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Die Tieftemperatureigenschaften amorpher Systeme werden durch das Tun-
nelmodell beschrieben. Dieses Modell ist in der Lage qualitativ und quan-
titativ richtige Voraussagen verschiedener Messgrofen zu treffen. Allerdings
wurden in einigen Experimenten auch Abweichungen vom Tunnelmodell ge-
funden. Im Falle von Messungen von elektrischen Polarisationsechos werden
diese Abweichungen durch Einfliisse von Kernmomenten beschrieben. Um die-
se Erklarung auf andere Messgrofsen zu erweitern, wurden in der vorliegenden
Arbeit Messungen der dielektrischen Eigenschaften an den Multikomponen-
tenglisern BK7 und N-KZFS11 bei sehr tiefen Temperaturen durchgefiihrt
und diese auf Einfliisse von Kernmomenten untersucht. Die Voraussagen des
Tunnelmodells konnten in vielen Punkten bestétigt werden. Eine schwache
thermische Ankopplung der Probe sowie Wérmeeintrige aufgrund der Mess-
leitungen verhinderten zundchst Messungen bei Temperaturen unterhalb von
30mK. Um dieses Problem zu l6sen, wurde zusétzlich ein neuer Versuchsaufbau
mit einer deutlich stirkeren thermischen Ankopplung der Probe entwickelt.

Measurements of dielectric properties of glasses at very low tempe-
ratures

The properties of amorphous systems at very low temperatures are described
by the tunneling model. Within this model many low temperature properties of
glasses can be predicted. Despite of this success in some measurements short-
comings of the tunneling modell were observed. In case of polarization echos,
these deviations are well described by nuclear moments. In order to adopt this
explanation for other quantities further investigations have to be carried out.
In this thesis the dielectric properties of two multicomponent glasses BK7 and
N-KZFS11 have been investigated at very low temperatures. The predictions
of the tunneling model have been confirmed in various aspects. The insuffi-
cient thermal coupling of the sample as well as residual heat flow due to the
electrical conductors prevented measurements at temperatures below 30 mK.
A new setup has been developed to overcome these problems.
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1. Einleitung

Die Untersuchung von kondensierter Materie ist seit langer Zeit fester Bestandteil der
aktuellen Forschung. Neben Eigenschaften, die durch die atomare oder molekulare Zu-
sammensetzung bestimmt werden, ist auch die mikroskopische Struktur des Festkorpers
fiir das physikalische Verhalten mafgeblich bestimmend. Beziiglich ihres strukturellen
Aufbaus werden Festkorper in zwei Klassen unterteilt, welche sich deutlich in ihrer theo-
retischen Beschreibung unterscheiden.

Eine dieser Klassen sind die Kristalle, deren Atome oder Molekiile in gleichbleibenden
Struktureinheiten periodisch angeordnet sind. Ein idealer Kristall weist somit eine per-
fekte Fernordnung auf, er kann aber durchaus anisotrop sein. Die Annahme eines transla-
tionsinvarianten Kontinuums ermoglicht die Beschreibung des gesamten Festkorpers durch
nur eine periodisch wiederkehrende Struktureinheit, was die mathematische Behandlung
des Systems sehr erleichtert.

Die andere Klasse sind die amorphen Festkoérper. Die Anordnung ihrer Atome und Mo-
lekiile zeichnet sich durch die Abwesenheit einer Fernordnung aus. Aus diesem Grund
kann die theoretische Beschreibung der geordneten Festkorper im Allgemeinen nicht auf
amorphe Systeme iibertragen werden.

Erstmals wurde durch Zeller und Pohl im Jahre 1971 gezeigt, dass sich die Eigenschaften
von amorphen und kristallinen Festkorpern bei tiefen Temperaturen stark unterscheiden.
Dieses Resultat war sehr iiberraschend, da angenommen wurde, dass die Tieftemperatur-
eigenschaften der Festkorper durch langwellige Phononen dominiert werden. Diese wiirden
nicht von den Strukturunregelméafiigkeiten der amorphen Festkorper beeinflusst.

Ein Vergleich der spezifischen Warme sowie der Warmeleitfahigkeit von kristallinen und
amorphen Festkorpern [Zel71| zeigte iiberraschenderweise ein deutlich abweichendes Ver-
halten der beiden Stoffklassen. Im Gegensatz zur erwarteten kubischen Temperaturab-
hangigkeit der beiden Grofen, wurden bei Temperaturen unterhalb von 1K im Fall der
spezifischen Wérme eine lineare und im Fall der Wéarmeleitfahigkeit eine quadratische
Abhéngigkeit gemessen. Dies war der Startpunkt von weiteren systematischen Unter-
suchungen verschiedener Grofen an unterschiedlichen Glésern, welche ein abweichendes
Verhalten geordneter von ungeordneter Festkorper bestéatigten.

Der erfolgreichste Ansatz, die Eigenschaften amorpher Festkorper bei sehr tiefen Tempe-
raturen zu beschreiben, ist das Tunnelmodell. Dieses Modell postuliert niederenergetische
Anregungen in Form von Teilchen, welche in der Potentiallandschaft des Festkdrpers ver-
schiedene Positionen einnehmen kénnen. Die Besonderheit hierbei ist der Mechanismus,
welcher den Teilchen die Moglichkeit gibt, ihre Position zu wechseln. Im Vergleich zu
Temperaturen iiber 10K, bei denen die Uberwindung von Potentialbarrieren von ther-
misch aktivierten Prozessen dominiert wird, finden Platzwechsel bei tiefen Temperaturen
durch Tunnelprozesse statt. Die fiir den Tunnelprozess wichtigen Parameter ergeben sich
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aus der mikroskopischen Struktur des Festkorpers. Da amorphe Materialien mit verschie-
denen Bindungslingen und -winkel betrachtet werden, ist es leicht einzusehen, dass die
Parameter einer breiten Verteilung folgen miissen.

Mit diesen Annahmen ist das Tunnelmodell in der Lage Ergebnisse aus akustischen und
dielektrischen Experimenten sowie Untersuchungen der spezifischen Wéarme und der Wir-
meleitfahigkeit erfolgreich vorherzusagen. Bislang bleiben jedoch einige Fragen offen. Es
konnte beispielsweise bis zum heutigen Zeitpunkt nicht eindeutig geklart werden, wel-
che und wieviele Teilchen an einer Tunnelbewegung beteiligt sind. Desweiteren liefern
Messungen der dielektrischen und akustischen Eigenschaften ungefdhr 20 Jahre nach der
Veroffentlichung des Tunnelmodells systematische Abweichungen unterhalb von 100 mK
von der Vorhersage [CE89, Esq92]. Um diese Abweichungen zu erkliren, existieren theo-
retische Ansédtze, welche von einer Wechselwirkungen der Tunnelsysteme untereinander
ausgehen.

Eine weitere, fiir diese Arbeit wichtige Abweichung, war im Jahre 1998 die Entdeckung
einer Abhéngigkeit der dielektrischen Funktion von externen magnetischen Feldern. Diese
Feststellung war vollig unerwartet, da man davon ausging, dass Eigenschaften dielek-
trischer Glaser ohne magnetische Storstellen unabhéngig von magnetischen Feldern sind.
Aus thermodynamischen Uberlegungen lisst sich schliefen, dass die dielektrische Funktion
hochstens eine quadratische Abhéngigkeit von magnetischen Feldern aufweist [WohO1].
Die Messung der relativen Kapazitatsidnderung von Glasthermometern mit einem Di-
elektrikum aus Spectrosil ist in Feldern bis zu 6 T unabhéngig vom Magnetfeld [Rei86],
weshalb die beobachtete Abhingigkeit von magnetischen Feldern im Mikrotesla-Bereich
sehr iiberraschend ist.

Ziel dieser Arbeit ist es, den Einfluss von magnetischen Feldern auf die dielektrische
Funktion zu untersuchen und anhand verschiedener Proben nach einem Zusammenhang
zu Kernmomenten zu suchen. Hierzu liefert Kapitel 2 die Beschreibung und Voraussagen
der dielektrischen Temperatureigenschaften nach dem Tunnelmodell. Zuséitzlich werden
Erweiterungen diskutiert, welche die Abhéngigkeit von magnetischen Feldern erkldren
konnen. Kapitel 3 widmet sich dem experimentellen Aufbau, den verwendeten Proben, der
Aufnahme der Messdaten sowie den experimentellen Problemen, die im Laufe der Arbeit
aufgetreten sind. In Kapitel 4 werden die Ergebnisse aus den durchgefithrten Messungen
vorgestellt und diskutiert, bis die vorliegende Arbeit in Kapitel 5 durch eine Zusammen-
fassung und einen Ausblick fiir zukiinftige Messungen beschlossen wird.



2. Beschreibung des Tieftemperaturverhaltens
amorpher Festkorper

2.1 Tieftemperaturanomalien amorpher Festkorper

Amorphe Festkorper besitzen im Unterschied zu kristallinen Festkorpern keine Fernord-
nung, was bedeutet, dass es keine festen Bindungslingen und Bindungswinkel zwischen
den Atomen und Molekiilen gibt und somit kein langreichweitiges periodisches Gitter
existiert. Die Abwesenheit eines regelméfigen Gitters bewirkt fundamentale Unterschie-
de einer Vielzahl von Eigenschaften von Glasern im Vergleich zu Kristallen bei tiefen
Temperaturen. Einige davon sollen hier vorgestellt werden.

Abb. 2.1: Schematische Darstellung der strukturellen Unterschiede von kristallinen
(links) und amorphen Festkorpern (rechts). Die kristalline Struktur zeigt eine per-
fekte Nah- und Fernordnung der Atome, die amorphe Struktur weist beispielsweise
an den Stellen A, B und C klare Abweichungen von der idealen Gitterstruktur auf.

Spezifische Wiarme

Die spezifische Warme von dielektrischen Kristallen wird erfolgreich durch das Debye-
Modell wiedergegeben [Debl12al. In diesem Modell wird der Festkérper als ein isotropes
und homogenes Medium beschrieben, in welchem Phononen eine charakteristische Schall-
geschwindigkeit besitzen. Die Debye-Theorie sagt voraus, dass die spezifische Warme bei
tiefen Temperaturen proportional zu T ist.
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In Abbildung 2.2 sind Messungen der spezifischen Wéarme von kristallinem und amorphem
Siliziumoxid aufgetragen. Die Messung des amorphen Materials zeigt bei Temperaturen
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Temperatur T [K]
unter 100 mK einen um drei Grofsenordnungen hoheren Wert als die des kristallinem.
Weiterhin ergibt die Messung am amorphen Festkérper eine Abhéngigkeit proportional
zu T3, im Widerspruch zur Voraussage des Debye-Modells.
Dieses Resultat war vor der Messung unerwartet, da der Beitrag der Phononen zur spezi-
fischen Wiarme bei tiefen Temperaturen durch langwellige Phononen bestimmt wird. Da
die Wellenlénge der thermischen Phononen grofer als typische Strukturunregelmafigkei-
ten im Glas ist, sollte ihr Beitrag zur spezifischen Warme unabhéingig von der Ordnung
des Systems sein.

Wirmeleitfahigkeit

In dielektrischen Kristallen erfolgt die Ausbreitung von Warme mittels Gitterschwing-
ungen. Aufgrund von Gitteranharmonizititen und der Wechselwirkung von Phononen
untereinander, breiten sich Phononen jedoch nicht ungestort aus, sondern erfahren Streu-
ung. Betrachtet man den Warmetransport als statistischen Prozess so erhdlt man aus der
kinetischen Gastheorie fiir das Phononengas eine Abhéngigkeit der Warmeleitfahigkeit
der Form \ o« Cwvl, wobei v die Schallgeschwindigkeit, C' die spezifische Warme und [
die mittlere freie Weglédnge des Phononengases bedeutet. Bei Untersuchungen der Wér-
meleitfahigkeit von amorphem und kristallinem Quarz entdeckten Zeller und Pohl (siehe
Abbildung 2.3) systematische Unterschiede zwischen den beiden Materialien |Zel71].

Die Messdaten fiir den Kristall durchlaufen von tiefen Temperaturen kommend ein Ma-
ximum und fallen zu hohen Temperaturen wieder ab. Bei tiefen Temperaturen ist die
mittlere freie Weglinge der Phonon-Phonon-Streuung so grof, dass die freie Weglénge
nur durch die Probengeometrie begrenzt wird. Mit einer in diesen Temperaturbereich na-
hezu konstanten Schallgeschwindigkeit ist die Warmeleitung mit der spezifischen Warme
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nach dem Debye-Modell proportional zu 72. Bei hoheren Temperaturen wichst die Zahl
der Phononen und damit die Streuung untereinander stark an, was sich in der Warme-
leitfahigkeit als exponentieller Abfall bemerkbar macht.

Die Daten fiir den amorphen Festkorper zeigen ein anderes Verhalten: Im gesamten Tem-
peraturbereich ist die Wérmeleitfahigkeit des Glases um Gréfenordnungen kleiner als die
des Kristalls. Ausgehend von tiefen Temperaturen beobachtet man einen Anstieg propor-
tional zu T2, welcher in der Gegend des Maximums der Wirmeleitfihigkeit des Kristalls
in ein Plateau miindet und bei hoheren Temperaturen schliefslich wieder ansteigt. Erkla-
ren kann man die quadratische Abhéngigkeit der Warmeleitfahigkeit bei Temperaturen
unter einem Kelvin dadurch, dass es einen weiteren, lokalisierten Streumechanismus geben
muss, welcher verhindert, dass die mittlere freie Wegldnge der Phononen einen nur von
der Probengeometrie abhéngigen konstanten Wert erreicht. Ist die mittlere freie Weglidnge
im Vergleich zum Kristall kleiner, so muss auch die Wirmeleitfadhigkeit kleiner sein.

An dieser Stelle ist es wichtig zu erwdhnen, dass die Abhéangigkeit von der Temperatur
und die Absolutbetriage der Warmeleitfahigkeit, der spezifischen Warme sowie anderer
Messgrofen fiir unterschiedliche Glaser sehr dhnlich ist. Man spricht hierbei von der Uni-
versalitdt der Figenschaften amorpher Festkorper bei tiefen Temperaturen.

Ultraschallabsorption

Einen ersten Hinweis auf die Existenz von Zwei-Niveau-Systemen in Glésern konnte 1974
anhand von Ultraschallexperimenten erbracht werden [Hun74]. In Abbildung 2.4 ist die
Absorption von Ultraschallwellen im Multikomponentenglas BK7 gegen die Intensitit der
Wellen aufgetragen. Die Absorption féllt mit steigender Intensitit ab, bis sie schlieflich
verschwindet. Der Verlauf der Kurve kann erkldrt werden, wenn die Ultraschallabsorp-
tion als resonante Wechselwirkung von Ultraschallwellen mit lokalisierten Zwei-Niveau-
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Systemen aufgefasst wird. Fiir die Besetzungszahldifferenz eines solchen Systems gilt

E
AN = N tanh (2k3T> : (2.1)

wobei E die Energieaufspaltung zwischen den beiden Niveaus beschreibt. Strahlt man
eine Ultraschallwelle der Frequenz v = E/h in das Glas ein, so werden resonante Uber-
ginge zwischen den Niveaus induziert. Da sich bei kleinen Temperaturen (kg7 < E)
der Grofsteil der Systeme im Grundzustand befindet, wird die Ultraschallwelle bei kleinen
Intensititen stark gedampft. Erhoht man die Intensitét, so werden immer mehr Systeme
in das energetisch hohere Niveau gehoben und die Dampfung nimmt ab. Erh6ht man die
Intensitit weiter, strebt die Besetzungszahldifferenz gegen null, die resonante Absorption
und die stimulierte Emission werden gleichwahrscheinlich und die Absorption verschwin-
det.

2.2 Das Tunnelmodell

Um das Tieftemperaturverhalten amorpher Festkdrper zu beschreiben, wurde ein Mo-
dell vorgeschlagen, in dem sich die Atome im Glas in einer Potentiallandschaft bewegen
kénnen. Da bei tiefen Temperaturen die Uberwindung einer Potentialbarriere aufgrund
von thermischer Aktivierung an Bedeutung verliert, wird angenommen, dass die Teilchen
zwischen den Potentialminima tunneln. Der Tunneleffekt ist in vielen Lehrbiichern der
Quantenmechanik (zum Beispiel [CT07]) beschrieben.
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2.2.1 Das Doppelmuldenpotential

Das Tunnelmodell ist ein phdnomenologischer Ansatz und wurde 1972 unabhéngig von
Anderson et al. [And72| sowie Philips [Phi72| vorgeschlagen. Der Ansatz vereinfacht die
Potentiallandschaft amorpher Festkérper durch die Annahme vieler Doppelmuldenpoten-
tiale. Jedes dieser Potentiale ist durch zwei harmonische Teilpotentiale aufgebaut, zwi-
schen denen Teilchen der effektiven Masse m tunneln kénnen.

Vi) = {7($ +0)*+A fir <0 (2.2)

y(x —1)2 fir x>0

In Abbildung 2.5 ist ein solches Doppelmuldenpotential gezeigt. Es ist charakterisiert
durch die Parameter v, die Steilheit der Potentialwénde, 2/, dem Abstand zwischen den
beiden Minimas im Konfigurationsraum und A der Differenz der beiden Potentialmini-
ma. Im Tunnelmodell wird die Energiedifferenz A als Asymmetrieenergie bezeichnet. Die

\ | l’

Abb. 2.5: Schematische Darstellung eines Teil-
chens der effektiven Masse m im Doppelmulden-
potential. A bezeichnet die Asymmetrieenergie,
% die Grundzustandsenergie in den Teilpoten-
tialen, Vg die Barrierenhéhe und 2/ den Abstand
der Potentialminima im Konfigurationsraum.

Bestimmung der Eigenwerte und der Zustandsfunktionen im Potential aus (2.2) ist ein
Eigenwertproblem. Um dieses zu 16sen, betrachten wir zunéchst den ungestorten Fall. Es
muss die zeitunabhéngige Schrodingergleichung

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

und dem Potential aus (2.2) betrachtet werden.

Die Losung von (2.3) 1dsst sich wesentlich erleichtern, wenn man das Potential in seine zwei
harmonischen Anteile (I — oo) zerlegt. In diesem Fall erhélt man zwei Differentialglei-
chungen eines harmonischen Oszillators mit bekannten Grundzustandswellenfunktionen
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Ya(x) und ¢p(z) sowie Energieeigenwerten fiir die beiden Mulden.

Eine Anniherung der beiden Potentiale bewirkt eine Aufspaltung der Energieeigenwer-
te, da die Potentiale und Wellenfunktionen sich zu iiberlappen beginnen. Bei hinreichend
grofem [ kann dennoch davon ausgegangen werden, dass der Losungsraum von (2.3) durch
die Wellenfunktionen 15 (x) und ¢ (z) aufgespannt wird. Daher konnen wir die Wellen-
funktion des Doppelmuldenpotentials beschreiben durch

V() = ca - Ya(z) +cp - () (2.5)

mit geeigneten Koeffizienten cy und cg. Unter Verwendung bekannter Materialeigenschaf-
ten kann man sich davon iiberzeugen, dass der Abstand der Energieniveaus in den ein-
zelnen harmonischen Teilpotentialen vom Grundzustand zum ersten angeregten Zustand
einige 10 K betrigt [Buc84|, weshalb bei Tieftemperaturmessungen unterhalb von 1K da-
von ausgegangen werden kann, dass nur der Grundzustand des harmonischen Potentials
besetzt ist.

Die Grundzustandswellenfunktionen fiir die harmonischen Teilpotentiale lauten

AN ae e AN sy
Ya(x) = <?> e 2D und oy = <?> e 2D (2.6)
T T
mit dem Tunnelparameter
2712

Der Tunnelparameter )\ kennzeichnet im wesentlichen den Uberlapp der Wellenfunktio-
nen 1o und g und entspricht ungefihr dem Verhiltnis der Barrierenhéhe Vg und der
Grundzustandsenergie %hQ Er hingt also stark von den fiir das Tunnelmodell relevanten
Parametern des betrachteten Glases ab.

Der Ansatz (2.5) wird nun in (2.3) eingesetzt und von links mit einer der komplexkonju-
gierten Wellenfunktionen aus (2.6) multipliziert. Mit der Einstein’schen Summenkonven-
tion lassen sich die Gleichungen schreiben als

¢i(Hj; — EDy;) =0, (2.8)
wobei Hj; die Matrixelemente des Hamilton-Operators sind,

Hji = (4 |[H| i) , (2.9)
und D die Uberlappung der Wellenfunktionen angibt,

Dj; = {(¢; i) - (2.10)
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Da die Wellenfunktionen ¢; aus (2.6) bekannt sind, konnen die Integrationen ausgefiihrt
werden und man erhélt

D11 = D22 =1 sowie D12 = D21 = 6_)\ (211)
hw hw

H11 = 7 + A sowie HQQ = 7 (212)

A
Hiy = Hy = h - (1 — 2\/E> + —e (2.13)
2 s 2

Diagonalisiert man diesen Hamiltonoperator, erhdlt man die Energieeigenwerte des Sys-
tems

By — %(m + /A2 1 (AW, (2.14)

Der Energienullpunkt wurde im letzten Schritt so gewéhlt, dass er in der Mitte zwischen
den beiden Minimas des Doppelmuldenpotentials liegt.
Die Energieaufspaltung E der beiden Zusténde ist durch (2.14) gegeben. Fiir sie gilt

E=E, —E_ =\/A2+ (Ay()\))2 (2.15)

Die Groke Ay nennt man die Tunnelaufspaltung, da sie die Energieaufspaltung der Ei-
genwerte fiir symmetrische Doppelmuldenpotentiale (A = 0) angibt. Fiir sie gilt

Ay = —QEQ\/Ee_A. (2.16)
m

Zu den Eigenwerten 2.14 erhilt man die Wellenfunktionen

Vi () = Ya(x) cos(V) + Yp(x) sin() (2.17a)
Y_(x) = —ha(x) sin(P) + () cos(V). (2.17b)

mit tan 29 = %. Die Wellenfunktion des Grundzustands ist stets durch die symmetrische
Wellenfunktion ¢, gegeben. Beide Wellenfunktionen sind in Abbildung 2.6 skizziert.

