phasenbeziehung wie die antisymmetrische Mode.
Die stiarkere Auslenkung der Fliigel fiithrt zu einem wesentlich gréfileren Signal. Wegen
der Torsion des Beins ist die Ankopplung an den Probenhalter etwas grofier als bei der
antisymmetrischen Mode. Die Verzerrung ist jedoch auf das Bein beschrinkt, so daf3 die
Untergrundddampfung dennoch sehr gering sein sollte.

Bei der symmetrischen Mode (334 Hz), die in Abb.3.3(b) dargestellt ist, schwingen
Kopf und Fliigel in Phase zueinander. Das Bein wird dabei wesentlich stérker tordiert als
der Hals, so daf§ die mechanische Ankopplung an den Probenhalter stirker als bei den
anderen Torsionsmoden ist und mehr Energie dissipiert wird. Dementsprechend sollte

fres [HZ] Mode

exp. | finite EL | fineo/fexp | Typ | Bezeichnung

200 230 1,150 B | Grundschwingung

334 399 1,195 T | symmetrisch

1256 1441 1,147 B | 1. Oberschwingung
2522 2899 1,149 B | 2. Oberschwingung
4470 4784 1,070 T | antisymmetrisch
5030 5440 1,082 T
12996 16067 1,236 B

Tabelle 3.1: Experimentell beobachtete Moden im Bereich 100 Hz — 20 kHz mit ihren Re-
sonanzfrequenzen bei tiefen Temperaturen. Zusétzlich sind die fiir Raumtemperatur berech-
neten Frequenzen der Finite-Elemente-Simulationen [Hei99] und das Verhiltnis von theo-
retisch und experimentell bestimmten Werten angegeben. Der Modentyp bezeichnet den
Charakter der Schwingung: B bezeichnet Biegeschwingungen, 7' Torsionsschwingungen.
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auch die Untergrundddmpfung dieser Mode grofler sein.

Ein entscheidender Vorteil des Paddles gegeniiber dem Vibrating Reed, bei dem die
maximale Verzerrung am Ort der Einspannung auftritt, ist also die geringere mechanische
Ankopplung der Schwingung an den Probenhalter und die damit verbundene reduzierte
Déampfung durch Dissipation von Schwingungsenergie. Dies gilt insbesondere fiir die an-
tisymmetrische Mode, aber auch bei den anderen Moden sollte am Ort der Einspannung,
die am unteren Ende des Fufles erfolgt, kaum noch Verzerrung auftreten. Vollstandig 148t

(d) 2522 Hz (e) 4470 Hz (f) 5030 Hz (g) 12996 Hz

relative Verzerrung

S e N

Abb. 3.3: Experimentell relevante Moden eines Quarzglas-Paddles mit Resonanzfrequen-
zen bei tiefen Temperaturen. Dargestellt ist eine Momentaufnahme der Auslenkung sowie
der dabei auftretenden relativen Verzerrung [Hei99].
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sich die Einspannungsddmpfung bei mechanischen Oszillatoren jedoch nie eliminieren.

Auch die Existenz unterschiedlicher Moden stellt einen Vorteil gegeniiber einfachen
Osrzillatorgeometrien dar. So stehen fiir eine einzige Probe mehrere Mefifrequenzen zur
Verfiigung, die ohne #uBeren Eingriff in das Experiment (wie z. B. die Anderung der Pro-
benldnge beim Vibrating Reed) angeregt werden koénnen. Ein weiterer Parameter beim
Paddle ist die Polarisation der Moden. Wie im letzten Abschnitt im Zusammenhang mit
dem Vibrating Reed erwidhnt wurde, handelt es sich bei der Biegeschwingung um eine
Mischung aus transversalen und longitudinalen Moden, wahrend die Torsionsschwingung
eine rein transversale Mode darstellt. Damit lassen sich die beiden Mefligrofien auch hin-
sichtlich ihrer Abhéngigkeit von der Mefifrequenz und der Polarisation untersuchen. Eine
ausfithrliche Diskussion dieses Aspektes erfolgt in Kapitel 5.

Eine weitere Anwendung besteht in der Untersuchung von diinnen, auf ein Paddle
aufgebrachten Filmen [Whi93]. Wie im letzten Abschnitt erwdhnt, ist sowohl bei der Bie-
geschwingung als auch bei der Torsionsschwingung die Verzerrung an der Oberfliche der
Probe maximal, so daf} die akustischen Eigenschaften wesentlich durch den oberflichenna-
hen Bereich bestimmt sind. Dazu muf} jedoch die Dampfung des Paddles selbst wesentlich
geringer als die des Films sein. Als geeignet haben sich sehr reine Siliziumwafer erwiesen,
die wegen der geringen Defektkonzentration eine duflerst kleine intrinsische Dampfung im
Bereich von 2 x 1078 bei 100 mK aufweisen. Theoretisch ergeben sich fiir Einkristalle aus
Silizium Dampfungen kleiner als 107'? [Bra85], die tatséichlich gemessene Dampfung ist
aber u. a. wegen der Einspannverluste wesentlich grofler.



4 Experimentelle Anordnung und Mef3verfahren

In diesem Kapitel soll der im Rahmen dieser Arbeit verwendete experimentelle Aufbau so-
wie die Bestimmung der beiden MeBgroen, der Dampfung Q ! und der relativen Schallge-
schwindigkeitsédnderung dv/v, beschrieben werden. Die vorgestellten Konzepte sind nicht
auf das Paddle beschrankt, sondern lassen sich zum groflen Teil auf Experimente mit
anderen mechanischen Oszillatoren iibertragen.

4.1 Experimenteller Aufbau

Der Probenhalter ist in Abb. 4.1 zusammen mit einem Paddle und den beiden Elektroden
dargestellt. Das Paddle wird mit Hilfe eines Kupferblocks durch zwei Schrauben auf den
Probenhalter geprefit. Der gesamte Probenhalter ist aus Kupfer gefertigt, um eine gute
Wirmeleitung zu gewéhrleisten. Wie bereits in Abschnitt 3.1 erwahnt, erfolgt sowohl die
Anregung als auch die Detektion der Schwingung kapazitiv. Die Elektroden bilden jeweils
mit der Probe eine Kapazitit C,/q, die durch die Stirnfliche S der Elektrode und deren

Abb. 4.1: Probenhalter mit Paddle und
Elektroden. Der Abstand von Elektroden
und Probe ist iibertrieben dargestellt. Au-
Berdem wurde der zur Fixierung des Pad-
dles verwendete Kuperblock weggelassen.

25



26 4. EXPERIMENTELLE ANORDNUNG UND MESSVERFAHREN

Abstand zur Probe z,,4 gegeben ist, wobei der Index Anregung bzw. Detektion bezeichnet:

S

Ta/d

Ca/d = € (41)
Dielektrische Proben miissen zuvor metallisch bedampft oder besputtert werden. Dabei
ist die Schichtdicke so gering zu wéhlen, dafl der Film die elastischen Eigenschaften der
Probe nicht beeinflufit (vgl. Bemerkung zur Thermalisierung in Abschnitt 4.3). Bei den
verwendeten Elektroden mit einer Stirnfliche von 0,3 cm? und typischen Absténden von
100 pm ergeben sich Kapazitdten im Bereich von einigen pF.

Bei nicht zu groflen Amplituden ist die eingeprigte Kraft proportional zum Quadrat

der angelegten Spannung,

1 2
F - §OaU— y (42)

Ty
die Probe schwingt also mit der doppelten Frequenz einer angelegten Wechselspannung
U(t) = Uy cos(1/2wt). Fiir die resultierende Kraft ergibt sich
1, U2
F=-C,—2(1+coswt) . (4.3)
4 “x,
Die Abstandsabhéngigkeit der Kraft ist im Rahmen der tatséchlichen Auslenkungen zu
vernachléssigen.
Auch die Detektion der Schwingung erfolgt kapazitiv. Wegen Gl.4.1 wird die von
Probe und Detektionselektrode gebildete Kapazitat Cyq durch die Schwingung der Probe

moduliert,
1

1—2z/xq’
wobei z die Auslenkung bezeichnet. Fiir die vorliegenden kleinen Auslenkungen z < x4
148t sich eine Reihenentwicklung verwenden:

C ~Cyq (1 + i) . (4.5)

Zq

C =0y (4.4)

Belegt man die Detektionselektrode iiber einen hochohmigen Vorwiderstand R (~ 400 M)
mit einer Vorspannung Uy (die Probe ist durch die Einspannung geerdet), fillt aufgrund
der Modulation der Kapazitat am Widerstand R eine Wechselspannung [Ber75]
z Od wR(C’d + CL)

Ug = Up—
24 Ca+CL 1+ (WR(Cy + C1))?
ab. Dabei wurde auch die Kapazitdt der Zuleitungen Cy, (~ 300 pF) beriicksichtigt. Fiir
Frequenzen im Bereich einiger kHz 1&3t sich der letzte Term in GI. 4.6 durch 1 ersetzen.
Wegen C1, > Cy ergibt sich

(4.6)

C C
Uy = Up——=2 = Upey—s =2

—— . 4.
Tq CL $3 OL ( 7)
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Anregung f/2 Detektion f
L R
T CL Q — C
Uy B
) Referenzsignal f/2 Lock-In
Synthesizer - Verstarker
MeRrechner
- mit -
A/D-Wandler

Abb. 4.2: Schematischer Aufbau der MefBelektronik. Nur der Probenhalter (mit Punk-
ten eingerahmt) befindet sich im Kryostaten.

Die detektierte Spannung ist also proportional zur Auslenkung z sowie zur angelegten
Vorspannung Ug, fiir die im Experiment 100 — 300 V gewéhlt wurde, und umgekehrt pro-
portional zum Abstandsquadrat zwischen Detektionselektrode und Probe. Mit den Daten
des Experiments und typischen Detektionsspannungen von einigen pV ergibt sich eine
Amplitude im Nanometerbereich, was die zuvor als vernachlissigbar klein angenommene
Abstandsabhangigkeit der Kraft rechtfertigt.

