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Kurzfassung

Supraleiter halten immer mehr Einzug in technische Anwendungen. Die Niedertemperatur-
supraleiter (NTSL) dominieren hierbei immer noch den Markt, beispielsweise fiir Kernspin-
resonanzspektroskopie (NMR) und Magnetresonanztomographie (MRT). Mit den Hochtem-
peratursupraleitern (HTSL) er6ffnen sich jedoch neue Moglichkeiten, die aufgrund der inten-
siveren und kostspieligeren Kiihlung der NTSL bisher noch uninteressant waren. Nichtsde-
stotrotz miissen auch HTSL gekiihlt werden, was bedeutet, dass zwischen Umgebungs- und
Anwendungsniveau stets ein Temperaturgradient vorhanden ist. Nach Fourier wird durch je-
de Temperaturdifferenz ein Warmefluss erzeugt. In welchem Umfang die Wiarme speziell in
Festkorpern ausgetauscht wird, bestimmt die Warmeleitfahigkeit. Solange es noch keine Supra-
leiter bei Raumtemperatur gibt, beeinflusst die Warmeleitfahigkeit das Wechselspiel zwischen
Supraleiter und Umgebungsmaterialien.

Um die hohe Stromtragfihigkeit der Supraleiter beispielsweise in Magneten oder in der
Energieiibertragungstechnik zu nutzen und die Leiter im Falle eines Quenches zu schiitzen,
miissen die Supraleiter in Form von Kompositleitern realisiert werden. Das bedeutet, dass ne-
ben der Supraleiter-Komponente ein gut leitendes Metall angeordnet sein muss. Es stellt sich
die Frage, wie grofs die Warmeleitfahigkeit dieser Kompositleiter ist. Literaturdaten sind nur
bei hohen Temperaturen von nutzen, da dort die Warmeleitfahigkeit unabhéingig von der Rein-
heit der Materialien ist. Bei kryogenen Temperaturen ist eine Ableitung aus Literaturdaten,
sofern diese bei tiefen Temperaturen iiberhaupt zur Verfiigung stehen, nicht mehr mdoglich,
da aufgrund unterschiedlicher Reinheit die Warmeleitfahigkeit um mehrere Groéfenordnungen
variieren kann. Aufserdem kann bei der Herstellung der Kompositstruktur der Reinheitsgrad
einzelner Metallkomponenten signifikant verindert werden, wenn diese in direktem Kontakt
mit anderen, reaktiven Komponenten sind. Nur die Messung der Warmeleitféhigkeit an Kom-
positleitern selbst kann eine Aussage liefern, wie sich der Supraleiter bei thermischen Stérungen
oder in transienten Betriebzustinden verhilt.

In der vorliegende Arbeit wird deshalb die Warmeleitfahigkeit supraleitender Komposit-
strukturen eingehend untersucht. Eine Messapparatur wurde in Betrieb genommen, die, ba-
sierend auf der Axialen-Wérmefluss-Methode, erlaubt die Warmeleitféhigkeit im Bereich 4 K
bis 300 K zu messen. Mit den erzielten Messergebnissen lasst sich das transiente Verhalten
der Komposit-Supraleiter detailliert simulieren. Es wird deutlich, dass auch HTSL nur in
Form von Kompositleitern technisch relevante Strome tragen kénnen. Das Stabilitatsverhal-
ten der HTS-Kompositleiter ist im Vergleich zu den NTSL-Kompositen jedoch ein anderes.
HTS-Kompositleiter konnen aufgrund der hheren Warmekapazitit inhédrent stabil betrieben
werden und gehen nur fiir aufergewthnliche Stérungen in die Normalleitung iiber. Durch
die geringe Warmeleitfdhigkeit gemeinsam mit der hohen Wérmekapazitit bei Temperaturen
oberhalb von 50 K sind in diesem Fall jedoch besondere Schutzvorkehrungen notwendig. Die
Wairmekapazitat ist unabhingig vom Herstellungsprozess, d.h. Literaturdaten konnen verwen-
det werden, wohingegen die Wéarmeleitfdhigkeit experimentell zu bestimmen ist.



Abstract

Superconductors become more and more relevant for technical applications. The low-temp-
erature superconductors (LTS) still dominate the market, e.g. in nuclear magnetic resonance
(NMR) and magnetic resonance imaging (MRI). But there are new possibilities with high-
temperature superconductors (HTS), which have not been attractive before, because of the
intensive and expensive cooling required for LTS. Nevertheless HTS also need cooling and
consequently there is a temperature gradient from the environment to the application. Fou-
rier’s law states that any temperature difference generates a heat flux. The extent of heat
flowing in condensed matter is conditioned by the thermal conductivity. As long as there is no
superconductivity at room-temperature, the thermal conductivity will be closely linked with
the superconductors and their surrounding materials.

To profit by the high current density of superconductors, e.g. for magnets or power trans-
mission and to protect the conductor in the case of a quench, the superconductors have to be
realised in the shape of composite structures, i.e. the superconductor has to be positioned next
to a well conductive metal. Thus the knowledge of the thermal conductivity of the composite
is mandatory. Data from literature are only applicable for high temperature, because in this
temperature range the thermal conductivity is independent of the purity of the matter. At
cryogenic temperature the data are rare and a deduction from literature is no longer valid,
because the thermal conductivity can vary more than one order of magnitude with varying pu-
rity. Furthermore the manufacturing process of the composite can change the purity of single
components significantly by the reaction between a reactive component and an adjacent pure
metal. Only the measurement of the thermal conductivity of the composite itself can provide
a prediction of the behaviour of the superconductor for thermal disturbances or at transient
operating states.

This thesis will examine the thermal conductivity of superconducting composites in detail.
The choosen measurement system uses the axial-heat-flow method and it is able to measure
the thermal conductivity from 4 K to 300 K. The measured results allow the simulation of
the transient thermodynamic behaviour of the composite in detail. Obviously, HTS can only
conduct current in a technical manner if they are built as composite structures, because the
conductor has to be protected during a quench. The issue of stability of HTS-composites
is rather different from the one of LTS-composites. HTS-composites are inherently stable,
because at higher temperature the thermal capacity is higher. They only transit to the normal
conducting state if there is an extreme disturbance. But if this is the case, the HTS has to
be protected actively, because at temperatures above 50 K the thermal conductivity is low
together with high specific heat. The specific heat is independent from the manufacturing
process and therefore literature data can be used, but the thermal conductivity still has to be
determined experimentally.
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1 Einleitung

Supraleitende Systeme halten immer mehr Einzug in unterschiedlichste Anwendungen. Hierbei
reicht das Feld von messtechnischen Anwendungen in der Forschung (SQUIDs, Mikroelektro-
nik) {iber neue Betriebsmittel fiir die Stromversorgungstechnik (Strombegrenzer, Transfor-
matoren und Motoren) bis hin zum Bau von Magnetfeldspulen fiir Hochstfeldanwendungen
(NMR, MRI), fiir Grofsexperimente (LHC-Beschleuniger, KATRIN) und Kernfusionsanlagen
(ITER) [1]. Die Niedertemperatursupraleiter (NTSL), wobei mit “nieder” der Temperaturbe-
reich unterhalb etwa 20 K gemeint ist, dominieren z.Z. weiterhin die supraleitenden Anwen-
dungen. Die sogenannten Hochtemperatursupraleiter (HTSL) treten allm&hlich aus der Phase
der reinen Forschung und Entwicklung in den Bereich der Anwendungen [2]. Nichtsdestotrotz
erfordern auch diese “Hoch”-temperatursupraleiter, mit kritischen Temperaturen im Bereich
um 100 K, eine Versorgung mit ausreichender Kiihlleistung. Fragen der Stabilitit supralei-
tender Systeme und deren Schutz vor thermischer Zerstérung im normalleitenden Zustand
sind weiterhin von essentieller Bedeutung. Der Warmetransport nimmt in Supraleitern eine
zentrale Rolle ein.

Da die Warmeleitfahigkeit direkt ein Mafs fiir den Wéarmefluss von der warmen Umgebung
zumeist bei Raumtemperatur hin zur kryogenen Anwendung ist, wird ihre Bedeutung fiir
jegliche kryogene Anwendung offensichtlich. Hierbei sind nicht nur Isolationsmaterialien von
Bedeutung, um die unterschiedlichen Temperaturniveaus zu trennen, sondern gerade in Bezug
auf Supraleiter sind auch gut wirmeleitende Materialien von Interesse, um den Supraleiter sta-
bil betreiben zu kénnen. Die Warmeleitfdhigkeit ist bekanntermafien eine starke Funktion der
Temperatur, speziell bei Temperaturen unterhalb von 100 K, weshalb es keinesfalls ausreichend
ist, Literaturwerte fiir die Warmeleitfahigkeit zu nutzen, da diese oftmals keine Temperatur-
abhéngigkeit beriicksichtigen bzw. die Temperatur, bei welcher der vorliegende Wert gemessen
wurde, nicht mit angegeben ist. Gute wissenschaftliche Quellen wie z.B. [3, 4] geben selbstver-
stidndlich die Messtemperatur und auch die Zusammensetzung der jeweiligen Probe an. Um
Literaturwerte fiir eine Anwendung nutzen zu koénnen, sollte insbesondere bei Metallen die Zu-
sammensetzung der Messprobe mit der des gewiinschten Werkstoffes {ibereinstimmen. Dies ist
meistens nicht der Fall, was die verfiighare Datenmenge an Warmeleitfdhigkeits-Temperatur
Kurven weiter einschrankt.

Die Messung der Warmeleitfahigkeit bei kryogenen Temperaturen ist deshalb unumging-
lich. Sie stellt den Hauptteil der Arbeit dar. Anhand der gemessenen Daten und mit Hilfe
von FEM-Simulationen, werden die Warmeleitungsmechanismen in supraleitenden Komposit-
systemen deutlich. Mit Fokus auf die z.T. neu entwickelten HTSL-Kompositsysteme, kénnen
somit Aussagen und Kriterien fiir deren stabilen Betrieb getroffen werden, was das Ziel der
vorliegenden Arbeit ist.

Im weiteren Verlauf dieser Einleitung wird deshalb der Einfluss der Warmeleitfahigkeit auf
die Stabilitdt supraleitender Systeme zunéchst dargelegt. Anschlieflend wird in Kapitel 2 die
mikroskopische Theorie der Wérmeleitfdhigkeit von Metallen, Legierungen und Supraleitern
skizziert und anhand exemplarischer Messungen belegt. Die Messmethode und ihre experi-
mentelle Realisierung wird in Kapitel 3 und 4 erklart. Die Messergebnisse an unterschied-
lichen Supraleiterkompositsystemen, werden in Kapitel 5 prasentiert. Zunéchst wird mittels
Messungen an Magnesiumdiborid-Drihten (M gBs) ein einfaches Modell paralleler Warmewi-
derstinde demonstriert. Fiir die beiden folgenden Kompositsysteme, ein Y BaaCuszO7_5 (kurz
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Abbildung 1: Lichtmikroskopaufnahme des Querschliffs eines Supraleiterkompositsystems: von
innen nach aussen folgen MgB,, Nb, Cu und eine Monelhiille.

YBCO)- und ein BisSroCasCusOqo (kurz BSCCO)-Bandleitersystem, wird deutlich, dass
die Skalierung der einfachen, parallelen Komponenten versagt und zusétzliche Eigenheiten
beriicksichtigt werden miissen. Speziell fiir das BSCCO Bandleitersystem werden auch Wir-
meleitfadhigkeitsmessungen in zur Bandebene normalen Richtung durchgefiihrt. Der anisotrope
Aufbau des Bandes wird offensichtlich und der Tensorcharakter der Warmeleitfahigkeit muss
beriicksichtigt werden. Diese Messungen und die zugehorigen FEM-Simulationen in Kapitel 6
erlauben die angestrebten Aussagen iiber die Stabilitdtskriterien des Supraleitersystems.

1.1 Bedeutung der Wirmeleitfihigkeit in Kompositsupraleitern

Die meisten, der im oberen Abschnitt genannten Anwendungen haben gemeinsam, dass die
verwendeten Supraleiter - egal ob Nieder- oder Hochtemperatursupraleiter - stabilisierte Kom-
positsysteme sind. Dies bedeutet, dass neben dem Supraleiter stets ein normalleitendes Metall
parallel angeordnet ist. Abb. 1 zeigt zur Verdeutlichung den Querschliff eines M gBs- Kompo-
sitdrahtes. Der Verbund wird hier aus vier Komponenten zusammengesetzt: der supraleitende
Kern aus M ¢gBs, eine Diffusionsbarriere aus Niob, das elektrisch und thermisch stabilisierende
Kupfer und eine kompaktierende Hiille aus Monel. So kann im Falle, wenn der Supraleiter in
die Normalleitung iibergeht, der Strom iiber einen niederohmigen Parallelwiderstand fliefen
und die Joulesche Erwdrmung im Supraleiter auf ein ertrégliches Maf reduziert werden. Der
Grund fiir diese Schutzeinrichtung liegt in der Tatsache, dass der spezifische Widerstand - so-
wohl elektrisch als auch thermisch - eines Supraleiters in Normalleitung sehr viel héher ist als
der eines reinen Metalls, wie z.B. Kupfer oder Silber. Eine lokale normalleitende Zone im Su-
praleiter wiirde sich ohne ausreichende Kiihlung aufgrund der weiteren ohmschen Erwirmung
unaufhaltsam ausbreiten; diesen Vorgang bezeichnet man als Quenchen des Supraleiters. Folg-
lich ist ein Supraleiter ohne parallele, metallische Phase nur unter starken Einschrinkungen
anwendbar [5, 6, 7, 8, 9]. In den folgenden Abschnitten wird dieser Sachverhalt ausfiihrlich
diskutiert und der Einfluss der Wérmeleitfdhigkeit auf die Stabilitéit des Supraleiters herausge-
arbeitet. Zunéchst werden in Abschnitt 1.1.1 die kritischen Parameter fiir den Phaseniibergang
von Supraleitung in Normalleitung erldutert. Speziell die Eigenschaft der Stromtragfihigkeit
fithrt zum Modell des kritischen Zustandes |7, 8]. Mit der Definition der minimalen Propaga-
tionszone nach [10] in Abschnitt 1.1.3 wird der Einfluss der Warmeleitfihigkeit offensichtlich.
Einschlieflich der Theorie der Wirmeleitung in Supraleitern und in Metallen, wie sie in Kapi-
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Abbildung 2: Schematische Darstellung der kritischen Grenzfliche eines Supraleiters, wobei
die Kriimmung (hier linear) der gezeigten Kurven J(T=0, B) und J(T, B=0), und folglich
auch die Kriimmung der eingeschlossenen Fliche keinesfalls einheitlich fiir alle Supraleiter ist.

tel 2 gezeigt wird, wird abschliefend deutlich, dass fiir eine zuverldssige Funktionsweise eines
Supraleiters, dieser in der Regel ein Komposit, mindestens bestehend aus Supraleiter und
einem sehr gut leitenden Metall, sein sollte.