E

Energie
SIS

I A Abb. 2.6: Darstellung des Doppelmuldenpoten-
tials mit eingezeichneten Wellenfunktionen.

Konfigurationsraum ——»
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2.2.2 Verteilungungsfunktion der Parameter

Mochte man das Tieftemperaturverhalten amorpher Festkorper mit dem Tunnelmodell
beschreiben, so braucht man Kenntnis {iber die zugrundeliegende Potentiallandschaft.
Anders ausgedriickt muss die Verteilung der Parameter im Glas, welche die Doppelmul-
denpotentiale beschreiben, bekannt sein.

Im Tunnelmodell wird eine breite Verteilung der Parameter A und A\ angenommen. Au-
fserdem geht man davon aus, dass diese Parameter unabhéngig voneinader sind. Die Ver-
teilungsfunktion unter diesen Annahmen lautet

P(A,)) dAd) = P dAd), (2.18)

wobei die Konstante P experimentell bestimmt werden muss. Diese Annahmen zur Ver-
teilung der Tunnelparameter sind rein phinomenologischer Natur, werden jedoch durch
viele experimentelle Ergebnisse bestétigt.

Eine dem Experiment ndhere Darstellung der Verteilungsfunktion erhilt man durch eine
Jakobi-Transformation von den Parametern (A, \) zu den Parametern (E,Ay). Anhand
(2.15) und (2.16) unter Vernachlissigung der schwachen Abhiingigkeit von v/X finden wir

I O
P(E, Ay) dBdAy = P—
(£, 20) L AWEE - AL

Abbildung 2.19 zeigt die Verteilung P(E,A) in Abhéngigkeit des Parameters Ag/E.

dEdA,. (2.19)

P(E, A,)

ook 02 04 06 o8 10 Abb. 2.7: Verteilung P(E,Ay) aus (2.19) in
Al E Abhéngigkeit von Ay/E.

‘ 0, min

Die Singularitit bei Ag/E = 0 ist nicht integrabel, weshalb die Verteilung unterhalb eines
Wertes Agmin abgeschnitten werden muss. Da desweiteren E = /A2 + A2 gilt, stellt der
Wert Ag min somit auch eine untere Schranke fiir die Energieaufspaltung der Tunnelsyste-
me dar.

Die Zustandsdichte D(E) der Tunnelsysteme des Tunnelmodells erhélt man durch Sum-
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mation iiber alle m&glichen Tunnelaufspaltungen

E

D(E) = / Py(E, A) dAO:Pln( 2B ) (2.20)

0,min

Ao, min

Bis auf eine schwache logarithmische Abhéangigkeit ist die Zustandsdichte konstant.

Aus Messungen der spezifischen Wirme kann die Anzahldichte n = [ D(E) dE/V der
Tunnelsysteme bestimmt werden. Ist npk die Teilchenzahldichte des Festkorpers, so gilt
fiir die Anzahldichte n der Tunnelsysteme

107, (2.21)

Dies bedeutet, dass bei ungefihr 10> Atomen oder Molekiilen nur ein Tunnelsystem zu
finden ist. Diese Konzentration scheint gering genug, um die Tunnelsysteme als isoliert zu
betrachten. Trotzdem gibt es Hinweise auf eine Wechselwirkung zwischen den Tunnelein-
heiten, welche besonders bei sehr tiefen Temperaturen beriicksichtigt werden miisste.

2.2.3 Wechselwirkung mit elektrischen Feldern

Da Tunnelsysteme in vielen Materialien ein elektrisches Dipolmoment tragen, konnen sie
mit elektrischen Feldern wechselwirken.

Sind die elektrischen Messfelder nicht zu grof, kann ihre Wechselwirkung mit Tunnelsys-
temen stets als Storung betrachtet werden. Als Kriterium, ob die Messfelder als kleine
Storung behandelt werden konnen, hat sich die folgende Abschétzung bewéhrt

poF < kgT. (2.22)

Hier ist F' die angelegte Feldstirke und py das Dipolmoment der Tunnelsysteme, welches
meist Werte im Bereich von einigen Debye (3.3 -1073° Cm) besitzt. Ist dieses Kriterium
erfiillt, befindet man sich im sogenannten linearen Bereich der Anregung. Dies bedeutet,
dass die elektrische Suszeptibilitiat unabhéngig von der elektrischen Feldstérke ist (siehe
hierzu Linear Response Theory, [Kub85|)

_ 19PWw)
n €0 OF

= const. (2.23)

Ist das Kriterium nicht erfiillt, kommt es zu nicht-linearen Effekten, welche die Mess-
grofe abhingig von der angelegten Amplitude des Storfeldes macht. Zum Beispiel zei-
gen Messungen der Schallgeschwindigkeit und der inneren Reibung von Vibrating-Reed-
Experimenten starke Abhéngigkeiten von den angelegten Verzerrungsfeldern (siehe [Esq92])
in der Probe. Ein theoretisches Modell, um diese Effekte zu beschreiben, wurde von Stock-
burger et al. entwickelt [Sto95].

Prinzipiell bewirken die Stérfelder Anderungen der Parameter A und Ay und, um die
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Wechselwirkung stérungstheoretisch behandeln zu koénnen, wird die Annahme gemacht,
dass die Anderungen in A und A, klein sind.

Eine iibliche, von vielen Experimenten gestiitze weitere Annahme (siche z.B. [Jic72]) ist,
die Anderung der Tunnelaufspaltung 6A, gegen die Anderung der Asymmetrieenergie 6A
zu vernachlissigen. Da man davon ausgehen kann, dass sich der Abstand d und die Tun-
nelbarriere Vg des Doppelmuldenpotentials beim Anlegen eines Feldes nur sehr schwach
dndert und da der Uberlapp der Wellenfunktionen ¢, und g sehr klein ist, sind die
Anderung in der Asymmetrieenergie um ein Vielfaches grofer.

Fiir die Anderung der Asymmetrieenergie wird ein linearer Ansatz gemacht

SA=p-F (2.24)

Hier ist p der Unterschied des elektrischen Dipolmoments zwischen den beiden Mulden
p = [(¥a |P|Ya) + (¥p | P|1p)] der Tunnelsysteme und F die angelegte Feldstérke.
Der Storoperator in der Basis der Zustdnde der harmonischen Teilpotentiale (2.6) ist

gegeben durch
1/6A 0
HS:§< 0 _SA ) (2.25)

Wird der Stéroperator in die Basis der Eigenzusténde (2.17) des Doppelmuldenpotentials
transformiert, erhélt man fiir den Storoperator

- 1A A
HS_E(—AO _A)p~F. (2.26)

Die Anderung der Energieaufspaltung wird beschrieben durch die Diagonalelemente dieses
Hamiltonians und betragt

A
5E:2p-FE:2peﬂ-F. (2.27)

Es lasst sich leicht zeigen, dass die Besetzungszahldifferenz im Gleichgewicht zwischen
den Niveaus durch

E
AN = Ngtanh (szT) (2.28)

gegeben ist. Die Besetzung der Niveaus E. ist also abhingig von der Energieaufspaltung.
Ein oszillierendes Storfeld moduliert somit periodisch den Gleichgewichtswert der Beset-
zungszahldifferenz. Die Anderung der makroskopischen Polarisation §P ist proportional
zur Anderung der Besetzungszahldifferenz

5P = 5(AN)peg (2.29)

und ist somit vom angelegten Stérfeld abhingig.
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2.2.4 Wechselwirkung mit Phononen

Wie wir in Abschnitt 2.2.5 sehen werden, ist die Kopplung der Tunnelsysteme an Phono-
nen von grofser Bedeutung. Bei den verwendeten Temperaturen ist der dominante Prozess
die Wechselwirkung mit genau einem Phonon. Hier werden durch Emission oder Absorp-
tion eines Phonons Uberginge zwischen dem Grundzustand und dem angeregten Zustand
induziert.

Die Kopplung wird in Analogie zur Wechselwirkung mit elektrischen Feldern behandelt.
Hier wird die Asymmetrieenergie jedoch durch ein Verzerrungsfeld moduliert. Eine de-
taillierte Berechung findet sich in [Jac72]. Das zum Energieeigenwert £, gehorende Ener-

E = ho

Abb. 2.8: Durch Absorption oder Emission ei-
hiw I ‘ nes Phonons der Frequenz w wird ein Ubergang
AN E VAN . .
induziert.

gieniveau wird im Folgenden mit Niveau 1, das zum Eneergieegienwert F_ gehorende
Energieniveau mit Niveau 2 bezeichnet. Die Wahrscheinlichkeitsrate Wi, fiir einen Uber-
gang von Niveau 1 zu Niveau 2 kann mit Fermis Goldener Regel berechnet werden

Wia = T |(0 | Har | 62)* DUE)F(E)3(ho = B), (2:30)

mit dem elastischen Stor-Hamiltonoperator H,p.s. der Kopplung der Phononen an die
Tunnelsysteme, der Bose-Einstein-Besetzungszahl f(F) der Phononen und der Zustands-

dichte
E2

23,3
2m2h3v?

D(E) = (2.31)

der Phononen nach dem Debye-Modell.
Die Relaxationsrate 77!
sich schliefslich zu

2 2\ AZF E
-1 W Wor — N Tt 0 th 2.39
’ 127+ W vp + vp ) 2mph? © 2kpgT )’ (2:32)

, mit der Phononen mit Tunnelsystemen wechselwirken, berechnet

wobei p fiir die Dichte der Probe, die Indizes 1 und t fiir den longitudinalen und trans-
versalen Anteil des Deformationspotentials v und v fiir die Schallgeschwindigkeit stehen.
Die schnellsten Raten besitzen symmetrische Tunnelsysteme (A = 0).

Mit der Relaxationsrate (2.32) ldsst sich eine weitere Verteilungsfunktion der Tunnelpara-
meter angeben. Ausgehend von (2.19) ergibt sich durch eine weitere Jakobitransformation
die Verteilung

P
P(E,7)dEdT = dEdr, (2.33)
27/ 1 — Tin(E) /T
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mit der Abkiirzung

K E
Tonin(B) = ﬁtanh (Qk T) und (2.34)
B
2 2 -1
K:Qmm4(%+2%> (2.35)
b

fiir die Relaxationszeit der schnellsten, das heisst symmetrischen Tunnelsysteme.

Es ldsst sich aufterdem ein Ausdruck fiir die Tunnelsysteme mit den kleinsten Relaxa-
tionsraten angeben. Dies wird genau dann erfiillt, wenn die Tunnelaufspaltung A, ihren
minimalen Wert besitzt

B (S (2.36)
Tmax = Jg—; tan T ) .

0,min

2.2.5 Relaxationsprozesse

Setzt man eine amorphe Probe elektrischen Wechselfeldern aus, so versuchen die Tunnel-
systeme durch Wechselwirkung mit dem Wérmebad ihre Besetzungszahldifferenz stets an
die aktuelle, zeitlich variierende Energieaufspaltung anzupassen. Die dazu notwendigen
Prozesse nennt man Relaxationsprozesse.
Mit der Umbevdlkerung der Niveaus 1 und 2 ist eine teilweise Neuorientierung der Dipole
verbunden, was zu einer Anderung 6P der makroskopischen Polarisation fiihrt. Wenn F
das angelegte elektrische Feld in der Probe angibt, ist die Anderung der Polarisation in
linearer Naherung durch

0P = egx I (2.37)

gegeben und liefert den Zusammenhang zur elektrischen Suszeptibiltit y. Die Gleichung

e=1+x (2.38)

verkniipft die elektrische Suszeptibilitit mit der dielektrischen Funktion, welche in der
vorliegenden Arbeit gemessen wurde. Im Allgemeinen ist die elektrische Suszeptibilitat
x und somit die dielektrische Funktion € ein Tensor. Aufgrund der Isotropie amorpher
Festkorper reduziert sich der Tensor jedoch zu einer komplexen Zahl.
Um die Relaxationsprozesse der Polarisation zu beschreiben, bedient man sich einem
Relaxationsansatz .
d(6P) 6P —6P
o T
Hier wird angenommen, dass Abweichungen der Polarisation vom aktuellen Gleichge-
wichtszustand innerhalb einer endlichen, charakteristischen Relaxationszeit 7 abgeklun-
gen sind. Dem Hinterhereilen der Polarisation wird durch einen komplexen Ansatz der
Suszeptibilitit Rechnung getragen. Wir verwenden die Konvention

(2.39)

x=x —ix". (2.40)
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Da die Probe mit elektrischen Wechselfeldern angeregt wird, relaxiert die Polarisation
nicht in Richtung des Gleichgewichtswertes P ohne Storung, sondern zu dem momentanen
Gleichgewichtswert P, welcher erreicht werden wiirde, wenn die Tunnelsysteme beliebig
schnell (7 — 0) relaxieren wiirden.

Setzt man ein periodisch oszillierendes Feld der Form F' = Fye™
Ansatz analog zu (2.37) fiir den momentanen Gleichgewichtswert der Polarisation

wt gowie einen linearen

~

P = e F (2.41)

mit der statischen Suszeptibilitit x in den Relaxationsansatz (2.39) ein, so erhilt man
fiir die elektrische Suszeptibiltit

X
= . 2.42
X 1 —iwt ( )
Nun wird in dieser Gleichung die statische Suszeptibilitit y mit den Grofen des Tunnelm-
odells ausgedriickt. Hierzu benutzt man (2.41) mit der Umformung
_ 9(6P) O(AN)OFE

XT9(AN) 0E oF (2.43)

und der Permittivitit des Vakuums ¢y = 8,85 - 10712 AsV"'m~!. Beriicksichtigt man, dass
die Anderung der Polarisation durch (2.29) gegeben ist und verwendet (2.28) und (2.27),
findet man den Ausdruck

A of . Al
X\ = p—=(—2N)—==2p—— 2.44
X=pp(=2N)ZE g = (2.44)
mit der Fermi-Verteilung
E
f=(emT +1)71. (2.45)

Setzt man diesen Ausdruck fiir die statische Suszeptibilitét in (2.42) ein, erhélt man die
Anderung der Permittivitit

AN (pAN?Of 1
de=ox =" (f) DET—iwr (2.46)

Spaltet man diesen Term in Real- und Imaginérteil auf, erhélt man schlieflich den Rela-
xationsanteil der dielektrischen Funktion eines Tunnelsystems

,  ANp? (AN?OF 1
0€ry = — - (E) DET T (wr)? (2.47)

66” .

rel —

- (2.48)

An dieser Stelle ist es wichtig zu erwéhnen, dass (2.47) und (2.48) nur den Beitrag von
einem Tunnelsystem mit fester Energieaufspaltung und festem Tunnelparameter beschrei-

€0

4N p? A 28_f wT
OE 1+ (wr)?

ben. Um Voraussagen fiir ein reales Glas zu treffen, miissen die Beitrdge aller Tunnelsys-
teme mithilfe der Verteilung 2.18 aufsummiert werden.
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Dem Realteil der dielektrischen Funktion ¢’ entsprechen die energiespeichernden Prozes-
se. Verglichen mit einem RC-Kreis entsprechen diese Prozesse der Blindleistung, im zeitli-
chen Mittel wird hier also keine Energie verbraucht. Dem Imaginértail d¢” entsprechen die
dissipativen Prozesse. Hier wird vom Glas Energie aufgenommen, wie zum Beispiel bei der
Umwandlung von elektrischer in thermische Energie in einem Widerstand. In Abbildung

0.6
1.0
0.5 |- §
0.8
0.4 - §
<2 0.6 =
3 8
¥ * 0.3 ~
<04 g
0.2 | §
0.2
0.1 |
0.0
| | | OO | | |
.01 0.1 1 10 100 .01 0.1 1 10 100
T T

Abb. 2.9: Frequenzabhingige Faktoren des (links):Realteils (2.47) und des
(rechts):Imaginérteils (2.48) des Relaxationsbeitrags eines Tunnelsystems zur di-
elektrischen Funktion.

2.9 sind die Abhéngigkeiten des Relaxationsanteils von Frequenz und Relaxationszeit an-
gegeben. Es zeigt sich das Verhalten eines Debye-Relaxators [Deb12b|.

Fiir kleine Frequenzen (wr < 1) ist der Realteil der dielektrischen Funktion konstant
und der Imaginérteil null. Dies bedeutet, dass die Tunnelsysteme der periodischen Ande-
rung des elektrischen Feldes instantan folgen kénnen und dem Feld somit keine Energie
entzogen wird. Die Phasenverschiebung zwischen der Anregung und der makroskopischen
Polarisation ist hier null.

Erhoht man die Frequenz, so konnen die Dipole dem Feld nicht mehr folgen und es kommt
zu einer Phasenverschiebung zwischen dem elektrischem Wechselfeld und der Polarisation.
Der Realteil der dielektrischen Funktion wird kleiner und im Gegenzug steigen die Verlus-
te an. Im Bereich, bei dem die Relaxationsrate und die Anregungsfrequenz in der gleichen
Gréfenordnung liegen (wr = 1), zeigt der Realteil die stirkste Anderung und die Verluste
sind maximal. Die Phasenverschiebung betriagt hier 7 /2.

Bei noch hoheren Frequenzen (w7 > 1) gehen Real- sowie Imaginérteil gegen null. Die
Dipole sind nicht mehr in der Lage der Anregung zu folgen. Dies bedeutet, dass keine
Leistung in der Probe dissipiert wird. Die Phasenverschiebung betragt hier 7.
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Aufgrund des Vorfaktors (A/E)* in (2.47) und (2.48), ist der Relaxationsanteil der di-
elektrischen Funktion besonders grof fiir stark asymmetrische Doppelmuldenpotentiale.
Der dominante Relaxationsprozess im untersuchten Temperaturbereich ist der Ein-Phonon-
Prozess. Hat man Kenntnis {iber die Relaxationszeiten dieses Prozesses, kann der Rela-
xationsanteil der dielektrischen Funktion berechnet werden. Die An- und Abregung eines
Tunnelsystems mittels eines Phonons wurde bereits in Abschnitt 2.2.4 behandelt, die
Relaxationszeit ist durch (2.32) gegeben.

2.2.6 Resonante Prozesse

Neben den Relaxationsprozessen gibt es noch einen weiteren wichtigen Prozess, welche
die dielektrische Funktion bei tiefen Temperaturen beeinflusst.
Ein Tunnelsystem kann resonant mit einem Photon (beziehungsweise Phonon) des an-
regenden Feldes wechselwirken, sofern die Energie des Photons Aw mit der Energieauf-
spaltung des Tunnelsystems iibereinstimmt. Befindet sich das Tunnelsystem im Grundzu-
stand, so wird ein Ubergang in den angeregten Zustand induziert. Ist das Tunnelsystem
bereits angeregt, kommt es zur stimulierten Emission eines weiteren Quants mit der Ener-
gie I/ = hw.
Eine detaillierte Berechnung des Beitrags der resonanten Prozesse zur dielektrischen Funk-
tion findet sich in [Hun76|. Bei der Herleitung wird die Analogie des Gesamthamltonians
eines gestorten Tunnelsystems zu einem Spin mit S = 1/2 in einem oszillierenden ma-
gnetischen Feld herangezogen und die Beitrdge zur dielektrischen Funktion mithilfe der
Bloch-Gleichungen berechnet.
Zu einem effektiven Beitrag zur Absorption kann es allerdings nur kommen, wenn ein Un-
gleichgewicht in der Besetzung der Niveaus vorliegt, da ansonsten die induzierte Emission
und die Absorption gleichwahrscheinlich sind. Um einem groflen Beitrag zur dielektri-
schen Funktion zu erhalten, muss wegen der Besetzungszahldifferenz (2.28) das Kriterium
E > kgT erfiillt sein. Beriicksichtigt man zuséitzlich die Bedingung F = hw, erkennt man,
dass die Frequenz des anregenden Feldes im hier betrachteten Temperaturbereich von ei-
nigen 10mK in der Grokenordnung w ~ 1 GHz liegen miifte, um einen groften resonanten
Beitrag in der Absorption zu verursachen. Dies ist bei der vorliegenden Arbeit nicht der
Fall, weshalb der resonante Anteil der dissipativen Prozesse vernachlissigt werden kann
den. =2 0. (2.49)
Im Gegensatz zu den dissipativen Prozessen konnen Tunnelsysteme mit £ > hw zum
Realteil der dielektrischen Funktion beitragen. Unter der Annahme von niedrigen Mess-
frequenzen erhilt man fiir den Realteil der dielektrischen Funktion

Np? (Ag\? 1 E
= (200 D i . 2,
O6es = = (E) E M\ 2T (250)
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2.2.7 Integration und Niherung der Beitrige

Die Beitrége zur dielektrischen Funktion aus den Abschnitten 2.2.5 und 2.2.6 beschreiben
die Auswirkungen von N Tunnelsystemen mit identischen Werten der Energieaufspaltung
und des Tunnelparameters. Méchte man Aussagen iiber ein reales Glas treffen, muss man
in (2.47), (2.48) und (2.50) die Anzahl N mit einer Verteilungsfunktion ersetzen und an-
schlieffend iiber alle moglichen Werte der Tunnelparameter integrieren.