In Abb.4.2 ist der Aufbau der Mefelektronik dargestellt. Zur Anregung des Paddles
dient das sinusformige Signal eines Funktionsgenerators (Philips PM 5191 oder Stanford
Research DS 345) mit Amplituden von einigen Volt. Die Detektion des Wechselspannungs-
signals Uy, das durch eine Kapazitiat Cg von der Vorspanung Uy getrennt wird, erfolgt
phasensensitiv mit Hilfe eines Lock-In-Verstirkers (Ithaco Dynatrac 393), dem zusétzlich
das Signal des Funktionsgenerators als Referenz zugefiithrt wird. Da die Probe mit der
doppelten Frequenz der Anregungsspannung schwingt, arbeitet der Lock-In-Verstarker im
2f-Modus. Letzteres ermoglicht iiberhaupt erst die Detektion eines derart kleinen Signals,
da das Ubersprechen der Anregungselektrode auf die Detektionselektrode vergleichbar mit
dem Detektionssignal Uy ist, wegen der unterschiedlichen Frequenzen aber stark unter-
driickt wird. Auch die geerdete metallische bzw. metallisierte Probe trédgt beim Vibrating
Reed durch Abschirmung zur Unterdriickung des Anregungssignals bei. Die drei Ausgénge
des Lock-In-Verstirkers (A, Asin ¢, Acos@, wobei A die Amplitude des Eingangssignals
und ¢ dessen Phase relativ zum Referenzsignal darstellt) werden mit Hilfe eines Analog-
Digital-Konverters von einem Computer ausgelesen, der zusétzlich zur Darstellung und
Speicherung der Daten auch die Regelung der Anregungsfrequenz auf die Resonanz der
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Probe realisiert. Dadurch 148t sich auf einfache Weise die Temperaturabhéngigkeit der re-
lativen Schallgeschwindigkeitsinderung dv/v sowie der inneren Reibung Q! messen. Der
Zusammenhang zwischen diesen beiden Groflen und den im Experiment gemessen Gréfien
wird in Abschnitt 4.2 dargestellt. Die Regelung auf die Resonanz erfolgt im einfachsten
Fall mit Hilfe des A cos ¢-Signals, dessen Verlauf im Bereich einer Eigenmode des Paddles
in Abb. 4.4 dargestellt ist. Der Algorithmus nutzt dabei aus, dafl cos ¢ in Resonanz gerade
Null ist, indem die Anregungsfrequenz f/2 bei jedem Schritt n innerhalb der Regelschleife
um einen zu cos ¢ proportionalen Wert of korrigiert wird:
of
—_—
+ Bincos ¢ . (4.8)

n—1

fl _f
21 2

n

Der Regelparameter Fj, bestimmt dabei die Reaktion der Regelung auf Abweichun-
gen von der Resonanz, wobei sein Wert empfindlich von der Giite ) der Mode und
von der Schnelligkeit der Anderung abhingt. Unbeaufsichtigte Messungen sind so nur
eingeschriankt moglich, da bei ungiinstiger Wahl des Regelparameters entweder die Re-
gelung einer zu schnellen Anderung nicht folgen kann, oder eine Regelschwingung um
die Resonanzfrequenz auftritt. Auch ein zusétzlicher in cos quadratischer Term, d.h.
Of = Pincos ¢(1 + Pyyaal cos ¢|) konnte die Regelung nicht verbessern. Vielversprechend
erscheinen jedoch Ansétze zur Realisierung eines PID-Reglers [Hoh99], der sich natiirlich
auch auf elektronischer Basis implementieren lift (z. B. [Bal97]).

Eine alternative Regelung 148t sich unter Ausnutzung der beim Oszillator in Reso-
nanz auftretenden Phasendifferenz von /2 zwischen erregender Kraft und Auslenkung
realisieren, indem das Detektionssignal verstidrkt und phasenverschoben zur Anregung
verwendet wird. Dazu mufl auch auf der Anregungsseite eine Vorspannung verwendet
werden, damit die Anregung mit der Resonanzfrequenz selbst anstelle von f/2 erfolgen
kann. Im Gegensatz zu den konventionellen Reglern muf3 diese selbsterregende Regelung
nicht durch Parameter an die Charakteristik des Systems angepafit werden, so daf§ die
oben angesprochenen Probleme ausbleiben.

4.2 MeBverfahren

Bestimmung der inneren Reibung

Die bisher nicht betrachtete Ddmpfung der Schwingung 148t sich unter Verwendung eines
komplexen Elastizitdtsmoduls,

Y =Y +iY" =Y/(1+in) (4.9)

in das Problem integrieren. Bei kleiner Dampfung ist der Verlustfaktor n mit der inne-
ren Reibung Q™' identisch [Sku54]. Neben der intrinsischen Probenddmpfung treten auch
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1 f = 2560.6 Hz
T=617s
= Q = 498000
= 01 TN 1
g7 N
Abb. 4.3: Freier Amplitudenzerfall
01 6 2‘0 4‘0 6‘0 8‘0 100 cines Quarzglas-Paddles bei Zimmer-
temperatur. Nach 2s wurde die Anre-
t[s] gungsspannung abgeschaltet.

systembedingte Beitrige auf, die in Abschnitt 4.3 diskutiert werden. Zur Losung der Be-
wegungsgleichung des geddmpften Oszillators verwendet man folgenden charakteristischen
Losungsansatz fiir die Auslenkung

E(z,t) = Age /et (x) (4.10)

wobei &(x,t) und Ay komplexwertig sind. Die Ortsabhingigkeit der Auslenkung ist da-
bei durch ¢(x) gegeben. Durch Einsetzen in die entsprechende Bewegungsgleichung und
Vergleich der Imaginérteile erhélt man

1

™ resT

Q l~n= (4.11)
Da die Amplitude der Schwingung nach Abschalten der Anregung exponentiell mit der
Zeitkonstanten 7 abfillt, 148t sich bei nicht zu hoher Dampfung auf einfache Weise mit Hil-
fe von GI.4.11 die Giite der Mode bestimmen. In Abb. 4.3 ist ein freier Amplitudenzerfall
dargestellt. Eine weitere Moglichkeit zur Bestimmung der Giite ist das Aufnehmen von
Resonanzkurven (Abb.4.4). Hierbei wird die Anregungsfrequenz schrittweise innerhalb
eines Intervalls um die Resonanzfrequenz f,o variiert. Die Giite 148t sich dann mit

fres

Q:2&

(4.12)

aus dem Abstand 26f der beiden Punkte, an denen die Amplitude auf A,/v/2 abgefal-
len ist, oder durch Anpassen einer Lorentzkurve an die Mefidaten bestimmen. Wegen der
charakteristischen Einschwingzeit 7 eines Oszillators ist diese Methode jedoch fiir sehr
hohe Giiten ausgesprochen zeitaufwendig, da z.B. eine Mode mit @ = 10° und einer
Frequenz von 1kHz bereits eine Einschwingzeit von 32s aufweist. Das Aufnehmen einer
Resonanzkurve mit 50 Punkten dauert dann etwa eine halbe bis eine Stunde, da man
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nach jeder Frequenzidnderung die Einschwingzeit des Systems abwarten mufl. Mit Hilfe
von Resonanzkurven 148t sich auch die Qualitét des Signals iiberpriifen. Nichtlinearitdaten
aufgrund einer zu hohen Anregungsspannung fithren zu einer Verkippung der Resonanz-
kurve [Cla94, Esq92].

Zur Bestimmung der Temperaturabhidngigkeit der Giite mifit man deren relativen
Verlauf, fiir den sich mit f = fies

Qo Af: (4.13)

res

ergibt, und bestimmt bei einigen Temperaturen den Absolutwert durch Aufnahme von
Resonanzkurven oder freien Amplitudenzertillen.

Bestimmung der relativen Schallgeschwindigkeitsinderung

Die relative Anderung der Schallgeschwindigkeit dv/v 148t sich direkt iiber die Verschie-
bung der Resonanzfrequenz bestimmen. Wegen f..s o< vy gilt unter Vernachliassigung der
thermischen Ausdehnung

6fres _ fres(T) - fres(T0> _ UY(T) - /UY(TO) _ 5UY (4 14)
fres fres(TO) Vy (TO) Vy . .

Die Vernachlissigung der thermischen Ausdehnung ist bei tiefen Temperaturen fiir nahezu
alle Substanzen gerechtfertigt. Fiir Quarzglas trifft dies sogar im gesamten Temperatur-
bereich zu, da der mittlere Expansionskoeffizient nur 2,7 x 107 fiir —60°C < T' < 0°C
betrigt und darunter ndherungsweise verschwindet [Her94| . Die Genauigkeit der Fre-
quenzmessung liegt bei 107¢ — 1077,
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4.3 Experimentelle Probleme

In diesem Abschnitt sollen einige experimentelle Probleme sowie mogliche Fehlerquel-
len und systembedingte Dampfungsbeitriage angesprochen werden, die teilweise schon in
[Ber75] diskutiert wurden.

Thermalisierung: Wie aus dem Abknicken der Mefidaten deutlich wurde, konnte die
mit einer 30 nm dicken Goldschicht versehene Probe nicht auf Temperaturen un-
ter ca. 70 mK abgekiihlt werden. Auch beim raschen Abkiihlen des Kryostaten von
30K auf 4,2 K traten sehr lange Thermalisierungszeiten auf. Dies wird verstandlich,
wenn man bedenkt, dafl die Warme der gesamten Probe durch den sehr geringen
Querschnitt des Beins abfliefen mufl. Durch Aufdampfen einer 1,4 um dicken Sil-
berschicht konnte die Thermalisierung deutlich verbessert werden — in den bis zu
Temperaturen von ca. 5 mK durchgefithrten Messungen konnte kein Anzeichen fiir
einen Temperaturgradienten zwischen Probe und Thermometer festgestellt werden.
Die zusatzliche Dampfung des aufgebrachten Silberfilms reduzierte die bei Raum-
temperatur gemessene Giite einer Mode von ca. 7 x 10° auf 3 x 10*. Der Einfluf} des
Films bei tiefen Temperaturen konnte im Rahmen der Arbeit nicht abschliefend
gekliart werden. Fiir die Anderung der Dampfung des Oszillators durch den Film
gilt jedoch [Whi95]

3 Gimhgiim
AQT! = L E T Qg (4.15)
so daf3 der Beitrag des Films zur Gesamtdampfung, selbst fiir den Fall Qgé ~ Qgi%h,
mit den auf Seite 21 angegebenen Werten kleiner als 1% sein sollte.