1.1.1 Elektrische Stabilitit des supraleitenden Zustandes

Der Ubergang von Supraleitung in Normalleitung ist durch drei Gréfen bestimmt: die Tem-
peratur T, das Magnetfeld B! und die Stromdichte J. Eine weitere Abhéngigkeit speziell
bei Anwendungen, namlich der Einfluss mechanischer Spannungen, soll hier vernachléssigt
werden. Ein Leiter ist genau dann supraleitend, wenn ein Satz dieser drei Variablen die jewei-
ligen kritischen Werte nicht iiberschreitet, wobei die kritischen Werte wiederum voneinander
abhingen. Anschaulich kann man sich eine gekriimmte Fliche im drei-dimensionalen Phasen-
raum vorstellen, die die Grenze von Supraleitung zu Normalleitung markiert und deshalb auch
kritische Flache genannt wird. Abb. 2 zeigt schematisch ein solches Phasendiagramm, wobei
die Schnittkurven der kritischen Fliche mit den Koordinatenebenen und die Phasengrenzen
mit konstanter Temperatur gezeigt sind. Alle Punkte die unterhalb dieser Fliche im Raum
liegen, stellen supraleitende Zustinde dar. Die Griinde fiir den Ubergang von Supraleitung
in Normalleitung in Bezug auf die drei genannten kritischen Grofen werden in den folgenden
Unterabschnitten grob skizziert. Fiir eine detaillierte Darstellung wird auf [8, 11, 12] verwiesen.

Kritische Temperatur Dass die Temperatur die Supraleitung begrenzt, ist allgemein be-
kannt. Erst durch die Mdglichkeit sehr tiefe Temperaturen durch Verfliisssigung von Helium
dauerhaft zu erzeugen, war Kamerlingh Onnes 1911 in der Lage die Supraleitung {iberhaupt zu
entdecken. Ab einer gewissen Grenztemperatur kondensieren Ladungstriger zu so genannten

ITm Bereich der angewandten Supraleitung ist es iiblich die magnetische Induktion B zur Beschreibung
eines Magnetfeldes H zu benutzen.
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Tabelle 1: Kritisches Magnetfeld By, (0) und kritische Temperatur 7T fiir ausgewahlte Supra-
leiter erster Art, aus [8].

Supraleiter | kritisches Magnetfeld B, (0) | kritische Temperatur T,
[mT)] K]
In 28,7 3,41
Sn 30,9 3,72
Hg 41,2 4,15
Ta 82,9 4,48
Pb 80,4 7,18

Cooperpaaren, die die Vermittler der Supraleitung sind. Fiir Temperaturen oberhalb dieser
kritischen Temperatur reicht die thermische Energie aus, diese Cooperpaare aufzubrechen.

Kritische Magnetfelder Um den Einfluss des Magnetfeldes als begrenzende Grofe zu er-
fassen, miissen die supraleitenden Materialien weiter unterteilt werden. Man unterscheidet
Supraleiter erster Art, auch Typ I-Supraleiter genannt und zweiter Art, Typ II-Supraleiter.
Supraleiter erster Art zeigen neben der Charakteristik als idealer Leiter auch die Eigenschaft
des idealen Diamagnetismus. Ein dufseres Magnetfeld wird aus dem Supraleiter verdrangt. Die-
ser Effekt wurde von Meissner und Ochsenfeld 1933 entdeckt. Hierfiir fliefst ein Abschirmstrom
in der Oberfléichenschicht des Supraleiters bis zu der sogenannten Eindringtiefe. Ubersteigt das
dufere Feld einen kritischen Wert, reichen die Abschirmstrome nicht mehr aus und das Feld
dringt in den Supraleiter ein, dieser geht folglich in Normalleitung {iber. Der funktionale Zu-
sammenhang zwischen diesem unteren kritischen Feld B, bei einer beliebigen Temperatur 7'
kann durch eine Parabel angendhert werden:

w1 (1) @

wobei T, die kritische Temperatur fiir B = 0 ist und B, (0) das maximale thermodynamische
kritische Feld fiir die hypothetische Temperatur 7" = 0. Aus Tabelle 1, die typische Werte
fiir Betp, (0) fiir verschiedene Supraleiter erster Art zeigt, wird ersichtlich, dass mit diesen
Materialien keine Magnete gebaut werden konnen, da erreichbare Felder im Bereich weniger
Millitesla liegen.

Supraleiter zweiter Art zeigen nur unterhalb der kritischen Grofe B, idealen Diamagnetis-
mus. Oberhalb dieses Wertes dringen magnetische Flussschlduche in den Supraleiter ein, was
zuerst theoretisch 1957 von Abrikosov [13] vorhergesagt und 1967 von Essmann und Trauble
[14] experimentell gezeigt wurde. Im Bereich der Flussschlauche ist der Supraleiter normal-
leitend, ansonsten supraleitend, weshalb man diesen Zustand auch als gemischten Zustand
oder Shubnikov-Phase bezeichnet. Ein Typ II-Supraleiter kann nur eine begrenzte Anzahl an
Flussschlduchen aufnehmen. Ist die Distanz zwischen zwei Flussschlduchen geringer als die
Kohérenzldnge der Cooperpaare, wird die Supraleitung zerstort. Die Grenze dieses Magnet-
feldes wird oberes kritisches Feld B, bezeichnet. Sie liegt deutlich hoher als die des unteren
kritischen Feldes wie in Abb. 3 schematisch zu sehen ist. Es sind in diesem Phasendiagramm
alle drei mdglichen Zustéinde eines typischen Supraleiters zweiter Art gekennzeichnet. In Ta-
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Abbildung 3: Phasendiagramm eines Typ II-Supraleiters.

Tabelle 2: Kritische Temperatur T, oberes kritisches Magnetfeld B.o sowie Irreversibilitéts-

feld B, fiir harte Supraleiter zweiter Art, aus [2].

Supraleiter | kritische Temp. | oberes krit. Magnetfeld | Irreversibilitétsfeld
T. K] Beo [T] bei 4 K B [T] bei 4 K
NbTi 9 12 10,5
Nb3Sn 18 27 24
MgB; 39 15 8
YBCO 92 >100 5-7 (bei 77 K)
BSCCO 108 >100 ~0,2 (bei 77 K)
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belle 2 sind beispielhaft Typ II-Supraleiter und das obere kritische Magnetfelder B.s bei 4 K
aufgefiihrt. Es ist klar zu erkennen, das Typ II-Supraleiter in deutlich hheren Magnetfeldern
noch supraleitende Eigenschaften zeigen und deshalb fiir Magnetspulen geeignet sind. Bei Ver-
gleich der beiden Tabellen 1 und 2 ist darauf zu achten, dass die Einheiten fiir B, und fiir
Bgo in Millitesla bzw. in Tesla angegeben sind. Jedoch existiert eine weitere Einschrinkung
des Magnetfeldes in Zusammenhang mit der Stromtragfihigkeit, welche zu dem sogenannten
Irreversibilitdtsfeld B;,.,. fiihrt, welches letztlich die Grenze zum resistiven Bereich markiert.
Typische Werte fiir B;,.,. sind der letzten Spalte in Tabelle 2 zu entnehmen. Im folgenden
Unterabschnitt wird darauf ndher eingegangen.

Kritische Stromdichte Ein Supraleiter in der Meissner-Phase verdréngt den Strom aus sei-
nem Inneren. Dementsprechend kann auch kein Magnetfeld im Inneren herrschen. Die Strom-
dichte ist folglich auf die gleiche diinne Oberflichenschicht beschrinkt wie das Eindringen
eines dufseren Magnetfeldes. Das durch einen Transportstrom erzeugte Magnetfeld und das
dufere Feld konnen addiert werden. Ubersteigt die Summe den kritischen Wert B, oder By
geht der Supraleiter in Normalleitung bzw. in den gemischten Zustand iiber [15]. Fiir einen
kreisrunden Leiter mit Radius R ist das erzeugte Magnetfeld Bop an der Oberfliche dieses
Drahtes proportional zum Transportstrom I:

1
Boy = mog 5 (2)
Somit verhélt sich der kritische Strom in seiner Temperaturabhingigkeit gleich dem kritischen
Magnetfeld, wie es in Relation (1) gegeben ist. Andererseits kann mit Gl. (2) vom kritischen
Feld By, bzw. B,y auf den kritischen Strom in der Meissner-Phase geschlossen werden. Fiir die
kritische Stromdichte darf jedoch nicht die gesamte Kreisfliche des Drahtes zugrunde gelegt
werden, sondern nur der Hohlzylinder mit Dicke der Eindringtiefe.

In Typ II-Supraleiter kann ein Magnetfeld in Form von Flussschlduchen eindringen und
somit auch ein Strom durch die gesamte Querschnittsfliche fliefsen. Jedoch muss fiir die Be-
trachtung des kritischen Stromes zwischen einem idealen und einem harten Typ II-Supraleiter
unterschieden werden. Im idealen Supraleiter zweiter Art konnen sich die Flussschliuche un-
gehindert durch die Probe bewegen. Bereits ein geringster Transportstrom bewirkt zusammen
mit dem &duferen Feld eine treibende Lorentzkraft F; o« J x B, und da die Ladungstriger
innerhalb der Probe eingeschlossen sind, wandern die Flussschliuche durch die Probe und
erzeugen dabei Wiarme. Ein idealer Typ II-Supraleiter ist oberhalb von B resistiv und die
kritische Stromdichte in diesem Bereich folglich gleich Null.

Erst durch das Festhalten der Flussschliuche an Kristalldefekten? wird die Bewegung der
Flussschlauche verhindert und somit keine Energie dissipiert (Pinning). Diese harten Supra-
leiter zweiter Art sind fiir technische Anwendungen einsetzbar. Fiir Typ II-Tieftemperatur-
supraleiter ist die Stromtragfihigkeit durch die maximale Anzahl der Flussschlduche, die ein
Supraleiter aufnehmen kann, gegeben (B.2), wihrend fiir Hochtemperatursupraleiter (HTSL)
die Lorentzkraft gegen die konkurrierende Festhaltekraft (pinning force) ausschlaggebend ist.
Hier konnen, aufgrund der héheren Temperatur, thermische Fluktuationen einzelne Fluss-
schliiuche los reifen. Das obere kritische Feld B, markiert nicht mehr den Ubergang in den

2Dies kénnen simtliche Defekte sein, wie z.B. der Einbau von Fremdatomen, Korngrenzen, Gitterfehler oder
Leerstellen.
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resistiven Bereich, sondern die sogenannte Irreversiblitétslinie B;,... Oberhalb dieser Linie kdn-
nen die Flussschliuche wandern und Energie dissipieren, darunter werden sie festgehalten und
der Supraleiter kann die Stromdichte J ohne Verluste tragen. Der Name Irreversibilitétsfeld
griindet in der Tatsache, dass fiir eine Zu- bzw. Abnahme des duferen Feldes die Magne-
tisierungkurve des Supraleiters unterhalb von B;,.. nicht reversibel durchfahren wird. Eine
funktionale Abhingigkeit der kritischen Stromdichte J. dieser harten Typ II-Supraleiter ist
durch die empirische Formel
c

- B+ By )

Je

naherungsweise gegeben [16], wobei die Konstante ¢ und By fiir jedes Material variiert, da
die Festhaltemechanismen zum einen sehr stark fiir unterschiedliche Materialien variieren und
zum anderen auch vom Herstellungsprozess abhéngig sind. Ebenfalls empirisch bestatigt hat
sich eine mit steigender Temperatur linear abnehmende kritische Stromdichte, zumindest im
Bereich um 7, (siehe [7, 8]).

Es bleibt festzuhalten, dass nur harte Typ II-Supraleiter Transportstréme in technisch re-
levanten Magnetfeldern verlustfrei tragen konnen. Auf die Anisotropie, speziell der Hochtem-
peratursupraleiter, die folglich unterschiedliche Abhéingigkeiten in unterschiedlich orientierten
duReren Magnetfeldern zeigen, wird hier nicht niher eingegangen. Ein Uberblick fiir aktuell
verwendete HTSL wird in dem Ubersichtsartikel von Larbalestier gegeben [2].

Selbst wenn ein Supraleiter nicht an der Grenze zur kritischen T-B-J Fliche (Abb. 2)
betrieben wird, kann durch kurzfristigen Warmeeintrag, beispielsweise durch Bewegung des
Leiters aufgrund der Lorentzkraft, lokal die Temperatur so weit erhoht werden, dass ein klei-
ner Bereich des Leiters normalleitend wird. Die Ausmafse und die weitere Ausbreitung dieser
normalleitenden Zone sind entscheidend fiir das Quenchverhalten des Supraleiters. Die Ener-
gieerzeugung im normalleitenden Bereich und der Warmeabfluss miissen bilanziert werden.
Hierbei ist die Kenntnis der Wirmeleitfahigkeit zwingend notwendig. Dies wird in den folgen-
den Abschnitten herausgearbeitet.

1.1.2 Modell des kritischen Zustandes

Ein entscheidender Punkt soll hier nochmals betont werden. Durch Uberschreiten der kriti-
schen Temperatur und des oberen kritischen Magnetfeldes wechselt der Supraleiter abrupt
seinen Zustand von supraleitend in normalleitend, wohingegen bei Erhéhung der Stromdichte
iiber den kritischen Wert ein Typ II-Leiter sich weiterhin im supraleitenden Zustand befindet,
jedoch durch das nun mdogliche Flussschlauchwandern ein Widerstand existiert. Besteht der
Leiter aus einem Verbund aus einem harten Typ II-Supraleiter und einem (normal-) leitf&hi-
gen Metall (Kompositleiter) kann der Strom in die Metallmatrix kommutieren. Das Modell des
kritischen Zustandes [7, 8, 17, 18] nimmt hierbei an, dass im Supraleiter, entsprechend seiner
Temperatur, genau die kritische Stromdichte fliefst und der restliche Anteil in die Metallma-
trix umverteilt wird. Diese Annahme ist gerechtfertigt, weil die Widerstand-Strom Kurve des
Kompositleiters einen extrem steilen Anstieg bei J. bzw. I, zeigt, wie schematisch in Abb. 4
dargestellt ist. Fliefst ein Strom I < I, so tragt der Supraleiter diesen komplett. Fir I > I,
wird der Strom aufgeteilt. Im Supraleiter flieft der Strom /. und im normalleitenden Metall
I — I.. Die Spannung iiber der Parallelschaltung aus Supraleiter und Metall ergibt sich aus
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Widerstand R

/C Strom /

Abbildung 4: Schematischer Verlauf des Widerstandes eines harten Typ II-Supraleiters in
Abhéngigkeit des Stromes.

dem (spezifischen) Widerstand des Metalles R und dem dort fliefenden Strom zu
U=R(I-1I.) (4)

Diese Spannung liegt ebenfalls am Supraleiter an, so dass dessen Widerstand sich zu U/I,
ergibt. Wird der Strom weiter erhoht, wachst folglich die Spannung an und damit auch der
Widerstand des Supraleiters. Aufgrund der steilen Flanke in der Widerstand-Strom Kurve ist
dies mit einer minimalen Stromerhohung im Supraleiter zu bewerkstelligen, bzw. wie es das
Modell des kritischen Zustandes annimmt, bleibt I, konstant im Supraleiter.