Relaxationsprozesse

Integration von (2.47) und (2.48) mit der Verteilungsfunktion P aus (2.33) iiber die Pa-
rameter E und 7 liefert

Emax Tmax(E)

dely Pp? dr Tinin (E) ~3 Ny 1
= = dE — (1 —-— h 2.51
2 Gege’kgT / / T T See 2kgT ) 1+ (wT)? (2:51)

AO,min Tmin(E)

und

Emax Tmax (E)

" D2 . -
56re1 — Pp[] / dE / d_T 1— TIHIH(E)
€ 6ege’ kT T T

AO.,min Tmin(E)

N

wT

E
h? 2.52
oo (Qk:BT) T+ @z 9%

mit dem Realteil der dielektrischen Funktion €.

Um Néherungsausdriicke fiir die Integrale zu erhalten, kénnen wir die Relaxation in einen
Tief- und einen Hochtemperaturbereich aufteilen.

Im Tieftemperaturbereich (w7, > 1) erkennt man, dass die Relaxationsraten so klein
sind, dass die Tunnelsysteme kaum in der Lage sind der dufieren Stérung zu folgen. Hier
dominieren also die resonanten Prozesse den Realteil der Permittivitdt und der Relaxa-
tionsanteil kann vernachlissigt werden.

O€

rel

6/

~ 0 (2.53)

WTmin>1

Beim Imaginérteil der Permittivitiat hingegen sind die Relaxationsprozesse, wie im vorhe-
rigen Abschnitt gezeigt, im gesamten betrachteten Temperaturbereich dominant, da die
resonanten Prozesse keinen Beitrag liefern. Als Néherung fiir (2.52) erhélt man (siche
[Esq98])

56//

rel

E/

N7T_4]5p3/€% 3

~ 2.54
36 Kwepe ( )

WTmin>>1

mit der Abkiirzung K aus (2.35).
Im Hochtemperaturbereich (w7, < 1) wird im Realteil der Relaxationsanteil dominant
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und man kann das Integral ndhern zu

!
6€rel

E/

pp% T
~—In|l—]. 2.
> n (To) (2.55)

WTmin<<1

Die dissipativen Prozesse werden in diesem Temperaturbereich temperatur- und frequen-

zunabhéngig
56,/

rel

T Pp%
6 €€’

(2.56)

6/

WTmin <1

Resonante Prozesse

Um den Beitrag der resonanten Prozesse zur Permittivitit zu berechnen, wird (2.50) mit
der Verteilungsfunktion P aus (2.19) multipliziert und iiber die Parameter E und A,
integriert, wobei man die Integration iiber A, analytisch ausfiihren kann. Wie bereits
diskutiert, ist der Beitrag zum Imaginérteil der dielektrischen Funktion vernachléssigbar.

— Etnax l
e’ Pp? dE E A3 2
—= = —tanh | —— | [ 1 — — 2.57
¢ 3epe / E N\ 2kpT 2 (2.57)
0,min
O€ s
Auch fiir diesen Beitrag zur Permittivitit lassen sich Naherungslosungen angeben. Man
erhélt (siehe [Esq98])
de, 2Pp;. (T
Oes oy 200 (2 ), (2.59)
€ 3 €p€’ To

Bezeichnet man mit 7™ die Temperatur, welche die dominanten Temperaturbereiche der
beiden Prozesse trennt, lasst sich zusammenfassend

_2P (%) T < Tx

5 / 3 eg€’
“ - und (2.60)
6 —
W (F) T
xt Ppikd 3 «
o [ B Tor
7 - _ (261)
= Drg T> T
6 ege’

schreiben. Neben diesen Abschitzungen fiir den Hoch- und Tieftemperaturbereich kénnen
die Integrale aus diesem Kapitel durch numerische Methoden berechnet werden. Hierzu
wurde ein Programm geschrieben, welches den Real- und Imaginédrteil der dielektrischen
Funktion berechnet.

In Abbildung 2.10 sind die numerisch berechneten Anteile des Realteils sowie deren Sum-
me aufgetragen. Die Lage des Minimums des Realteils der dielektrischen Funktion ist von
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der verwendeten Messfrequenz abhéngig. Das Tunnelmodell liefert den Zusammenhang

% 1/3
Toin = | —= , 2.62
(4@% ”) (2.62)

mit der Konstanten K aus (2.35).

2.3 Abweichungen vom Tunnelmodell

In den vorherigen Kapiteln wurden einige Aussagen anhand des Tunnelmodells iiber das
Verhalten der dielektrischen Funktion von Gliasern hergeleitet. Allerdings wurden expe-
rimentell bei unterschiedlichen Glésern wiederholt Abweichungen dieser Voraussagen des
Tunnelmodells gefunden.

In Abbildung 2.11 ist eine Messung der Temperatuabhéangigkeit der dielektrischen Funk-
tion gezeigt. Zwei Details konnen nicht in Einklang mit dem Tunnelmodell gebracht wer-
den. Das Steigungsverhiltnis links- und rechtsseitig des Minimums besitzt nach der Vor-
aussage des Tunnelmodells (2.60) den Wert -2:1 . Das Steigungsverhéltnis liegt bei dieser
Messung jedoch ndher an dem Wert -1:1. Diese Abweichung wurde auch bei Messungen an
anderen dielektrischen Glisern gefunden (siehe beispielsweise [CE89]). Auferdem ergibt
sich nach dem Tunnelmodell in logarithmischer Auftragung auf der Tieftemperaturseite
der dielektrischen Funktion eine Gerade. In Abbildung 2.11 weichen unterhalb von unge-
fihr 40 mK die Messpunkte von der theoretischen Voraussage (gestrichelte Linie) ab und
gehen schlieflich bei sehr tiefen Temperaturen in Sattigung. Auch dieses Verhalten wurde
von Messungen an anderen Glésern bestéitigt [Rog97].

In einer Arbeit von A. Wiirger [Wiir94| wird das soeben beschriebene Verhalten an KCL-
Kristallen mit Litiumdefekten durch eine Wechselwirkung zwischen den Tunnelsystemen
erklirt. Dort wird mit der mittleren Wechselwirkungsenergie .J der Parameter p = J/A,
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definiert, welcher das Verhalten der Tunnelsysteme untereinander bestimmt. Anschlieffend
wurde dieses Modell auf amorphe Festkorper erweitert [Ens97]. Die Wechselwirkung der
Tunnelsysteme untereinander wird durch ein Verzerrungsfeld erklart. Fiir die Tempera-
turabhingigkeit des Parameters p wurde pu oc 7! gefunden. Bei einer geringen Dichte
der Tunnelzentren sowie hohen Temperaturen (¢ < 1) wird die Dynamik des Systems
durch die Wechselwirkung zwischen dem dufseren Feld und dem Dipolmoment der Tun-
nelsysteme dominiert und es findet kohdrentes Tunneln statt. Bei tieferen Temperaturen
(u ~ 1) wird die Wechselwirkung der Tunnelsysteme untereinander wichtig, sodass ein
Ubergang zu inkohirentem Tunneln stattfindet. Im Extremfall ;2 > 1 gibt es keine kohi-
rente Tunnelbewegung mehr, weshalb es keinen resonanten Beitrag zu den dielektrischen
Eigenschaften gibt. Zusétzlich eroffnet jedoch die Wechselwirkung der Tunnelsysteme un-
tereinander einen weiteren Weg zur Relaxation des Systems. Dieser macht sich durch einen
schwicheren Anstieg des Imaginérteils der dielektrischen Funktion auf der Tieftempera-
turseite im Vergleich zur Voraussage des Tunnelmodells (2.61) bemerkbar.

2.4 Auswirkungen von magnetischen Feldern auf die dielektrische
Funktion

Ein erster, iiberraschender Nachweis fiir eine Abhéngigkeit der dielektrischen Funktion
von magnetischen Feldern wurde von P. Strehlow in einer Messung an dem Multikompo-
nentenglas a-BaO-Al;03-SiO5 im Jahre 1997 in einem Kernentmagnetisierungskryostaten
an der Physikalisch-Teschnischen Bundesanstalt in Berlin gefunden [Str98]. Man kiihlte
die Glasprobe auf T' = 1,85 mK ab und legte ein sehr schwaches, in der Zeit verinderliches
magnetisches Feld an. Die Ergebnisse dieser Messung sind in Abbildung 2.12 gezeigt. Es
ist deutlich zu erkennen, dass die relative Permittivitit den Anderungen des Magnetfeldes
folgt. In weiteren Messungen wurde gezeigt, dass sich bei verschiedenen Temperaturen die



22 2. Beschreibung des Tieftemperaturverhaltens amorpher Festkorper

3B (uT)
&

-10

Abb. 2.12: Anderung der dielektrischen Funk-
R 185mK tion von a-BaO-Als03-SiO9 in Abhéngigkeit ei-

i nes Magnetfeldes. Aufgetragen sind in (a): die
§ zeitliche Verdnderung des magnetischen Feldes

107 8e'fe’
N = O -

2} 4 und in (b): die durch das magnetische Feld in-

0 10 20 30 40 50 80 70 duzierte relative Anderung der Permittivitit.
Time { {(min)

Antwort der dielektrischen Funktion auf das Magnetfeld qualitativ dndert. Im Tempera-
turbereich von 5,07 mK bis 1,4 mK konnte die Abhéngigkeit vom magnetischen Feld aus
Abbildung 2.12 qualitativ reproduziert werden, wohingegen bei niedrigeren sowie héhe-
ren Temperaturen die Permittivitit bei gleichem Feldverlauf konstant blieb. Desweiteren
wurde bei dieser Messung festgestellt, dass die Streuung der Messwerte unterhalb von
T = 5mK stark reduziert wurde, was bedeuten konnte, dass ein neuer Mechanismus die
Dynamik des Systems in diesem Temperaturbereich bestimmt.

In einem weiteren Experiment wurde die Temperaturabhédngigkeit der dielektrischen Funk-
tion ohne Anlegen eines externen Magnetfeldes im Bereich von T'= 7TmK bis T = 5mK
gemessen. Die Messung ist in Diagramm 2.13 abgebildet. Die Probe wurde auf 6,88 mK
vorgekiihlt und anschlieffend mit einer konstanten Kiihlrate weiter abgekiihlt. Das iiberra-

Time ¢ (min)
0 10 20 30
4 L I 1 1 ) i
£
3F i
T, =5.84 mK
L
8 2t N 1
mE Abb. 2.13: Anderung der dielektrischen Funk-
tion von a-Ba0-Al,03-Si0O9 in Abhéngigkeit der
r ] Zeit beim Abkiihlen mit konstanter Kiihlrate.
Bei Tc = 5,84 mK kommt es zu einer abrupten
ok i Steigungsdnderung.

schende Ergebnis dieser Messung war eine plotzliche Steigungsinderung bei einer Tempe-
ratur von 7, = 5,84 mK. Ausgehend von hohen Temperaturen steigt die relative Anderung
der Permittivitdt mit einer nahezu konstanten Rate an, bis bei 7T, die Gerade abknickt
und sich mit kleinerer Steigung fortsetzt. Die gestrichelte Linie in Abbildung 2.13 ist die
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Fortsetzung der Geraden, auf der die Messpunkte bei hohen Temperaturen liegen.

In [Str98] wird aufkerdem berichtet, dass der hier diskutierte Effekt auch bei anderen
Multikomponentengliasern zu finden ist. Desweiteren wird argumentiert, dass der Knick
moglicherweise ein Zeichen fiir einen Phaseniibergang von bisher ungekldrtem Typ sein
konnte. Die Vermutung liegt nahe, dass es sich hierbei um universelle Effekte in Glésern
handelt, welche sich dann auch in anderen Messgréfen niederschlagen miissten.

2.4.1 Einfluss magnetischer und elektrischer Kernmomente

Dielektrische Polarisationsechomessungen zihlen zu den wichtigsten Messmethoden, um
die Abhéngigkeit der Dynamik von Tunnelsystemen von magnetischen Feldern zu unter-
suchen. Diese Technik und deren Ergebnisse werden hier kurz vorgestellt.

In Analogie zur gepulsten NMR-Spektroskopie wird mittels zweier elektrischer, hochfre-
quenter Pulse ein dielektrisches Echo erzeugt. Die Hochfrequenzpulse koppeln hierbei an
das elektrische Dipolmoment der Tunnelsysteme an. Die Pulse werden in einem zeitlichen
Abstand 75 in die Probe eingestrahlt. Der erste Puls wechselwirkt mit den Tunnelsys-
temen und bewirkt eine gleichphasige Oszillation der Tunnelsysteme, was sich als ma-
kroskopische Polarisation bemerkbar macht. Endet der Puls, so oszilliert jedes resonante
Tunnelsystem mit seiner spezifischen Larmorfrequenz w = E/h, sodass die makroskopi-
sche Polarisation schnell abklingt. Dieses Phianomen ist unter dem Namen free induction
decay bekannt. Um ein Echo zu erzeugen, strahlt man nach der Zeit 75 den zweiten Puls
ein. Wahlt man die Dauer und die Intensitdt des Pulses in geeigneter Weise, so wirkt
dieser wie eine Zeitumkehr, sodass die Phasendifferenz zwischen den aufer Phase gerate-
nen Tunnelsystemen wieder abnimmt und nach der Zeit 2715 die Polarisation vollstindig
aufgebaut wird. Diesen Effekt bezeichnet man als Echo. Die Messgrofe dieser Technik ist
die Amplitude des Echos, welche in Abhéngigkeit vom Pulsabstand oder von einem &u-
fseren magnetischen Feld gemessen werden kann. Abbildung 2.14 zeigt die Auswirkungen
eines magnetischen Feldes auf die Echoamplitude von Glyzerin mit einer unterschiedli-
chen Isotopenzusammensetzung. Natiirliches, undeuteriertes Glyzerin, Glyzerin-d0, zeigt
fast keine Reaktion seiner Echoamplitude auf das magnetische Feld, die Echoamplitude
von voll deuteriertem Glyzerin, Glyzerin-dS8, bricht hingegen auf weniger als die Hélfte
zusammen. In seiner natiirlichen Zusammensetzung ist die von Glyzerin-d0 C3Hg03. Bei
der Probe Glyzerin-d8 (C3Dg03) wurden sémtliche Wasserstoffatome durch Deuterium er-
setzt. Ein wichtiger Unterschied der beiden Proben ist, dass Glyzerin-d0 kein elektrisches
Kernquadrupolmoment besitzt. Das bei Glyzerin-d8 eingebrachte Deuterium besitzt einen
Kernspin von I = 1 und somit ein von null verschiedenes Kernquadrupolmoment. Abbil-
dung 2.14 ist ein sehr starkes Argument dafiir, dass die magnetischen Eigenschaften von
Tunnelsystemen durch Kernquadrupolmomente bestimmt werden. In einem Artikel von
A. Wiirger, A. Fleischmann und C. Enss [W02| wird die Abhingigkeit der Echoamplitude
von magnetischen Feldern mithilfe von Quadrupolmomenten der am Tunnelprozess betei-
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ligten Kerne erklédrt. Hierzu wurde das Tunnelmodell um zwei Effekte erweitert.

Die erste Erweiterung beriicksichtigt die Wechselwirkung zwischen dem Kernquadrupol-
moment und dem elektrischen Feldgradienten V Egp, welcher zum Beispiel durch die che-
mische Bindung der am Tunnelprozess beteiligten Kerne oder benachbarte Ladungen be-
stimmt ist. Dies fiihrt bei Kernen mit [ > 1 zu einer Aufspaltung der Kernniveaus. Jedes
Tunnelniveau spaltet hierbei in (274 1) Unterniveaus auf. Ist diese Wechselwirkung in den
Mulden unterschiedlich, so ergeben sich verschiedene Zusténde beziiglich des Hamilton-
Operators der Kernquadrupolwechselwirkung. Ist mit dem Tunneln des Teilchens eine

VEge, A VEgr

Abb. 2.15: Ein Tunnelsystem abgebildet im
Doppelmoldenpotential. Beim Ubergang von ei-
nem reinen Zustand in der rechten zur linken
Mulde bleibt die Orientierung des Kernspins
aufgrund langer Relaxationszeiten erhalten. Der
elektrische Feldgradient hingegen andert seine
Richtung, weshalb sich das Teilchen nach dem
Tunneln nicht mehr in einem reinen Zustand be-

findet.

Verdnderung der relativen Orientierung des elektrischen Feldgradienten und der Quanti-
sierungsachse des Quadrupolmomentes verbunden, so befindet sich das tunnelnde Teilchen
nicht mehr in einem reinen Zustand beziiglich der Kernquadrupolwechselwirkung und die
Hilbertrdume der Kernspins und des Tunnelmodells werden gekoppelt.

Mit der zweiten Erweiterung wird der Zeeman-Effekt beriicksichtigt. Wird ein magne-
tisches Feld an die Probe angelegt, koppeln die Kernspins an das magnetische Feld und
Entartungen der Kernniveaus werden aufgehoben. Je hoher das magnetische Feld ist, desto
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dominanter wird der Zeemann-Effekt und umso unbedeutender wird die Wechselwirkung
zwischen dem elektrischen Feldgradienten und den Kernquadrupolmomenten. Bei sehr
hohen Feldern sind nur noch Ubergéinge mit gleicher z-Komponente des Kernspin méog-
lich und man erhélt ein Zweiniveausystem. Dies bedeutet im Falle von Glyzerin, dass bei
ausreichend hohen Feldern die Kernquadrupolwechselwirkung zu vernachlissigen und die
Echoamplitude unabhéngig von der Isotopenzusammensetzung ist, was in Abbildung 2.14
deutlich zu erkennen ist. Das Kernquadrupolmodell erméglicht numerische Rechnungen,
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';—;10_85 Abb. 2.16: Bild eines Vergleichs einer nume-
s rischen Rechnung nach dem Kernquadrupol-
E: 080 - | modell mit der gemessenen Echoamplitude bei
0.75 |- ® Glycerol-d5, t,,=8 us—-|  einem Pulsabstand von 7 = 8 us von Glyzerin-
— Quadrupolmodell . . .
| | | | ‘ d5 nach [Baz08]. Die Daten bei negativen ma-
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gnetischen Feldern wurden bei B = 0 gespiegelt.
Magnetfeld B (mT)

welche mit Messdaten verglichen werden konnen. Abbildung 2.16 zeigt eindrucksvoll den
iibereinstimmenden Verlauf von Theorie und Experiment.

Die sehr gute Ubereinstimmung des Kernquadrupolmodells mit den gemessenen Echo-
amplituden in Echoexperimenten an unterschiedlichen Glasern legt nahe, dass das Kern-
quadrupolmodell eine universelle Erklarung fiir die magnetischen Eigenschaften von amor-
phen Festkorpern liefern kann. Ob dies fiir die dielektrische Funktion im Kilohertz-Bereich
tatsdchlich zutrifft, ist noch nicht gekldrt. Im nédchsten Abschnitt wird der Einfluss der
Quadrupolmomente der Kerne auf Messungen der dielektrischen Funktion motiviert.

2.4.2 Ubertragen des Kernquadrupolmodells auf dielektrische Eigenschaften

Wie in Kapitel 2.3 beschrieben, weicht die gemessene dielektrische Funktion bei Tempe-
raturen unter 100 mK zum Teil drastisch von den Vorhersagen des Tunnelmodells ab. In
vielen Fillen wurde versucht, diese Abweichungen durch die im Tunnelmodell fehlende
Wechselwirkung zwischen den Tunnelsystemen zu erkliaren. Auch wenn die Anzahldichte
der Tunnelsysteme klein gegeniiber der Anzahldichte der Atome oder Molekiile ist, konnen
sich Dipolmomente der Tunnelsysteme untereinander beeinflussen. Dieses Modell kann die
Abh#ngigkeit von externen magnetischen Feldern jedoch nicht erkliren.