Einflufl der Einspannung: Wie bereits in Kapitel 3 dargestellt, stellt auch der Proben-
halter selbst einen Beitrag zur Dampfung dar, da Energie in den Probenhalter dissi-
piert wird. Die Grofle dieses Beitrags ist schwer abzuschétzen, er sollte aber nur bei
tiefsten Temperaturen von Bedeutung sein, da dort die intrinsische Probendamp-
fung sehr klein wird. Mit einem Paddle lassen sich auch sehr geringe intrinsische
Dampfungen noch messen, da die Einspannverluste gegeniiber dem Vibrating Reed
deutlich reduziert sind.

Restgasddmpfung: Das im Experimentiervolumen (Vakuumtopf) verbleibende Restgas
bewirkt eine zuséatzliche Dampfung, die aber bei den im Experiment bei tiefen Tem-
peraturen realisierten Driicken zu vernachlissigen ist [Sch87]. Bei Raumtemperatur
wurde jedoch eine deutliche Druckabhéngigkeit der Resonanzfrequenz und der Giite
(eines mit 30 nm Gold bedampften Paddles) beobachtet. Auch das bei tiefen Tem-
peraturen auf dem Reed kondensierte Restgas sollte keinen mefbaren Beitrag zur
Déampfung liefern.
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Elektromechanische Wandlerverluste: Die von der schwingenden Probe im Nach-
weiszweig induzierten Spannungen und Stréme bewirken eine Dampfung der Schwin-
gung. Wegen der hochohmigen Wahl des Vorwiderstands R ist sie aber, zumindest
fiir Frequenzen im kHz-Bereich, unbedeutend [Sch87].

Wiarmeleitung in der Probe: Die Probe wird wiahrend der Schwingung stdndig ab-
wechselnd komprimiert und gedehnt, was mit einer Erwdrmung bzw. Abkiihlung
der Probe verbunden ist. Falls die Zeitkonstante des aus dem Temperaturgradien-
ten resultierenden Warmeaustauschs vergleichbar mit der Schwingungsperiode ist
(wT =~ 1), tritt ein zusdtzlicher Relaxationsbeitrag zur Dampfung auf, der aber nur
bei hohen Temperaturen Bedeutung erlangen kann [Sch87].

Selbstheizung der Probe: Von der Schwingung dissipierte Leistung kann bei tiefsten
Temperaturen, d.h. unterhalb von 30 mK, zur Selbstheizung der Probe fiihren. Da
die dissipierte Leistung proportional zur vierten Potenz der Anregungsspannung ist
[Clag1], muf} diese moglichst klein gew#hlt werden.

Nichtlineare Effekte: Zu grofle Anregungsspannungen fithren auch zu Nichtlinearitéten
der Schwingung. So verschiebt sich z. B. die Resonanzfrequenz einer Mode als Funkti-
on der Anregungsspannung [Miu90], so dafl die relative Schallgeschwindigkeitsinde-
rung unterhalb des Maximums nicht linear verlduft (bei logarithmischer Auftra-
gung der Temperatur), sondern gekriimmt ist. Die Temperatur des Maximums in
der Schallgeschwindigkeitsdnderung 148t sich durch eine zu grofie Anregungsspan-
nung zu deutlich hoheren Werten verschieben. Im Imaginérteil fithren die Nichtli-
nearitédten zu einer Verkippung der Resonanzkurve. Auch dieser Effekt gewinnt nur
bei tiefsten Temperaturen an Bedeutung, da die Schwingungsamplitude aufgrund
der geringen Dampfung sehr grof3 wird. Der Aspekt der Nichtlinearitdten wird noch
einmal in Abschnitt 5.3 aufgegriffen.

Thermische Expansion: Wie im letzten Abschnitt bereits erwihnt, ist die Anderung
der Resonanzfrequenz durch Expansion der Probe zu vernachléassigen.

4.4 Probenspezifikation

Das fiir die Messungen verwendete Paddle wurde von S. Wachter am Institut fiir Fiigetech-
nik und Werkstoffprifung GmbH (Jena) mit Hilfe eines COq-Lasers aus 400 um dickem
Suprasil 300 (Fa. Heraeus) geschnitten. Quarzglas erweist sich hierfiir wegen des kleinen
Expansionskoeffizienten (vgl. Abschnitt 4.2) als besonders geeignet, andere Glaser halten
den durch die grofien Temperaturgradienten bedingten Verspannungen nicht stand. Die
Geometrie ist in Abb. 3.2 angegeben. Wie im vorangegangenen Abschnitt erwdhnt, wur-

de die geschnittene Probe einseitig auf der gesamten Oberfliche mit einer 1,4 pm dicken
Silberschicht bedampft.
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Bei Suprasil 300 handelt es sich um ein duflerst reines Quarzglas mit einem OH-
Gehalt von weniger als 1ppm [Her94]. Der geringe OH-Gehalt hat herstellungsbedingt
einen gegeniiber anderen Quarzgliasern wesentlich hoheren Cl-Gehalt von 1000 — 2000 ppm
[Her99] zur Folge. Das fiir dltere Messungen verwendete Suprasil W weist einen geringfiigig
hoheren OH-Gehalt bis zu 5 ppm auf. Weitere Fremdelemente sind wie folgt enthalten (alle
Angaben in ppm): Al 0,05, Ca 0,05, Cr 0,005, Cu 0,01, Fe 0,02, K 0,01, Li 0,01, Mg
0,005, Na 0,05, Ti 0,05 [Her94].

4.5 Tiefe Temperaturen

Die im Rahmen dieser Arbeit vorgestellten Experimente wurden in zwei *He/*He-Verdiin-
nungskryostaten durchgefiihrt. Dabei wurden Temperaturen bis zu 5 mK erreicht. Auf die
Funktionsweise eines Verdiinnungskryostaten soll hier nicht niher eingegangen werden,
da sie in der Literatur ausfiihrlich beschrieben wird (z. B. [Pob92, TTs97]). Die Tempera-
tur der Mischkammer wurde mit verschiedenen Widerstandsthermometern ermittelt, die
durch eine automatische Mefibriicke ausgelesen wurden. Im Bereich bis ca. 2 K wurde ein
Kohle-Widerstand verwendet, bei hoheren Temperaturen ein RhFe-Widerstand.
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5 Darstellung und Diskussion der Meflergebnisse

Im folgenden sollen die im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen der inneren
Reibung und der relativen Schallgeschwindigkeitsdanderung von Suprasil 300 vorgestellt
und diskutiert werden. Die Moden bei 334, 1256, 2522 und 5030 Hz wurden im Bereich
von 5 mK bis 40 K gemessen, fiir die 200 Hz-Mode existieren nur Daten in einem kleineren
Bereich. Eine hoherfrequente Mode bei ca. 13kHz (vgl. Abschnitt 3.2) wies eine unerwartet
hohe Dampfung auf und wird hier nicht betrachtet. Alle Messungen wurden an ein und
demselben Quarzglas-Paddle durchgefiihrt.

5.1 Innere Reibung

Zunéchst soll der gesamte Temperaturverlauf betrachtet werden, spéter werden die Daten
der unterschiedlichen Moden unter einigen besonders interessanten Aspekten miteinander
sowie mit dlteren Messungen verglichen.

In Abb.5.1 ist die innere Reibung Q! fiir alle vier gemessenen Moden im Bereich
von 5mK bis 40 K dargestellt. Die Moden mit der héchsten und der niedrigsten Frequenz
haben im wesentlichen den Charakter einer Torsionsschwingung, die beiden mittleren
Moden sind Biegeschwingungen des Paddles (vgl. Abschnitt 3.2). Die offenen Kreise be-
zeichnen Dampfungswerte, die durch Aufnahme von Resonanzkurven bestimmt worden
sind, wihrend die ausgefiillten Symbole aus dem relativen Verlauf gemafl Gl. 4.13 ermittelt
wurden. Ublicherweise wird der gesamte Temperaturbereich bei der Messung in kleinere,
einander iiberlappende, Abschnitte aufgeteilt, und spéter zu einer Kurve zusammenge-
setzt. Der so erhaltene Relativverlauf wird dann an die Absolutwerte der inneren Reibung
angepafit. Bei tiefen Temperaturen, d.h. unterhalb von 100 mK, wurden die Messungen
mit konstanter Amplitude durchgefiihrt, um Nichtlinearititen zu vermeiden. Bei héheren
Temperaturen wurde die Anregungsspannung wahrend der Messung konstant gehalten.
Auffillig ist, daB8 die aus Resonanzkurven bestimmten Absolutwerte wesentlich stérker
streuen als die aus dem Relativverlauf bestimmten Daten. Diese Unsicherheit ist jedoch
nicht statistischer Art, d. h. durch stark verrauschte Resonanzkurven bedingt — vielmehr
handelt es sich um ein Problem der Nichtreproduzierbarkeit, das schon in [Clad1] beob-
achtet wurde: Auch direkt nacheinander unter scheinbar gleichen experimentellen Bedin-
gungen aufgenommene Resonanzkurven weisen leicht unterschiedliche Giiten auf, deren
Streuung deutlich grofler als die aus den Anpassungen ermittelte Standardabweichung ist.
Die Unsicherheit der Absolutwerte betragt ungefahr 3 — 5%. Entsprechendes gilt auch fiir
die aus dem freien Amplitudenzerfall bestimmten Absolutwerte, wobei diese gegeniiber
den Resonanzkurven um ca. 3 — 7% niedrigere Dampfungen ergeben.
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f=334 Hz Suprasil 300

”

Abb. 5.1: Innere Reibung von vier
verschiedenen Moden eines Quarzglas-
Paddles (Suprasil 300) als Funktion der
Temperatur. Die offenen Symbole be-
zeichnen aus Resonanzkurven erhalte-
ne Absolutwerte.
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Abb. 5.2: Temperaturverlauf der inneren
Reibung von Suprasil 300 fiir vier verschie-
dene Moden.