1.1.3 Minimale Propagationszone (MPZ)

Eine thermische Storung kann kurzfristig die Temperatur lokal anheben und folglich I, ver-
mindern. Hierbei spielt die Ausdehnung der entstehenden normalleitenden Zone eine wichtige
Rolle. Sie wird nach [10] minimale Propagationszone genannt.

Zuvor allerdings gilt es die Warmeentwicklung in der normalleitenden Zone abzuschétzen.
Ist die kritische Stromdichte iiberschritten, so liegt ein elektrisches Feld E im betrachteten
Leiterelement an und elektrische Leistung wird in Warme pro Volumeneinheit und Zeit um-
gesetzt. Dies kann durch folgende Funktion G beschrieben [7] werden

f2Jap(Ja— J.(T))
7 (5)

wobei f der Flichenanteil des Supraleiters im Komposit ist und J4 die Stromdichte der zu-
grunde liegenden Anwendung. Fiir das elektrische Feld F wurde Beziehung (4) in spezifischer
Form verwendet, wobei p der spezifische Widerstand der Metallmatrix ist. Fiir die kritische
Stromdichte J,. (T') kann ein linearer Verlauf, wie er in Abb. 5 gezeigt ist, angenommen werden
(sieche Abschnitt 1.1.1)

G = fJ\E =

.- T

T)=Jop—nr
Jc( ) JC,BTC_TB

(6)
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kritische Stromdichte J (T)

Temperatur T, T T

G c

Abbildung 5: Kritische Stromdichte als Funktion der Temperatur mit eingezeichneter Bad-
temperatur Tp und Stromaufteilungstemperatur T¢.

Hier ist Tp und J. p die typische Betriebs- oder Badtemperatur bzw. die kritische Strom-
dichte bei diesem Wert. Da der Kompositsupraleiter mit der Stromdichte J4 betrieben wird,
ist die zugehorige kritische Temperatur T zu ermitteln, bei welcher sich der Strom in das
normalleitende Metall umverteilt. Mittels Strahlensatz und Gl. (6) kann die Funktion G in
Abhéngigkeit der Temperatur formuliert werden

f2Jap T.—-T f2J3p T-Tg T—Te
T) = — = . =G,
G(T) 1—f Ja JATC—TG - f T.-Ta GTC—TG (7)
wobei G, = ! jf‘j‘f gilt. Wird der Leiter durch eine thermische Stoérung iiber den Wert T

erhitzt, setzt folglich eine ohmsche Erwidrmung durch die Stromumverteilung in das normal-
leitende Metall ein. Die Funktion G (T") kann in drei Bereiche unterteilt werden:

1. T < Tg: Der Strom fliefit komplett im Supraleiter, es findet keine ohmsche Erwirmung
statt.

2. T < T < T.: Der Strom wird vom Supraleiter in die Metallmatrix umverteilt, die
ohmsche Warmeleistung nimmt linear mit der Temperatur zu.

3. T > T.: Der Supraleiter ist normalleitend, der Strom fliefst ausschliefslich in der Metall-
matrix und die ohmsche Erwirmung ist maximal.

Der Verlauf der Funktion G (T') ist schematisch in Abb. 6 gezeigt. Wird nun eine Zone im
Kompositsupraleiter durch eine thermische Stérung resistiv und erzeugt joulesche Wiarme
nach Gl. (7), so stellt sich die Frage, ob die Wirmeentwicklung grofer ist als die, durch
Wirmeleitung in longitudinaler Leiterrichtung, abgefiihrte Warme. Die eindimensionale War-
meleitungsgleichung

or o (.07
CE - Ox (

/\ax> +G(T) (8)
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Abbildung 6: Ohmsche Wérmeleistung unterteilt in drei Bereiche, entsprechend der Stromum-
verteilung im Kompositsupraleiter.

ist zu l6sen. Im stationfdren Zustand féllt der Term mit der spezifischen Wirmekapazitit C
pro Volumen weg. Dies bedeutet, dass sich die resistive Zone in ihrer rdumlichen Ausdeh-
nung nicht verédndert, also weder wéchst (Quench des Leiters) noch schrumpft (Riickkiihlung
auf Tg). Daraus folgt die Randbedingung T (zppz) = T, also der Ort zprpz an welchem
der Leiter vom ersten Bereich (keine ohmsche Erwirmung) in den zweiten Bereich (lineare
ohmsche Erwirmung) wechselt. Nimmt man weiter - hier der Ubersichtlichkeit wegen - die
Warmeleitfahigkeit als temperaturunabhingig an, so kann Gl. (8) fiir den zweiten Bereich

vereinfacht werden zu 52
T T-T¢
0=A55+Goerm 9
8332 + TC — TG ( )
Eine mogliche Losung, welche symmetrisch um die resistive Stelle ist und in deren Zentrum
x = 0 der maximale Wert 7' (0) = T, angenommen wird, ist durch

T (v) = (Tc — Tg) cos <1 / )\(TCG—CT(;) x) + T (10)

gegeben. Die Randbedingung T (zppz) = T wird erfiillt fiir

A (Tc - TG)

o (1)

Lypz =2 -zypz =7
wobei Lyrpz die minimale Propagationszone genannt wird [10].

1.1.4 Diskussion der MPZ

Ungeachtet weiterer Losungen, welche z.T. von allgemeineren Annahmen ausgehen und in
[7, 8, 19] ausfiihrlich diskutiert werden, lisst dieses Ergebnis bereits wichtige Schliisse zu. Ist
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die resistive Zone grofer als diese MPZ, quencht der Leiter, da mehr Warme erzeugt wird als
durch Wérmeleitung abgefiihrt werden kann, wéhrenddessen fiir eine kleinere Ausdehnung die
resistive Zone bis zum vollstdndigen Verschwinden schrumpft. In beiden Fillen muss obiges
Problem zeitabhéngig gelost werden. Je grofer eine MPZ ist, desto grofer darf die verursa-
chende minimale Quenchenergie sein und desto groflere thermische Stérungen konnen erlaubt
werden. Die Grofse der minimalen Propagationszone skaliert mit der Wurzel aus dem Quoti-
enten der Wirmeleitfahigkeit A\ und des spezifischen Widerstandes p. Hier wird deutlich wie
wichtig eine hohe Wirmeleitfahigkeit zusammen mit einem geringen elektrischen Widerstand
ist. Ein Leiter einzig bestehend aus dem Supraleiter selbst, hat eine viel kleinere MPZ als ein
Kompositleiter, der zusétzlich ein reines Metall enthélt. Fiir einen reinen NbTi Leiter bei 4 K
gibt Wilson Anpr; = 0,1 W/ Km an bzw. fiir den spezifischen Widerstand im normalleiten-
den Zustand pypr; = 6,5 - 1077 Om [7]. Vergleicht man dies mit einem kupferstabilisierten
NbTi Kompositleiter (f = 0,5) mit einer Wérmeleitfahigkeit Ao, /npr; = 260 W/Km und
pcu = 2-10719 Qm bei 4 K, so ist die MPZ um einen Faktor 4000 im Kompositleiter gréfer,
er hilt bedeutend hohere thermische Stérungen aus.

Fiir einen stabilen Betrieb eines Supraleiters ist ein gut leitendes Metall in paralleler An-
ordnung unumgénglich. Um Aussagen iiber das Quenchverhalten der ausgewahlten Komposit-
supraleitersysteme treffen zu kénnen, muss die Warmeleitfihigkeit bekannt sein. Hinzu kom-
men konkurrierende Aspekte, wie z.B. die Forderung nach einer geringen Wérmeleitung langs
des Leiters fiir Hochstromzufiihrungen [20]. Es ist offensichtlich, dass eine iiberdimensionierte
thermische Stabilisierung fiir dieses Anwendungsbeispiel nicht wiinschswert ist, da diese einen
erhohten Bedarf an Kilteleistung bewirkt. Die genaue Kenntnis der Warmeleitfdhigkeit ist
hier von doppeltem Interesse. Eine intensive Untersuchung der BSCCO-Bandleiter, welche in
Stromzufiihrungen eingesetzt werden, ist Teil dieser Arbeit. Begleitende FEM-Simulationen
erlauben schliefslich detaillierte Aussagen iiber das Verhalten des Kompositsystems unter ther-
mischen Stérungen.
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2 Theorie der Warmeleitung

Ziel dieses Kapitels ist es, die mikroskopischen Warmleitungsmechanismen in Festkorpern,
speziell in Metallen, Legierungen und Supraleitern, kurz zu erldutern, um zu verdeutlichen,
weshalb die Warmeleitfdhigkeit in Legierungen und in Supraleitern sehr viel geringer ist als in
reinen Metallen. Theoretische Voraussagen werden durch exemplarische Messungen an ausge-
wahlten Materialien untermauert, die in Hinblick auf supraleitende Kompositesysteme relevant
sind.

Wirmeleitung in Festkorpern wird durch zwei unterschiedliche Triger vermittelt, zum
einen durch Elektronen® und zum anderen durch Gitterschwingungen, auch Phononen ge-
nannt. Die gesamte Warmeleitfahigkeit ist gegeben durch:

A=Ag+Ap (12)

Da der elektronische Anteil A\g in Metallen dominiert, wird er eingehend untersucht. Der
phononische Anteil Ap, wie er in dielektrischen Kristallen vorliegt aber auch in Legierungen
und Supraleitern grofse Bedeutung hat, wird nicht explizit dargestellt. Teilweise wird jedoch auf
Analogien zur elektronischen Warmeleitung hingewiesen. Fiir eine ausfiihrliche Betrachtung
wird auf [21, 22] verwiesen.

Die Tatsache, dass Elektronen sowohl Ladung als auch Warme sehr effektiv transportieren
kénnen, ist durch alltdgliche Erfahrung bekannt. Bei Raumtemperatur ist die Warmeleitfahig-
keit der Metalle ungefdhr um zwei Grofenordnungen gréfser als die der Isolatoren.

Das von Drude um 1900 entwickelte Modell [23] geht, in Anlehnung an die kinetische
Gastheorie, von frei beweglichen Elektronen im Metallgitter aus. Es liefert nicht nur ein an-
schauliches Bild fiir die elektrische Leitfdhigkeit, sondern wird auch zur Beschreibung der
Wirmeiibertragung in Metallen herangezogen.

Allerdings basiert Drudes Modell auf der Annahme, dass alle Elektronen an den Gittera-
tomen Streuprozesse erfahren, was nicht richtig ist und deshalb bei der Beschreibung weiterer
Festkorpereigenschaften versagt. Die semiklassische Beschreibung des Elektronenensembles
durch Sommerfeld [24] kann diese Unschliissigkeiten beheben. Die Elektronen unterliegen dem
quantenmechanischen Pauli-Prinzip, wodurch nur noch die Elektronen an der Fermikante mit-
einander und dem Gitter wechselwirken koénnen, da nur hier freie Zustinde vorhanden sind.
Die Analogie zwischen elektrischer und thermischer Leitfdhigkeit wird durch das Wiedemann-
Franz-Gesetz [25] ausgedriickt, welches im folgenden Abschnitt erldutert wird.

2.1 Wiedemann-Franz-Gesetz

Allgemein kann die elektronische Komponente der Warmeleitfahigkeit durch den klassischen
Ansatz*

1
AE = g’UFCV,EZ (13)

3Der Begriff Ladungstridger wire hier allgemeingiiltig, jedoch wiirde eine weitere Unterscheidung unter-
schiedlicher Ladungstrager den Sachverhalt in Bezug auf Warmeleitung nur unnétig verzerren, da hauptséchlich
Elektronen in Metallen die Wirme transportieren.

4Dieser Ansatz gilt auch fiir die phononische Komponente, mit den entsprechenden Gréfen: Schallgeschwin-
digkeit, spezifische Warme und freie Wegliinge der Phononen (Debye-Ansatz).
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beschrieben werden. Die Elektronen an der Fermikante bewegen sich mit der Fermigeschwin-
digkeit vp und transportieren entsprechend dem elektronischen Anteil der spezifischen Wir-
me cy,rp Energie iiber eine frei Wegstrecke [ im Metallgitter. Die Fermigeschwindigkeit ist
temperaturunabhéngig. Die spezifische Warmekapazitdt der Elektronen cy g skaliert linear
mit der Temperatur. Die Temperaturabhingigkeit der freien Wegldnge wird erst im néichsten
Abschnitt diskutiert. Um das Wiedemann-Franz-Gesetz zu erhalten, wird hier der genaue Aus-
druck fiir cy, g angegeben. Ohne detaillierte Herleitung, ergibt sich durch Ableiten der inneren
Energie nach der Temperatur und unter Verwendung der Zustandsdichte an der Fermikante
sowie der Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion ndherungsweise nach [21]

2,12
mnkyg

042
va

CV,E = (14)
wobei m* die effektive Masse® der Elektronen, n die Elektronendichte und kg die Boltzmann-
konstante ist. Durch Einsetzen von Gl. (14) in (13) und Quotientenbildung mit der elektrischen
Leitfahigkeit

ne?l
= 15
7 m*vp ( )
ergibt sich das Wiedemann-Franz-Gesetz (WFG)
)\E ’/T2 k‘B 2
2B (3B) r=L.T 16
o 3 < e (16)

Die Lorenzzahl L ist eine Konstante und hat den Wert L = 2,44 - 10~8V2K 2, Mit anderen
Worten, die elektronische Warmeleitfdhigkeit ist proportional zum Produkt aus der elektri-
schen Leitfahigkeit und der absoluten Temperatur. Da der elektrische Widerstand einfach zu
messen ist, wird das WFG gerne zur Abschétzung der Warmeleitfahigkeit verwendet. Jedoch
kann nur der elektronische Teil der Warmeleitfahigkeit mit der elektrischen Leitfdhigkeit ver-
glichen werden, weshalb das WFG nur fiir reine Metalle angewendet werden sollte, da fiir diese
Materialien der phononische Anteil in Gl. (12) relativ gering ist.

Weiterhin beruht das WFG darauf, dass die Streumechanismen der Elektronen fiir Strom-
transport die Gleichen sind wie fiir Warmetransport. D.h., dass die mittlere freie Weglinge [
in Gl. (13) und in (15) identisch ist. Fiir hohe und sehr niedrige Temperaturen ist dies aus-
reichend sichergestellt. Im Temperaturbereich von etwa 10 K bis 200 K¢ ist das WFG nur
eingeschriankt giiltig. Die Ursache griindet in der unterschiedlichen Stérke der Streuprozesse.
Deshalb werden im folgenden Abschnitt ausfiihrlich die verschiedenen Streuprozesse disku-
tiert. Die Abweichung vom WFG wird nochmals innerhalb der exemplarischen Messergebnisse
aufgegriffen.