Ein weiterer Ansatz die Tieftemperaturanomalien der dielektrischen Funktion zu erkliren,
basiert auf der Wechselwirkung der Quadrupolmomente der Kerne mit den elektrischen
Feldgradienten [Bur06|. Einen wichtigen Hinweis auf die Giiltigkeit dieses Ansatzes ge-
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ben Messungen der dielektrischen Funktion von Mylar und dem Multikomponentenglas
BKT7 |[Rog97|. Mylar besitzt die Summenformel C1oHgO,4. Simtliche Kerne dieses Molekiils
besitzen kein Quadrupolmoment (). Bei einer Messung der dielektrischen Funktion die-
ses Glases wurden keine Abweichungen vom Tunnelmodell gemessen. Genauer gesagt folgt
der Realteil der dielektrischen Funktion € (7°) bis zur tiefsten gemessenen Temperatur von
T = 500 uK nahezu dem vorhergesagten logarithmischen Verhalten des Tunnelmodells.
Das Multikomponentenglas BK7 besitzt hingegen Betandteile, welche ein nukleares Qua-
drupolmoment tragen. Dies sind die Elemente Si, O, B, Na und K. Bei Messungen der
dielektrischen Funktion an diesem Glas wurden die Anomalien aus Kapitel 2.3 bestétigt.
In Tabelle 3.4 sind Kernquadrupolmomente verschiedener Elemente aufgefiihrt.

Die Abweichungen vom Tunnelmodell aus Abbildung 2.11 finden ausschliefslich im Tem-
peraturbereich unterhalb des Minimums statt. Die dielektrische Funktion wird in diesem
Bereich durch die resonanten Prozesse bestimmt. Einen grofsen Beitrag zum resonanten
Teil der dielektrischen Funktion liefern Tunnelsysteme, fiir die Ag/E ~ 1 gilt (siehe hier-
zu (2.50)), weshalb fiir diese Diskussion fiir die Asymmetrieenergie A = 0 angenommen
werden darf.

Im zuvor zitierten Artikel wird der Hamilton-Operator des Tunnelmodells um die Kern-
quadrupolwechselwirkung durch Hinzunahme zweier Terme H; und H, erweitert, welche
die Wechselwirkung jedes Kernspins mit den elektrischen Feldgradienten separat in der
rechten (r) und der linken Mulde (1) beriicksichtigt. Die Wechselwirkungsenergie b ist di-
rekt proportional zum Produkt aus dem Kernquadrupolmoment () und dem elektrischen
Feldgradienten, b = @ |V Egp|. Sind an der Tunnelbewegung simultan n Kernspins be-
teiligt, so lassen sich durch Vergleich der Parameter Ay und nb verschiedene Regimes
angeben, in welchen die dielektrische Funktion von unterschiedlichen Mechanismen domi-
niert wird.

Gilt Ag > nb, so ist die Kernquadrupolwechselwirkung zu vernachlassigen und das be-
trachtete Tunnelsystem tragt wie gehabt zur dielektrischen Funktion des Glases bei. Gilt
hingegen Ay < nb, so ist die Kopplung zwischen den Quadrupolmomenten und dem elek-
trischen Feldgradienten dominant und es kommt zu Abweichungen vom Tunnelmodell. In
diesem Fall ist der Grundzustand des Systems eine Uberlagerung der Grundzustiinde des
Hamilton-Operators der Kernquadrupolwechselwirkung in der linken und rechten Mulde.
Diese sind in der Regel verschieden, weshalb sich das Teilchen nach einem Tunnelprozess
nicht mehr in einem reinen Zustand beziiglich des Hamiltonians der Quadrupolwechsel-
wirkung befindet. Mithilfe des Uberlappintegrals n = (l|r) der Grundzustandswellen-
funktionen des Kernspins |I) und |r) in den beiden Mulden macht der zitierte Artikel die
Annahme, dass es zu einer effektiven Tunnelaufspaltung A« = "4y kommt, welche die
Niveaus der linken und rechten Mulde koppelt. Sind die Zustédnde der Operatoren H, und
H, identisch, unterscheiden sich die Wellenfunktionen |l) und |r) nicht, sodass Quadru-
polmomente keinen Einfluss auf die dielektrische Funktion ausiiben.
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Mit der Umverteilung des Tunnelparameters

AO AO > nb
Age = ' 2.63
0 { Ao’l’/n A() <L nb ( )
folgt eine Liicke in der Verteilung
AL;* Ao* > nb,
P (Ag) = 0 nbn" < Ap+ < nb, (2.64)
A]Z - Ag+ < nbn™.

Diese Verteilung ist in Abbildung 2.17, normiert auf die Verteilung ohne Einfliisse der
Quadrupolmomente der Kerne, dargestellt. In Abhéngigkeit von der Temperatur ergeben
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sich fiir die dielektrische Funktion drei Bereiche.
Gilt T' > nb, so stimmen die Vorhersagen des Tunnelmodells mit dem Experiment iiber-
ein.
Im Bereich nbn™ < T < nb gibt es keine Tunnelsysteme mit 7" ~ A, weshalb die dielek-
trische Funktion einen temperaturunabhangigen Wert annehmen muss.
Erreicht man den Temperaturbereich T" < nbn™ erhélt man eine Abhéngigkeit dhnlich der
aus (2.59), jedoch verringert um einen Faktor
D2
2%nln(l/n), (2.65)

3 g€’

welcher das Mitteln {iber eine neue Verteilung der Tunnelaufspaltung Ag- beriicksichtigt.

2.4.3 Effekte eines externen magnetischen Feldes

Mit dem Spin der Kerne ist ein magnetisches Moment verbunden, welches mit einem
externen Magnetfeld wechselwirken kann. Hiermit ist auch eine Umorientierung der Qua-
drupolmomente der Kerne verbunden, was die Wechselwirkung mit dem elektrischen Feld-
gradienten beeinflusst. Ist das Magnetfeld geniigend stark, so werden die Quantisierungs-
achsen der Kernquadrupolmomente in beiden Mulden durch das Magnetfeld dominiert,
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sodass fiir das Uberlappintegral n = (I|r) — 1 folgt. Dies bedeutet, dass die Liicke in
der Verteilungsfunktion P(A}) verschwindet (siehe (2.64)) und die dielektrische Funktion
dem Tunnelmodell folgt. Abbildung 2.18 zeigt die Abhéngigkeit der dielektrischen Funk-
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tion eines Multikomponentenglases von einem angelegten Magnetfeld bei unterschiedli-
chen Temperaturen [Str00]. Je niedriger die Temperatur der Probe gew#hlt wurde, desto
starker ist die Abhéngigkeit vom magnetischen Feld. Dieses Verhalten passt zur obigen
Erklarung, da bei tieferen Temperaturen aufgrund der Liicke in der Verteilung (2.64) der
Beitrag zur dielektrischen Funktion von immer mehr Tunnelsystemen, im Vergleich zum
Tunnelmodell, fehlt. Aus diesem Grund kann ein immer grofserer Beitrag durch Anlegen
eines magnetischen Feldes bei tieferen Temperaturen zuriickgewonnen werden.



3. Experimentelle Methoden

3.1 Erzeugung und Messung tiefer Temperaturen

Messungen zur Bestimmung der Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Funktion
wurden in einem *He/*He-Verdiinnungskryostat bei sehr tiefen Temperaturen durchge-
fithrt. Das Funktionsprinzip und die Eigenschaften von Verdiinnungskryostaten sind aus-
fiihrlich in der Literatur beschrieben [Ens05, Pob07].

Der Probenhalter wurde an der Mischkammer befestigt, welche den kiltesten Bereich im
Kryostaten darstellt. Die tiefsten erreichten Temperaturen lagen bei ungefihr 6 mK. Zur
Messung der Temperatur im Bereich von 300 K bis 1 K wurde ein RhFe-Thermometer, von
1K bis zu Temperaturen von einigen Millikelvin ein Kohlethermometer verwendet. Bei
beiden Thermometern wird der elektrische Widerstand des jeweiligen Materials gemessen
und iiber eine Eichtabelle die Temperatur bestimmt. Die Eigenschaften des verwendeten
Kohlethermometers sind in [Wei95| ausfiihrlich beschrieben und sollen an dieser Stelle
nicht wiederholt werden.

3.2 Versuchsaufbau

Einer der experimentellen Schwerpunkte dieser Arbeit war es, einen vorhandenen Aufbau
zur Messung der dielektrischen Funktion in Bezug auf seine thermischen Eigenschaften zu
charakterisieren und zu verbessern. Dieser Probenhalter wird in diesem Abschnitt vorge-
stellt. Da die erwarteten Effekte aufgrund der Kernquadrupole (siehe Kapitel 2.4.2) sehr
klein sind, war eine Zielsetzung dieses Aufbaus die zu messende Kapazitit zu maximie-
ren. Dies sollte die gesuchten Effekte vergréfiern und gleichzeitig die relativen Messfehler
minimieren.

3.2.1 Aufbau der Kapazitit

Durch die Messung der Kapazitidt und des Verlustwinkels wird die dielektrische Funktion
des Probenmaterials gemessen. Der hierfiir verwendete Versuchsaufbau ist ein Platten-
kondensator, wobei die zu untersuchende Probe als Dielektrikum des Kondensators dient.
Fiir die Kapazitat eines Plattenkondensators gilt

A
C= cco - (3.1)

Um die Kapazitit zu maximieren, kann also entweder der Plattenabstand d verringert
oder die Fliche des Kondensators A vergrofert werden.

29
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Fiir beide Parameter konnen jedoch keine beliebigen Werte verwendet werden. Wahlt man
den Plattenabstand zu klein, werden die elektrischen Feldstarken bei gegebener Spannung
so grof, dass (2.22) nicht erfiillt ist und somit die Felder nicht mehr als Stérung behan-
delt werden kénnen. Desweiteren darf die Fliche des Kondensators nicht zu grof gewéhlt
werden, da der Versuchsaufbau in einen Magneten und der Kondensator in den homo-
genen Bereich des magnetischen Feldes passen muss (siehe Kapitel 3.3). Die optimale

Abb. 3.1: Neun Glasplatten, welche durch
Goldfolien kontaktiert werden, bilden das Di-
elektrikum der Kapazitit. Bild aus [Pet08].

Dimensionierung des Dielektrikums ergab sich dabei zu V = 12 x 12 x 0,5 mm?3. Ein lee-
rer Kondensator mit diesen Abmessungen besitzt eine Kapazitiat von Cy = 2,55 pF. Um
die Kapazitit zu erhohen, wurden schliefslich neun Glasplatten zu einem Stapel angeord-
net und mittels zweier Goldfolien, welche in verschiedenen Richtungen durch den Stapel
gewickelt werden, zu einer Parallelschaltung kontaktiert. Eine schematische Darstellung
des Stapels ist in Abbildung 3.1 dargestellt. Die Dicke der Goldfolie betriagt etwa 35um.
Um die gesamte Fliche der Glasplatten zu nutzen, wurde beidseitig eine 800 nm dicke
Kupfer- und anschliefend eine 200 nm dicke Goldschicht aufgebracht!. Die Kupferschicht
dient einerseits als Haftvermittler fiir das Gold und andererseits zur elektrischen und
thermischen Kontaktierung. Gold kam zur Verwendung, da es ebenfalls selbst bei tiefen
Temperaturen normalleitend ist und somit magnetische Felder nicht verdrangt. Zusétzlich
ist Gold sehr korrosionsbestindig, was sehr wichtig fiir den elektrischen und den thermi-
schen Kontakt zwischen Glasprobe und Goldfolie ist.

Gefiillt mit einem Dielektrikum besitzt der Aufbau eine Gesamtkapazitit von

C =9, Cy = 622,94 pF. (3.2)

Viele Glaser haben eine relative Permittivitiat in der Gréfenordnung von €, = 5, was in
diesem Aufbau zu einer Gesamtkapazitit von C' =~ 100 pF fiihrt.

!Durch Kathodenzerstiubung.
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3.2.2 Aufbau des Probenhalters

Um den im vorherigen Kapitel beschriebenen Glasplattenstapel zu untersuchen, benotigt
man einen Probenhalter, der verschiedene Anforderungen erfiillt. Die Goldfolien des Plat-
tenstapels miissen hierbei sowohl elektrisch kontaktiert als auch galvanisch von der Masse
des Kryostaten getrennt sein. Zusétzlich muss eine moglichst gute thermische Ankopplung
der Probe an die Experimentierplattform des Kryostaten gewdhrleistet werden.

Abbildung 3.2 zeigt eine Zeichnung des in dieser Arbeit verwendeten Probenhalters. Zur
elektrischen Kontaktierung ist der Glasplattenstapel so gewickelt, dass die beiden Po-
le des Kondensators an zwei gegeniiberliegenden Seiten des Stapels zu erreichen sind.
Ein Stempel driickt den Glasplattenstapel gegen einen Kifig, die jeweils eine Goldfolie
des Kondensators kontaktieren. Der Stempel und der Kéfig bestehen aus Kupfer. Um
zu verhindern, dass aufgrund von unterschiedlicher thermischer Ausdehnung die elektri-
sche Kontaktierung verloren geht oder die Probe bricht, lduft der elektrische Kontakt des
Kifigs zusétzlich {iber einen Turm aus CuBe-Tellerfedern, welcher den Glasplattenstapel
gegen den Stempel driickt und somit die Kontaktierung sicherstellt. Um den Kifig und

L Kafi
9 Abb. 3.2: Kontaktierung des Glasplattenstapels. Stempel

(innen) und Kifig (auften) stellen die Pole der Kapazi-
tat dar. Zusétzlich ist der Turm aus CuBe-Federn abgebil-
det, welcher bei verschiedenen Temperaturen fiir gleichmé-

Stempel

fige Kontaktierung sorgen soll. Kéafig und Stempel sind von-

— Glasplattenstapel einander sowie von der elektrischen Masse des Kryostaten
Tellerfedern isoliert.

den Stempel elektrisch voneinander sowie vom Kryostaten zu isolieren, wurde innerhalb
des Versuchsaufbaus ein Topf aus Epoxidharz? in den Deckel des Versuchaufbaus ein-
geklebt. An diesem werden sowohl Stempel als auch Kéfig befestigt. In Abbildung 3.3
ist der gesamte Probenhalter als Explosionszeichnung abgebildet. Die Kontaktierung an
die Messbriicke geschieht mittels SMA-Buchsen, welche auf dem Deckel befestigt sind.
Der Deckel wird auf einen zylindrischen Kupfertopf gesetzt und mit diesem mithilfe eines
Edelstahlringes verschraubt. Bis auf die CuBe-Federn, den Topf aus Epoxidharz und den
Edelstahlring, der aufgrund der geringeren thermischen Expansion fiir einen erhohten An-
pressdruck zwischen Deckel und Kupfertopf sorgt, besteht der Probenhalter vollstindig
aus Kupfer. Dies beriicksichtigt die Forderung, dass angelegte Magnetfelder moglichst un-
gestort die Probe erreichen sollen, da Kupfer im untersuchten Temperaturbereich nahezu
unmagnetisch ist. Eine Messung des Aufbaus inklusive aller Zuleitungen nach Entfernen

2Stycast 1266, hergestellt von Emerson&Cuming.
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des Plattenstapels ergab eine Kapazitdat von
Charasit = 7,1 pF. (3.3)
Da fast die komplette Fliche der Probe zur elektrischen Kontaktierung dient, steht fiir die

Warmeleitung zwischen der Probe und dem Wiarmebad des Kryostaten kein elektronischer
Weg neben den elektrischen Zuleitungen zur Verfiigung. Dies stellt eine grofse Beschran-

ﬂ m;_ SMA-Stecker

[Tl Deckel

|

Stycast Topf

& Stempel

Ej_ Kafig

Il |I1"| « Edelstahiring

Glasstapel
Tellerfedern

ﬁ e Kupfertopf

; Gewinde zur Befestigung

Abb. 3.3: Explosionsansicht (links) und isometrische Ansicht (rechts) des verwen-
deten Probenhalters.

kung fiir den Fluss der Warme aus der Probe dar. Um den Glasplattenstapel dennoch auf
sehr tiefe Temperaturen zu kiihlen, wurde bei der Konstruktion des Probenhalters vorge-
sehen, das Volumen innerhalb des Kupfertopfes mit 3He zu befiillen. Das *He-Bad stellt
einen thermischen Kontakt vom Warmebad des Kryostaten zum Kupferstempel und der
Probe dar. Um diese Kopplung weiter zu verbessern, kann am Kupferstempel zusétzlich
ein Silber-Sinter-Kérper angebracht werden. Dies vergrofsert die zur Thermalisierung ver-
fiighare Fliche und verringert den Kapitza-Widerstand zwischen fliissigem *He und dem
Stempel.

Leider konnte in dieser Arbeit der Versuchsaufbau nicht mit 3He geflutet werden. Auf die
damit zusammenhingenden Probleme wird bei der Diskussion der Messwerte in Kapitel
4 eingegangen. Es ist jedoch unklar, ob das Fluten des Versuchsaufbaus mit *He die auf-
getretenen Probleme beseitigt. Zusétzlich wird dort ein neuer Versuchsaufbau, welcher
eine verbesserte thermische Kopplung zwischen Probe und der Experimentierplattform
des Kryostaten auch ohne die Verwendung von fliissigem 3He besitzt, vorgestellt.
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3.3 Erzeugung magnetischer Felder

Die Bedingungen, die an den Magneten zur Messung der dielektrischen Funktion in Ab-
héngigkeit eines magnetischen Feldes gestellt wurden, waren einerseits die Erzeugung eines
moglichst homogenen Feldes und andererseits die Verwendung von supraleitenden Drah-
ten, um den Warmeeintrag durch den Strom, der das Magnetfeld erzeugt, moglichst klein
zu halten.

Zur Verwendung kam schlieflich eine Helmholtz-Anordnung auf einem Messingkdrper mit
einer Bohrung mit 20 mm Duchmesser, bei der sich zwei Spulen im Abstand von d =
14,6 mm gegeniiber stehen. Die Spulen besitzen einen mittleren Radius von R = 15mm
und bestehen aus einem NbTi/Cu-Draht mit einem Durchmesser von 70 um, welcher un-
terhalb von 9,8 K supraleitend wird. Beide Spulen besitzen etwa n = 4400 Windungen
und der Widerstand des Drahtes betrdgt bei Raumtemperatur R = 5,54 k(). Unter Ver-
wendung dieser Daten wurde eine Simulation erstellt, welche die Induktivitét der Spule
sowie Feldverteilungen an beliebigen Orten im Inneren des Korpers berechnen kann. Die

0.32 0.32
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Abb. 3.4: Im Magneten erzeugtes magnetisches Feld pro eingespeistem Strom aufge-
tragen gegen (links): die Position auf der Symmetrieachse im Inneren des Magneten
bei r = 0, (rechts): entlang der radialen Richtung ausgehend vom Zentrum der Spule
bei z = 0. Im Bereich |z| < 6 mm,r < 6 mm kann von einem homogenen Magnetfeld
ausgegangen werden.

Simulation wurde durchgefiihrt mit dem Finite Elemente Programm FEMM?3.
Als Induktivitdt der Spule ergab sich L = 1,037 H. Die Feldverteilung entlang der Sym-
metrieachse der Spule sowie in radialer Richtung ist in Abbildung 3.4 aufgetragen.

3Finite Element Method Magnetics, http://femm.foster-miller.net/
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Die verwendeten Probenhalter werden in den Magneten eingefiihrt und dort mit der Ex-
perimentierplattform des Kryostaten verschraubt.

Die Dimensionierung des Magneten legt den Ausmafen des Probenhalters Schranken auf,
sie diirfen im Durchmesser nicht gréfer als 20 mm sein. Um die Auswertung der Daten
zu erleichtern, muss auferdem darauf geachtet werden, dass sich die gesamte Probe im
Bereich des homogenen Magnetfelds befindet.

3.4 Proben

In den hier diskutierten Messungen wurden die Mehrkomponentenglidser BK7 und N-
KZFS11 der Schott AG* untersucht. Optische Gliser werden typischerweise anhand der
Abbeschen Zahl v, sowie Brechzahlen bei verschiedenen Wellenldngen charakterisiert. An-
hand dieser Parameter werden zwei Glastypen, die Krongliser und die Flintgldser, unter-
schieden. Tabelle 3.4 zeigt die wichtigsten Parameter fiir die dielektrische Funktion der

Groke BK7 N-KZFS11 Einheit

p 2510 3200 kg/m?3

Ty 557* 551* °C
Pp? 1,28 - 10713CJ'm™2
€r 5,6" 8,0°

vy 6000° - m/s

v, 3800P - m/s

il 0,87b - eV

o 0,64° - eV

Tab. 3.1: Physikalische Eigenschaften der Glaser fiir BK7 und N-KZFS11. Ange-
geben sind Werte fiir p: Dichte, T,: Glasiibergangstemperatur, vy, vi: longitudinale
und transversale Schallgeschwindigkeit, v, v¢: Kopplungskonstanten fiir longitudinale
und transversale Phononenzweige. Der Parameter Pp? setzt sich zusammen aus dem
Dipolmoment pg der tunnelnden Teilchen sowie dem Parameter P aus der Verteilung

der Tunnelsysteme (2.19). Die Angaben wurden folgenden Arbeiten entnommen: a
[AGO8], b [Woh01]| und ¢ diese Arbeit.

beiden Festkorper.

Mit einer hohen Abbeschen Zahl von v, = 64 und einem kleinen Brechungsindex von
n = 1,52 zahlt BK7 zu den Krongldsern. Die Hauptbestandteile dieses Glases sind die
Oxide B2O3 und SiOs, welche als Netzwerkbildner dienen. BoO3 erniedrigt den Warmeaus-
dehnungskoeffizienten und erhéht die Festigkeit im Vergleich zu reinem SiO,. Zusétzlich
werden kleine Mengen von NayO und KayO beigemischt. Zu diesem Glas existiert eine

4SCHOTT AG, Hattenbergstr. 10, 55122 Mainz
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Reihe von Messungen der dielektrischen Funktion, welche mit den Messungen dieser Ar-
beit verglichen werden kénnen.