Der Temperaturverlauf der inneren Reibung stimmt qualitativ mit den in Abschnitt 2.4
vorgestellten Ergebnissen der Vibrating-Reed-Messungen an Suprasil W iiberein. Den
Aussagen des Tunnelmodells entsprechend steigt die innere Reibung zunéchst mit der
Temperatur an und miindet dann in ein Plateau. Bereits in dieser Darstellung wird die
vom Tunnelmodell vorhergesagte Frequenzabhingigkeit des Dampfungsanstiegs (Gl.2.25)
deutlich — die Mode mit der niedrigsten Frequenz (334 Hz) erreicht das Plateau bereits
bei ca. 100 mK, wahrend die 5030 Hz-Mode erst oberhalb von 200 mK eine nahezu tem-
peraturunabhéngige Dampfung aufweist. Der Bereich des Plateaus erstreckt sich bis ca.
3K, danach steigt die Ddmpfung bedingt durch thermisch aktivierte Prozessen bzw. in-
koharentes Tunneln an (vgl. Abschnitt 2.4), erreicht ein Maximum und fallt wieder ab. Bei
der 334 Hz-Mode zeichnet sich ein schwacher Anstieg der Dampfung vor dem sogenannten
thermisch aktivierten Mazimum bereits bei 1K ab. Aus der gemeinsamen Darstellung
aller Moden in Abb. 5.2 wird deutlich, daf§ auch der Plateauwert der Ddmpfung sowie die
Lage und der Wert des Dampfungsmaximums bei ca. 30 K modenabhéngig sind. In allen
gemeinsamen Darstellungen der vier Moden sind die beiden ,, Torsionsmoden® durch runde
Symbole, die Biegeschwingungen durch dreieckige Symbole gekennzeichnet. Im folgenden
sollen die einzelnen Temperaturbereiche naher betrachtet werden.
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Abb. 5.3: Innere Reibung in doppeltloga- Abb. 5.4: Wie Abb. 5.3; auch durch Abzie-
rithmischer Darstellung fiir vier verschiede- hen eines jeweils konstanten Betrags AQ ™
ne Moden unterhalb von 1 K. a8t sich kein Tunnelmodell-Verhalten er-
reichen.
Dampfungsanstieg

In Abb. 5.3 ist die innere Reibung fiir alle vier Moden auf einer logarithmischen Skala als
Funktion der Temperatur im Bereich unterhalb von 1K dargestellt. Wie erwédhnt stimmt
der Verlauf (grob) qualitativ mit der Vorhersage des Tunnelmodells, Gl.2.25, iiberein,
quantitativ ergeben sich jedoch Abweichungen. So verlauft der Anstieg nicht proportional
zu T?, sondern deutlich schwicher. Unter der Annahme, daf sich die Ddmpfung im Bereich
tiefer Temperaturen durch

Qrr o< I” (5.1)
beschreiben 148t, kann der Exponent n anhand der doppeltlogarithmischen Darstellung
bestimmt werden. Die angepafiten Exponenten sind in Abb. 5.5 als Funktion der Mefifre-
quenz dargestellt, wobei die angegebenen Unsicherheiten zum einen durch das Rauschen
der Daten, zum anderen aber auch durch eine gewisse Willkiir in der Auswahl des Be-
reichs gegeben sind. Nicht beriicksichtigt wurde der systematische Fehler, der sich durch
einen moglichen Untergrund in der Dampfung ergibt. Die Grofle dieses Beitrags ist je-
doch nur schwer abzuschétzen; auf jeden Fall wird der Temperaturverlauf durch eine
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Abb. 5.5: Aus Abb. 5.3 bestimmte Fx-
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0'50 1 | 0‘3 B ‘1 | 3 B iO der inneren Reibung bei tiefen Tem-
peraturen, GIL. 5.1, in Abhéngigkeit von
f [kHZ] der MeBfrequenz.

Korrektur steiler, so dafl die in Abb. 5.5 eingezeichneten Fehlerbalken eher nach oben er-
weitert werden miissen. Die Einspannungsddampfung der 5030 Hz-Mode sollte jedoch, wie
in Abschnitt 3.2 dargelegt, sehr gering sein, so da eine Korrektur den Exponenten nur
unwesentlich verschiebt und der Temperaturverlauf damit deutlich vom vorhergesagten
T3-Verhalten abweicht. Der ,,Grenzfall“ dieses Verfahrens, mit dem sich der Exponent
der Temperaturabhédngigkeit innerhalb eines gewissen Bereichs beliebig einstellen 148t, ist
in Abb. 5.4 dargestellt: Die hier durchgefiihrte Korrektur fithrt in doppeltlogarithmischer
Darstellung zu einem Abknicken der Kurven. Auch durch Abziehen eines Untergrunds
1Bt sich also kein Tunnelmodell-Verhalten erreichen; insbesondere lassen sich die Kur-
ven fiir die verschiedenen Frequenzen auch nicht aufeinander abbilden. Wenngleich sich
die Exponenten also nur mit einer gewissen Unsicherheit bestimmen lassen, zeigt sich
doch eine deutliche Abhéngigkeit von der MeBfrequenz. Kiirzlich mit einem QCO (Quartz
Crystal Oscillator, vgl. Abschnitt 3.1) bei wesentlich hoheren Frequenzen durchgefiihrte
Messungen der inneren Reibung von Quarzglas ergaben einen niherungsweise zu T pro-
portionalen Anstieg der Dampfung bei tiefen Temperaturen und fiigen sich daher gut in
diese Beobachtung ein.

Plateaubereich

Die bereits erwihnte Modenabhingigkeit des Plateauwerts der inneren Reibung Qpiica.
wird anhand von Abb.5.6 offensichtlich, in der die Dampfung fiir alle vier Moden im
Bereich von 0,3 bis 3 K aufgetragen ist. Wenngleich die Unterschiede zwischen den Pla-
teauhohen im Bereich der experimentellen Unsicherheit liegen — mit Ausnahme der
334 Hz-Mode, deren Démpfung deutlich kleiner ist — zeichnet sich doch eine schwache Fre-
quenzabhéngigkeit der Dampfung in diesem Temperaturbereich ab, im Widerspruch zur
Vorhersage des Tunnelmodells geméf Gl. 2.27. Dafi es sich hierbei um eine echte Frequenz-
abhéngigkeit handelt, ist nicht ganz klar, da die Plateauhohe wegen der Abhéngigkeit von
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Abb. 5.6: Plateaubereich der inneren Rei- Abb. 5.7: Makroskopische Kopplungskon-

bung fiir vier verschiedene Moden. stante C' (GL. 2.15) als Funktion der MeBfre-
quenz. Geschlossene Symbole bezeichnen die
eigenen Messungen, offenene die anderer Au-
toren.

der Schallgeschwindigkeit v und dem Deformationspotential v, C' o< (/v)? (Gl. 2.15), auch
eine Polarisationsabhéngigkeit aufweist. Bei den Moden mit minimalem bzw. maximalem
Dampfungswert im Plateau handelt es sich jedoch gerade um die beiden Moden, die
hauptséichlich Torsionscharakter aufweisen, wihrend die beiden dazwischenliegenden Mo-
den Biegeschwingungen sind und daher longitudinale und transversale Anteile aufweisen.
Die Polarisationsunabhéngigkeit des Quotienten /v scheint eine spezifische Eigenschaft
von Quarzglas zu sein und wird durch frithere Messungen bestétigt. Um die beobachtete
Frequenzabhéngigkeit der Plateauhohe zu verifizieren, bietet sich ein Vergleich mit Da-
ten anderer niederfrequenter akustischer Messungen an. Dazu ist in Abb. 5.7 die aus den
Plateauwerten der inneren Reibung geméaf Gl. 2.27 bestimmte makroskopische Kopplungs-
konstante C' in Abhéngigkeit von der MeSfrequenz sowohl fiir die eigenen Messungen als
auch fiir Messungen an Suprasil W im Bereich bis 180 kHz dargestellt. Es handelt sich da-
bei um Messungen, die mit Hilfe eines Vibrating Reeds [Cla94], eines QCO [Cle91, Sch91]
sowie eines Double Paddles [Cle91] durchgefiihrt worden sind. Die groen Fehlerbalken der
QCO-Messungen von van Cleve resultieren aus dem sehr geringen Temperaturbereich, in
dem Daten zur Verfiigung stehen. Leider weicht die Messung von Schultz [Sch91] deutlich
von der Tendenz der anderen Messungen ab; der Vergleich von Messungen unterschied-
licher Autoren ist jedoch nicht ganz unproblematisch, da die Auswertung der Daten im
Detail nicht immer bekannt ist.
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Ubergang zum thermisch aktivierten Maximum

In Abb. 5.8 ist die Dampfung aller Moden im Bereich zwischen 0,7 und 7 K dargestellt.
Auffillig ist das qualitativ unterschiedliche Verhalten vor dem Anstieg zum thermisch
aktivierten Mazimum. Wie schon in Abb.5.2 deutlich wurde, steigt die Démpfung der
334 Hz-Mode oberhalb von 1K bereits leicht an, bevor bei ungefihr 3K ein stédrkerer
Anstieg erfolgt. Die nédchsthohere Mode bei 1256 Hz weist dagegen einen eher flachen
Verlauf auf, bevor die Dampfung durch thermische Prozesse bzw. inkohérentes Tunneln
bedingt (vgl. Abschnitt 2.4) ansteigt. Bei der 2522 Hz-Mode deutet sich ein Minimum in
der Dampfung direkt vor dem Anstieg an, das bei der 5030 Hz-Mode noch ausgeprigter
erscheint. Die Beobachtung dieses Minimums, dessen Tiefe systematisch mit der Frequenz
anwéchst, ist in Einklang mit den Vibrating-Reed-Messungen aus [Cla94] sowie QCO-
Messungen bei 180kHz [Sch91].