2.2 Streuprozesse

Neben der linearen Temperaturabhéngigkeit der elektronischen spezifischen Warme geht in die
Warmeleitfahigkeit (Gl. (13)) eine weitere entscheidende Temperaturabhéingigkeit ein, ndm-

5In der rein klassischen Theorie nach Drude wire hier die freie Masse der Elektronen einzusetzen. Die
effektive Masse der Elektronen ist jedoch noch abhéingig von deren Bewegungszustand.

6Diese Werte gelten fiir Kupfer. Allgemein kann dieser Temperaturbereich mit der Deybetemperatur um-
schrieben werden.
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lich die der freien Weglénge [. Diese freie Weglénge kann mit der Fermigeschwindigkeit der
Elektronen als eine Stofirate 7~ ! definiert werden
1 VR

(17)
T l
In Drudes Modell wird 7 als typische Zeit zwischen zwei Stofiprozessen interpretiert. Im Bild
der Quantenmechanik wird eher der Begriff der Streuung der Elektronen und die Relaxations-
zeit verwendet. Dabei unterscheidet man zwischen der Streuung der Elektronen an Phononen
(E-P), an Defekten (E-D) und an Elektronen (E-E) selbst. Der Vorteil in der Formulierung
durch eine Streurate liegt darin, dass sich die Einzelstreuraten addieren lassen. Das elektro-
nische Analogon ist als Matthiessensche Regel wohlbekannt. So kann der Einfluss der drei
Streumechanismen zusammengefasst werden
1 1 1 1

== + + (18)
T TE-P TE-D TE-E

Die einzelnen Streuraten sind gleichbedeutend mit unabhéngigen Wirmewiderstédnden

3 1
W; = — — (19)
VRCV,E Ti

wobei ¢ filir die unterschiedlichen Streuprozesse steht. Erst durch die Wechselwirkung der
Elektronen mit dem Gitter entsteht eine endliche Wirmeleitfihigkeit. Die Summe der Wér-
mewiderstédnde ergibt folglich den reziproken Wert der elektronischen Warmeleitfahigkeit.

Mo =Wp=Wg_p+We_p+Wg_pg (20)

Analog kann dieser Formalismus auch fiir den Wirmeleitungszweig der Phononen Ap ange-
wandt werden. Die Phononen erfahren ebenfalls Streuprozesse, ndmlich an Elektronen (P-E),
an Defekten (P-D) und an anderen Gitterschwingungen (P-P)7. Es folgt:

)\;1 =Wp=Wp_g+Wp_p+Wp_p (21)

Abb. 7 veranschaulicht dieses Modell der unterschiedlichen Warmeleitungsmechanismen und
der jeweils unabhingigen® Wirmewiderstinde durch ein typisches Ersatzschaltbild. Durch die
Trennung in einzelne Streumechanismen kann nun die Temperaturabhéngigkeit differenziert
betrachtet werden. Wobei auf die Darstellung der Elektron-Elektron-Streuung verzichtet wird,
da dieser Streuprozess vernachléssigbar klein ist.

2.2.1 Streuung der Elektronen an Phononen

Man unterscheidet bei der Elektron-Phonon-Wechselwirkung zwei Streuprozesse, den Normal-
Prozess (N-Prozess) und den Umklapp-Prozess (U-Prozess). Fiir jeden Streuprozess gilt Impuls-
und Energieerhaltung. Bei der Betrachtung der Impulsbilanz kann ein Phonon erzeugt oder
vernichtet werden. Fiir den Normal-Prozess gilt

kl + q = kz (22)

"Die Phonon-Phonon-Streuung (Umklapp-Prozess) bestimmt die Wiarmeleitfihigkeit in dielektrischen Iso-
latoren bei hohen Temperaturen.

8Die Elektron-Phonon Streuung in Gl. (20) und die Phonon-Elektron Streuung in Gl. (21) basieren natiirlich
auf dem identischen Streuprozess. Da sich die Warmetrdger jedoch unterscheiden, tritt dieser Streuprozess in
zwei unabhingigen Termen auf.
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Abbildung 7: Ersatzschaltbild zur Beschreibung der Wirmeleitungsmechanismen mit den je-
weiligen Streuprozessen, dargestellt als thermische Widerstinde W.

wobei ki und kg die Wellenvektoren des einfallenden bzw. des gestreuten Elektrons und q
der Impulsvektor des Phonons ist. Das positive (negative) Vorzeichen entspricht einem ver-
nichteten (erzeugten) Phonon. Bei einem Umklapp-Prozess wird die Impulsbilanz durch einen
reziproken Gittervektor G ausgeglichen

Der U-Prozess stirbt fiir tiefe Temperaturen aus, fiir hohe Temperaturen liefert er einen ge-
ringen Beitrag, wie es beispielsweise in [22] diskutiert wird.

Der dominierende Elektron-Phonon-Streumechanismus ist der N-Prozess [26]. Dabei wird
zwischen einem horizontalen und einem vertikalen Streuereignis unterschieden [21]. In Abb. 8
ist der Unterschied zwischen beiden Prozessen schematisch herausgearbeitet.

Liegt ein Temperaturgradient an einem Metall an, so bewegen sich Elektronen von der
warmen Seite mit einer hoheren Geschwindigkeit in Richtung des Warmestroms als die Elek-
tronen von der kalten Seite entgegen. Im Impulsraum bedeutet dies, dass die Fermikante in
einer Richtung stirker aufgeweicht ist als in entgegengesetzter Richtung. Durch Streuung der
Elektronen an den Phononen kénnen die iiberschiissigen “heifsen” Elektronen zuriick in die
Néahe der Fermikante und die “zu kalten” Elektronen in eine breitere Verteilung gestreut wer-
den. Ziel ist es durch Elektron-Phonon-Streuung den dynamischen Gleichgewichtszustand zu
wahren. Das heift, dass sich Auffiillung und Entleerung der Streuzustinde an jedem Ort die
Waage halten.

Fiir einen vertikalen Streuprozess ist dafiir bereits ein kleiner Impulsiibertrag an das be-
teiligte Phonon ausreichend. Dieser Prozess tritt also bei tiefen Temperaturen verstirkt auf.
Bei einem horizontalen Streuprozess, wird das Elektron von der Vorderseite der Fermiflache
auf die Riickseite gestreut, hierfiir ist ein grofer Phononimpuls notwendig. Zur Erzeugung des
Wirmewiderstandes sind beide Prozesse effektiv.

Im Gegensatz hierzu ist fiir den elektrischen Widerstand hauptséchlich ein horizontaler
Prozess wirksam, wie Abb. 9 zeigt. Um den Gleichgewichtszustand zu wahren, muss ein Elek-
tron von der Vorderseite der Fermikugel auf die Riickseite gestreut werden, wobei der Impuls-
iibertrag des Phonons hierbei sehr grof ist. Vertikale Prozesse sind hier ineffektiv.
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Abbildung 8: Elektron-Phonon-Streuung, N-Prozess. Links wird ein “vertikaler” Streuprozess
skizziert, rechts ein “horizontaler”. Die Streuzustinde an der Fermikante sind qualitativ ein-
gezeichnet. Der Zustand ohne Temperaturgradient wird durch die grauen Punkte dargestellt,
wobei zwischen besetzten und unbesetzten Zustinden nicht unterschieden wird. Existiert ein
Temperaturgradient in x-Richtung so ist die Fermikante je nach Richtung unterschiedlich stark
aufgeweicht. Die schwarzen Punkte (besetzte Zustédnde) und die leeren Kreise (unbesetzte Zu-
stiande) verdeutlichen diese Abweichung.

ky
° ‘:"......' < .:..‘:: °
'::.. k3 k, ..'.}
o::. :':.o kX

Abbildung 9: Elektron-Phonon-Streuung, N-Prozess bei dufserem elektrischen Feld. Die grauen
Punkte stellen Streuzusténde im Gleichgewichtszustand dar, wobei nicht zwischen besetzten
und unbesetzten Zustinden unterschieden wird. Die Fermikugel ist im Impulsraum aufgrund
eines anliegenden elektrischen Feldes verschoben. D.h. Elektronen miissen von der “Vordersei-
te” der Fermikugel auf die “Riickseite” gestreut werden, um den dynamischen Gleichgewichts-
zustand zu wahren.
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Bei tiefen Temperaturen besitzen die Phononen nur eine geringe Energie. IThr Impulsiiber-
trag ist daher ebenfalls sehr gering. Mit steigender Temperatur nimmt sowohl die Anzahl
als auch die Energie der Phononen und somit deren Streuquerschnitt zu. Die Streurate der
Elektron-Phonon-Streuung fiir Warmeleitung besitzt deshalb fiir tiefe Temperaturen eine star-
ke Temperaturabhingigkeit, ndmlich

1

o T3 T klein. (24)
TE—-P

Die Elektron-Phonon-Streurate fiir die elektrische Leitfihigkeit ist sogar proportional zu T°
bei tiefen Temperaturen®, was an der Ineffektivitit der vertikalen N-Prozesse liegt. Dies ist
die Ursache fiir die Abweichung des WFG bei mittleren Temperaturen. Die freie Weglénge
ist nicht mehr gleich, die elektrische Leitfdhigkeit nimmt starker mit fallender Temperatur zu
als die Warmeleitfahigkeit. Folglich ist der tatséchliche Quotient in Gl. (16) kleiner als die
erwartete Lorenzzahl.

Fiir hohe Temperaturen sind in erster Linie die Phononen mit den héchsten Energien wich-
tig. Thre Dichte wéchst proportional zur Temperatur und ihr Impuls ist ausreichend grofs, so
dass sowohl im thermischen als auch im elektrischen Fall horizontale Streuprozesse dominieren.
Die Streurate skaliert deshalb linear mit der Temperatur

1

TE-P

o T T gross (25)

Gébe es nur die Elektron-Phonon Streuung, wiirde nach diesem Ansatz sowohl der elektrische
als auch der thermische Widerstand verschwinden, wenn die Temperatur gegen Null geht. Die
Streuung der Elektronen an Defekten bestimmt jedoch das Tieftemperaturverhalten. Nach
Betrachtung der Defektstreuung im folgenden Abschnitt, wird der gesamte Temperaturverlauf
der Leitfdhigkeiten zusammengefasst.

2.2.2 Streuung der Elektronen an Defekten

In einem perfekt periodischen Gitter kann sich eine Elektronenwellenfunktion ungehindert
ausbreiten. Erst durch Abweichungen im Gitter durch Phononen und vorallem durch Defekte
entstehen Anharmonizitéiten im Gitterpotential, die eine Streuung der Elektronen'® ermdg-
lichen. Die Defektstreuung ist im Gegensatz zur Phononen-Streuung ein elastischer Prozess,
d.h. es wird kein Phonon erzeugt oder vernichtet bzw. die Energie des einfallenden und des
gestreuten Elektrons sind gleich. Es dndert sich nur die Richtung des Impulsvektors. Somit ist
der Streuprozess unabhéngig von der Temperatur. Die Anzahl der Streuzentren ist ebenfalls
konstant, so dass die Streurate

o konstant (26)
TE—D

temperaturunabhéngig ist. Entscheidend ist die Anzahl der Defekte. Beispiele hierfiir sind

Fremdatome, Leerstellen, Versetzungen, Korngrenzen - allgemein alle Gitterfehler. Die Rein-

heit eines Metalles ist ausschlaggebend. Eine Legierung, die per Definition Fremdatome im

Metallgitter besitzt, wird erwartungsgeméif eine sehr hohe Defektstreurate haben.

9bekannt als Bloch-Griineisen-Gesetz
10patiirlich auch der Phononen
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Abbildung 10: Thermischer Wirmewiderstand dreier Kupferproben mit unterschiedlichem
Reinheitsgrad, charakterisiert durch den RRR-Wert (Definition folgt im Unterabschnitt 2.3.1).

2.3 Temperaturverlauf des Wiarmewiderstands

Auf die Diskussion der Wiarmeleitung durch Phononen Ap und deren Streumechanismen wur-
de hier verzichtet, da sie in reinen Metallen nur hochstens 3% zur gesamten Wéirmeleitfi-
higkeit beitrdgt. Der Anteil steigt jedoch mit zunehmenden Grade der Verunreinigung des
Metalles, da die Elektron-Defekt-Streuung den elektronischen Zweig stérker reduziert als die
Phonon-Defekt-Streuung den phononischen. Fiir stark legierte Metalle kann der phononische
Anteil sogar den elektronischen iiberwiegen. Im Folgenden wird nur die Temperaturabhingig-
keit der diskutierten Elektronstreuprozesse betrachtet. Mit den Abhangigkeiten der Streuraten
Gl. (24), (25) und (26) sowie unter Verwendung von Gl. (19) und (20) kann der spezifische
Wiarmewiderstand angegeben werden. In Abb. 10 ist der Warmewiderstand dreier gemesse-
ner Kupferproben doppelt-logarithmisch aufgetragen. Die Darstellung als Warmewiderstand
lasst den additiven Charakter der einzelnen Streumechanismen besser erkennen, weshalb diese
zusédtzlich skizziert sind.

Fiir alle Wirmewiderstandskurven ist deutlich der 7' Abfall bei tiefen Temperaturen
sichtbar. Er griindet in der konstanten Defektstreurate und der linearen Temperaturabhén-
gigkeit der elektronischen spezifischen Warme (Gl. (19)). Der Teilwiderstand durch Elektron-
Phonon-Streuung ist in diesem Temperaturbereich verschwindend gering. Der Unterschied
zwischen den drei gezeigten Kupferproben liegt in der Parallelverschiebung der Widerstands-
geraden aufgrund der stark variierenden Reinheit der Proben. Je defektbehafteter die Probe
ist, um so hoher liegt die Elektron-Defekt-Widerstandslinie. Nur fiir die beiden reinen Kup-
ferproben bildet sich ein Widerstandsminimum (Leitfihigkeitsmaximum) aus. Der T~! Abfall
geht {iber in einen quadratischen Anstieg des Wirmewiderstandes, da die mit 7° ansteigende
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Abbildung 11: Gemessener elektrischer Widerstand der drei Kupferproben. Der Restwider-
stand bei kryogenen Temperaturen ist jeweils deutlich zu erkennen.

Elektron-Phonon-Streurate (Gl. (24)) den linearen Anstieg der spezifischen Wérme tiberkom-
pensiert. Im Bereich oberhalb 100 K nimmt allméhlich die Anzahl der streuende Phononen nur
noch linear zu. Die zugehorige Streurate Gl. (25) kompensiert den Anstieg der elektronischen
spezifischen Warme. Der Warmewiderstand bzw. die Leitfahigkeit wird fiir hohe Temperaturen
konstant.