N-KZFS11 besitzt im Gegensatz zu BK7 eine kleine Abbesche Zahl v, = 42, 2 sowie einen
grofsen Brechungsindex n = 1,64, weshalb es zu den Flintglidsern gezdhlt wird. Der be-
sondere Wert dieses Glases liegt fiir diese Arbeit in der chemischen Zusammensetzung.
Neben den Oxiden B,O3, ZrO, und NayO besitzt das Glas auch zu etwa 25 Massenpro-
zent das Oxid TapOs. Das Isotop '8! Ta besitzt ein sehr grokes Kernquadrupolmoment und
sdmtliche Oxide des Glases N-KZFS11 sind diamagnetisch. Dies macht diese Substanz zur
idealen Probe, um die Abhéingigkeit der dielektrischen Funktion der Quadrupolmomente
der Kerne und magnetischen Feldern zu untersuchen. Auferdem kann erwartet werden,
dass Abweichungen vom Tunnelmodell aufgrund der vergleichsweise grofen Kernquadru-
polmomente zu héheren Temperaturen verschoben werden. Die Tabelle 3.4 gibt einen
Uberblick iiber die Quadrupolmomente der verschiedenen Atomkerne der untersuchten
Glaser.

Atomkern NH [%] I Q [barn] Tab. 3.2: Anteil in der na-
'H 99,99 1/2 0 tiirlichen Isotopenzusammen-
’H 0,01 1 0,00286 setzung N H, Kernspin I und
12 98,92 0 0 Kernquadrupolmoment Q ei-
g 80,09 3/2 0,041 niger Isotope, die in den unter-
16() 99,76 0 0 suchten Glasern vorkommen.

BNa 100 3/2 0,104
277 100 5/2 0,147
29 467 1/2 0

3K 93,26  3/2 0,0585
13534, 6,59 3/2 0,160

181y 99,99 7/2 33

3.5 Messung der dielektrischen Funktion

3.5.1 Die Mefigrofsen

Die Messgroken der vorliegenden Arbeit sind einerseits die Kapazitdt und andererseits
der Verlustwinkel der Probe. Sie stehen mit Real- und Imaginirteil der dielektrischen
Funktion (siehe Kapitel 2.2.7) in folgenden Zusammenhang

E_AEINR65€
cC ¢ ¢

und (3.4)

A
Atand = ~ : (3.5)
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Uber diese Gleichungen konnen Aussagen iiber die dielektrische Funktion der untersuch-
ten Proben getroffen werden.

Samtliche Messdaten wurden mit einer Kapazitdtsmessbriicke mit eingebautem Referenz-
kondensator und Referenzwiderstand aufgenommen®. Im Folgenden soll die prinzipielle
Funktionsweise der Messbriicke erklért werden.

3.5.2 Erfassung der Messdaten

Ein Prinzip-Schaltbild der verwendeten Kapazitdtsmessbriicke ist in Abbildung 3.5 darge-
stellt. Der Generator auf der linken Seite des Bildes liefert eine sinusférmige Wechselspann-
nung mit Frequenzen von 50 Hz bis 20kHz in diskreten Schritten und einer Amplitude
Uexe von 1 mV bis 15 V. Die Spannung liegt an einem Transformator an, welcher iiber zwei
einstellbare Abgriffe die transformierte Spannung der eigentlichen Briickenschaltung iiber
die Zweige 1 und 2 zufiihrt. In Zweig 3 befindet sich eine ebenfalls verstellbare Referenzim-
pedanz Ry + 1/iwCy, gegen die die zu messende Probe in Zweig 4 abgeglichen wird. Wird

Zweig 1 @ Zweig 3

Abgriff 1 Kieselglas- —
Referenz- _|# g/ _
Kondensator 7~ Widerstand
Co TRy

unbekannte
Impedanz
Low = Probe

=T

. " Ci2R
Abgriff 2 @ BNC-Anschliisse x 5

Zweig 2 Zweig 4

Generator

Transformator

Abb. 3.5: Schematisches Schaltbild der verwendeten Messbriicke. Der Referenz-
stromkreis in Zweig 3 des Bildes sowie die Spannungen V; und V5 werden so lange
variiert, bis sich im Detektor ein minimaler Stromfluss einstellt. Unter dieser Bedin-
gung konnen die unbekannte Kapazitit Cx sowie der unbekannte Verlustwinkel tan ¢
aus dem Widerstand Ry in Zweig 4 bestimmt werden. Abbildung aus [And04].

eine Messung vorgenommen, varriert die Briicke solange die Spannungsabgriffe 1 und 2
sowie die Referenzimpedanz Cy und Ry, bis der Detektor einen minimalen Stromfluss de-
tektiert. Der Detektor kann beziiglich der angelegten Wechselspannung gleichphasige und

®Kapazititsmessbriicke AH2700A der Firma Andeen-Hagerling
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um 7/2-phasenverschobene Spannungsbeitrége trennen und ist somit in der Lage die un-
bekannte Kapazitidt C, und den unbekannten Verlustwinkel tan d durch nur eine Messung
zu bestimmen. Beim minimalen Stromfluss muss fiir die Spannungen an Zweig 1 und 2

gelten
Vi R, : Vi Gy
= —_ = 3.6
TR sowie Talres (3.6)
Die Messgrofsen sind dann
1 1
C, = Corr e tand = = . 3.7
7 sowie an C.R. ~ Cike (3.7)

Die Briicke arbeitet dufierst prazise und ist gleichermafen stabil. Die Auflosung bei der
Messung einer Kapazitidt mit beispielsweise einer Frequenz von f = 1kHz ist nach den
Herstellerangaben kleiner als 0,16 ppm. Dabei driftet der gemessene Wert pro Jahr um
nicht mehr als 1 ppm. Unter der Voraussetzung von vollstindig abgeschirmten Messlei-
tungen haben Streukapazititen der Kabel und alle verbauten Stecker keinen Einfluss auf
das Messergebnis.

Die Messbriicke bietet eine Vielzahl an Moglichkeiten eine Messung der unbekannten Ka-
pazitit sowie des Verlustwinkels durchzufiihren. Neben der Moglichkeit die Frequenz f und
den Spitzenwert der Wechselspannung U,,. einzustellen, kann zusétzlich ein Mittelungs-
algorithmus fiir die Messwerte sowie ein Algorithmus zur Vermeidung von Interferenzen
des Messsignals mit Frequenzen von Storquellen (wie zum Beispiel durch Netzbrummen)
benutzt werden. Zusétzlich lassen sich Paramter der verwendeten Koaxialkabel eingeben,
um deren parasitiren Effekte auf das Messergebnis zu minimieren. Die genaue Funktions-
weise dieser Methoden wird in [And04] ausfiihrlich beschrieben.

Die Messbriicke verfiigt {iber einen GPIB sowie einen seriellen Port, um die Briicke einer-
seits zu steuern und andererseits die gemessenen Daten auf einen Rechner zu iibertragen.
Zu diesem Zwecke wurde ein Programm in LabVIEW?® fiir die Kommunikation iiber den
seriellen Port geschrieben, welches zusédtzlich in der Lage ist, die wichtigsten Parame-
ter des Kryostaten zu steuern und zu protokollieren. Messbriicke und Kondensator sind
durch Koaxialkabel miteinander verbunden. Um zu vermeiden, dass Storsignale seitens
des Messrechners die Briicke erreichen, wurde ein Optokoppler in der digitalen Kommu-
nikation zwischen Messbriicke und Messrechner verwendet, welcher die Geréte galvanisch
voneinander trennt.

3.6 Experimentelle Probleme

In diesem Abschnitt sollen einige Schwierigkeiten, die mit der Messung in Verbindung ste-
hen, diskutiert werden. Die grofte Herausforderung dieser Arbeit war es, die Glasprobe
auf die vom Kryostaten vorgegebene Temperatur abzukiihlen.

5LabVIEW 6.0, von National Instruments, Texas, USA http://www.ni.com/labview/
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Bei der Durchfiihrung einer Messung ist ein Wiarmeeintrag in die Probe unvermeidlich.
Die zwei wichtigsten Effekte, welche zu einer Erhohung der Temperatur der Probe fiih-
ren, sind einerseits der Transport von Wirme durch die Messleitungen und andererseits
dissipative Prozesse bei der Messung in der Probe.

3.6.1 Thermische Isolation der Probe

Da sich die Messbriicke bei etwa 300 K befindet, besteht ein grofer Temperaturgradient
auf dem Weg zwischen der Briicke und der Probe. Um den damit verbundenen Warme-
eintrag in die Probe zu minimieren, ist die Verwendung von Kabeln mit einer geringen
thermischen Leitfahigkeit G ein besonders wichtiges Kriterium. Im Rahmen dieser Arbeit
wurden zwei verschiedene Kabeltypen verwendet. Zum einen supraleitende semi-rigid Ko-
axialkabel und zum anderen Minikoaxialkabel” mit einem AuRenleiter aus Edelstahldraht-
geflecht. Die Verwendung der supraleitenden Kabel begriindet sich aus der Eigenschaft,
dass Materie im supraleitenden Zustand nahezu nur phononischen Warmetransport be-
sitzen. Das Minikoaxialkabel wurde verwendet, da der Innenleiter mit einem Durchmesser
von d = 200 uym sehr klein und aus Edelstahl gefertigt ist. Somit ist, trotz des normallei-
tenden Zustandes, wegen der geringen spezifischen Leitfihigkeit von Edelstahl und G o< d?
die Wirmeleitfahigkeit gering. Es konnte nicht festgestellt werden, welches der beiden Ka-
bel die besseren Eigenschaften hinsichtlich der thermischen Isolation besitzt. Diese Frage
kann nur eindeutig durch eine Warmeleitfihigkeitsmessung beantwortet werden.

Neben der Wahl von geeigneten Kabeln muss jedes Kabel auf dem Weg von Raumtem-
peratur bis zur Temperatur der Mischkammer an jeder zugidnglichen Warmestufe des
Kryostaten thermisch angekoppelt werden. Die hierfiir verwendeten thermischen Ankopp-
lungen sind in Abbildung 3.6 dargestellt. Sie bestehen aus einer Saphirplatte, auf deren
Oberfliche zwei elektrisch leitende Bahnen gedampft wurden. Die Saphirplatte ist in eine
vergoldete Kupferbox eingeklebt. Am Kupferkorper befindet sich ein Fufs, welcher mit

BefestigungsfuB

Deckelplatte

4

Saphirsubstrat

Abb. 3.6: Foto einer thermischen Ankopplung
mit aufgedampften Bahnen aus Niob. Die Innen-
Streifenleiter leiter der SMA-Buchsen sind hier mittels eines
Kupferbox Bonddrahtes mit den Bahnen verbunden.

"Lake Shore, Typ SS°, Westerville, Ohio 43082, USA
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der jeweiligen Warmestufe verschraubt wird. Die anzukoppelnden Messleitungen werden
iiber SMA-Buchsen mit der thermischen Ankopplung verbunden, wobei der Innenleiter
mit der bedampften Bahn und der Aufenleiter mit dem Kupferkorper verbunden wird.
Die elektrische Warmeleitung in Durchgangsrichtung ist aufgrund der geringen spezifi-
schen Leitfdhigkeit und der Dicke der Bahn sehr gering, weshalb ein Grofsteil der Wirme
durch die Saphirplatte in den Kryostaten fliefst.

3.6.2 Dissipative Prozesse in der Probe

In Analogie zu einem RC-Glied kann die dissipierte Leistung, die beim Treiben der Probe
mit einer Wechselspannung entsteht, berechnet werden. Fiir die dissipierte Leistung finden
wir
1 2

Pjiss = ZCfUEXC tan ¢, (3.8)
wobei f und Ug, die Frequenz und die Amplitude der angelegten Wechselspannung sind.
Die Amplitude der Anregungsspannung U, stellt die stirkste Abhingigkeit dar. Die
Grofbenordnung, fiir die im Glas dissipierte Leistung in Abhéngigkeit von der Tempera-
tur, konnen aus Abbildung 4.10 entnommen werden.
Der Wéarmeeintrag aufgrund der Messleitungen sowie die dissipierte Leistung in der Pro-
be fiihren zu einer Erhéhung der Probentemperatur im Vergleich zur Temperatur des
verwendeten Thermometers und verfilschen aufgrunddessen das Messergebnis. Es muss
also darauf geachtet werden, dass einerseits Warmeeintriage effektiv abgefiihrt und ande-
rerseits der Warmefluss iiber die Messleitungen moglichst stark begrenzt werden. Diese
Problematik wird ausfiihrlich in Kapitel 4.3 diskutiert.

3.6.3 Wirmeeintrige aufgrund von Wirbelstromen

Die Messung der Abhéangigkeit der dielektrischen Funktion von einem externen Magnetfeld
liefert einen zusiitzlichen Wirmeeintrag. Eine Anderung des magnetischen Feldes indu-
ziert in ausgedehnten elektrischen Leitern Spannungen, welche, je nach Geometrie des
vom magnetischen Feldes durchsetzten Korpers und dessen Leitfahigkeit, Wirbelstréme
mit unterschiedlichen Stirken erzeugen. Fliefen diese Strome in Materialien mit einem
elektrischen Widerstand R # 0, so kommt es zu Ohm’schen Verlusten und damit zu einer
Erhéhung der Temperatur des Probenhalters und der Probe.

Nach [Pob07] gilt fiir die durch Wirbelstrome erzeugte Leistung in einem Korper des
Volumens V'

_ GVE?

Qe P (3.9)
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wobei p der spezifische Widerstand des Leiters, B die Anderungsrate des magnetischen
Feldes und G ein Geometriefaktor ist. Fiir diesen gilt

r?/8 fiir einen Zylinder mit Radius r,
¢=¢." e (3.10)
6 T2 fiir ein Rechteck mit Seitanldngen a und 0.

Wir sehen, dass im Vergleich zu zylindersymmetrischen Korpern Wirbelstrome bei Kor-
pern mit rechteckigem Querschnitt und stark unterschiedlichen Seitenlédngen (a/b < 1)
stark gedampft werden.

Aufgrund der zylindersymmetrischen Geometrie des verwendeten Aufbaus kommt es zu
vergleichsweise grofsen Stromen, die im Probenhalter induziert werden. Um den Einfluss
der damit verbundenen Heizleistung auf die Messung moglichst klein zu halten, wurde
das magnetische Feld in sehr kleinen Raten erhht. Zusétzlich wurde nach Erreichen einer
bestimmten Feldstirke gewartet, bis das Driften der Kapazitit C' aufgrund der Anderung
der Probentemperatur in der Grofenordnung der Messgenauigkeit lag. Die Wartezeit ist
abhéngig von der Temperatur, der verwendeten Stromrate, der Schrittgrofse Al sowie der
Stromstérke.

Beispielsweise musste bei einem Strom von [ = 1 A, einer Schrittgréfie von AT = 100 mA,
einer Rate von I = 0,1 mA /s und einer Temperatur von 15mK ungefdhr eine Stunde
gewartet werden, um eine nahezu zeitunabhéngige Messgrofe zu erhalten.
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In den folgenden Abschnitten wollen wir die theoretischen Voraussagen der Tempera-
turabhéngigkeit der dielektrischen Funktion des Tunnelmodells aus Abschnitt 2.2.7 mit
experimentellen Resultaten der untersuchten Proben iiberpriifen. Zusétzlich werden fiir
das Probenglas BK7 die experimentellen Ergebnisse mit denen anderer Autoren vergli-
chen. Auf die Diskussion von Messdaten der dielektrischen Funktion in Abhéngigkeit
magnetischer Felder wird verzichtet, da die Glasproben im Tieftemperaturbereich nicht
thermalisiert werden konnten. Dieser Sachverhalt wird ausfiihrlich in Abschnitt 4.1.2 dis-
kutiert. Die hieraus resultierenden Unsicherheiten der Probentemperatur, welche durch
Wirmeeintrage in die Probe durch Wirbelstrome noch verstiarkt werden, macht es unmég-
lich sichere Aussagen iiber die Abhéngigkeit der dielektrischen Funktion von magnetischen
Feldern zu treffen.

Die relative Anderung der Kapazitit wird, wenn nicht anders angegeben, relativ zum
Minimum der Messdaten AC/C = (C(T) — Cpin)/Chmin aufgetragen. Die Messdaten des
Verlustwinkels tan d entsprechen nicht ausschlieflich dem Beitrag der Tunnelsysteme. Die
Summe aller parasitdren Beitrdge tan oy miissen von den Messdaten abgezogen werden,
um die Temperaturabhéangigkeit des Verlustwinkels der Tunnelsysteme zu erhalten. Diese
Korrektur ist besonders wichtig im Tieftemperaturbereich und wird bei den ersten Mes-
sungen des Verlustwinkels bei tiefen Temperaturen diskutiert.

Wie Abschnitt 4.1.2 zeigen wird, konnte die Probe nicht auf Temperaturen deutlich unter-
halb von 7" = 30 mK gekiihlt werden. Dieses Verhalten wird auf die geringe Warmeleitung
zwischen der Probe und der Experimentierplattform zuriickgefiihrt.

Ein weiteres Problem bei der Messung ergab sich durch das nicht-kontinuierliche Fiil-
len des 1K-Topfes im verwendeten Kryostaten. Aufgrund dieser Tatsache kommt es zu
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Schwankungen der Temperatur der Experimentierplattform und somit zu periodischen
Anderungen der Messgrofen. In Abbildung 4.1 sind die Temperatur des 1K-Topfes sowie
die relative Anderung der Kapazitiit gegen die Zeit aufgetragen. Man erkennt deutlich
die Abhéngigkeit der beiden Gréfsen, der Einfluss des 1K-Topfes auf die Messdaten ist
in der gleichen Grofenordnung wie die Streuung der Messwerte. Dieser Zusammenhang
reduziert die Genauigkeit einer Messung und ist bei Temperaturen unterhalb von etwa
T = 20mK zu beobachten.

4.1 Messung an BK7

Die Temperaturabhédngigkeit der dielektrischen Funktion von BK7 wurde mit dem in
Abschnitt 3.2 beschriebenen Versuchsaufbau gemessen. Zunichst werden Messdaten vor-
gestellt und mit dem Tunnelmodell verglichen. Anschliefend werden die Messdaten mit
experimentellen Resultaten anderer Autoren verglichen. Die dabei aufgetragenen Tempe-
raturen entsprechen der Temperatur der Experimentierplattform, da an der Probe selbst
kein Thermometer angebracht war.

4.1.1 Messungen im Nullfeld

Abbildung 4.2 zeigt die Temperaturabhiingigkeit der relativen Anderung der Kapazitit
AC/C sowie des Verlustwinkels tand im Bereich von Raumtemperatur bis zu einigen
Millikelvin. Das Tieftemperaturverhalten der dielektrischen Funktion ist qualitativ mit
den Voraussagen des Tunnelmodells (2.60) vergleichbar. Zur besseren Darstellung wurden
beide Diagramme doppellogarithmisch aufgetragen. Betrachtet man die relative Kapazi-
tatsinderung von tiefen Temperaturen kommend, so fallt diese aufgrund der Abnahme der
resonanten Prozesse logarithmisch ab. Bei ungefdhr 100 mK gewinnen Relaxationsprozesse
an Bedeutung, so dass die relative Anderung der Kaparzitit ein Minimum durchliuft, und
von dort logarithmisch ansteigt. Bei Temperaturen von einigen Kelvin gewinnen Mehr-
phononenprozesse sowie thermisch aktivierte Prozesse an Bedeutung, was sich in einem
starkeren Anstieg der Messwerte der Kapazitdt bemerkbar macht.

Der Verlustwinkel steigt von tiefen Temperaturen kommend aufgrund der zunehmenden
Relaxationsprozesse an, und miindet bei ungefihr 300 mK in ein Plateau. Bei Tempera-
turen von ungefihr 10 K gewinnen thermisch aktivierte Prozesse an Bedeutung, weshalb
der Verlustwinkel wieder ansteigt.

In Abbildung 4.3 ist das Tieftemperaturverhalten der dielektrischen Funktion fiir verschie-
dene Anregungsfrequenzen f aufgetragen. Mit einer Erhéhung der Frequenz ist deutlich
die Verschiebung der Minima der relativen Anderung der Kapazitit zu hoheren Tempe-
raturen zu erkennen. Die Minima der Temperaturabhingigkeit werden erzeugt durch das
Eintreten von Relaxationsprozessen. Je grofer die Frequenz der dufseren Storung gewéhlt
wird, umso schneller miissen Tunnelsysteme zum Gleichgewichtswert der Besetzungszahl-
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Abb. 4.2: (Links): Relative Anderung der Kapazitit AC/C und (rechts): der
Verlustwinkel tand. Die relative Kapazitdtsinderung bezieht sich auf den Wert
Cy = 126 pF, der Verlustwinkel wurde nicht korrigiert. Es wurde bei f = 10kHz
und Uegye = 50mV im Temperaturbereich 5mK < T < 300 K gemessen.

differenz relaxieren konnen (vergleiche Abbildung 2.9) um zur dielektrischen Funktion
beitragen zu kénnen. Mit steigender Temperatur wichst die Relaxationsrate an und im-
mer mehr Tunnelsysteme sind in der Lage der dufieren Stérung zu folgen. Dieses Verhalten
wird durch das Tunnelmodell in (2.62) vorausgesagt. Die Messdaten zeigen auferdem im
Tieftemperaturbereich ein Abflachen der relativen Kapazitiatsinderung. Dieses Verhalten
wird nicht von Tunnelmodell vorausgesagt und lasst sich auch nicht in Messungen an-
derer Autoren finden. Es wurde zwar ein Abflachen der relativen Kapazitdtsinderung in
BKT7 gefunden [Rog97], jedoch zeigen sich diese Abweichungen vom Tunnelmodell erst bei
deutlich tieferen Temperaturen. Auf dieses Verhalten wird ausfiihrlich in Abschnitt 4.1.2
eingegangen.