Dampfungsmaximum

Wie in Abschnitt 2.4 dargelegt, erwartet man im Bereich unterhalb des Maximums so-
wohl fiir thermisch aktivierte Prozesse als auch fiir inkohdrentes Tunneln einen mit der
Temperatur linearen Anstieg der Dampfung, der sich mit zunehmender MefBfrequenz zu
hoheren Temperaturen hin fortsetzt, bis die Absorption aufgrund der begrenzten Ver-
teilung der Barrierenhthen wieder abféllt. Das Absorptionsmaximum sollte also sowohl
beziiglich seiner Lage als auch seiner GriBe frequenzabhingig sein, in Ubereinstimmung
mit den geschilderten Beobachtungen. Abb.5.9 zeigt die Temperatur des Dampfungs-
maximums 7T, in Abhéngigkeit von der Mefifrequenz. Die relativ groflen Fehlerbalken
resultieren aus der leider zu geringen Anzahl von Mefpunkten in diesem Bereich. Aus der
Frequenzabhéngigkeit der Position des Maximums 148t sich eine Aussage dariiber tref-
fen, ob die Dampfung in diesem Bereich durch thermisch aktivierte Prozesse oder durch
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frequenz. Die eingezeichneten Linien sind an MeBfrequenz.

die Mefidaten angepafite Vorhersagen der
Frequenzabhiingigkeit von Ty,x [Rau9s].

inkohérentes Tunneln dominiert wird. Fiir beide Modelle (vgl. [Rau95|) wurde eine An-
passung an die MeBdaten durchgefiihrt. Die durchgezogene Linie in Abb.5.9 stellt die
Vorhersage im Fall von thermisch aktivierten Prozessen dar,

Vm ax

kBTmax - _ln T )
0

(5.2)

wobei V. die Verteilung der Barrierenhohen nach oben begrenzt und 7, 1 die Versuchs-
frequenz ist, mit der die Teilchen im Doppelmuldenpotential gegen die Barriere anlaufen.
Aus der Anpassung ergab sich 751 = 5 x 10! und V.« = 580 K. Die Vorhersage im Fall
des inkohérenten Tunnelns, Ti. < v/w, konnte nicht an die Me3daten angepafit werden.
Im Bereich des Maximums wird die Absorption also durch thermisch aktivierte Prozesse
dominiert.

Auch die in Abb. 5.10 dargestellte Hohe des Dampfungsmaximums zeigt die erwartete
Abhéngigkeit von der MeBfrequenz.

5.2 Relative Anderung der Schallgeschwindigkeit

In Abb.5.11 ist der Temperaturverlauf der relativen Schallgeschwindigkeitsénderung fiir
die vier gemessenen Moden von 5mK bis 40 K dargestellt. Die Daten wurden GI.4.14
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Abb. 5.11: Relative Schallgeschwin-
digkeitsinderung fiir vier verschiedene
Moden eines Quarzglas-Paddles (Su-
prasil 300) als Funktion der Tempera-
tur. Als Referenz wurde jeweils die bei
hochster Temperatur gemessene Reso-
nanzfrequenz gewéhlt.
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entsprechend berechnet, wobei jeweils die bei hochster Temperatur gemessene Resonanz-
frequenz als Referenz verwendet wurde. In Ubereinstimmung mit den in Abschnitt 2.4
préasentierten Vibrating-Reed-Messungen und den Aussagen des Tunnelmodells steigt die
Schallgeschwindigkeit zunéchst mit der Temperatur aufgrund von resonanten Prozessen
an. Die durch Relaxationsprozesse bedingte gegenlidufige Tendenz fithrt zu einem Maxi-
mum, das bei den verwendeten MeBfrequenzen unterhalb von 100 mK liegt, und schlie3-
lich zu einem Abfall der Schallgeschwindigkeit. In Abb. 5.12 wird deutlich, daf§ schon kurz
oberhalb von 500 mK eine kontinuierliche Zunahme der Steigung einsetzt, die vermutlich
durch Tunnelprozesse unter Beteiligung mehrerer Phononen bedingt ist. Im Temperatur-
verlauf der Dampfung machen sich diese Prozesse hoherer Ordnung nicht bemerkbar. Bei
ca. 3K setzt eine stiarkere Reduktion der Schallgeschwindigkeit ein, die durch thermisch
aktivierte Prozesse bzw. inkohérentes Tunneln bedingt ist (vgl. Abschnitt 2.4).

Schallgeschwindigkeitsmaximum

In Abb. 5.12 sind die Daten aller vier Moden im Bereich des Schallgeschwindigkeitsmaxi-
mums dargestellt. Die Kurven wurden so verschoben, dafl sie unterhalb des Maximums
zur Deckung kommen, um die auftretenden Prozesse zu verdeutlichen: Die Zunahme der
Schallgeschwindigkeit aufgrund von resonanten Prozessen (Gl.2.17) ist unabhéingig von
der Meffrequenz und sollte daher fiir alle Moden gleich verlaufen, wihrend die Reduktion
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der Schallgeschwindigkeit durch Relaxationsprozesse nur im Bereich T > T(wTpi, =~ 1)
deutlich von Null verschieden ist (Gl.2.29). Diese setzen also, abhéngig von der Meffre-
quenz, bei unterschiedlichen Temperaturen ein, und dementsprechend auch die Reduktion
der Schallgeschwindigkeit. Damit ist auch die Lage des Maximums frequenzabhéngig. In
Abb.5.13 ist die Temperatur des Schallgeschwindigkeitsmaximums 7}, als Funktion der
MeBfrequenz aufgetragen. Die eingezeichnete Linie stellt eine Vorhersage des Tunnelmo-
dells dar, die gem#B GIl.2.30 eine Proportionalitit zu f1/3 ergibt. Zu beachten ist, daf
die bereits angesprochenen Nichtlinearitdten im Bereich unterhalb des Maximums zu ei-
ner Abhéngigkeit der Resonanzfrequenz von der Anregungsspannung fiithren, so daf3 die
Position des Maximums, oberhalb einer bestimmten minimalen Spannung, stark von der
Anregungsspannung abhéngt. Die angegebenen Werte werden dadurch ggf. nach unten
korrigiert. Insbesondere bei der 334 Hz-Mode konnte die Anregungsspannung nicht aus-
reichend reduziert werden, so dafi die Kurve leicht nach unten abknickt und die Position
des Maximums vermutlich zu hoch liegt. Auf den Aspekt der Nichtlinearitdten wird noch
einmal in Abschnitt 5.3 eingegangen.

Wie auch in fritheren Messungen beobachtet, entspricht das Steigungsverhéltnis der
relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung unter- und oberhalb des Maximums nicht den
Vorhersagen des Tunnelmodells, fiir das sich nach Gl.2.17 und GI. 2.29 eigentlich 2 : (—1)
ergeben sollte, sondern eher 1 : (—1) bis 1,2 : (—1). Insbesondere oberhalb des Maxi-
mums verlauft die Kurve in halblogarithmischer Darstellung jedoch nur ndherungsweise
linear, so daf§ die Bestimmung der Steigung hier mit einer gewissen Willkiir behaftet ist.
Bemerkenswert ist, dafl die Kurven der verschiedenen Moden in diesem Bereich innerhalb
des experimentellen Fehlers gleich verlaufen. Dies ist keineswegs selbstverstandlich, da
longitudinale und transversale Phononen unterschiedlich stark an Tunnelsysteme koppeln
konnen. Betrachtet man die Vorhersage des Tunnelmodells fiir die Anderung der Schallge-
schwindigkeit oberhalb des Maximums, GI. 2.29, 18t sich daraus auf eine Polarisationsun-
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abhingigkeit der makroskopischen Kopplungskonstante C' schlieBen, in Ubereinstimmung
mit der in Abschnitt 5.1 beobachteten Polarisationsunabhéingigkeit der Plateauhohe im
Dampfungsverlauf.

Abfall im Bereich des Dampfungsmaximums

Abb. 5.14 zeigt die Schallgeschwindigkeitséinderung der vier gemessenen Moden iiber einer
linearen Temperaturskala im Bereich zwischen 2 und 20 K. Wie in Abschnitt 2.4 dargestellt
ergibt sich sowohl fiir thermisch aktivierte Prozesse als auch fiir inkohérentes Tunneln ein
in diesem Bereich linearer Abfall der Schallgeschwindigkeit, der zwischen 5 und 10K
tatsichlich beobachtet wird. Uber die Abhingigkeit der Steigung von der MeBfrequenz
&8¢ sich jedoch keine zuverlissige Aussage treffen.

5.3 Zusammenfassende Diskussion

Hier sollen die Ergebnisse der vorangegangenen beiden Abschnitte noch einmal zusam-
mengefafit und miteinander sowie mit anderen Messungen in Beziehung gesetzt werden.
AuBerdem sollen einige experimentelle Probleme und mogliche Verbesserungen diskutiert
werden.
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Abb. 5.15: Abhéngigkeit der Resonanzfre- Abb. 5.16: Abhingigkeit der inneren Rei-

quenz von der Anregungsspannung,. bung von der Anregungsspannung. Der Pfeil
deutet die Anderung der inneren Reibung bei
einer Temperaturinderung von 1 mK an.

Der Aspekt der Nichtlinearitéiten ist im Laufe dieser Arbeit bereits mehrfach angespro-
chen worden. Die Beobachtungen entsprechen im wesentlichen denen anderer Autoren,
z.B. in [Cla91] findet sich eine ausfiihrliche Diskussion dieses Themas. Zur Untersuchung
der Amplitudenabhéngigkeit der inneren Reibung sowie der relativen Schallgeschwindig-
keitsdnderung wurde die Abhéngigkeit dieser beiden Mefigrofien von der Anregungsspan-
nung U bei konstanter Temperatur bestimmt. In Abb.5.15 ist das Ergebnis dieser bei
25 mK fiir die 5030 Hz-Mode durchgefiihrten Messung fiir die relative Schallgeschwindig-
keitsinderung dargestellt. Aufgetragen ist die relative Anderung der Resonanzfrequenz fie
als Funktion der Anregungsspannung. Wie bereits erwihnt, nimmt die Resonanzfrequenz
zu, wenn die Anregungsspannung und damit auch die auftretende Verzerrung verringert
wird. Fraglich ist, ob die Resonanzfrequenz monoton zunimmt oder aber ein Maximum
durchlauft und danach wieder geringfiigig abfillt. Leider konnten keine Messungen bei
niedrigeren Anregungsspannungen durchgefiihrt werden, da die detektierte Spannung we-
gen der quadratischen Abhéngigkeit der Auslenkung von der Anregungsspannung (Gl.4.2)
sehr klein wird und kaum noch gemessen werden konnte.