Weitere Abhangigkeiten insbesondere in Bezug auf die Supraleiter, werden in den folgenden
Abschnitten anhand der exemplarischen Wirmeleitfihigkeitskurven gezeigt.

An dieser Stelle wird nochmals kurz auf die Analogie zur elektrischen Leitfdhigkeit einge-
gangen, da durch sie eine aussagekriftige Probencharakterisierung mdglich ist.

2.3.1 Elektrisches Restwiderstandsverhiltnis RRR

Wie in Abb. 10 ersichtlich ist, gibt es keine einheitliche Warmewiderstands- bzw. Warmeleit-
fahigkeitskurve fiir das Material Kupfer. Fiir Raumtemperatur kann ein konstanter, nahezu
probenunabhéngiger Wert angegeben werden, jedoch treten im kryogenen Temperaturbereich
extreme Unterschiede auf, entsprechend der Reinheit der Probe. Hierbei sind nicht nur chemi-
sche Verunreinigungen relevant, sondern auch die Materialhistorie wie z.B. die Formgebung/
Bearbeitung der Probe oder etwaige Gliihbehandlungen zur Ausheilung von Defekten.

Eine Angabe der chemischen Zusammensetzung und des Bearbeitungsganges wire wiin-
schenswert, ist jedoch in den wenigsten Féllen gegeben.

Um Metallproben trotzdem ausreichend zu charakterisieren, hat sich die Angabe des RRR-
Werts etabliert. Er ist das Verhéltnis des elektrischen Widerstandes p bei 273,15 K zum
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Restwiderstand bei 4,2 K (residual resistivity ratio, RRR)

p(273,15K)

== oK)

(27)
Wie allgemein bekannt, nimmt ein Metall fiir tiefe Temperaturen einen endlichen, konstanten
elektrischen Widerstandswert an. Dieser ist ein Mafs fiir die Reinheit der Probe. Abb. 11
zeigt die Kurven des elektrischen Widerstandes fiir obige drei Kupferproben als Funktion
der Temperatur. Die abgeleiteten RRR-Werte sind in den Legenden der Schaubilder stets
mitangegeben. Das OFE-Kupfer!! hat etwa ein RRR = 280 und ist somit die reinste gemessene
Kupferprobe.

2.4 Exemplarische Messungen

Alle hier gezeigten Messungen wurden mit der Warmeleitfihigkeitsmessapparatur, wie sie im
folgenden Kapitel 3 noch beschrieben wird, aufgenommen, um obige Theorie zu veranschauli-
chen und die Warmeleitféhigkeit supraleitender Kompositematerialien gréffenordnungsmaifig
einzuordenen.

2.4.1 Reine Metalle

In Abschnitt 2.3 wurden bereits die Messwerte verschiedener Kupferproben prasentiert. Aller-
dings in Form des spezifischen Warmewiderstandes, weshalb hier die Daten nochmals aufge-
griffen und nun die Wéarmeleitfdhigkeit mit linearer Skalierung als Funktion der Temperatur
dargestellt wird. Bemerkenswert in Abb. 12 ist der Absolutwert des Leitfihigkeitmaximums
4800 W/Km bei etwa 17 K fir die Kupfer-OFE-Probe. Mit zunehmender Verunreinigung
der Probe (geringerer RRR-Wert) sinkt das Maximum und ist zu hoheren Temperaturen
hin verschoben. Zu Beginn steigt die Warmeleitfahigkeit linear an, entsprechend der linea-
ren Temperaturabhéngigkeit der elektronischen spezifischen Wiarme. Die freie Weglidnge der
Elektronen ist aufgrund der konstanten Defektstreuung temperaturunabhingig. Mit steigen-
der Temperatur wichst die Anzahl der Phononen und die Phononenenergie, folglich wird der
lineare Anstieg der elektronischen spezifischen Warme durch die Reduzierung der freien Weg-
lange iiberkompensiert. Die Warmeleitfihigkeit erreicht einen Maximalwert und féllt danach
mit 772 ab. Fiir etwa T > 150 K wiichst nur noch die Anzahl der Phononen, weshalb die
lineare Temperaturabhéngigkeit von cy g durch die freie Weglénge genau kompensiert wird,
die Warmeleitfahigkeit der Metalle nimmt einen konstanten Wert an.

Fiir die drei Kupferproben ist aufserdem in Abb. 13 die Lorenzzahl, berechnet aus der Wér-
meleitfihigkeit, dem elektrischen Widerstand und der absoluten Temperatur, aufgetragen. Bei
Raumtemperatur wird die theoretische Lorenzzahl des WFG sehr gut erreicht. Dies bedeutet,
dass hier die Streuprozesse fiir elektrische und thermische Leitfahigkeit gleich effektiv sind,
also horizontale Streuprozesse dominieren. Mit abnehmender Temperatur tritt die erwartete
Abweichung von der idealen Lorenzzahl auf. Durch die Ineffektivitét der vertikalen N-Prozesse
fiir die elektrische Leitfahigkeit, ist diese vergleichsweise grofer als die thermische Leitfahig-
keit, die gemessene Lorenzzahl ist folglich kleiner als die theoretisch Vorhergesagte. Erst fiir
sehr tiefe Temperaturen besitzen die Streuprozesse, ndmlich vorwiegend die Defektstreuung,

HMhochreines sauerstofffreies Kupfer; Herstellung ohne Zusatz von Phosphor.
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Abbildung 12: Wéarmeleitfihigkeit der Kupferproben. Je reiner die Probe ist, desto héher
ist das Leitfdhigkeitsmaximum ausgeprigt und desto kleiner der Temperaturwert, wo das
Maximum auftritt.
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Abbildung 13: Berechnete Lorenzzahl fiir die drei ausgewéhlten Kupferproben. Fiir hohe und
sehr niedrige Temperaturen ist das Wiedemann-Franz-Gesetz gut erfiillt, die theoretische Lo-
renzzahl (gestrichelte Linie) wird erreicht.
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Abbildung 14: Warmeleitfahigkeit einer Edelstahlprobe. Durch den gemessenen elektrischen
Widerstand kann mit dem WFG der elektronische Anteil der Warmeleitféhigkeit bestimmt
werden. Die Differenz zur gemessenen Wirmeleitfahigkeit entspricht dem phononischen Zweig.

wieder den gleichen Einfluss auf beide Leitfahigkeiten, die Lorenzzahl n&hert sich wieder ih-
rem idealen Wert an. Fiir die stark verunreinigte Kupferprobe (RRR = 6) wird deutlich der
theoretische Wert unterhalb 40 K {iberschritten. Dies liegt an dem relativ hohen Beitrag des
phononischen Wirmeleitungszweiges, der in den gemessenen Daten enthalten ist.

2.4.2 Legierungen

Wie bereits in Abb. 12 ersichtlich, sinkt die Wérmeleitfdhigkeit mit steigendem Verunreini-
gungsgrad. Die Reduzierung der freien Weglange der Elektronen durch Defektstreuung domi-
niert die Wiarmeleitfdhigkeit der Legierungen bis hohe Temperaturen. Die Elektron-Phonon
Streuung bewirkt nur noch eine Verringerung der Steigung der Warmeleitfahigkeitskurve. Ein
Maximum tritt nicht mehr auf. Fiir Legierungen wie z.B. Edelstahl, gezeigt in Abb. 14, ist
die Wéarmeleitfahigkeit im Raumtemperaturbereich nochmals mehr als eine Grofenordnung
geringer. Die substitutionellen Fremdatome sind die Ursache fiir eine starke Elektron-Defekt-
Streuung. Da die freie Weglénge der Phononen hauptséchlich durch Phonon-Phonon Umklapp-
Prozesse und durch Phonon-Elektron-Streuung bestimmt wird und die Phonon-Defekt-Streu-
ung nur einen geringen Einfluss hat, steigt der phononische Anteil der Wérmeleitfdhigkeit.
Mit dem gemessenen elektrischen Widerstand kann durch das WFG und die ideale Lorenz-
zahl der elektronische Anteil Ap der Warmeleitfihigkeit bestimmt werden, siehe Gl. (16).
Eine Abschatzung der phononischen Warmeleitfihigkeit wird durch Differenzbildung mit der
gemessenen Wiarmeleitfihigkeit moglich. Die beiden Warmeleitungszweige sind in Abb. 14
eingezeichnet. Die elektronische Wirmeleitfahigkeit steigt linear mit der Temperatur an. Die
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phononische Leitfihigkeit wichst stirker, in etwa wie ein Potenzgesetz proportional zu 747
fiir T < 25 K. Anschlieffend geht sie in einen fast konstanten Bereich fiir 7' > 100 K {iber.
Im Bereich 10 K < T' < 120 K ist der phononische Anteil grofer als der elektronische. Da
offensichtlich beide Warmeleitungszweige relevant sind, ist eine theoretische Vorhersage der
Temperaturabhingigkeit der gesamten Wairmeleitfahigkeit a priori nur schwer moglich. Um
Wairmeleitfahigkeitsdaten fiir die Modellierung supraleitender Kompositsystem sicher verwen-
den zu kdénnen, wird die Messung dieser Werkstoffe unumgénglich.

2.4.3 Supraleiter

Die Warmeleitfahigkeit von Supraleitern ist eine aufschlussreiche Grofe, da sie neben der
Wirmeleitfahigkeit als solche, auch Einblick auf die Wechselwirkung der Ladungstriger mit
den Phononen geben kann [27]. In Bezug auf die konventionellen Supraleiter, bei welchen der
Cooper-Paarbildungsmechanismus durch virtuelle Phononen erklért wird, besteht deshalb ein
fundamentales Interesse an der Wirmeleitfahigkeit dieser Supraleiter [28]. Eine systematische
Untersuchung der Wéarmeleitfahigkeit von Supraleiter ist jedoch nicht Ziel der vorliegenden
Arbeit. In Bezug auf supraleitende Kompositstrukturen, werden deshalb in erster Linie die
Hochtemperatursupraleiter betrachtet, siche [29, 30]. Zum Vergleich der Wirmeleitfihigkeit
im supraleitenden (SL) und im normalleitenden (NL) Zustand wurden zahlreiche Messungen
in einem bis zu 9 T starken Magnetfeld durchgefiihrt.

Niob Niob wurde als Beispiel fiir einen konventionellen Elementsupraleiter gewihlt, da Niob
als Diffussionsbarriere in M gBs-Kompositdrihten eingesetzt wird und aufgrund der fiir Ele-
mente hohen kritischen Temperatur von etwa 9,1 K deutlich den Einfluss der Supraleitung
auf die Wiarmeleitfahigkeit wiedergibt. Um die SL- mit der NL-Phase vergleichen zu kon-
nen, wurde eine zweite Messreihe in einem duferen Magnetfeld von maximal 2 T durchge-
fiihrt. Zur Charakterisierung, insbesondere zur Ermittlung der kritischen Temperatur T, ist
in Abb. 15 der elektrische Widerstand dargestellt. Im Magnetfeld wird ein Restwiderstand
von etwa 5, 8-107? Qm erreicht, woraus RRR = 26 folgt. Die Messung der Wirmeleitfihigkeit
wurde ebenfalls mit bzw. ohne dufieres Magnetfeld durchgefiihrt, sie ist in Abb. 16 gezeigt.
Niob in der normalleitenden Phase, d.h. im Magnetfeld gemessen, zeigt das typische Verhal-
ten eines Metalls. Fiir tiefe Temperaturen steigt die Warmeleitfahigkeit linear an bis zu einem
Maximalwert bei etwa 25 K. In der supraleitenden Phase ist die Warmeleitfahigkeit bedeutend
geringer. An der Stelle der kritischen Temperatur geht sie stetig in den Verlauf der NL-Phase
iber. Fiir T < T, steigt die SL-Warmeleitfahigkeit etwa kubisch mit der Temperatur an. Dies
ist die Temperaturabhingigkeit, wie sie in dielektrischen Kristallen fiir tiefe Temperaturen
erwartet wird [21, 22]. Die, zu Cooper-Paaren kondensierten Elektronen tragen nicht mehr
zur Wiarmeleitfahigkeit bei, sondern allein die Phononen bestimmen den Warmetransport.

REBaCuO Das Herstellen von REBayCu3O,-Einkristallen!? (REBaCuO) in ausreichen-
der Grofe fiir eine Warmeleitfahigkeitsmessnung ist nicht trivial. Ein Y BasCusO,- (YBCO)
Einkristall mit einer Kantenldnge von mindestens 1 mm X 1 mm X 1 mm stand nicht zur
Verfiigung. Deshalb wurde auf einen NdBasCus0, (Nd123) Einkristall zuriickgegriffen. Die
Wairmeleitfahigkeit wurde vor und nach der Sauerstoffbeladung gemessen. Zur Unterscheidung

12RE steht fiir ein Seltenerdelement, in den meisten Féllen jedoch Y.
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Abbildung 15: Elektrischer Widerstand von Niob. Bei T, = 9,1 K ist der Ubergang in die
supraleitende Phase ersichtlich. Der verschwindende Widerstand fiir 7' < T, kann nicht mehr
aufgelost werden. Durch die Messung im Magnetfeld (2 T) wurde RRR = 26 bestimmt.
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Abbildung 16: Warmeleitfdhigkeit des konventionellen Supraleiters Niob. Im supraleitenden
Zustand (ohne Magnetfeld) ist die Warmeleitfihigkeit bedeutend geringer als im normallei-
tenden Zustand (mit Magnetfeld).
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Abbildung 17: Wirmeleitfahigkeit eines NdBasCusO,-Einkristalls vor und nach der Sauer-
stoffbeladung. Die roten Symbole kennzeichnen Messwerte bei duferem Magnetfeld (9 T).

der Proben im weiteren Verlauf, wird die Ausgangsprobe vor der Sauerstoffbeladung weiterhin
mit NdBasCuszO, und die Probe nach der Sauerstoffbeladung mit NdBasCusO7 bezeichnet.
Eine quantitative Bestimmung des Sauerstoffanteils wurde nicht durchgefiihrt, jedoch legen
die Messungen des elektrischen Widerstandes nahe, dass urspriinglich eine schlechtleitfdhi-
ge, nicht supraleitende Probe vorlag, also die Sauerstoffstdchiometrie gegen = ~ 6 strebt!®.
Nach der Sauerstoffbeladung bei 300°C fiir 400 Stunden in einer reinen Sauerstoffatmosphére
(1 bar), wurde die Probe bei 95 K supraleitend. Nihere Einzelheiten zu Phasendiagrammen,
Sauerstoffbeladung und Herstellung der Kristalle sind [32] zu entnehmen. Da dieser Kristall in
seiner Abmessung (1,67 mm x 1,5mm x 1,1 mm) trotzdem noch sehr klein ist, war nur eine
Zweipunktmessung moglich, weshalb die Unsicherheit dieser Datenreihe vergleichsweise hoch
ist, mehr hierzu in Abschnitt 3.3. Die Messrichtung, d.h. die Richtung des Warmeflusses, ist
parallel zu den a,b-Kristallebenen des Supraleiters. Wie Abb. 17 zeigt, betriigt die Warmeleit-
fahigkeit ohne Sauerstoffbeladung etwas mehr als die Hélfte des Wertes derselben Probe nach
der Sauerstoffbeladung. Eine mogliche Erklarung fiir die stark reduzierte Warmeleitfahigkeit
der NdBasCuszO,-Probe ist, dass Sauerstoff-Leerstellen sowohl in den CuO-Ketten als auch
in den CuOz-Ebenen als starke Streuzentren fiir Phononen wirken [31].