Um bei der Messung des Verlustwinkels tan o ausschlieklich den Beitrag der Tunnelsys-
teme zu diskutieren, miissen parasitire Beitrdge von den Messdaten abgezogen werden,
welche beispielsweise von Kabeln oder dem Probenhalter verursacht werden.

Exakt kann dies nur durch eine Leermessung des Kondensators ohne Probe im interessie-
renden Temperaturbereich getan werden. Da eine solche Messung jedoch vom verwendeten
Versuchsaufbau nicht vorliegt und auch nur schwer durchfiihrbar wére, konnte man daran
denken, als Ndherung dieser Korrektur die Extrapolation des gemessenen Verlustwinkels
zu T — 0 zu verwenden, da dort der Beitrag der Tunnelsysteme verschwindet. Aufgrund
eines Temperaturgradienten zwischen Experimentierplattform und Probe kann fiir die
Daten dieser Arbeit auch dieser Wert nicht verwendet werden (siehe hierzu Abschnitt
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Abb. 4.3: Temperaturabhingigkeit der relativen Anderung der Kapazitit sowie des
Verlustwinkels bei verschiedenen Frequenzen. Die Anregungsspannung betrug wéh-
rend der Messung Uy = 30mV. (Links): Mit zunehmender Frequenz werden die
Minima der Kurven zu héheren Temperaturen geschoben. (Rechts): Mit zunehmen-
der Frequenz werden die Verluste im Tieftemperaturbereich kleiner.

4.1.2 und 4.3). Um trotzdem den Verlustwinkel auf den Beitrag der Tunnelsysteme zu
untersuchen, wird dieser im Plateaubereich (siche (2.61)) an die Werte anderer Autoren
angepasst.

Typische Korrekturen liegen im Bereich von tandy = 1 - 10~*. Dieser Wert kann durch
eine Messung des Versuchsaufbaus ohne Probe bei Raumtemperatur bestitigt werden. Bei
einer parasitiren, von der Briicke gemessenen Kapazitit von Cpapasit = 7,1 pI erhalt man
einen Verlustwinkel von tan dparasit = 3.7 - 1073, Umgerechnet auf die Kapazitit des Ver-
suchsaufbaus mit eingebauter Probe C\,; = 139.9 pF mit jedoch den gleichen Verlusten,
ergibt sich eine Korrektur von tandy = tan dparasit © Cparasit/Cyon = 1,9 - 10~%. Der Wert
dieser groben Abschétzung liegt nahe an den bendtigten Korrekturen, um den Verlust-
winkel auf den Wert des Plateaus anzupassen. Um die Abschétzung zu verbessern, kann
eine Kapazitiat mit C' = C,o; in den Probenhalter eingebaut werden, welche aber keine
Verluste aufweist. Eine Messung des Verlustwinkels dieses Aufbaus wiirde eine bessere
Néherung der bendétigten Korrekturen darstellen. Probleme bei der Korrektur ergeben
sich durch die Tatasache, dass das Plateau des Verlustwinkels, entgegen der Voraussage
des Tunnelmodells, von der Frequenz und der Temperatur abhéngig ist [Pet08, Bec90].
Nicht fiir jede Messfrequenz dieser Arbeit ist der von den Tunnelsystemen herriihrende
Verlustwinkel im Bereich des Plateaus bekannt. Da vor allem im Tieftemperaturbereich
der interssierende Beitrag zum Verlustwinkel der Tunnelsysteme sehr sensitiv auf Korrek-
turen reagiert, wird eine Diskussion der gemessenen Daten sehr erschwert.
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Die Abhéngigkeit des Verlustwinkels von der Anregungsfrequenz im rechten Teil der Ab-
bildung 4.3 entspricht bei Temperaturen von 7' > 100 mK qualitativ der Voraussage des
Tunnelmodells nach (2.61). Im Tieftemperaturbereich werden mit zunehmender Frequenz
die Verluste kleiner. Bei hoheren Temperaturen flacht der Verlustwinkel ab und miindet
in ein nahezu frequenzunabhéngiges Plateau. Im Tieftemperaturbereich wird nach dem
Tunnelmodell ein Anstieg proportional zu T erwartet. Diese Voraussage kann nicht besté-
tigt werden, da der gezeigte Anstieg der Messwerte die gleiche Ursache wie das Abflachen
der relativen Kapazititsdnderung besitzt. Auch dieses Verhalten wird ausfiihrlich in Ab-
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schnitt 4.1.2 behandelt.

Die dargestellten Verlustwinkel mit einer Anregungsfrequenz von f = 16 kHz kénnen mit
einer groferen Unsicherheit behaftet sein und geben nicht ausschliefslich den Beitrag der
Tunnelsysteme an, da bei dieser Frequenz kein Referenzwert aus der Literatur im Plateau-
bereich vorliegt und deshalb die erforderliche Korrektur nur aus Messungen bei anderen
Anregungsfrequenzen abgeschéitzt werden kann.

In Abbildung 4.4 sind die Temperaturen T,,;,, bei denen die Minima des Realteils der
dielektrischen Funktion, Abbildung 4.3 links, zu finden sind, gegen die Anregungsfre-
quenz aufgetragen. Das Tunnelmodell sagt eine Abhingigkeit der Form Ty, oc f1/3
voraus. Durch einen an die Messdaten gelegten Fit ergibt sich eine Abhé#ngigkeit von

f36/100 " wwelche somit um 9% von der Voraussage des Tunnelmodells abweicht,

Tinin X
allerdings innerhalb der Streuung der Datenpunkte mit der Vorhersage iibereinstimmt.

Aus den Werten der Temperatur sowie der Messfrequenz am Minimum kann zusétzlich die
Konstante K aus (2.35) bestimmt und mit dem aus Tabelle 3.4 berechneten Wert vergli-
chen werden. Bei der Messfrequenz f = 20kHz liegt das Minimum bei einer Temperatur
von Tpin = 135,6 mK. Hieraus folgt fiir den Wert der Konstanten K = 2,9 - 1077 J3s.
Dieser Wert fiir K ist etwa 15% Xkleiner, als die in [Bec90, WohO1]| berichteten. Die-
se Abweichung konnte durch einen kleinen Temperaturgradienten zwischen Probe und

Experimentierplattform in der hier diskutierten Messung verursacht worden sein. Dieser
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Gradient wird, wie in 4.3 diskutiert, mit zunehmender Temperatur der Experimentier-
plattform kleiner, weshalb der genaueste Wert der Konstanten K mit der Messung bei
der groften Anregungsfrequenz gefunden wird. Vergleicht man die gemessenen Werte von
K jedoch mit dem aus Tabelle 3.4 berechneten Wert K = 1,5- 10776 J3s, so stellt man
eine Abweichung von mehr als zwei Grofenordnungen fest.

Die Temperaturabhéngigkeit der dielektrischen Funktion bei verschiedenen Anregungs-
spannungen U, ist in Abbildung 4.5 dargestellt. Eine hohe Anregungsspannung reduziert
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Abb. 4.5: Temperaturabhiingigkeit von (links): der relativen Anderung der Kapazi-
tét sowie (rechts): des Verlustwinkels bei verschiedenen Anregungsspannungen. Die
Messfrequenz betrigt f = 1kHz. Die elektrischen Feldstdrken variieren im Bereich
von 2 bis 60 V/m. In diesem Bereich der Feldstirken kann keine Abhéngigkeit der
dielektrischen Funktion von der Feldstérke beobachtet werden.

einerseits die statistischen Messfehler, andererseits muss aber darauf geachtet werden, dass
die elektrischen Felder in der Probe nicht zu grof werden. Dies wiirde sich in einer Abhén-
gigkeit der dielektrischen Funktion von der Feldstéirke im Tieftemperaturbereich [Sto95|
sowie einer groferen dissipierten Leistung in der Probe &ufern. Um im linearen Bereich
der Anregung zu liegen, muss das Kriterium poF’ < kg7 erfiillt sein. Unter der Annah-
me eines Dipolmomentes von 1 Debye bedeutet dies, dass bei 7' = 5mK das anregende
elektrische Feld F' < 20kV/m und somit die Anregungsspannung Ue. < 10V (siehe
Abschnitt 2.2.3) erfiillen muss. Die abgebildeten Messungen wurden bei Anregungsspan-
nungen bis 75mV aufgenommen. Es lisst sich weder beim Verlustwinkel noch bei der
relativen Anderung der Kapazitit eine systematische Abhiingigkeit der Messgrofen von
der Anregungsspannung feststellen. Dieses Ergebnis ist vertridglich mit dem Kriterium
(2.22). Das Abflachen der Messdaten ist analog zu Abbildung 4.3 deutlich zu erkennen.
Auf die Ursache dessen wird im folgenden Abschnitt eingegangen.
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4.1.2 Vergleich mit Messungen anderer Autoren

Abbildung 4.6 zeigt eine Messung der Temperaturabhidngigkeit der relativen Kapazitéts-
anderung bei f = 1kHz und Ug,
raturbereich. Im Realteil der Permittivitdt sollen sich nach dem Tunnelmodell links- und

= 30mV sowie lineare Fits im Hoch- und Tieftempe-

e ® Uy =30mV, f=2kHz |
lineare Fits

10

100
T [mK]

sS4t
v<] r
Q
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I nisses der relativen Anderung der Kapazitiit. Die
I . linearen Fits ergeben ein Verhiltnis von -0,8:1 im
0 b Lfet Unterschied zur Voraussage des Tunnelmodells

von -2:1.

rechtsseitig des Minimums Bereiche mit einer logarithmischen Temperaturabhéngigkeit
ergeben. Das Steigungsverhéltnis soll nach dem Tunnelmodell (2.60) -2:1 betragen. Die
Fits liefern ein Steigungsverhéiltnis von -0,8:1. Diese klare Abweichung zum Tunnelmodell

T T
20 L *  Daten von M. Wohlfahrt -
K ® U, =30mV,f=1kHz |
I — linearer Fit
15 |- .
i Abb. 4.7: Vergleich der gemessenen Daten der
8 i relativen Anderung der Kapazitit mit den Da-
‘*; 10 - ten von M. Wohlfahrt [Woh01] sowie dem Tun-
i nelmodell. Bei beiden Messungen betrug die Fre-
sl quenz f = 1kHz und die Anregungsspannung
i Uexc = 30mV. Auf der Tieftemperaturseite wei-
i chen die Daten stark voneinander ab, was mit
0L einem Erwdrmungseffekt der in dieser Arbeit ge-

messenen Probe erklirt werden kann.

wird von Messungen anderer Autoren bestétigt, jedoch wurde fiir den Wert des Steigungs-
verhéaltnisses ungefihr -1:1 [Bec90, Woh01] gefunden.

Um eine Erklarung fiir das abweichende Verhalten der Steigungsverhiltnisse zu anderen
Autoren zu finden, wurde in Abbildung 4.7 eine Messung der relativen Kapazitédtsinde-
rung aus dieser Arbeit gemeinsam mit Messdaten von M. Wohlfahrt dargestellt [Woh01].
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Beide Messungen wurden an BK7 mit gleicher Anregungsfrequenz und -spannung durch-
gefiithrt. Betrachtet man die Messungen von hohen Temperaturen kommend, so stimmen
diese bis zu Temperaturen von ungefahr 200 mK iiberein. Bei tieferen Temperaturen be-
ginnen die Daten systematisch voneinander abzuweichen. Bis zum Minimum der Kapazi-
tdtsinderung liegen die Daten dieser Arbeit bei etwas hoheren Werten, ab dem Minimum
bei tieferen Werten. Dieser Sachverhalt 14t sich mit den gleichen Argumenten erkliren
wie die Abweichungen der Messungen aus Abbildung 4.4. Die in dieser Arbeit gemessenen
Daten zeigen im Tieftemperaturbereich keinen ausgedehnten Temperaturbereich mit lo-
garithmischem Verhalten, die relative Anderung der Kapazitit bei f = 1kHz ist in diesem
Bereich um einen Faktor 3 kleiner als bei den Daten von M. Wohlfahrt. Dieses Verhalten
lasst sich am plausibelsten durch eine ungeniigende Thermalisierung der Probe erkldren.
Je tiefer die vorgegebene Temperatur ist, desto grofer wird der thermische Widerstand
des Probenhalters und der Temperaturgradient zwischen Probe und Experimentierplatt-
form. So kommt es zu einem Abkoppeln der Probentemperatur, bei dem die eingebrachte
Leistung in die Probe gerade von dem Wérmefluss aus der Probe ausgeglichen werden
kann. Dieser Sachverhalt wird ausfiihrlich in Abschnitt 4.3 diskutiert.

(GGeht man von einer vollstdndigen Thermalisierung der Glasprobe von M. Wohlfahrt aus,
so kann man sich dessen Daten zur Bestimmung der Probentemperatur zu Nutze machen.
Um die tiefste erreichte Temperatur der Probe zu bestimmen, wurde im resonanten Teil
ein linearer Fit in die Daten gelegt. An diesen konnen, wie in Abbildung 4.7 durch Pfeile
angedeutet, die Messdaten projiziert werden. Auf diese Weise lassen sich den Messdaten
die Temperatur der Experimentierplattform zuordnen. Es ergibt sich eine Temperatur

Abb. 4.8: Gemessener Verlustwinkel bei f =
1 . 1kHz in Abhéngigkeit von der Temperatur. Ge-
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von T = 27,2mK, was bei der tiefsten Temperatur des Kryostaten, T" = 7,1 mK, einem
Temperaturgradient von AT = 20,1 mK entspricht.

Auch die Messung des Verlustwinkels zeigt starke Abweichungen von Daten anderer Auto-
ren sowie dem Tunnelmodell. In Abbildung 4.8 wird eine Messung dieser Arbeit mit Daten
von M. Wohlfahrt sowie mit der Voraussage des Tunnelmodells verglichen. Es wurde eine
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Messung bei f = 1kHz und U, = 30mV ausgewéhlt, da die Messung von M. Wohl-
fahrt bei diesen Parametern durchgefiihrt wurde. Analog zur Diskussion von Abbildung
4.7 wurde anhand eines linearen Fits und der Messdaten von M. Wohlfahrt die minimale
Probentemperatur bestimmt. Wird der tiefste Wert des Verlustwinkels dieser Arbeit an
die Daten von M. Wohlfahrt projiziert, erhilt man eine minimale Probentemperatur von
T = 297/ mK. Dieses Ergebnis stimmt gut mit der Bestimmung der minimalen Tempera-
tur aus den Daten der relativen Kapazitdtsanderung iiberein.

Verwendet man die relative Kapazititsinderung aus Abbildung 4.7 als Temperaturinfor-
mation, kann die Temperatur der gemessenen Daten des Verlustwinkels korrigiert werden.
Wird mit dieser Korrektur die Temperaturabhéngigkeit des Verlustwinkels von anderen
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r % Daten von M. Wohifahrt ] derung. Unter der Annahme, dass die Messung
* O Uy =30mV, f=1kHz | der relativen Kapazitdtsinderung durch ein Ab-
* A T korrigiert ] koppeln der Temperatur abflacht, konnen Mess-
s e N daten des Verlustwinkels anderer Autoren mit ei-
10 100 ner Messung dieser Arbeit reproduziert werden.
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Autoren reproduziert, so wire dies ein starker Hinweis dafiir, dass das Abflachen der bei-
den unabhéngigen Messgréfsen die selbe Ursache besitzt.

Durch den Vergleich der Messwerte der relativen Kapazitdtsidnderung von den Daten
dieser Arbeit mit den Daten von M. Wohlfahrt ldsst sich eine Funktion finden, die den
gemessenen Temperaturen der Experimentierplattform die tatsichliche Temperatur der
Probe zuordnet. Diese Funktion wurde auf die Temperaturen der Messung des relati-
ven Verlustwinkels angewendet, um den Messwerten des Verlustwinkels die tatsdchliche
Probentemperatur zuzuordnen. Abbildung 4.9 zeigt die auf diese Weise korrigierten Daten.
In guter Ubereinstimmung kénnen mithilfe dieser Korrektur die Messungen von M. Wohl-
fahrt reproduziert werden. Dies legt nahe, dass die Abweichungen der hier gemessenen
Verlustwinkel bei tiefen Temperaturen hauptsichlich durch ein Abkoppeln der Proben-
temperatur verursacht wird. Die kleine verbleibende Abweichung bei tiefen Temperaturen
kénnte von einer nicht perfekten Korrektur der parasitiren Verluste, das heift von der
Wahl von tan gy, herrithren. Der Wert von tan d, wurde hier so gew#hlt, dass die beiden
Datensiitze im Bereich des Plateaus moglichst gut iibereinstimmen. Unter einer Anderung
des gewihlten Wertes von tan dy um weniger als 10% konnen die korrigierten Messdaten
sowie die Daten von M. Wohlfahrt in gute Ubereinstimmung gebracht werden.
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Der Temperaturgradient zwischen der Probe und der Experimentierplattform verhindert
Messungen, die das abweichende Verhalten anderer Messungen vom Tunnelmodell (siehe
Abschnitt 2.3) bestéitigen. Bei BK7 wurden diese Abweichungen bei Temperaturen iiber-
halb von 7' = 8 mK nicht gefunden. Das bedeutet, dass der verwendete Probenhalter mit
dieser speziellen Probe nicht in der Lage ist, diese Abweichungen zu untersuchen, da die
Temperatur der Probe nicht deutlich unter 7" = 30mK abgesenkt werden konnte. Die
Warmeeintrage werden einerseits von den Messleitungen, welche den Kondensator elek-
trisch kontaktieren und andererseits durch dissipative Prozesse in der Probe verursacht.
Die dissipativen Prozesse kénnen anhand (3.8) beschrieben werden.

Abbildung 4.10 zeigt die Temperaturabhéngigkeit der in der BK7-Probe dissipierten Leis-
tung dieser Messungen bei einer Anregungsfrequenz von f = 1kHz und verschiedenen
Spannungen, berechnet aus korrigierten Daten des Verlustwinkels nach Abbildung 4.9
und der Kapazitit des Kondensators von C' = 1275 pF. Typische Werte der Leistung lie-
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[ % Uge=70mV . 1
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o’ .’ Abb. 4.10: In der BK7-Probe dissipierte Leis-
I - i tung nach (3.8) mit dem korrigierten Verlustwin-
kel tand(7") aus Abbildung 4.9 doppellogarith-
‘ ‘ L L misch aufgetragen gegen die Probentemperatur.
10 - 100 Die verwendete Messfrequenz betrug f = 1 kHz.
m

gen in der Grofenordnung von 0,1 pF. In Abschnitt 4.3 wird auf die Auswirkungen bzw.
die Abfiithrung dieses Wirmeeintrages in die Probe néher eingegangen.

4.2 Messung an N-KZFS11

Neben der Messung am Probenmaterial BK7 wurde auch die Temperaturabhingigkeit der
dielektrischen Funktion des Glases N-KZFS11 untersucht. Die Besonderheit dieses Glases
ist das sehr hohe Kernquadrupolmoment der Tantalkerne (siche Tabelle 3.4), welche zu
einem grofen Anteil in diesem Glas vorhanden sind. Werden Abweichungen vom Tun-
nelmodell durch die Quadrupolmomente der Kerne verursacht, so miissen sie bei diesem
Glas bei deutlich hoheren Temperaturen beobachtbar sein.

Es lagen bei diesen Messungen die gleichen experimentellen Probleme wie bei den Mes-
sungen am Probenmaterial BK7 vor. Bei der Messung des Verlustwinkels kommt erschwe-
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rend hinzu, dass keine Daten vorliegen, auf welche die gemessenen Werte im Plateaube-
reich angepasst werden konnen. Fiir den Verlustwinkel werden daher die gleichen Korrek-
turen verwendet wie bei den Messungen an BK7 in Abschnitt 4.1. Diese Vorgehensweise
ist plausibel, da die parasitaren Verluste hauptsachlich durch die verwendeten Kabel und
den Probenhalter verursacht werden sollten und beide in den hier diskutierten Messungen
nicht variiert wurden.

In Abbildung 4.11 ist die Temperaturabhiangigkeit der relativen Kapazitdtsanderung sowie
des Verlustwinkels im Bereich von Raumtemperatur bis zu einigen Millilkelvin aufgetra-
gen. Auch hier finden sich bei sehr tiefen Temperaturen qualitativ die Voraussagen des
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Abb. 4.11: (Links): Relative Anderung der Kapazitit AC/C und (rechts): der
Verlustwinkel tand in Abhéngigkeit der Temperatur. Die relative Kapazitétsinde-
rung bezieht sich auf den Wert Cy = 167pF, der Verlustwinkel wurde in dieser
Darstellung nicht korrigiert. Es wurde bei f = 1kHz und Uexe = 50 mV im Tempe-
raturbereich 5mK < T < 300 K gemessen.