In Abb.5.16 ist die Amplitudenabhéngigkeit der inneren Reibung der 5030 Hz-Mode
bei 25 mK dargestellt. Die Dampfung nimmt zunéchst mit der Anregungsspannung ab,
steigt aber bei kleinen Spannungen wieder an; wegen der in diesem Bereich verhélt-
nisméafig groffen Storungen funktionierte die Regelung nicht mehr einwandfrei. Der Dop-
pelpfeil deutet die Anderung der inneren Reibung an, die durch eine Anderung der Tem-
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peratur um 1 mK in diesem Temperaturbereich bewirkt wird. Hieraus wird deutlich, dafl
der Einflul von Nichtlinearitdten auf die Messung der Dampfung weniger kritisch als bei
der relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung ist.

Die Anregungsspannung mufl also so niedrig wie moglich gewéhlt werden, um Messun-
gen im linearen Bereich durchfiithren zu konnen. Etwaige Nichtlinearitdten konnen durch
Aufnahme von Resonanzkurven festgestellt werden, die bei zu hohen Anregungsspannun-
gen verkippt sind. Die Amplitudenabhéngigkeit der Resonanzfrequenz fithrt auch zu einer
von der Anregungsspannung abhéngigen Lage des Maximums im Temperaturverlauf der
Schallgeschwindigkeitsinderung. Aulerdem wird der Abfall der Schallgeschwindigkeit un-
terhalb des Maximums mit zunehmender Anregungsspannung steiler und so in Richtung
der Vorhersage des Tunnelmodells korrigiert, was natiirlich die Gefahr falscher Schluifol-
gerungen in sich birgt. Dies wird beim Vergleich von Messungen verschiedener Autoren
deutlich — insbesondere &ltere Messungen weisen einen deutlichen stidrkeren Abfall der
Schallgeschwindigkeit unterhalb des Maximums auf und deuten auf eine zu hohe Anre-
gungsspannung hin. Die in diesem Kapitel diskutierten Daten der 5030 Hz-Mode wurden
im Bereich von 25 mK mit einer Anregungsspannung von 0,8 V gemessen. Ein Vergleich
mit Abb.5.15 zeigt, dafl sich die Resonanzfrequenz durch eine noch kleinere Anregungs-
spannung nur unwesentlich verschoben hitte; der absolute Fehler betrigt in diesem Fall
ungefahr 1 x 1075,

Ein wichtiger Aspekt ist auch der Einflul von Nichtlinearitdten in Abhéngigkeit von
der MeBfrequenz. Aus Zeitgriinden konnte im Rahmen der Arbeit leider keine weitere Mo-
de in dhnlich systematischer Weise auf die Amplitudenabhéngigkeit von innerer Reibung
und Schallgeschwindigkeitsinderung untersucht werden. Bei tiefen Temperaturen wurde
aber durch Aufnahme von Resonanzkurven iiberpriift, ob die Messung im linearen Bereich
durchgefiihrt wird. Es scheint, daf3 der Einflul von Nichtlinearititen bei niederfrequenten
Moden deutlich ausgepréigter ist. So ist z. B. die 334 Hz-Mode bei tiefen Temperaturen
noch im nichtlinearen Bereich gemessen worden; in Abb.5.12 ist ein leichtes Abknicken
der Kurve zu erkennen. Die Anregungsspannung konnte jedoch bei dieser Mode nicht wei-
ter reduziert werden. Das schlechtere Signal/Rausch-Verhéltnis resultiert vermutlich aus
Vibrationen, die sich fiir niederfrequente Moden grundsétzlich als kritischer erweisen, und
moglicherweise aus der unzureichenden Amplitudenstabilitdt des Synthesizers, die wegen
der bei niederfrequenten Moden verwendeten geringen Anregungsspannung zum Tragen
kommt.

Die aus den vorgestellten Messungen gewonnenen Resultate fiigen sich gut in das
bekannte Bild ein. Einige Vorhersagen des Tunnelmodells wurden wiederholt bestétigt,
ebenso einige Diskrepanzen, die auch schon in vorangegangenen Messungen zu Tage getre-
ten sind. So stimmt der Temperaturverlauf der relativen Schallgeschwindigkeitsdnderung
und der inneren Reibung qualitativ mit den Vorhersagen iiberein. Es zeigt sich jedoch,
daB z. B. der Anstieg der Dampfung bei tiefen Temperaturen deutlich schwécher von der
Temperatur abhédngt als vom Tunnelmodell gefordert. Ebenso bestétigt wurde das vom
Tunnelmodell abweichende Steigungsverhéltnis der relativen Schallgeschwindigkeitsande-
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rung unter- und oberhalb des Maximums.

Neue Erkenntnisse lassen sich aus den vorliegenden Messungen beziiglich der Frequenz-
sowie der Polarisationsabhéngigkeit der gemessenen Groflen ableiten. Hier zeigt sich die
Stirke des verwendeten Oszillators, der die Messung verschiedener Moden unterschied-
licher Frequenz und Polarisation erlaubt. Bemerkenswert ist die erstmalig beobachtete
Frequenzabhéngigkeit des Temperaturverlaufs der inneren Reibung bei tiefen Tempe-
raturen. Wenngleich die aus dem Dampfungsanstieg erhaltenen Exponenten wegen der
unzureichend bekannten Untergrundddmpfung mit einer gewissen Unsicherheit behaftet
sind, 148t sich doch eine mit steigender MeBfrequenz systematisch starkere Zunahme der
Dampfung mit der Temperatur feststellen. Insbesondere verlauft die innere Reibung fiir
die Mode mit der niedrigsten gemessenen Frequenz schwicher als linear in der Tempe-
ratur. Desweiteren sollte die Einspannungsdédmpfung der 5030 Hz-Mode so gering sein,
daBl der tatsdchliche Exponent nur unwesentlich von dem in Abschnitt 5.1 vorgestellten
abweicht und die Diskrepanz zum 7°-Verlauf des Tunnelmodells aufler Frage steht.

Der physikalische Hintergrund dieser Beobachtungen ist noch nicht klar. Wahrschein-
lich ist jedoch die im Tunnelmodell vernachlissigte elastische Wechselwirkung der Tun-
nelsysteme untereinander fiir den bei tiefen Temperaturen flacheren Verlauf der inneren
Reibung verantwortlich. Die Bedeutung der gegenseitigen Wechselwirkung ist schon frith
experimentell nachgewiesen worden. In den von Arnold und Hunklinger [Arn75] an Borsi-
likatglas durchgefithrten Messungen der Ultraschallabsorption wurde ein Ultraschallpuls
hoher Intensitit benutzt, um eine Gleichbesetzung der Tunnelsysteme mit einer der ein-
gestrahlten Frequenz entsprechenden Energieaufspaltung, und damit eine Séttigung der
Absorption zu erzielen. Mit Hilfe eines darauffolgenden Pulses niedriger Intensitét 148t sich
dieses in die Absorption gebrannte ,,LLoch“ als Funktion der Frequenz des Séttigungspulses
ausmessen. Die Breite dieses Lochs in der Absorption wichst mit der Zeit und der Tem-
peratur an [Arn78|. Die zeitliche Verbreiterung wird der spektralen Diffusion zugeschrie-
ben, die erstmals 1975 von Arnold und Hunklinger vorgeschlagen wurde [Arn75, Bla77].
Andert sich der Zustand eines Tunnelsystems, wird sich die Energieaufspaltung der in der
Umgebung befindlichen geséttigten Tunnelsysteme wegen der Ankopplung an das Verzer-
rungsfeld dndern und somit zur Verbreiterung des Lochs in der Absorption fiihren.

Ein weiterer Effekt, der auf spektrale Diffusion zuriickgefiihrt wird, betrifft den Am-
plitudenabfall kohérenter Phononenechos [Gra79]. Neben der Relaxation durch den in
Abschnitt 2.3 diskutierten Ein-Phonon-Prozef}, d.h. die An- oder Abregung der Tunnel-
systeme durch Absorption oder Emission thermischer Phononen, bewirkt zusétzlich die
elastische Wechselwirkung der Tunnelsysteme untereinander eine Zerstérung der Phase.
Die gestorten Tunnelsysteme kénnen nicht mehr zum Echo beitragen und die Amplitude
wird reduziert.

Die Annahme isolierter Tunnelsysteme bricht zusammen, wenn ihre gegenseitige Wech-
selwirkung stérker als die Wechselwirkung eines einzelnen Tunnelsystems mit den Pho-
nonen und — bei metallischen Gléasern — mit den Leitungselektronen ist. Im folgenden
sollen zwei Theorien vorgestellt werden, die das Standard-Tunnelmodell um die gegensei-
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tige elastische Wechselwirkung der Tunnelsysteme erweitern.

Einer Hypothese von Yu und Legett [YuL88] folgend, daB eine zu 1/R? proportionale
Wechselwirkung zwischen zwei Defekten im Abstand R die Figenschaften amorpher Sy-
steme bei tiefen Temperaturen bestimmt, schlugen Burin und Kagan [Bur93, Bur94] eine
durch virtuelle akustische Phononen vermittelte indirekte Wechselwirkung der Tunnelsy-
steme miteinander vor. Diese fiihrt zu einer kohdrenten Kopplung eines beliebigen Paares
von Defekten die einen inneren Freiheitsgrad aufweisen, also sowohl Tunnelsystemen als
auch beliebigen anderen Zwei-Niveau-Systemen. Als Folge treten niederenergetische kol-
lektive Anregungen von zwei oder mehr Tunnelsystemen auf. Die kohdrente Kopplung
wird zerstort, falls die fiir eine kohérente Oszillation des gekoppelten Paares notige Zeit
grofler als die Lebensdauer des Zustandes eines einzelnen Tunnelsystems 7; ist, also

h/AQ’p > T . (53)

Dabei ist Ay, die Tunnelaufspaltung, also im wesentlichen das Matrixelement fiir den
Ubergang eines gekoppelten Paares in den anderen Zustand. Die Lebensdauer 7 ist bei
dielektrischen Glésern durch die Relaxationszeit des direkten Prozesses 74 (Gl 2.23) ge-
geben.