Der Ursprung des ausgeprigten Leitfahigkeitmaximums der NdBasCu3zO7-Probe und all-
gemein aller unkonventionellen Hochtemperatursupraleiter wurde in der Vergangenheit kon-
trovers diskutiert [33, 34]. Die Frage war, ob das Warmeleitfihigkeitsmaximum allein durch
den phononischen Zweig, dhnlich wie bei den konventionellen Supraleitern, erklirt werden

13Ein perfekter Kristall NdBazCuzOg wiirde allerdings wieder eine sehr gute Wiarmeleitfihigkeit bewirken,
wie in [31] gezeigt ist.
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kann, oder ob die nicht verschwindende Anzahl der Ladungstriiger'# fiir T < T, gemeinsam
mit deren stark ansteigenden freien Weglange [35] die Ursachen sind. Wie sich herausge-
stellt hat, miissen beide Beitrdge beriicksichtigt werden [36, 37]. Bei T, ist die NdBasCusOr-
Wirmeleitfiahigkeitskurve nicht differenzierbar, wohingegen fiir die unbeladene NdBasCusO,-
Probe kein Knick in der Steigung zu erkennen ist. Im Fall der supraleitenden Probe setzt bei
T. der Beitrag der Ladungstrager abrupt ein.

Die Magnetfeldabhingigkeit (9 T) ist fiir die NdBasCusO,.-Probe marginal. Die
NdBayCu3zO7-Probe zeigt jedoch im Magnetfeld eine geringere Warmeleitfdhigkeit als ohne
Feld. Dies ist ein weiterer Unterschied zwischen den metallischen, konventionellen Typ II-
Supraleitern z.B. Nb und den unkonventionellen Hochtemperatursupraleitern. Die Warmeleit-
fahigkeit der metallischen, konventionellen Typ II-Supraleiter nimmt fiir steigendes Magnet-
feld zu, da der Beitrag der Ladungstriger durch die Zunahme der Flussschlduche dominiert. In
den HTSL wird die Warme iiberwiegend durch Phononen aber auch zu einem endlichen An-
teil von Ladungstrigern im SL-Zustand transportiert. Im Magnetfeld B,y < B < B. werden
beide Warmetriger an den Ladungstrégern in den Flussschlduchen gestreut. Mit steigendem
Magnetfeld nimmt die freie Weglénge der Warmetréger starker ab als die Anzahl der Fluss-
schlduche und somit der Ladungstriger zunimmt. Deshalb ist die Warmeleitfdhigkeit geringer
als ohne Magnetfeld [27].

YBCO polykristallin Neben der einkristallinen NdBasCu3z0,-Probe wurde die Warme-
leitfahigkeit auch an einer polykristallinen Y BasCu3O7_s-Probe mit und ohne Magnetfeld ge-
messen. Abb. 18 zeigt ihr Verhalten, das dhnlich wie das der sauerstoffbeladenen NdBaoCuzOr-
Probe ist: an der Stelle 7. = 91 K ist ein Knick zu erkennen, die Wirmeleitfahigkeit nimmt
unterhalb 7. ein Maximum an, im Magnetfeld ist die Warmeleitfahigkeit geringer. Der Un-
terschied zur einkristallinen Probe im Absolutwert der Warmeleitfahigkeit basiert auf dem
polykristallinen Charakter der Y BasCu3zO7_s-Probe. Mit gesintertem Material wird prinzi-
piell nicht die Dichte eines Einkristalls erreicht, da durch das Sintern stets Poren entstehen.
Diese Poren tragen zum einen nicht zur Festkdrperwérmeleitung bei und wirken zum zweiten
als Streuzentren. Eine erhohte Defektstreuung ist die Folge, auch bedingt durch eine grofere
Anzahl an Korngrenzen.

Die Messung der Wérmeleitféhigkeit diinner YBCO-Schichten ist nur schwer méglich. Der
Einfluss des Substrates iiberdeckt jede Anderung der Wirmeleitfihigkeit, beispielsweise durch
zusétzliche Streuung der Phononen an der Schichtgrenze. Theoretische Untersuchungen wie
von [38] erwarten in der Tat einen Dickeneffekt fiir Schichtdicken unter 100 nm im Tempera-
turbereich unter 50 K, da die freie Weglénge der Phononen vergleichbar mit der Schichtdicke
ist.

BSCCO Die Warmeleitfahigkeit des Hochtemperatursupraleiters BigSroCay,—1CuyO2pia
(BSCCO) wurde an zwei Proben unterschiedlicher Hersteller gemessen. Eine Probe wurde
nach dem Schleudergussverfahren [39] von der Firma Nexans hergestellt. Es handelt sich um
polykristallines Material, welches iiberwiegend aus der Phase des Zweischichters

BisSroCaiCuz 0, (Bi2212) besteht, wobei die Dichte zu 5,76 g/cm?® bestimmt wurde. Die

MPiir d-Wellensymmetrie hat der Ordnungsparameter Knoten, d.h. fiir T < T, kénnen in diagonaler Rich-
tung Ladungstriger angeregt werden.
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Abbildung 18: Wirmeleitfihigkeit einer polykristallinen Y BasCuszO7_s-Probe mit und ohne
dufleres Magnetfeld.

dreifach gesinterte Probe der Firma EHTS'® ist ebenfalls polykristallin, jedoch besteht sie
hauptsichlich aus der (Bi, Pb), SroCasCu30, (Bi2223)-Phase, mit der Dichte 4,93 g/cm?®.
Abb. 19 zeigt die Wérmeleitfahigkeit der beiden Proben. Ahnlich wie bei REBaCuO, fin-
det auch bei BSCCO ein deutlicher Anstieg der Wirmeleitfahigkeit bei T, statt. Das an-
schlieffende Maximum basiert, wie bei den REBaCuO-Materialien, auf der phononischen und
der Ladungstrager-Warmeleitfihigkeit [37, 40]. Fiir Temperaturen unterhalb der kritischen
Temperatur nimmt die Phonon-Ladungstriger-Streurate ab, da die meisten Ladungstriger zu
Cooper-Paaren kondensieren. Die freie Weglinge der Phononen steigt folglich an und somit
auch die phononische Wéarmeleitféhigkeit. Die freie Weglénge der verbleibenden Ladungstré-
ger nimmt mit sinkender Temperatur ebenfalls stark zu bis sie bei tiefen Temperaturen durch
Streuung an Defekten begrenzt wird [36].

Mit der elektrischen Leitfdhigkeit bei 140 K und der Lorenzzahl wurde grob die elektroni-
sche Wirmeleitfahigkeit bei 140 K abgeschitzt. Fiir die Bi2212-Probe betrégt der elektronische
Anteil etwa 15%, wihrend er fiir die Bi2223-Probe bei 12% liegt. Der phononische Anteil ist
in der Bi2223 Probe vergleichsweise grofier. Die hohere Warmeleitféhigkeit sowie das stérker
ausgeprigte Maximum sind die Folge dieses h6heren Phononenanteils. Bei etwa 35 K schnei-
den sich die beiden Warmeleitfadhigkeitskurven. In diesem Temperaturbereich dominiert die
Streuung an Defekten. Hier muss von einer hoheren Defektstreurate bei der Bi2223-Probe
ausgegangen werden, was konsistent mit ihrer geringeren Dichte ist.

Ein ausfiihrliches Modell (BRT-Theorie) zur theoretischen Erklarung der Wérmeleitfahig-

15Buropean High-Temperature-Superconductors, Alzenau
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Abbildung 19: Wérmeleitfahigkeit von BSCCO: Die gesinterte Probe besteht iiberwiegend aus
der Phase Bi2223. Die Bi2212-Probe mit hoherer Dichte wurde nach dem Schleudergussver-
fahren hergestellt.

keit in Supraleitern, speziell auch in HTS, haben Bardeen, Rickayzen und Tewordt und spéater
Wolkhausen entwickelt [41, 42].

Generell kann festgehalten werden, dass die Wirmeleitfahigkeit eines Kupferoxid-Hoch-
temperatur-Supraleiters sehr viel geringer ist als die eines reinen Metalls. Die stark reduzierte
Ladungstriagerkonzentration ist als Grund zu nennen. Die Wirme wird hauptséchlich durch
Phononen transportiert, wobei fiir T < T, die Ladungstréiger eine wichtige Rolle spielen.

MgB; Eine Magnesium-Diborid-Probe aus polykristallinem, heifs-gepresstem (HP) Material
stand ebenfalls zur Verfiigung'®. Durch Laserschneiden wurde ein Probenkdrper angefertigt.
Die Dichte des heiR-gepressten M gBs betriigt etwa 2,46 g/cm?, Supraleitung setzt bei etwa
38 K ein. In Abb. 20 ist die Warmeleitféhigkeit gezeigt. Um die Warmeleitféhigkeit im normal-
leitenden Zustand zu ermitteln, wurden Messungen bei 9 Tesla durchgefiihrt. Ahnlich wie bei
Niob, siche Abb. 16, zeigt M gB> einen metallischen Charakter. Die Warmeleitfiahigkeit hat
zwar kein Maximum, wie das in [44] der Fall ist, jedoch nimmt die Warmeleitfdhigkeit deut-
lich héhere Werte an als fiir die HTSL-Materialien. Die Messdaten lassen im SL-Zustand einen
kubischen Temperaturanstieg bei tiefen Temperaturen vermuten. Im NL-Zustand spiegelt sich
das typische lineare Verhalten der Ladungstriiger wieder. Der Ubergang zur Supraleitung ist
nicht erkennbar. Die Warmeleitfihigkeit dieser bindren Verbindung ist stark vom Reinheits-
grad abhingig, wie ein Vergleich mit weiteren Literaturwerten [28, 45, 46, 47, 48] deutlich
zeigt. Der RRR-Wert, hier bezogen auf den Restwiderstand bei 40 K betragt etwa 2.

16 Herkunft: T. Prikhna [43], MgBa+ 10% Ti, 800°C, 2 GPa, 1 Std.
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Abbildung 20: Wirmeleitfahigkeit einer heiff-gepressten M gBs-Probe ohne bzw. mit dufserem
Magnetfeld. Durch die doppeltlogarithmische Darstellung lasst sich im SL-Zustand grob eine
T3 und im NL-Zustand eine lineare Temperaturabhiingigkeit fiir tiefe Temperaturen erkennen.

An dieser Stelle soll nochmals darauf hingewiesen werden, dass die gezeigten Messungen
keinesfalls als Referenzmessungen fiir die jeweiligen Materialien zu interpretieren sind, sondern
nur exemplarisch die Grofenordnung und den Temperaturverlauf der relevanten Materialien
reflektieren sollen.

2.5 Wirmeleitfihigkeit in Kompositsystemen

Wie oben ausfiihrlich betrachtet, ist die Warmeleitfahigkeit eines Supraleiters sehr gering,
was negative Folgen fiir die Stabilitdt eines stromdurchflossenen Leiters hat, wie bereits in
Kapitel 1.1 erldutert wurde. Eine parallel geschaltete Anordnung eines reinen Metalls kann
den Warmefluss und die Stromumverteilung entscheidend verbessern. Wie sich die Wirmeleit-
fahigkeit in Kompositsystemen ergibt und insbesondere der dadurch entstehende anisotrope
Charakter wird im Folgenden kurz theoretisch dargestellt.

2.5.1 Parallele Wirmewiderstinde (Messung in Bandrichtung)

Analog zu Schaltkreisen in der Elektrostatik kénnen auch Wirmewiderstiande parallel ange-
ordnet werden und entsprechend den Kirchhoffschen Gesetzen ein resultierender Gesamtwi-
derstand bestimmt werden. Die Temperaturdifferenz tritt an die Stelle einer Spannung, der
Wairmefluss entspricht dem Strom. Im Falle einer Parallelschaltung addieren sich die Beitréige
der einzelnen Komponenten i zur gesamten Warmeleitf&higkeit:

>\ges = Z fz)\z (28)
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Abbildung 21: Schematischer Querschnitt durch ein Kompositband mit zwei unterschiedlichen
Komponenten. Fliefst die Warme normal zur Bandebene, in der Zeichnung wire dies von oben
nach unten, sind sowohl parallele als auch serielle Warmewiderstinde zu beriicksichtigen.

wobei f; =
9

keit ist. Dieses Modell paralleler Warmewiderstinde wird in Kapltel 5 zur Beschreibung der

Wirmeleitfahigkeit supraleitender Kompositstrukturen herangezogen.

2.5.2 Serielle Wirmewiderstinde (Messung in zur Bandebene normalen Rich-
tung)

Geht man von einer ausschlieklich seriellen Anordnung von Warmewiderstéinden aus, so kann
eine effektive Warmeleitfdhigkeit angegeben werden

—1
)\ges = <Z§\ZZ> (29)

wobei [; = L

Fiir ein Komp051tsystem wie es der BSCCO-AgAu- Bandlelter darstellt, ist die effektive
Wairmeleitfahigkeit in Bandrichtung durch Formel 28 gegeben. Normal zur Bandrlchtung sind
sowohl Wiarmewiderstinde parallel als auch seriell angeordnet, der Querschliff in Abb. 28
und die schematische Abb. 21 verdeutlichen dies. Fiir eine erste, grobe Abschatzung der ef-
fektiven Wéarmeleitfihigkeit normal zur Bandebene ist dieses Modell geeignet, insbesondere
wenn man als Randbedingung fiir die obere und die untere Flache konstante Temperaturen
annimmt [49]. Eine realistischere Randbedingung wére ein gleichméfiger Wéarmefluss in bzw.
aus einer Begrenzungsfliche. Im Falle unterschiedlicher Leitfhigkeiten A\; und A9, und mit der
in Abb. 21 skizzierten Geometrie ist das einfache Modell der parallelen und seriellen Wérme-
widerstinde nicht mehr giiltig, da die Warme nicht mehr nur axial (hier von oben nach unten)
flie’t, sondern sich eine transversale Komponente ausbilden wird. Messungen an BSCCO-
Bandleiterstapeln und FEM-Simulationen werden eine Aussage iiber die Normalkomponente
der Wirmeleitfahigkeit ermoglichen.
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3 Messung der Warmeleitfahigkeit

Im folgenden Kapitel wird die Messung der Wirmeleitfahigkeit erklért. Hierfiir wurde ein
spezielles Messsystem ausgewé#hlt, dass auf der Axialen-Wérmefluss-Methode im stationéren
Temperaturgleichgewicht beruht. Das Prinzip der Messmethode und wie es durch die verwen-
dete Apparatur realisiert ist, wird in Abschnitt 3.1 erldutert. Die Messgrofen, insbesondere
eine Rohdatenaufnahme einer Warmeleitfahigkeitsmessung, werden in Abschnitt 3.2 darge-
stellt. Anschliefend werden in 3.3 sdmtliche Fehlerquellen untersucht. Um die Verwendbarkeit
des Systems zu demonstrieren, werden spéter in Kapitel 5.1 Referenzmessungen an unter-
schiedlichen Materialien gezeigt.