Tunnelmodells wieder (sieche Abschnitt 4.1.1).

Aufgrund des grofen Quadrupolmomentes der Tantalkerne ist zu erwarten, dass Abwei-
chungen im Tieftemperaturbereich von dem vorhergesagten logarithmischen Verhalten
bei hoheren Temperaturen zu finden sind. Um diese Voraussage zu iiberpriifen, ist in Ab-
bildung 4.12 eine Messung der relativen Kapazitidtsinderung und des Verlustwinkels im
Tieftemperaturbereich gezeigt. Zusatzlich wurden im linken Teil der Abbildung Geraden
eingezeichnet, welche das Steigungsverhiltnis, angepasst auf den Relaxationsanteil, nach
dem Tunnelmodell angibt. Im Gegensatz hierzu betriagt das gemessene Steigungsverhalt-
nis -1,2:1 und weicht somit von der Voraussage des Tunnelmodells ab. Bei Temperaturen
unterhalb von 40 Millikelvin beginnen die Messwerte vom linearen Verlauf abzuweichen.
Wegen des Abkoppelns der Probentemperatur in den Messungen an BK7 in genau die-
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Abb. 4.12: (Links): Temperaturabhiingigkeit der relativen Anderung der Kapazitit
AC/C sowie die Voraussagen des Tunnelmodells fiir den Hoch- und Tieftemperatur-
bereich. Das experimentell ermittelte Steigungsverhéltnis betragt -1,2:1 im Gegensatz
zur Voraussage des Tunnelmodells von -2:1. (Rechts): Temperaturabhéngigkeit des
Verlustwinkels tan §. Im Hochtemperaturbereich fillt die Messgrofse, im Widerspruch
zum Tunnelmodell, stark ab.

sem Bereich kann das gezeigte Abflachen der Messdaten nicht unmittelbar durch Effekte
der Kernmomente oder anderer intrinsischer Wechselwirkungen der Probe gedeutet wer-
den. Zusétzlich wurde in das Diagramm ein linearer Fit im Tieftemperaturbereich einge-
zeichnet. Dieser Fit spiegelt das Verhalten der Temperaturabhingigkeit der dielektrischen
Funktion nach dem Tunnelmodell wider. Analog zum Vorgehen in Abschnitt 4.1.2 kann
mithilfe dieser Geraden die minimale Probentemperatur durch Projektion bestimmt wer-
den. Dieses Vorgehen ist jedoch mit Fehlern behaftet, da davon ausgegangen werden muss,
dass die Temperatur der Probe bereits von der Temperatur der Experimentierplattform
abgekoppelt ist. Die Projektion ergibt fiir die minimale Probentemperatur 7' = 20,3 mK.
Auch die Messung des Verlustwinkels im rechten Teil der Abbildung weist starke Abwei-
chungen vom Tunnelmodell auf. Im Temperaturbereich, in dem sich ein Plateau ergeben
soll, zeigt sich eine vergleichsweise starke Abhingigkeit von der Temperatur. Im Tief-
temperaturbereich ist erneut ein Abflachen der Messdaten zu erkennen, das vermutlich
durch ein Abkoppeln der Probentemperatur zu erkliren ist. Auch hier wurde mittels eines
linearen Fits nach den Voraussagen des Tunnelmodells die minimale Probentemperatur
bestimmt. In diesem Falle ergibt sich 7" = 217 mK.

Bei dem Probenmaterial BK7 sind im Temperaturbereich 7" > 8 mK bislang keine Ab-
weichungen vom Tunnelmodell gefunden worden [Rog97, Woh01|. In Abbildung 4.13 ist
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die Temperaturabhéngigkeit der relativen Kapazitdtsdnderung der beiden verwendeten
Proben aufgetragen. Die Temperatur, bei der die Minima der Temperaturabhingigkeit
erscheinen, ist bei N-KZFS11 zu deutlich héheren Temperaturen verschoben. Der quali-
tative Verlauf der beiden Kurven ist dhnlich und die Messdaten beginnen bei ungefahr
T = 40mK abzuflachen. Dies legt nahe, dass das Abflachen der Messwerte beider Pro-
ben mit den gleichen Ursachen erkldrt werden kann. Die Messdaten des Probemanterials
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Abb. 4.13: (Links): Temperatuabhingigkeit der relativen Anderung der Kapazitit
von BKT7 sowie N-KZFS11. Beide Messungen wurden mit der Anregungsfrequenz
f = 1kHz durchgefithrt. Die Temperatur der Minimas des Probenmaterials N-
KZFS11 ist zu deutlich hoheren Temperaturen verschoben. Die Messwerte beider
Proben flachen unterhalb von T = 30 mK deutlich ab. (Rechts): Relative Ande-
rung der Kapazitdt und Temperatur der Experimentierplattform aufgetragen gegen
die Zeit beim Abkiihlen. Man erkennt eine monotone Anderung der Kapazitiitsmess-
werte wihrend die Temperatur der Experimentierplattform bereits einen konstanten
Wert erreicht hat.

N-KZFS11 zeigen bei den tiefsten Temperaturen eine weitere Anomalie. Hier kann der re-
lativen Kapazitdatsianderung kein eindeutiges Messergebnis zugeordnet werden. Die Mess-
daten wurden bei konstanter Temperatur der Experimentierplattform iiber mehrere Stun-
den aufgenommen. Der rechte Teil der Abbildung 4.13 zeigt den temperaturabhingigen
Verlauf der relativen Kapazititsinderung und die Temperatur der Experimentierplatt-
form. Deutlich zu erkennen sind bei konstanter Temperatur der Experimentierplattform
eine monoton steigende Anderung der Messergebnisse iiber mehr als 10 Stunden. Dieses
Verhalten kann durch weiteres Abfiihren von Warme aus der Probe bei einer konstan-
ten Temperatur der Experimentierplattform erklirt werden. Wurde mit einer zu grofien
Kiihlrate gekiihlt, so wird einige Zeit bend6tigt, bis sich ein konstanter Temperaturgradient
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zwischen Probe und Experimentierplattform einstellt. In dieser Zeit driften die Messwerte
der Kapazitdt mit der Temperatur der Probe. Im linken Teil der Abbildung 4.13 wurde
zusétzlich durch eine gestrichelte Linie angedeutet, wie eine Messung mit extrem kleiner
Kiihlrate aussehen konnte.

4.3 Thermalisierung der Glasprobe

Die schlechten thermischen Eigenschaften des Versuchsaufbaus ohne die vorgesehene 3He-
Fiillung behindern Messungen im Temperaturbereich T < 50 mK. Ob das Eintauchen des
Probenmaterials in ein 3He-Bad die aufgetretenen Probleme beseitigt, bleibt allerdings
offen. In Abschnitt 4.1.2 wurde gezeigt, dass die Probe nicht unter 7' = 30 mK abgekiihlt
werden konnte. Dennoch kénnen die Ergebnisse verwendet werden, um zukiinftige Mes-
sungen zu verbessern. Hierzu wird anhand der Temperaturdifferenz zwischen Probe und
Experimentierplattform sowie dem gesamten thermischen Widerstand des Versuchsauf-
baus die bei der Messung in der Probe deponierte Leistung berechnet. Dieses Ergebnis
motiviert unter Zuhilfenahme der dissipierten Leistung aus Abbildung 4.10 einen neuen
Versuchsaufbau, welcher in der Lage ist, die Glasprobe bis zu deutlich tieferen Tempera-
turen zu thermalisieren.

Wairmeeintrige in die Probe geschehen einerseits durch die bei der Messung dissipierten
Leistung sowie durch einen Wérmefluss in die Probe aufgrund der Messleitungen (siehe
Abschnitt 3.6). Um Griinde fiir das Abkoppeln der Temperatur zu finden, wird deshalb
im Folgenden der Warmefluss aus der Probe in das Warmebad des Kryostaten diskutiert.

Der Versuchsaufbau bestimmt grundlegend die unterschiedlichen Kanéle, {iber die die
Probe thermalisieren kann. In jedem Probenhalter muss aber zundchst die Wéarme in der
Glasprobe zur Oberfliche und anschliefsend aus dem Glas in einen Film aus Metall diffun-
dieren. Der Aufbau und die Eigenschaften der auf die Proben aufgebrachten metallischen
Schichten wurde in Abschnitt 3.2.1 beschrieben.

Der thermische Widerstand innerhalb des Glases ist

l
Rigis = 57 = 174+ 10° K (4.1)

mit der Fliche der Glasprobe A = 12 x 12mm?. Fiir die mittlere Strecke zur Oberfléiche
des Glases wurde hier als Obergrenze die halbe Probendicke von [ = 0,25 mm angenom-
men. Fiir die spezifische Wirmeleitfihigkeit des Glases wurde A = 107 W /Km angenom-
men. Dies ist ein typischer Wert fiir Gliser bei einer Temperatur von 50 mK [Ste73|. Dieser
Beitrag ist, wie gleich gezeigt wird, deutlich kleiner als andere thermische Widerstdnde
des Probenhalters und wird im Folgenden vernachlissigt.

Betrachtet man den Wérmefluss aus dem Glas in den Metallfilm, ist der Warmefluss durch
zwei in Reihe geschaltete Prozesse gegeben [Kim04].

Der erste Widerstand ist der thermische Grenzflichenwiderstand, auch Kapitza-Widerstand
genannt. Dieser begriindet sich aus der Tatsache, dass an der Grenzfliche verschiedener



4.3. Thermalisierung der Glasprobe 95

Medien unterschiedliche Schallgeschwindigkeiten aufeinandertreffen. Somit kénnen Pho-
nonen an dieser Flache gestreut werden und die Warmeleitung wird behindert.

In [Swa89] werden Grenzflichenwidersténde verschiedener Materialkombinationen berech-
net. Fiir den Ubergang von Quarzglas zu Gold liefert der Artikel fiir die Wiarmeleitfihigkeit
die Beziehung

AT3 W
8 cm?K*
Mit diesem Ergebnis wird der auftretende Kontaktwiderstand zwischen der Glasprobe und
dem metallischen Film abgeschétzt.

Gy = (4.2)

Der zweite Prozess ist die Abgabe der Energie an die Elektronen des Metalls. Die Elektron-
Phonon-Kopplung fithrt bei tiefen Temperaturen zum Warmefluss [All87]

er = kepV(TeE) - 7—‘15)7 (43)

mit den Temperaturen der Elektronen und des Gitters des Metalls T, und 7}, dem Vo-
lumen V' des Metallfilms und einem Proportionalitdtsfaktor k.,. Fiir kleine Tempera-
turunterschiede geht der Wirmefluss in Qup = kepT2VAT iiber und man erhlt fiir die
Wirmeleitung

Gep = kep VT (4.4)

In der Arbeit von [Kim04] sind einige theoretische, sowie experimentelle Werte fiir ke,
fiir verschiedene Materialkombinationen gesammelt. Typische Werte der Konstanten ke,
fir die hier auf der Probe aufgebrachten Metallschichten liegen im Bereich von k., =
102 W/m3K?, wobei sich das Volumen des Metallfilms auf V' = 0,14 mm? belduft. Um den
thermischen Widerstand aufgrund der Elektron-Phonon-Kopplung abzuschétzen, wurde
der experimentell bestimmte Wert fiir gesputtertes Gold ke, = 1,2 - 107 W/m?K® verwen-
det.

Die gesamte Leitfdhigkeit G fiir den Warmefluss aus dem Glas in den Metallfilm setzt
sich schlieflich zusammen aus

1 1\ !

G = (G—K + Gep) . (4.5)
Der Zusammenhang zum thermischen Widerstand ist durch Ry, = 1/G gegeben.
Folglich ist fiir den Warmefluss bei tiefen Temperaturen die Elektronen-Phononen Kopp-
lung G, aufgrund der stérkeren Abhéngigkeit von der Temperatur der limitierende Fak-
tor.
Nach diesem Modell kann die Warmeleitung bei tiefen Temperaturen durch das Volumen
des Metallfilmes V' (4.4) beeinflusst werden. In Abbildung 4.14 ist die Temperatur auf-
getragen, bei der bei gegebener Schichtdicke der Kapitza-Widerstand und der thermische
Widerstand aufgrund der Elektron-Phonon Wechselwirkung gleich grofs ist. Die Warme-
leitung wird im Bereich unterhalb der Kurve durch die Elektron-Phonon Kopplung und
oberhalb durch den Kapitza-Widerstand dominiert.
Die Wirme des Metallfilms muss schlieflich an den Kryostaten abgefiihrt werden. Der
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wichtigste Kanal zur Thermalisierung fiihrt {iber den elektrischen Kontakt des Goldfilmes,
der Goldfolie und des Kupferstempels und schlieflich durch den Topf aus Epoxidharz in
den Kryostaten. Alle weiteren thermischen Widerstinde zum Wirmebad des Kryostaten
werden vernachlassigt.

Durch das Wiedemann-Franz Gesetz kann die elektronische Warmeleitfahigkeit G, bis
zum isolierenden Topf abgeschétzt werden:

Ga R
= =ILT
Oel Rin

mit der Lorenz-Zahl L = 2.5 - 107 WQ/K?, dem thermischen Widerstand Ry, und der
elektrischen Leifdhigkeit o,. Anhand einer Vier-Draht Messung wurde der elektrische

(4.6)

?

Widerstand R zwischen einem massiven Kupferkdrper und einem auf Glas gesputterten
Goldfilm, getrennt durch eine Goldfolie, gemessen. Diese Konfiguration soll die Situation
im Probenhalter widerspiegeln.
Die Messung bei Raumtemperatur ergab R = 50 m§2. Unter der Annahme eines konstanten
elektrischen Widerstandes lasst sich hieraus der thermische Widerstand Ry, dieses Kanals
nach e

Rine = 8- 105? W (4.7)
errechnen.
Bei dieser Abschatzung ist zu erwédhnen, dass unter Abkiihlung des Probenhalters der
gemessene Wert des elektrischen Widerstandes verringert wird. Das Verhéltnis der Wi-
derstinde eines Metalls bei Raumtemperatur und 4,2 K wird durch das Restwiderstands-
verhiiltnis RRR = R/ R4,2 K beschrieben. Unter der Vernachldssigung von magnetischen
Verunreinigungen gilt stets RRR > 1, da bei tiefen Temperaturen der Widerstand auf-
grund der fehlenden Streuung von Elektronen an Phononen verringert wird. Das Restwi-
derstandsverhéltnis des gesputterten Goldfilms ist nicht bekannt, als Abschidtzung kann
jedoch der typische Wert von gesputtertem Gold mit RRR = 2,5 verwendet werden. Die-
ser Wert floss bereits in der Abschitzung (4.7) ein. Der thermische Widerstand aus (4.7)
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wird jetzt mit dem des Epoxidharzes Stycast verglichen.
Fiir die Warmeleitfahigkeit Gs des verwendeten Epoxidharzes findet sich im Bereich von
45 mK bis 455 mK die Beziechung [Arm78]

62 W
Gs=4.9-10 6TQW. (4.8)
Umgerechnet auf den thermischen Widerstand ergibt sich fiir die Abmessungen des Topfes
aus Epoxidharz und der Extrapolation von (4.8)

3

l 1 K
= =23-100— —. 4,
Hins Ged ~ 291V iy (4:9)

In Abbildung 4.15 werden die Beitrige zum gesamten thermischen Widerstand quantita-
tiv verglichen. Im linken Teil der Abbildung wird der thermische Widerstand aufgrund
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Abb. 4.15: Vergleich der Temperaturabhingigkeit der thermischen Widersténde
von (links): des Probenhalters Ry, s+ Rt el mit dem Weg vom Probenmaterial bis in
das System der Leitungselektronen des Metallfilms Ry, x + Rihep und (rechts): des
Epoxidharztopfes R, g mit dem Weg von dem Metallfilm bis zum Epoxidharztopf
Rins. Den grofiten Beitrag zur Summe der thermischen Widerstinde liefert Ry, s,
d.h. der Topf aus Stycast.

der Probenpraparation mit dem Widerstand des Probenhalters verglichen. Im Tempera-
turbereich, indem sich ein wesentlicher Temperaturgradient zwischen der Probe und der
Experimentierplattform einstellt, dominiert der Beitrag des Probenhalters. Im rechten
Teil der Abbildung wurde dieser in seine Summanden aufgel6st. Im dargestellten Tempe-
raturbereich ist der thermische Widerstand aufgrund des Stycasttopfes dominant. Mochte
man das Probenmaterial auf Temperaturen 7" < 30 mK kiihlen, muss ein Probenhalter
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entwickelt werden, welcher die Probe ohne einen phononischen Warmewiderstand zum
Warmebad des Kryostaten thermalisieren kann. Durch diese Maknahme kann die Glas-
probe wesentlich besser der Temperatur der Experimentierplattform folgen.

Zusétzlich kann anhand der Gleichung

P = GAT, (4.10)

errechnet werden, bei welcher Leistung P und einer gegebenen Wiarmeleitfahigkeit G sich
eine Temperaturdifferenz AT zwischen Probe und der Experimentierplattform einstellt.
Fiir die Warmeleitfihigkeit gilt

= = (4.11)

mit sémtlichen thermischen Widerstéinden Ryy; des Probenhalters. Abbildung 4.16 zeigt
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die Temperaturabhingigkeit der Leistung, bei welcher sich bei gegebenen thermischen Wi-
dersténden ein Temperaturgradient von AT zwischen der Probe und dem Wéarmebad des
Kryostaten einstellt. Zusatzlich ist durch die gestrichelte Linie die Leistung angegeben,
die bei diesem Versuchsaufbau ohne den Topf aus Epoxidharz zum gleichen Temperatur-
gradienten fiihrt. Diese Leistung ist um etwa 2 Grofenordnungen hoher als im Falle des
Aufbaus mit Topf. Die Leistung, die bei einer Messung die Probe erreicht, kann mit den
Ergebnissen dieses Abschnitts bestimmt werden. In Abschnitt 4.1.2 wurde gezeigt, dass
die tiefste erreichte Probentemperatur etwa 7" = 28 mK betrdgt. Bei einer Temperatur
der Experimentierplattform 7" = 7mK liegt ein Gradient von AT = 21 mK vor. Aus
(4.10) sowie dem gesamten thermischen Widerstand des Versuchsaufbaus lésst sich die
eingebrachte Leistung berechnen. Wir erhalten hierfiir

Pyes = 0.42 pW (4.12)

mit > Ry = 4.97 - 101 K/W. Diese Leistung setzt sich aus dissipativen Prozessen sowie
dem Warmefluss in den Messleitungen zusammen. Die Beitrdage der dissipativen Prozesse
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wurden berechnet und sind in Abbildung 4.10 dargstellt. Somit kann der Warmeeintrag
aufgrund der Messleitungen abgeschétzt werden, man erhalt

PKabel = Pges — Pdiss ~ 0.32 pW. (413)

Um das Abkoppeln der Temperatur zu verhindern, muss somit die Summe der thermischen
Widerstdnde verkleinert und die thermische Ankopplung der Messleitungen verbessert
werden. Der Probenhalter liefert den dominanten Beitrag des thermischen Widerstandes,
der eine ausreichende Thermalisierung der Probe verhindert. Aus diesem Grund wird im
folgenden Abschnitt ein Aufbau vorgestellt, der beziiglich seiner thermischen Eigenschaf-
ten verbessert ist.

4.4 Messung der dielektrischen Funktion mittels einer mikrostruk-
tierten Glasprobe

In Kapitel 4.3 wurde die thermische Ankopplung der Probe an das Warmebad des Kryo-
staten diskutiert. Es wurde gezeigt, dass die hauptsidchliche Ursache der geringen War-
meleitung zwischen Probe und Kryostat vom Probenhalter verursacht wurde. Zusétzlich
muss die thermische Isolation der Probe von den Messleitungen verbessert werden. Auf-
grund dessen wurde im Rahmen dieser Diplomarbeit ein neuer Versuchsaufbau entworfen,
welcher beide Bedingungen erfiillt und somit in der Lage ist, die Probe zu tieferen Tem-
peraturen abzukiihlen.

Die wichtigste Anderung ist die Verwendung einer mikrostruktierten Glasprobe, welche
es ermoglicht, eine komplette Oberfliche der Probe auf kiirzestem Weg an das Warmebad
des Kryostaten elektronisch anzukoppeln. Dies sollte das Abfiihren der Warme aus der
Probe um ein Vielfaches erleichtern.

Aufbau der Kapazitat

Im Gegensatz zum Plattenkondensator aus Kapitel 3.2.1, wurde bei diesem Aufbau eine
Kapazitiit in Anlehnung an einen Interdigitalwandler! auf nur einer Seite einer Glasplatte
erzeugt. Abbildung 4.17 zeigt ein schematisches Bild eines Interdigitalwandlers. Er besteht
aus zwei ineinandergreifenden kammformigen, leitenden Strukturen, deren Kapazitdt im
wesentlichen von der Lénge sowie dem Abstand der Finger abhingig ist.