Aus GI. 5.3 148t sich eine maximale Entfernung R, fiir die Bildung eines koharent ge-
koppelten Paares ableiten. Den grofiten Beitrag zur spektralen Diffusion leisten symme-
trische Tunnelsysteme, deren Energieaufspaltung £ der thermischen Energie entspricht.
Mit F ~ Ag >~ kgT ergibt sich aus GI. 2.23 die Relaxationsrate

2

—1 2l 3
LY kg'T)” . 5.4
Tl,mln ph4v5 ( B ) ( )

Die Wechselwirkungsenergie der Paare ist von der GroSenordnung Uy =~ 72 /pv?, also

hv
Tl_;lin ~ EL]%:” mit R, = T (5.5)
Wegen GI.5.3 ist die kohdrente Kopplung also fiir Ay, > Uy/R? von Bedeutung. Eine
Abschétzung von R, ergibt fiir dielektrische Glaser 1 um bei 100 mK.

Aus der Wahrscheinlichkeit, daf ein Tunnelsystem innerhalb des kohérenten Bereichs R?
einen resonanten Partner findet, ergibt sich fiir Ay, < kg7'C eine im Vergleich zu isolier-
ten Tunnelsystemen groflere Zustandsdichte der Paaranregungen.

Fiir die Relaxationsrate der Paare folgt

10C3kpT
Tp_l ~ TB s (56)
und damit eine wegen Gl.2.26 in der Temperatur lineare innere Reibung. Der Ubergang
zwischen der Relaxation unter Beteiligung von Phononen (direkter Prozel) und Relaxati-

on durch kollektive Anregungen erfolgt bei 7, = 71 min. In Quarzglas sollte er bei ungeféhr
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30mK erfolgen. Esquinazi et al. [Esq92] haben ein derartiges Verhalten in Messungen der
inneren Reibung von Quarzglas bei einer Mefrequenz von ungefiahr 400 Hz moglicherweise
beobachtet.

In einem von Enss und Hunklinger [Ens97] vorgeschlagenen Ansatz, auf den bereits
kurz in Abschnitt 2.4 eingegangen wurde, wird die im Tunnelmodell vernachléssigte
Wechselwirkung durch Einbeziehen inkoh&renter Tunnelprozesse beriicksichtigt. Die von
Wiirger fiir substitutionelle Defekte in Alkalihalogenidkristallen ausgearbeitete Theorie
[Wue94, Wue97| zeigt, dall eine zunehmende Kopplung der Tunnelsysteme untereinan-
der, die durch das Verzerrungsfeld bzw. das elektrische Feld der Tunnelsysteme vermittelt
wird, zu einer Unterdriickung der koh#renten Tunnelprozesse und einem Ubergang zu
inkohédrentem Tunneln fithrt. Dies fithrt zu einer Reduktion der resonanten Beitrége zur
Anderung der Schallgeschwindigkeit bzw. der dielektrischen Konstanten. Zusétzlich treten
Relaxationsprozesse durch die kollektive Bewegung der Tunnelsysteme auf.

Der zentrale Parameter dieser Theorie ist durch das Verhéltnis der mittleren Wech-
selwirkungsenergie J der Tunnelsysteme untereinander und der Tunnelaufspaltung A
gegeben, 1 = J/A,. Die resonanten Beitrige zur Schallgeschwindigeitsinderung werden
gegeniiber den isolierten Tunnelsystemen um den Faktor

(VT2 — o

5.7
/1 + #2 ( )

reduziert. Fiir die zusétzlichen Relaxationskanéle ergibt sich eine Rate von
7 o ptT . (5.8)

Insbesondere ist p proportional zur Konzentration der Tunnelsysteme, so dafl p bei ge-
ringen Konzentrationen klein ist und sich die Tunnelsysteme unabhéngig voneinander
bewegen. Fiir o > 1 ist die Kopplung so stark, daf§ die Bewegung der Tunnelsysteme fast
vollstindig inkohérent verlduft. Die resonanten Beitridge zu den elastischen und dielektri-
schen Eigenschaften sind fast vollstindig unterdriickt, es treten hauptsachlich Relaxati-
onsbeitriage auf.

Um das vorgestellte Modell auf amorphe Systeme iibertragen zu kénnen wird angenom-
men, daB auch in Glésern fiir z > 1 ein Ubergang zu inkohirentem Tunneln stattfindet.
Problematisch ist allerdings, daf§ sich in Glésern zwar eine mittlere Wechselwirkungsener-
gie J definieren laft, die Tunnelaufspaltung Ay im Gegensatz zu Kristallen aber breit
verteilt ist. Der Parameter p ist daher nicht eindeutig definiert, sondern eine Funktion
der Tunnelaufspaltung. Da aber A, o< F, und die Hauptbeitrige von Tunnelsystemen
mit £ ~ kgT kommen, gilt u = J/Ay o< T~'. Mit abnehmender Temperatur nimmt
also der Anteil der inkohdrenten Tunnelprozesse fiir die bei der jeweiligen Temperatur
relevanten Tunnelsysteme zu. Die durch Gl. 5.7 und Gl. 5.8 modifizierten Vorhersagen des
Tunnelmodells fiir die relative Anderung der Schallgeschwindigkeit und die innere Rei-
bung wurden an die in Abschnitt 2.4 vorgestellten Daten aus Vibrating-Reed-Messungen
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an Quarzglas angepafit [Ens97]. Dabei wurden nur zwei zusitzliche Parameter benutzt,
namlich g sowie der Vorfaktor des zusétzlichen Relaxationsbeitrags, Gl.5.8. Obwohl die
Theorie fiir die in Kristallen auftretenden symmetrischen Tunnelsysteme ausgearbeitet
wurde, ergibt sich eine erstaunlich gute Ubereinstimmung, sowohl fiir die innere Reibung,
als auch die relative Anderung der Schallgeschwindigkeit. Im Bereich des Dampfungs-
plateaus tragen aber hauptséichlich unsymmetrische Tunnelsysteme zur Absorption bei,
so dafl die Hohe des Plateaus bei dem hier vorgestellten Modell iiberschatzt wird. Die
Anpassung an die MeBdaten ergab eine mittlere Wechselwirkungsenergie J/kp ~ 1 mK.
Damit ergibt sich ein Verlauf der inneren Reibung und der relativen Schallgeschwindig-
keitsinderung bei Gldsern, der dem experimentell beobachteten sehr dhnlich ist. Unterhalb
von 1 mK sollten die dominanten Tunnelsysteme fast ausnahmslos inkohérent tunneln, so
daBl der resonante Beitrag zur Schallgeschwindigkeitséinderung verschwindet. Eine nahezu
konstante Schallgeschwindigkeit wurde von Esquinazi et al. [Esq92] unterhalb dieser Tem-
peratur tatsdchlich beobachtet, wobei fraglich ist, ob die Messungen im linearen Bereich
durchgefiihrt wurden. Im Bereich zwischen 10 und 100 mK sollte die Schallgeschwindig-
keitséinderung weniger steil verlaufen als vom Tunnelmodell vorhergesagt, da die resonan-
ten Beitriage reduziert werden und zusétzliche Relaxationsbeitrige auftreten. Damit wird
auch das Steigungsverhiltnis der Schallgeschwindigkeitsinderung ober- und unterhalb des
Maximums in Richtung der experimentellen Befunde korrigiert. Wegen der zusétzlichen
Relaxationsbeitrige sollte auch die Absorption bei tiefen Temperaturen grofier sein, so daf
der Anstieg der inneren Reibung schwicher verlauft als vom Tunnelmodell vorhergesagt.

Die beiden vorgestellten Theorien sind also in der Lage, die Vorhersagen des Standard-
Tunnelmodells unter Einbeziehung der elastischen Wechselwirkung in Richtung der expe-
rimentellen Befunde zu modifizieren. Unklar ist, auf welche Art und Weise die experimen-
tell beobachtete Frequenzabhéngigkeit des Dampfungsanstiegs bei tiefen Temperaturen,
fiir die bisher keine theoretische Vorhersage vorliegt, in die Theorien integriert werden
kann, wobei die innere Reibung nicht notwendigerweise gemafl GIl.5.1 von der Tempera-
tur abhédngen muf. Vergleicht man eine der gemessenen Kurven mit der vom Tunnelmodell
vorhergesagten ist a priori nicht einmal klar, ob sich der Plateaubereich zu tieferen Tempe-
raturen erstreckt oder aber die innere Reibung bereits bei einer hoheren Temperatur nach
unten abknickt, die tatsidchliche Dampfung also ober- oder unterhalb der vorhergesagten
liegt. Offensichtlich ist jedoch, daf die Vernachlassigung der gegenseitigen Wechselwirkung
der Tunnelsysteme eine zu weitgehende Vereinfachung ist.

Eine weitere, in dieser Klarheit bisher nicht beobachtete Frequenzabhangigkeit zeich-
net sich im Bereich des Dampfungsplateaus ab, dessen Hohe im Gegensatz zur Vorhersage
des Tunnelmodells nicht konstant zu sein scheint. Obwohl die Unterschiede, mit Ausnah-
me der im Experiment niederfrequentesten Mode, im Bereich der statistischen Fehler
liegen, zeigen die gemittelten Plateauhohen doch eine eindeutige Tendenz. Dariiberhinaus
wird die fiir Suprasil W bereits frither vermutete Polarisationsunabhéngigkeit der makro-
skopischen Kopplungskonstante ', bzw. des Quotienten aus Deformationspotential und
Schallgeschwindigkeit /v, durch die Messungen unterstiitzt. Sowohl der Plateauwert der
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inneren Reibung als auch die Steigung der Schallgeschwindigkeitsénderung oberhalb des
Maximums scheinen, zumindest innerhalb des experimentellen Fehlers, unabhéngig von
der Polarisation der gemessenen Mode zu sein.