3.1 Messmethode

Zur Messung der Warmeleitfahigkeit konnen mehrere Methoden angewendet werden. Fiir sehr
schlechte Wéarmeleiter, z.B Isolationsmaterialien wie Kunststoffe oder Schaumstoffe, muss
selbst bei tiefen Temperaturen auf die dominierenden Strahlungsverluste geachtet werden.
Methoden, wie die Heizplattentechnik mit begleitendem Randheizer (guarded hot plate [50])
oder die Heizstreifenmethode, wobei der Heizer gleichzeitig als Temperatursensor dient (hot
strip methode [51, 52, 53]), sind hier geeignet. Fiir Temperaturen oberhalb der Raumtempe-
ratur sind selbst fiir gut leitende Materialien transiente Messmethoden zu bevorzugen. Die
Laserblitz-Methode (laser flash methode [54]) ist als weiteres Beispiel zu nennen, wobei der
zeitliche Verlauf der Warmestrahlung detektiert und somit die Temperaturleitfihigkeit a der
Probe bestimmt wird. Mittels einer separaten Messung der spezifischen Warmekapazitat cp
und der Dichte p kann durch A = cppa die Warmeleitfahigkeit berechnet werden.

Die Axiale-Wérmefluss-Methode eignet sich fiir Messungen unterhalb der Raumtempera-
tur, da die Strahlungsverluste mit abnehmender Temperatur zur vierten Potenz sinken, wobei
fiir schlecht wiarmeleitende Materialien dieser Temperaturbereich wiederum einzuschrinken
ist. Das Prinzip basiert darauf, dass eine definierte Warmeleistung ) an einem Ende der Pro-
be aufgepriagt wird. Da das andere Ende der Probe in Kontakt mit einem Kéltebad ist und
somit hier eine konstante Temperatur vorliegt, wird ein Temperaturgradient d7'/dz entlang
der Probe erzeugt der einen Wirmefluss bewirkt. Abb. 22 veranschaulicht das Prinzip sche-
matisch. Andert sich das Temperaturprofil nicht mehr mit der Zeit, so befindet sich die Probe
im statischen Gleichgewichtszustand, die Wéarmeleitung kann durch den Fourierschen Ansatz
beschrieben werden, in dem die Warmestromdichte proportional zum Temperaturgradienten
ist.

Q dr
A dz
Um die Warmeleitfahigkeit A zu bestimmen, muss die Querschnittsfliche A, die Heizleistung
Q sowie der Temperaturgradient gemessen werden. Er ergibt sich aus dem Abstand Az zweier
Temperaturmesspunkte und deren Differenz AT = Ty 4rm — Tkair- Durch Kontaktierung in
Vierpunktkonfiguration wird sichergestellt, dass nur der Temperaturgradient innerhalb des
Probenmaterials gemessen wird. Folgende Bestimmungsgleichung

 QAx
AAT

gilt im idealen Fall, bei welchem keine Warmeverluste durch Strahlung, Restgas und Kontakt-
zuleitungen existieren.

(30)

(31)
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Abbildung 22: Schematische Darstellung der Axialen-Warmefluss-Methode.

3.1.1 Strahlungskorrekturen

Der bedeutendste Verlustkanal stellt die Warmestrahlung Q) s¢,- bei hohen Temperaturen und
der Warmeabfluss iber die Kontaktdrihte K z,,; dar. Deshalb werden in Formel 31 Korrekturen

eingefiihrt, so dass
_ Q — QStr Ax
r= () 32)

gilt. Die Strahlungsverluste konnen nach dem Gesetz von Stefan-Boltzmann abgeschitzt wer-
den

(0]
QStr = 058 (TIL/IVarm - T?(alt) (33)

hier ist o = 5,67 - 1078 Wm™2K~* die Stefan-Boltzmann-Konstante, O die Oberfliiche und
die Emissivitdt der Probe. Unter der Annahme, dass in erster Ndherung nur die Hilfte der
Probe die hohe Temperatur Ty qrm hat, wird die Oberflache halbiert. Werte fiir das Abstrahl-
vermogen variieren von 0,1 < € < 1 entsprechend hochpolierten, metallischen Oberflichen
bis hin zu rauhen, oxidierten Oberflichen, die einem perfekten Schwarzkérper nahe kommen.
Hier ist die grofite Ungewissheit enthalten, was sich in der Fehlerfortpflanzung wiederspiegelt
und in Abschnitt 3.3 eingehend untersucht wird. Der Wérmeabfluss iiber die Kontaktdrihte
ist ebenfalls durch deren Wirmestrahlung bestimmt, weshalb hier eine 72 Abhingigkeit in
Bezug auf die mittlere Probentemperatur als Korrekturpolynom angenommen wird.

Kzu = aT +bT? + ¢T? (34)

Die Koeffizienten werden empirisch bestimmt und haben folgende Werte a = 1,995-10 WK 2,
b=9,555-10"1"WK~2 und ¢ = 1,008- 10~ ' WK~*. Zur Minimierung der Wirmeleitung von
der Probe iiber die Sensor- und Heizerzuleitungen zum Probenhalter, werden diinne, 5cm lange
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Abbildung 23: PPMS,/ TTO mit Vakuumpumpen und Peripherie.

Manganin-Drihte verwendet. Der Einfluss der Korrekturen kann durch die Wahl der Geome-
trie der Probe minimiert werden. Fiir kurze Proben mit grofem Querschnitt (Verhaltnis Ax/A

klein) ist die Wérmeleitung

A
K = Q/AT =+~ (35)

grofs und obige Korrekturen werden vergleichsweise unbedeutend. Eine quantitative Analyse
folgt in Abschnitt 3.3, sowie die experiementelle Realisierung durch die Probenpréparation
in 4.1.

3.1.2 Randbedingungen des Messsystems

Abb. 23 zeigt eine Aufnahme des verwendeten Messsystems: das Physical Property Measu-
rement System (PPMS, Quantum Design) mit der Messoption Thermal Transport Option
(TTO). Fiir die thermische Isolierung der Probe sorgt ein Hochvakuum. Eine Drehschieber-
vorpumpe'? kombiniert mit einer Turbomolekularpumpe'® erzeugen einen Druck von etwa
10~ mbar. Dieser Druck im Probenraum ist ausreichend gering, so dass keine Wirmeleitung
oder gar Konvektion durch das Restgas beriicksichtigt werden muss. Zur Minimierung der
Strahlungsverluste ist um die montierte Probe ein mit Gold beschichtetes Strahlungsschild
auf den Probenhalter geschraubt, so dass Probe, Halter und Schild die gleiche Temperatur
haben. Abb. 24 zeigt den Probenhalter zusammen mit dem Strahlungsschild. Zu erkennen
ist ebenfalls, dass der Deckel des Schildes abgeschraubt werden kann. Dies ist nach jeder
Montage notwendig, um sicher zu stellen, dass weder Probe noch Zuleitungen sich oder das
Strahlungsschild beriihren.

1"Model: DUO 010M, Pfeiffer Vacuum
18TurboVac 50, Leybold Heraeus
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Abbildung 24: Probenhalter mit drei Kontaktschuhen und Strahlungsschild @ = 2,2 cm.

Somit wird die Bedingung einer adiabatischen Isolation gew#hrleistet und ein axialer War-
mefluss sicher gestellt.

Die Temperaturregelung mittels Helium-Verdampferkryostat erlaubt eine Messtemperatur
von 2 K < T < 400 K. Durch die geringe Masse des Probenaufbaus sind Temperaturdnde-
rungsraten von 12 K/min moglich. Die Probe selbst ist direkt oder durch eine Kupferzuleitung
mit dem Kaltebad/ Probenhalter verbunden und hieriiber stabilisiert (sieche Abschnitt 4.2).
In dem verwendeten PPMS-Messtopf sind Messungen bei Magnetfeldern bis zu 9 T mdglich.

3.2 Messgrofien

Neben den Geometriegrofien wie Messldnge Ax und Querschnittsfliche A muss die Heizleis-
tung @ und die Temperaturdifferenz AT bestimmt werden. Die Heizleistung berechnet sich
aus dem ohmschen Widerstand des Heizers R - etwa 2 k{2 - und der konstanten Stromstérke
durch diesen: Q = I?R. Hierfiir ist eine Kalibrationskurve des Widerstandes in Abhéngigkeit
der Temperatur aufgenommen worden. Abb. 25 zeigt den Heizwiderstand als Funktion der
Temperatur zu vier unterschiedlichen Zeitpunkten. Die Widerstandswerte zeigen iiber Jahre
hinweg eine geringere Variation als 0,1%. Der Strom des Heizelements wird in der Heizpha-
se konstant gehalten. Die Hardware-bedingten Stromgrenzen von 10 pA und 6 mA lassen
Heizleistungen im Bereich von 0,2 pfW< Q <72 mW zu.

In Bezug auf die Messung der Temperaturdifferenz stehen durch die TTO zwei Messmodi
zur Verfiigung:

3.2.1 Kontinuierlicher Messmodus

Quadratische Heizpulse wechseln sich kontinuierlich mit “Heizer-Aus” Phasen ab. Es wird kein
thermisches Gleichgewicht erreicht. Durch Anpassung einer Exponentialfunktion an den zeit-
lichen Verlauf der Temperaturdifferenz-Messdaten wird AT bestimmt. Eine schnelle Daten-
aufnahme bei gleichzeitiger Variation der Probentemperatur ist moéglich, die allerdings hohere
Unsicherheiten durch das Fitten einschliefst. Aus diesem Grund wird auf den kontinuierlichen
Messmodus verzichtet. Fiir eine ausfiihrliche Beschreibung wird auf [55, 56] verwiesen.
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Abbildung 25: Kalibrationskurven des Heizelements.

3.2.2 Einzelmessmodus - Messung im thermischen Gleichgewicht

Eine Wirmeleitfahigkeitsmessung wird erst durchgefiihrt, wenn die Probe im thermischen
Gleichgewichtszustand ist. Mit diesem Modus sind alle, in der vorliegenden Arbeit gezeigten,
Daten aufgenommen worden. Im folgenden wird deshalb dieser Modus detailliert erlautert.

Nach Einstellung der gewiinschten Messtemperatur mittels Verdampferkryostat, muss bei
ausgeschaltetem Heizer, der Probenhalter samt Strahlungsschild zunéchst thermalisieren. Ent-
weder verharrt das System fiir eine fest vorgegebene Zeit in Ruhe oder ein Temperaturinde-
rungskriterium muss erreicht werden. Die Temperatur wird durch zwei Cernox!'® Sensoren
kontinuierlich iiberpriift. Durch die Unterbringung der Cernox-Sensoren und des Heizers auf
sogenannten Kontaktschuhen, zu sehen in Abb. 24, sind zusétzliche Zuleitungen von der Mess-
probe zu diesen Kontaktschuhen notwendig. Die Priaparation dieser Kontakte wird ausfiihrlich
in Kapitel 4 erliutert. Durch die hohen Warmewiderstéinde der Sensorzuleitung (Manganin
Drihte) ist sichergestellt, dass Kontaktschuh, Sensor und Probenzuleitung, bestehend aus
Kupfer, die gleiche Temperatur wie der gewiinschte Messpunkt haben. Somit wird an zwei
unterschiedlichen Stellen die absolute Temperatur Ty gy, und Trkq;; bestimmt. Das Tempe-
raturinderungskriterium ist dann erfiillt, wenn jeweils die relative Anderung beider Sensoren
kleiner als 0,1% pro Stunde ist:

TWarm % TKalt %

<0,1— A 0,1—
Twarm " h Trait = h
Ist dies der Fall wird zunichst bei abgeschaltetem Heizer die Temperaturdifferenz als Offset

bestimmt:

(36)

AT‘aus = TWm"m,aus - TKalt,aus (37)

19Model 1050
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Abbildung 26: Rohdaten bei 300 K aufgenommen an einem sechsfach BSCCO-Bandstapel.
Der Temperaturverlauf gemessen durch die beiden Cernox-Sensoren zusammen mit der Heiz-
leistung ist gezeigt. Die Zeitintervalle der Datenaufnahme sind markiert.

In der Regel wird eine Mittelwertbildung iiber 300 Sekunden durchgefiihrt. Anschliefsend liefert
der Heizer die verlangte, konstante Leistung, der Temperaturgradient bildet sich aus. Die
Datenaufnahme im heizenden Zustand erfolgt wiederum erst nach Erreichen des Kriteriums 36.
Aus der Temperaturdifferenz bei angeschaltetem Heizer

ATan - TWarm,cm - TKalLan (38)
und Gl. (37) wird die der Messldnge Az entsprechende Temperaturdifferenz errechnet:
AT = ATy — AT gy (39)

Abb. 26 zeigt eine typische Rohdatenaufnahme der beiden Cernox-Temperatursensoren. Fiir
kleine Temperaturdifferenzen, wirken sich Ungenauigkeiten der Temperaturmessung stark aus.
Deshalb wird versucht, sofern es die maximal zul&ssige Heizleistung von 72 mW erlaubt, eine
zwei bis drei prozentige Temperaturerhthung am warmen Messpunkt Ty 4m Zu erzeugen.
Die Messtemperatur selbst, wird aus Mittelwertbildung der vier Temperaturwerte

Twarm,auss LTKalt,aus; Twarm,an U0d Tkt on bestimmt. Der, durch die Lineaurisierung20 ent-
stehende Fehler ist nach [22] verschwindend gering (= 0,023%). Um die Giite der Warmeleit-
fahigkeitsmessung durch die Axiale-Wéarmefluss-Methode im Gesamten abzuschétzen, werden
im folgenden Abschnitt die unterschiedlichen Fehlerquellen quantitativ betrachtet.

20 Annahme: T-Variation sei tatsichlich proportional zu 73 und AT/T = 3%.
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Abbildung 27: Probe des sechsfach BSCCO-Bandstapels. Die Geometriegrofen sind einge-
zeichnet.