Die Metallfilme auf der Glasprobe wurden durch einen Atzprozess mit Techniken der

!Interdigitalwandler kommen bei der Erzeugung von Oberflichenwellen zum Einsatz. Sie bestehen aus
ineinandergreifenden fingerartigen, elektrisch leitenden Strukturen, welche auf einem piezoelektrischem
Material aufgebracht werden. Durch Anlegen einer Wechselspannung kommt es zu periodischen Lingen-
dnderungen des Trégermaterials und Oberflichenwellen werden erzeugt. Dieser Effekt funktioniert auch
in der Gegenrichtung und findet Verwendung in der Hochfrequenztechnik.
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]
]
p
|
| Abb. 4.17: Schematisches Bild einer Finger-
struktur. Die prozessierte Struktur besitzt einen
- Mitte-zu-Mitte-Abstand von p = 50 pum
]

Mikrostrukturierung hergestellt. Dies beinhaltete Sputtern, optische Lithografie und che-
misches Atzen. In Abbildung 4.18 sind die wichtigsten Prozesse zur Herstellung der Probe

Sputtern von Belacken,
100nm Cu und Bedecken mit
1000nm Au Schattenmaske
Glasprobe —_— Glasprobe —_— Glasprobe
=== === ==
Belichten und Atzen und
Entwickeln Strippen
J— Glasprobe —_— Glasprobe

Abb. 4.18: Schematische Darstellung der wichtigsten Schritte zur Mikroprozessie-
rung der Probe. Die Beschreibung des Verfahrens findet sich im Text.

illustriert. Zu Beginn wurde auf die Glasprobe eine 200 nm hohe Schicht aus Kupfer und
anschlieRend eine 1 um hohe Schicht aus Gold gesputtert?. Niheres zum Sputterprozess
findet sich zum Beispiel in [Tow76].

Im néichsten Schritt wurde ein Positivlack® mittels spin-coating auf die Goldschicht aufge-
tragen. Mit einem CAD-Programm®* wurde das Design des Kamms angefertigt und durch
eine Maskenschreiber eine Schattenmaske erzeugt. Der Photolack auf dem Metallfilm wur-
de mit der Maske bedeckt und mit UV-Licht bestrahlt, was das Losen des Lackes an den
bestrahlten Stellen durch eine geeignete Entwicklerlésung ermdglicht.

Im néchsten Schritt wurde mit Konigswasser der freigelegte Anteil der Goldschicht durch
Atzen entfernt. Schlieflich wurden die Lackreste auf der Kammstruktur entfernt.

2Fiir die Kathodenzerstiubung wurde ein Argonplasma, geziindet mit einer Gleichspannung verwen-
det.

3A75214E, im Vertrieb von MichroChemicals GmbH, Schillerstrake 18, 89077 Ulm

4AutoCAD 2003, http://www.autodesk.de/adsk/servlet/index?siteID=403786&id=10481054
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4.4.1 Design des Kammes

Da die Kammstruktur die Kapazitit erzeugt, mit der die dielektrische Funktion des Pro-
benmaterials gemessen werden soll, sind an ihr Design einige Anforderungen gestellt.
Zunichst begiinstigt eine mdglichst grofe Kapazitat die Messung beziiglich ihres Signal-
Rausch-Verhéaltnisses. Die Probengeometrie betragt wie in Kapitel 3.2.1 V = 12 x 12 X
0.5 mm?®. Der wichtigste Parameter, um die Kapazitit zu maximieren, ist die Anzahl der
Fingerpaare auf der Probe. Da die Oberfliche des Glases begrenzt ist, ist die Anzahl der
Paare bestimmt durch die Breite und den Abstand der Finger. Der Abstand der Finger
kann nicht beliebig klein gewihlt werden, da versucht wurde, nicht-lineare Effekte (siehe
Kapitel 2.2.3) zu vermeiden. Mit der finiten Elemente-Simulation FEMM?® wurde eine
Rechnung erstellt, welche fiir verschiedene Léngen und Breiten der Finger die Kapazitit
sowie die auftretenden elektrischen Felder zwischen einem Fingerpaar berechnet.

In Abbildung 4.19 ist die Feldstérkenverteilung bei einer angelegten Spannung von Ugy, =
10mV der letztlich produzierten Probe dargestellt. Gezeigt ist der (Querschnitt eines Fin-
gerpaares inklusive Glassubstrat und Vakuum. Die Breite sowie der Abstand der Finger
betragt 25 um. Um die Bedingung fiir den Fall der linearen Anregung aus (2.22) zu er-

2.850e+002 : >3.000e+002
2.700e+002 : 2.850e-+002
2.550e+002 : 2.700e+002
2.400e+002 : 2.550e+002
2.280e+002 : 2.400e+002
2.100e+002 : 2.250e-+002
1.950e+002 : 2.100e+002
1.800e+002 : 1.950e-+002
1.650e+002 : 1.800e+002
1.500e+002 : 1.650e+002
1.350e+002 : 1.500e+002
1.200e+002 : 1.350e+002

1.050e+002 : 1.200e-+002
9.000e+001 : 1.050e-+002
7.500e+001 : 9.000e-+001
5.000e+001 : 7 500e+001
4.500e+001 : 6.000e+001
3.000e+001 : 4 500e+001
1.500e+001 : 3.000e+001
<0.000e+000 : 1.500e+001

Density Plot: |E|, V/m

Glas Vakuum

Abb. 4.19: Elektrisches Feld eines Fingerpaares mit ¢, = 8. Zu erkennen sind in der
Mitte des Bildes die Finger, welche sich auf unterschiedlichem Potential befinden.
Auf der linken Seite der Finger befindet sich die Probe, welche vom elektrischen Feld
durchsetzt wird.

fiillen, muss bei Temperaturen oberhalb von 5mK fiir das angelegete elektrische Feld
F < 20kV/m gelten. Der Grofteil des Feldes innerhalb der Probe ist um mindestens
einen Faktor 100 kleiner als das Feld aus (2.22), weshalb nicht-lineare Effekte nur direkt

SFinite Element Method Magnetics, http://femm.foster-miller.net/
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an der Grenzfliche von Bedeutung sein konnten.
Die Simulation liefert fiir die Kapazitit eines solchen 1 mm langen Fingerpaares den Wert

Chaar = 4,5 - 1072 pF, (4.14)

was die Grundlage zur Berechnug der Gesamtkapazitiat der vollstdndig strukturierten
Probe darstellt.

Da zur Prozessierung und Arretierung ein Teil der Oberfliche benétigt wird, kann nicht
die gesamte Fldche der Probe mit Fingerpaaren bedeckt werden. Werden Randeffekte
an den Fingerenden vernachlissigt, kann mit (4.14), der Anzahl der Fingerpaare und der
Lange der Finger die Gesamtkapazitit der mikrostrukturierten Probe abgeschitzt werden.
Mit etwa 60 Fingerpaaren der Lange 4 mm und 140 Fingerpaaren der Lange 10 mm ergibt
die Rechung Cyes = 75 pF.

4.4.2 Aufbau des Probenhalters

Die Messung der im obigen Abschnitt beschriebenen Kapazitit erforderte die Konstruk-
tion eines neuen Probenhalters. Eine weitere Motivation zur Entwicklung eines neuen
Aufbaus ist das schlechte Verhalten des Probenhalters in Kapitel 3.2 in magnetischen
Feldern, wegen dessen starker Anfélligkeit auf Heizen durch Wirbelstrome.

Durch das Andern des magnetischen Feldes des Magneten kommt es aufgrund von Induk-
tion zu Wirbelstromen, welche den Probenhalter und somit die Probe heizen.

Aus diesem Grund besitzt der hier beschriebene Versuchsaufbau einen Querschnitt in
Form eines T-Tragers, welcher Induktionsstrome stark unterdriickt (siehe Abschnitt 3.6).
Fiir eine erhéhte Korronsionsbestindigkeit und einen besseren elektrischen und thermi-
schen Kontakt zwischen Probe und Probenhalter, wurde auf dem Probenhalter eine 1,5 um
dicke Goldschicht galvanisch abgeschieden®.

In Abbildung 4.20 ist der Probenhalter in einer Explosionsansicht mit allen wichtigen
Komponenten gezeigt. Die Glasprobe wird in eine Aussparung am Probenhalter einge-
legt und mit zwei CuBe-Fingerfedern angepresst. Der elektrische Kontakt geht von den
SMA-Buchsen iiber supraleitende NiTi Drahte auf eine Kaptonfolie mit aufgedampften
Kupferbahnen. Von dort werden mit Aluminium-Bonddriahten die Bondpads der Probe
kontaktiert.

4.4.3 Thermalisierung der Glasprobe

Die Mdoglichkeit, eine vollstandige Fléache der Glasprobe thermisch direkt mit dem Pro-
benhalter zu verbinden, stellt hinsichtlich der thermischen Eigenschaften eine deutliche
Verbesserung im Vergleich zum Aufbau aus Kapitel 3.2.1 dar.

Die Thermalisierung der Glasprobe des in diesem Abschnitt beschriebenen Aufbaus wird

5Durchgefiihrt von Frank Budei GmbH, Robert-Bosch-Str. 19, 75180 Pforzheim.
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%q—sm Anschluss

= Kapton
[

4— Glasprobe

g Cu Be Feder

) | <¢————— Probenhalter

|

Abb. 4.20: Probenhalter zur Messung der mikrostrukturierten Glasprobe. (links):
Explosionsansicht mit den wichtigsten Bauteilen. (rechts): Foto des vollstandig mon-
tierten Probenhalters.

durch die elektronische Verbindung einer Glasfliche mit dem Kryostaten wesentlich ver-
bessert. Zuséitzlich wurden weitere thermische Widerstinde sowie eine thermische An-
kopplung fiir die Messleitungen eingebaut, um den Warmefluss aufgrund der Messleitun-
gen moglichst gut abzufangen. Den grofkten Warmewiderstand auf dem Weg der Messlei-
tungen zur Probe liefern die Bonddrahte, weil sie einerseits mit d = 25 um einen dufterst
kleinen Querschnitt besitzen und andererseits bei tiefen Temperaturen in die supraleiten-
de Phase wechseln. Zusétzlich verfiigt dieser Aufbau in Form der aufgeklebten Kaptonfolie
iiber einen weiteren Kanal die Warme der Messleitungen abzugeben.

Um den thermischen Kontakt zwischen der Riickseite der Probe und dem Probenhalter
zu optimieren, wurde in Analogie zur Probenpréiparation des Aufbaus aus Kapitel 3.2.1
die Riickseite mit einem Metallfilm beschichtet. Aufgrund der Abschiatzungen in Kapi-
tel 4.3 wurde jedoch das Volumen des Metallfilms verdoppelt. Nach einer 1,9 um dicken
Schicht aus Kupfer wurde eine 100 nm dicke Schicht aus Gold auf das Glassubstrat aufge-
bracht. Der thermische Widerstand dieses Aufbaus wird durch den Kapitza-Widerstand,
der Kopplung von Elektronen mit Phononen im Metallfilm sowie dem elektrischen Kon-
takt zwischen dem Probenhalter und dem Metallfilm dominiert.

Die Wirmeleitung von der Probe in den Metallfilm ist in Kapitel 4.3 beschrieben und
kann unter Beriicksichtigung des verdoppelten Volumens des Metallfilmes iibernommen
werden.

Der thermische Kontakt zwischen dem Metallfilm und dem Wiarmebad des Kryostaten
ist von metallischem Charakter. Dies bedeutet insbesondere, dass der grofe thermische
Widerstand des Epoxidharztopfes Ry, s aus Abschnitt 4.3 nicht vorhanden ist. Hieraus
resultiert eine deutlich bessere Wiarmeleitung, die durch den elektrischen Widerstand an
der Grenzfliche zwischen Metallfilm und Probenhalter bestimmt und durch den damit
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Abb. 4.21: Temperaturabhéngigkeit des Ver-
héltnisses Rt Stapel/ Rth Kamm. Besonders im

Tieftemperaturbereich ist die Wéarmeleitung des

L L L L L | L L L L
50 100 150 neu eutwickelten Aufbaus deutlich grofer.
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verbundenen thermischen Widerstand dominiert wird. Analog zum Vorgehen aus Ab-
schnitt 4.3 kann der elektrische Widerstand zwischen den Schichten bestimmt und iiber
das Wiedemann-Franz Gesetz (4.6) in einen thermischen Widerstand umgerechnet wer-
den. Als Abschitzung dieses Widerstandes dient in dieser Arbeit der Wert R = 50 m2
aus Kapitel 4.3. In Abbildung 4.21 werden die thermischen Widerstinde der beiden in
dieser Arbeit verwendeten Probenhalter verglichen. Der Widerstand des Probenhalters
des Stapelaufbaus wird mit R stape, der Widerstand des Probenhalters der Kammstruk-
tur mit R, kamm bezeichnet. Im Temperaturbereich, in dem die Temperatur der Probe
in den Messungen aus Kapitel 4.1 derjenigen des Kryostaten nicht mehr folgen konnte,
unterscheiden sich die thermischen Widerstinde um etwa zwei Grofsenordnungen.

Mit der Erzeugung der Kapazitidt auf nur einer Seite der Glasprobe sind auch Nachtei-
le verbunden. Im Vergleich zum Probenhalter aus Abschnitt 3.2 kann nur eine kleinere
Kapazitdt erzeugt werden. Dies wird sich in einer Verschlechterung des Signal-Rausch-
Verhéltnisses dufsern. Weiterhin werden an der Oberfliache des Glases, auf die die Struktur
aufgebracht wurde, hohe elektrische Feldstérken erwartet (siche Abbildung 4.19). Da kei-
ne Messung bei sehr tiefen Temperaturen vorliegt, ist unklar, ob das Kriterium (2.22) bei
Messungen der Kapazitat erfiillt ist. Auferdem liegt eine inhomogene Feldverteilung vor,
was bedeutet, dass man in den Messergebnissen Mischfélle von linearer und nicht-linearer
Anregung bei hohen Feldern erwarten muss. Da nur ungeféhr die Hélfte des erzeugten Fel-
des der Struktur in die Glasprobe reicht, ist zu erwarten, dass die relativen Anderungen
der Kapazitit sowie die Anderung des Verlustwinkels im Vergleich zum Versuchsaufbau
aus Kapitel 3.2 bei gleicher Kapazitat reduziert werden.

Der in diesem Abschnitt vorgestellte Versuchsaufbau scheint in der Lage zu sein, die di-
elektrische Funktion von Glasern bei deutlich tieferen Temperaturen zu messen. Ohne
die Verwendung des Stycasttopfes, durch den Warme beim Abkiihlen diffundieren muss,
kann im Tieftemperaturbereich eine um ungefihr zwei Groéfenordnungen hoéhere Leis-
tung in die Probe eingebracht werden, sodass sich der selbe Temperatugradient zwischen
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der Probe und der Experimentierplattform einstellt (sieche 4.16). Messungen mit diesem
Versuchsaufbau wurden bereits bei 7" > 100 K durchgefiihrt. Der Einsatz bei sehr tiefen
Temperaturen steht jedoch noch aus. Es besteht weiterhin grofes Interesse, Abweichungen
vom Tunnelmodell bei sehr tiefen Temperaturen zu untersuchen. Im Besonderen wird die
Probe N-KZFS11 einen starken Hinweis auf eventuelle Einfliisse der Quadrupolmomente
der Kerne auf die dielektrische Funktion liefern, weshalb an dieser Probe systematische
Untersuchungen fortgesetzt werden miissen.
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5. Zusammenfassung und Ausblick

Anlass zur Untersuchung der dielektrischen Eigenschaften amorpher Festkorper geben
Messungen an BAS-Glas! von Strehlow et al. bei ultratiefen Temperaturen. Es ergab sich
eine unerwartete Abhéngigkeit von schwachen magnetischen Feldern.

Die Tieftemperatureigenschaften von amorphen Festkorpern kénnen in guter Ubereinstim-
mung mit experimentellen Resultaten mithilfe des Tunnelmodells beschrieben werden. Ab-
héngigkeiten von magnetischen Feldern lassen sich innerhalb dieses Modells jedoch nicht
erklaren. Einen starken Hinweis zum Verstdndnis der gefundenen Abh#ngigkeiten geben
Polarisationsechoexperimente. Um diese Effekte zu erklaren, wurde der Einfluss von Kern-
momenten in das Tunnelmodell integriert. Mit dieser Erweiterung lassen sich Voraussagen
treffen, welche mit der Mefkgrofse sehr gut iibereinstimmen. Auch die Abhéngigkeit von
magnetischen Feldern kann innerhalb dieser Erweiterung in guter Ubereinstimmung mit
experimentellen Resultaten erklart werden.

Experimentell gefundene Abweichungen vom Tunnelmodell sowie Abhéngigkeiten von ma-
gnetischen Feldern der dielektrischen Funktion sind noch immer nicht vollstindig ver-
standen. Einfliisse von Kernmomenten auf dielektrische Eigenschaften amorpher Systeme
kénnen, wie bei den Polarisationsechoexperimenten, den Schliissel zum Verstindnis der
Abweichungen von den Voraussagen des Tunnelmodells darstellen.

In der vorliegenden Arbeit wurden die dielektrischen Eigenschaften der Mehrkomponen-
tenglaser BK7 und N-KZFS11 untersucht. Diese Proben unterscheiden sich stark in den
Quadrupolmomenten ihrer Atomkerne, welche die Glaser bilden. Sind die Einfliisse der
Quadrupolmomente auch bei anderen Messgrofsen von wichtiger Bedeutung, ergeben sich
Abweichungen vom Tunnelmodell bei unterschiedlichen Temperaturen, was sich in einem
qualitativ anderen Verhalten der Temperaturabhingigkeit der dielektrischen Funktion der
beiden Proben dufert. Die Abweichungen sind im Temperaturbereich 7' < 30 mK zu er-
warten.

Die Messwerte wurden in einem *He/*He-Verdiinnungskryostaten bei Temperaturen

T > 6 mK aufgenommen. Die Voraussagen des Tunnelmodells wurden in vielen Punkten
durch Messungen der relativen Kapazititsidnderung sowie des Verlustwinkels der Proben
qualitativ bestitigt. In Ubereinstimmung mit Messungen anderer Autoren besitzt die
Kapazitat der Proben bei rund 7' = 100 mK ein Minimum. Links- und rechtsseitig des
Minimums ergeben sich in Abhéngigkeit der Temperatur logarithmische Anstiege. Die
Messung des Verlustwinkels zeigt, von tiefen Temperaturen kommend, einen Anstieg, der
bei der Probe BK7 bei ungefihr 300 mK in ein nahezu frequenz- und temperaturunab-
hangiges Plateau miindet. Die Messung des Verlustwinkels der Probe N-KZFS11 zeigt im
Plateaubereich eine deutliche Abhéngigkeit von der Temperatur.

L a—BaO—A1203—Si02
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Aufgrund der schwachen thermischen Ankopplung der Proben sowie durch Wérmeeintra-
ge durch die Messleitungen wurden Untersuchungen im Tieftemperaturbereich erschwert,
in welchem Abweichungen vom Tunnelmodell von anderen Autoren gefunden wurden. In
diesem Temperaturbereich konnte kein qualitativ unterschiedlicher Verlauf der Tempera-
turabhingigkeit der dielektrischen Funktion der beiden Proben gefunden werden.

Die zu untersuchende Kapazitit wurde durch eine besondere elektrische Kontaktierung
mehrerer Glasproben realisiert. Diese Kontaktierung schlieft eine starke thermische An-
kopplung des Probenmaterials an das Wéarmebad des Kryostaten aus. Bei der gegebenen
Wirmeleitung konnten Warmeeintrége nicht ausreichend abgefiihrt werden, weshalb die
Glasproben nicht unter 7' = 30 mK abgekiihlt werden konnten. Dieser Sachverhalt wur-
de anhand mehrerer Messungen nachgewiesen. Aus dem Temperaturgradienten zwischen
der Probe und der Experimentierplattform konnten die Groken der Wiarmeeintrige in
die Probe ermittelt werden. Diese Ergebnisse wurden zur Entwicklung eines neuen Ver-
suchsaufbaus verwendet.

Der neue Versuchsaufbau besitzt eine wesentlich bessere Warmeleitung zum Warmebad
des Kryostaten und verfiigt iiber weitere Moglichkeiten, die Wérmeeintrage der Messlei-
tungen abzufangen. Die Kapazitdt wurde mit Techniken der Mikrostrukturierung durch
einen Atzprozess erzeugt. Der Probenhalter wurde in der institutseigenen Werkstatt her-
gestellt und der gesamte Versuchsaufbau in einem Stickstoffbad erfolgreich getestet. Der
neue Versuchsaufbau ist in der Lage, die dielektrischen Eigenschaften amorpher Systeme
bis zu deutlich tieferen Temperaturen zu untersuchen. Messungen mit diesem Aufbau bei
sehr tiefen Temperaturen stehen noch aus.

Die Untersuchung der dielektrischen Funktion in Abhéngigkeit von magnetischen Fel-
dern konnen neue Erkenntnisse der Dynamik sowie der Wechselwirkungsmechanismen
der Tunnelsysteme liefern. Aus diesem Grund ist es wichtig, systematische Messungen an
dielektrischen Glisern fortzusetzen.
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