Oberhalb des Plateaubereichs stimmt der Verlauf gut mit den Erweiterungen des Tun-
nelmodells iiberein. Beide in Abschnitt 2.4 diskutierten Szenarien, ndmlich thermisch ak-
tivierte Prozesse bzw. inkohérentes Tunneln, sagen sowohl fiir die innere Reibung als
auch die relative Schallgeschwindigkeitsdnderung nahezu identische Temperaturverlaufe
voraus, wobei der einzige deutliche Unterschied in der Frequenzabhéngigkeit der Lage des
Dampfungsmaximums besteht. Aus den fiir beide Modelle durchgefiithrten Anpassungen
der Vorhersagen an die Mefldaten wird offensichtlich, daf§ die Absorption im Bereich des
Maximums durch thermisch aktivierte Prozesse dominiert ist, wobei das zur Verfiigung
stehende Frequenzintervall allerdings relativ klein ist.

Abschlielend soll noch auf einige experimentelle Aspekte eingegangen werden. Wie
in vielen Messungen stellt die geringe Grofie des zu detektierenden Signals ein zentrales
Problem dar. Wegen des zu Beginn dieses Abschnittes diskutierten Einflusses von Nicht-
linearitdten auf die Bestimmung der relativen Schallgeschwindigkeitsinderung bei tiefen
Temperaturen erweist sich eine Reduktion der Anregungsspannung auf einen moglichst
geringen Wert als notwendig. Aufgrund der linearen Abhéngigkeit der Detektionsspan-
nung von der Auslenkung nimmt damit auch die GroBle des Meflsignals drastisch ab. Wie
bereits erwidhnt, konnte die Anregungsspannung bei der Messung der 334 Hz-Mode nicht
ausreichend reduziert werden, da das Signal durch Stérungen stark beeintrichtigt wur-
de. Als problematisch erweist sich in diesem Fall die Regelung der Resonanzfrequenz, die
mit zunehmender Stérung des Signals immer schlechter funktioniert. Bei der Messung der
5030 Hz-Mode z. B. wurde die Anregungsspanung so weit reduziert, daf§ die detektierte
Spannung im Bereich von 50nV und damit an der Grenze des mit dem vorhandenen
Aufbau moglichen lag. Die Ursachen der Storungen konnten nicht abschlieBend geklért
werden. Zum einen handelt es sich mit Sicherheit um Vibrationen von Pumpen und Tritt-
schall, die von auflen in den Kryostaten eingekoppelt werden, und wegen des breiten
Frequenzspektrums eine Vielzahl von insbesondere niederfrequenten Moden anzuregen
vermogen. Desweiteren kommt der Kryostat selbst als Quelle von Storungen in Betracht:
In [Cle91] wird berichtet, dafi das dort untersuchte Quarzglas-Paddle nur in einem der
beiden vorhandenen Kryostaten zufriedenstellend betrieben werden konnte, wihrend in
dem anderen die Messung durch mechanische Stérungen zunichte gemacht wurde. Insbe-
sondere konnte bei tiefen Temperaturen keine ausreichende Thermalisierung der Probe
erreicht werden, was einer durch die eingekoppelten Vibrationen bedingten Selbstheizung
der Probe zugeschrieben wurde. Die Vermutung liegt nahe, dafl Stromungen innerhalb
des Kryostaten, bzw. ein ,,ungiinstiger* Zustand von Mischkammer oder 1 K-Topf, durch
Turbulenzen o. 4., Vibrationen in den Oszillator einkoppeln. Bemerkenswerterweise wur-
den haufig periodische Storungen mit dulerst niedriger Frequenz beobachtet, so dafl es
sich nicht ausschliefilich um Rauschen handelt.

Auch die kapazitive Detektion des Signals stellt eine potentielle Quelle fiir eine Viel-
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zahl von Storungen dar. So erweist sich die Kabellinge von ca. 2m natiirlich als nachteilig,
da die detektierten Spannungen bei tiefen Temperaturen in der Groflenordnung von 1 'V
bzw. deutlich darunter liegen. Hier 148t sich evtl. mit einem Vorverstarker Abhilfe schaf-
fen, der in unmittelbarer Nihe des Experiments bei tiefen Temperaturen betrieben wird.
Ebenfalls diskutiert wurde die Detektion mit Hilfe eines SQUID, die aber im Rahmen
dieser Arbeit leider noch nicht implementiert wurde. Ob die dadurch gesteigerte Empfind-
lichkeit die Messung verbessert, ist allerdings fraglich — wenn die Stérungen tatséchlich
durch eingekoppelte mechanische Vibrationen dominiert werden, 148t sich auf diese Weise
keine Verbesserung erreichen. Auf jeden Fall ist die hohere Empfindlichkeit der Detektion
hilfreich bei der Charakterisierung der Storungen.

Die Vermutung, dafl der fiir die Detektion notwendige hochohmige Vorwiderstand R
(vgl. Abschnitt 4.1 bzw. Abb. 4.2) eine bedeutende Quelle fiir thermisches Rauschen dar-
stellt, konnte nicht bestatigt werden. Da nach dem Nyquist-Theorem fiir das mittlere
Quadrat dieser Spannung (V?) = 4kgTR Af gilt, wobei Af die Bandbreite der MeBelek-
tronik ist, sollte sich der Rauschpegel durch Wahl eines kleineren Widerstandes reduzieren
lassen. Allerdings konnte auch mit einem um einen Faktor 400 kleineren Widerstand keine
Verbesserung beobachtet werden.



6 Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden niederfrequente akustische Messungen an Quarzglas
durchgefiihrt. Der verwendete Oszillator, das Double Paddle, ist der klassischen Vibrating-
Reed-Methode in vieler Hinsicht {iberlegen. Insbesondere ist die Untergrunddampfung
gegeniiber dem Vibrating Reed deutlich reduziert, da in unmittelbarer Nidhe der Ein-
spannung kaum Verzerrung auftritt und die Dissipation von Schwingungsenergie dadurch
reduziert wird. Das Paddle eignet sich deshalb besonders zur Messung kleiner intrin-
sischer Probenddmpfungen, wie sie bei sehr tiefen Temperaturen auftreten. AuBlerdem
stehen mehrere Moden zur Verfiigung, so dafl sich Messungen der Frequenz- und der
Polarisationsabhéngigkeit an ein und derselben Probe durchfiihren lassen.

Insgesamt vier Moden wurden in einem Bereich von 5mK bis 40 K gemessen. Die
Ergebnisse fiigen sich gut in &ltere Vibrating-Reed-Messungen ein, wobei der Tempe-
raturbereich nach unten erweitert werden konnte. Unterhalb von 10 mK setzt sich der
Verlauf der inneren Reibung Q! und der relativen Schallgeschwindigkeitséinderung év/v
im wesentlichen fort; ein Abknicken von dv/v aufgrund von inkohérenten Tunnelprozessen
[Ens97] konnte bei den experimentell erreichten Temperaturen nicht beobachtet werden.

Neue Resultate ergaben die Messungen hinsichtlich der Frequenz- und Polarisations-
abhéngigkeit der gemessenen Grofien, die bisher in dieser Klarheit nicht beobachtet wor-
den sind. Besonders bemerkenswert ist die Frequenzabhéngigkeit des Anstiegs der inneren
Reibung bei sehr tiefen Temperaturen, der mit zunehmender Meffrequenz systematisch
steiler wird. Insbesondere verlduft die Démpfung der im Experiment niederfrequentesten
Mode sublinear mit der Temperatur. Wegen der beim Paddle geringen, allerdings im
Detail nicht bekannten, Untergrunddampfung konnte die Abweichung des Dampfungsan-
stiegs vom T°-Verhalten des Tunnelmodells eindeutig bestéitigt werden. Fiir eine genauere
Untersuchung der Frequenzabhiingigkeit sind aber weitere Messungen, sowohl bei héheren
als auch bei tieferen Frequenzen, wiinschenswert. Besonders interessant ist die bei tiefen
Frequenzen sublinear in der Temperatur verlaufende Démpfung, da sie im Widerspruch
zu der von Burin et al. [Bur93, Bur94] ausgearbeiteten Theorie steht. AuBerdem wurde
eine schwache Abhéngigkeit der Plateauhohe von der Mefifrequenz beobachtet.

Ein weiteres Resultat hinsichtlich der Frequenzabhéngigkeit betrifft das thermisch ak-
tivierte Maximum: Fiir die Absorption im Bereich des Dampfungsmaximums 1ét sich eine
Dominanz von thermisch aktivierten Prozessen gegeniiber inkohédrenten Tunnelprozessen
folgern.

Auch aus der unterschiedlichen Polarisation der gemessenen Moden lassen sich Schliisse
ziehen. Insbesondere wurde deutlich, dafl die makroskopische Kopplungskonstante C' von
Quarzglas, wie schon friither vermutet, unabhéngig von der Polarisation ist.
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Eine Erklarung der beobachteten Effekte steht noch aus. Vermutlich ist aber die im
Tunnelmodell vernachlissigte Wechselwirkung der Tunnelsysteme untereinander fiir das
Verhalten der inneren Reibung unterhalb von 100 mK verantwortlich. Die von Fnss und
Hunklinger [Ens97] bzw. Burin und Kagan [Bur93, Bur94| vorgeschlagenen Theorien korri-
gieren die Aussagen des Tunnelmodells in die richtige Richtung, die beobachtete Frequenz-
abhéngigkeit des Dampfungsanstiegs 148t sich jedoch bis heute nicht erkldren. Unklar ist,
auf welche Art und Weise die Frequenzabhingigkeit eingebunden werden kann.

Zusammenfassend 143t sich feststellen, dafl mit Hilfe des Double Paddles zuverldssige
Aussagen iiber die bei tiefen Temperaturen sehr geringe intrinsische Probenddmpfung so-
wie die Frequenz- und Polarisationsabhéngigkeit der Me3grofien getroffen werden konnen.
Wie auch bei den anderen mechanischen Oszillatoren stellt der Einflu von Nichtlinea-
ritdten ein zentrales Problem dar; um bei tiefen Temperaturen mit noch geringeren Am-
plituden messen zu konnen, mufl jedoch die Entkopplung des Oszillators von &ufleren
Vibrationen verbessert werden.
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