3.3 Fehlerbetrachtung

Jede noch so prizise Messung ist fehlerbehaftet, insbesondere die Messung thermischer Gro-
fen, wie die Warmeleitfihigkeit, beinhaltet unterschiedliche Quellen der Messunsicherheit.
Typische Unsicherheiten von 3% bis 5% sind fiir gute Messungen in der Literatur charakte-
ristisch [3]. Fiir das Messsystems wird eine minimale, typische Genauigkeit der gemessenen
Warmeleitung von 5% bzw. gestaffelte Warmeleitwertfehler fiir unterschiedliche Tempera-
turbereiche angegeben [57]. Da die Fehlerquellen fiir unterschiedliche Proben stark in ihrer
Relevanz variieren kénnen, werden im Folgenden sémtliche Messungenauigkeiten identifiziert.
Eine separate Bestimmung des Fehlers fiir jede Messprobe ist notwendig.

3.3.1 Geometriefehler

Um von der gemessenen Warmeleitung K = Q/AT auf die Warmeleitfihigkeit A schliefsen zu
konnen, muss die Geometrie der Probe gemessen werden, siehe Formel 32. Prinzipiell handelt es
sich bei den Messproben stets um senkrechte Prismen, meistens um Quader oder Zylinder. Um
die Begriffe Lange, Breite und Hohe einheitlich zu nutzen, ist in Abb. 27 eine prismatische
Probe mit den genannten Mafen beschriftet. Abweichungen von einem senkrechten Prisma
konnen beispielsweise bei den Mehrfachstapeln der BSCCO-Bénder, bei gegossenen Proben
oder bei schwer zu bearbeitetenden Materialien, wie Supraleiter-Einkristalle, auftreten. In den
beiden erst genannten Fillen kann durch Mittelwertbildung die Querschnittsflache (Héhe mal
Breite) ausreichend genau bestimmt werden. Fiir die NdBazCu3O, (Nd123) Probe muss ein
Fehler in der Flachenbestimmung von AA/A = 10% angenommen werden, da hier sowohl die
Hohe (etwa 1,1 mm) als auch die Breite (etwa 1,5 mm) des Kristalls keinesfalls eben ist.

Fiir Proben, welche eine geringere Hohe als 0, 5mm haben und mittels zerspanendem Werk-
zeug geformt wurden, ist ab einer Oberflichenrauhigkeit von 20 um, diese zu beriicksichtigen.

Die in Abb. 27 gezeigte Probe eines BSCCO sechsfach Stapels ist nur in erster Ndherung
ein Quader. Zwei Korrekturen sind fiir die Berechnung der Querschnittsfliche erforderlich:

e Beriicksichtigung der Woélbung der Einzelbédnder und somit des gesamten Stapels.
e Seitliche Einbuchtungen im Bereich des Lotes.

Abb. 28 zeigt einen Querschliff?! eines solchen sechsfach Stapels. Anhand dieser mikroskopi-

21 Freundlicherweise zur Verfiigung gestellt durch die Firma EHTS.
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Abbildung 28: Querschliff des sechsfach BSCCO-Bandstapels. Die bauchige Gestalt der Bin-
der, sowie die Einbuchtungen seitlich im Bereich der Létung sind deutlich zu erkennen. Die
feinen schwarzen Bereiche sind die BSCCO-Filamente (121 pro Band), die in eine Silber-Gold
Legierung eingebettet sind (hell). Zwischen den sechs Béndern befindet sich ein SnAg-Lot
(dunkel).

schen Aufnahme kann die Abweichung von einem Quader genau ermittelt werden. Steht fiir
eine Probe kein Querschliff dieser Qualitédt zur Verfiigung, muss die Korrektur abgeschétzt
werden. In diesen Féllen wird ein erhohter Flichenfehler angenommen.

Der Messlangenfehler beruht in erster Linie auf der endlichen Ausdehnung der angekleb-
ten Kontaktzuleitung. Durch die Umstellung von rechteckigen Kupferzuleitungen (0,6 mm x
0,25 mm) auf runde Drihte (0=0,4 mm), konnte die Unsicherheit der Kontaktstelle dras-
tisch reduziert werden, siehe auch Abschnitt 4.4. Dabei wird angenommen, dass idealerweise
ein linienférmiger Kontakt zwischen Kupferdraht und Messprobe existiert. Der Einfluss des
umgebenden Epoxid Klebers ist vernachlédssigbar, da dieser verglichen mit dem direkten Kup-
ferkontakt nur schlecht die Warme leitet. Folglich wird die Messldnge von Mitte zu Mitte des
Kupferdrahtes bestimmt. Bei einer Messgenauigkeit von 0,1 mm sollte eine Probe mindestens
Az > 3 mm sein, damit der relative Fehler unter 3% bleibt. Fiir schlecht leitende Materialien
tritt somit diese Forderung in Gegensatz zu der gewiinschten kurzen Messlange, welche fiir
eine hohe Wiarmeleitung notwendig ist, um die Strahlungskorrekturen zu minimieren.

Desweiteren ist speziell bei den diinnen, breiten YBCO-Béndern darauf zu achten, dass
die Warme symmetrisch eingekoppelt wird und die Zuleitungen der Temperatursensoren auf
den Isothermen zu liegen kommen. Fiir die oftmals simultan durchgefiihrten elektrischen Wi-
derstandsmessungen kann dies eine signifikante Fehlerquelle darstellen, da hier der Strom
nicht symmetrisch eingekoppelt wird, sondern an der Stelle, an der die Zuleitung die Probe
direkt beriihrt. Die Ursache liegt in der deutlich schlechteren elektrischen Leitfahigkeit des
Epoxidklebers, die mehrere Grofenordnungen geringer ist als die von Kupfer. Fiir die War-
meleitfahigkeit betrigt dieser Unterschied nur etwa zwei Grofsenordnungen, weshalb man hier
von einer symmetrischen Einkopplung ausgehen kann.

Zusammenfassend ist festzuhalten, dass der Geometriemessfehler individuell fiir jede Probe
bestimmt wird. Fiir grofe Proben (Lénge > 8 mm; Breite, Hohe, Durchmesser > 1 mm) mit
wohl definierten Grenzflichen sind die Geometriefehler vernachléssigbar klein. Im Falle sehr
kurzer oder diinner Proben kann der relative Geometriefehler grofer als 3% werden. Eine ex-
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treme Ausnahme stellt der NdBasCusO,-Kristall dar, da die Begrenzungsflachen parallel zu
den ab-Ebenen nicht planparallel prapariert werden konnten. Diese Probe wurde aufgrund ih-
rer geringen Ausmafe in Zweipunktkonfiguration kontaktiert, was eine zusétzlich Unsicherheit
durch Kontaktwiderstéinde hervorruft.

3.3.2 Temperaturfehler

Die Temperaturen an den Messpunkten werden mit Cernox-Sensoren absolut gemessen. Cernox-
Sensoren zeichnen sich durch eine hohe Sensitivitét {iber den gesamten Temperaturbereich und
durch eine geringe Magnetfeldabhéngigkeit aus [58]. Beide Cernox-Sensoren wurden vor der
Inbetriebnahme kalibriert, siche Abb. 29. Der Speisestrom der Cernox-Sensoren wird auto-
matisch durch die Experimentsteuerung der Temperatur angepasst. Somit kann die Eigen-
erwarmung auch bei kryogenen Temperaturen fiir eine absolute Messung der Temperatur
vernachléssigt werden.

Wird jedoch eine Temperaturdifferenz nach Gl. (37) und (38) bestimmt, kann eine zwi-
schenzeitliche Anderung des Speisestroms den Offset AT, signifikant indern, und somit
einen Fehler in der Bestimmung von AT mittels G1.(39) hevorrufen. Dies wird teilweise bei
Messwerten beobachten, fiir welche die Messtemperatur von niedrigen Werten aus angefah-
ren wird. Die automatische Steuerung regelt zu Beginn des Heizpulses den Speisestrom nach,
da hohere Temperaturen gemessen werden. Der zuvor bestimmte Offset ist nicht mehr giiltig
und der Messpunkt muss durch den Experimentator verworfen werden. Um die individuelle
Uberpriifung und vorallem den Messzeitverlust zu umgehen, kann bei Anfahren der Mess-
temperatur von tiefen Werten aus, vor der Thermalisierung eine 3% Temperaturerh6hung
durchfahren werden. Der Cernox-Speisestrom wird direkt auf ein hoheres Niveau eingestellt
und nicht wihrend der Messung nachgeregelt.

Durch die Vorgehensweise iiber Messung von Absoluttemperaturen und die Offset-Bestim-
mung AT,,s, kann die Temperaturdifferenz AT hochstens so genau bestimmt werden, wie
die Variation des Offset mit der Temperatur am Messpunkt ist. Steigt der Offset monoton
an, handelt es sich dabei um einen systematischen Fehler, der die Warmeleitfahigkeit stets
geringer erscheinen lédsst. Signifikant wird dieser Beitrag fiir sehr gut wirmeleitende Proben
im Bereich tiefer Temperaturen. Im kritischen Temperaturbereich unterhalb von 30 K nimmt
AT,,s mit zunehmender Temperatur etwa linear zu. Der Steigungskoeffizient kann in diesem
Bereich konservativ mit 0,004 K/K abgeschétzt werden. Zur Bestimmung des relativen Fehlers
von AT wurde folgende Formel verwendet:

A(AT) _ 07 004 (TWarmﬂn - TWarm,aus) (40)

AT AT

Der Ausdruck in der Klammer stellt die Temperaturerh6hung am warmen Thermometer wih-
rend einer Messung dar. Dass diese Temperaturerhéhung keinesfalls gleichbedeutend mit AT
ist, zeigt Abb. 26 der Rohdaten. Im gezeigten Fall bleibt jedoch der relative Fehler unter 1%
da AT selbst geniigend grof ist. Im Falle hochleitender Metalle wie z.B. bei Proben aus Silber,
Aluminium oder Kupfer, aber auch bei den supraleitenden Kompositleitern, die reine Metalle
in ihrem Aufbau enthalten, ist im Bereich des Warmeleitfdhigkeitsmaximums und darunter
die Temperaturerh6hung um ein Vielfaches grofer als die zu messende Temperaturdifferenz
AT. Der relative Fehler ist fiir die Aluminium und die Cu-OFE-Probe bei 4 K etwa 30%.
Fiir steigende Temperaturen nimmt dieser Fehler jedoch stark ab, fiir T > 20 K ist er bereits
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Abbildung 29: Kalibrationskurven der beiden Cernox Sensoren zu zwei verschiedenen Zeit-
punkten. Links (rechts) der Cernox-Sensor der stets Trair (Tiwarm) misst.

unter 10% gesunken. In Tabelle 3 sind fiir beispielhaft ausgewéihlte Proben die Fehler in AT
aufgefiihrt.

Die Bestimmung der absoluten Messtemperatur selbst, h&ngt von der Genauigkeit der
Cernox-Sensoren ab. In Abb. 29 sind die Kalibrationskurven der beiden Cernox-Sensoren ge-
zeigt. Die Kalibrationsroutine wurde nach zwei Jahren wiederholt, um langfristige Verdnderun-
gen zu erkennen. Hierbei wurde eine Widerstandsinderung um etwa 1% bei Raumtemperatur
und 2% bei 4 K gemessen. Bei zusitzlichem Vergleich von Messungen der Sprungtemperatu-
ren T, unterschiedlicher Proben des gleichen Supraleiters, wird eine Variation bis zu 1% be-
stétigt. Die absolute Messtemperatur kann folglich mit einer Unsicherheit von 1% bei Raum-
bis 2% bei kryogenen Temperaturen ermittelt werden.

3.3.3 Fehler der Heizleistung

Der Fehler in der Heizleistung setzt sich zusammen aus dem Fehler des Widerstandes, welcher
kleiner als 0,1% ist, siehe Kalibrationskurve in Abb. 25, und dem Fehler des Stromes. Laut
Hersteller kann ein minimaler Strom von 10 pA auf 0,02 pA konstant eingestellt und gehalten
werden. Somit ist der resultierende Fehler der Heizleistung vernachléssigbar klein (<0,23%).

3.3.4 Fehler aufgrund der Strahlungskorrektur

Diese Fehlerquelle wird fiir alle Proben bei hohen Temperaturen relevant, wobei der Begriff
“hohen” probenspezifisch ist. Wie in Abschnitt 3.1.1 gezeigt wurde, konnen die Verluste auf-
grund von Warmestrahlung durch das Stefan-Boltzmann-Gesetz (33) abgeschiitzt werden. Da
in der Regel fiir die Emissivitét kein genauer Wert bekannt ist, sondern grobe Richtwerte her-
angezogen werden miissen, entsprechend der Oberflichenbeschaffenheit der Probe, hat diese
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Korrektur eine sehr beschrankte Genauigkeit. Gleiches gilt fiir die Korrektur der Warmeleitung
entlang der Zufiihrungen Kz, da diese ebenfalls in Strahlungsverlusten griindet. Desweiteren
werden in Formel (33) zur Berechnung der Korrektur die Temperaturen T'yqpm und Tgqp: €in-
gesetzt, welche bei einer Vierpunktmessung deutlich innerhalb der Probe abgegriffen werden.
Somit ist der tatsdchliche Temperaturunterschied zwischen dem Heizer und dem Kéltebad und
folglich auch die Strahlungskorrektur Qg systematisch zu gering angenommen. Als konser-
vative Abschétzung des Fehlers wird deshalb die relative Strahlungskorrektur selbst auch zur
Fehlerabschétzung der Strahlungsverluste verwendet.

Fiir schlecht leitende Materialien bei Raumtemperatur kann die Abschéitzung der Strah-
lungskorrektur von der gleichen Groéfenordnung sein wie die Warmeleitung selbst. In diesen
Fallen wiirde folglich der Fehler auf 100% anwachsen. Die Grenzen dieser Methode werden
deutlich sichtbar, weshalb der Temperaturbereich einzuschrinken ist.

Generell kann der Einfluss der Korrekturen und somit der Fehler minimiert werden, in
dem die Geometrie geeignet gewidhlt wird. Wobei eine Messldngenreduktion wiederum den
relativen Fehler der Grofen Az und AT anwachsen lisst. Eine Zusammenstellung aller Fehler
und ihre Fortpflanzung wird in Tabelle 3 fiir sdmtliche Proben gegeben.

3.3.5 Gesamte Messunsicherheit

Die, in den letzten Abschnitten erarbeiteten relativen Fehler werden fiir jede Probe geometrisch
addiert. Die Gesamtheit aller Proben kann grob in drei Kategorien eingeordnet werden:

e Proben mit geringer Wirmeleitung: bei tiefen Temperaturen dominiert der Geometrie-
fehler; bei hohen Temperaturen iiberwiegt der Fehler aufgrund der Strahlungskorrektur,
was gegebenenfalls zur Einschrinkung des Temperaturbereichs fiihrt.

e Proben mit einer Warmeleitung im Bereich von 5 mW/K < K < 20 mW /K bei Raum-
temperatur und keinem ausgeprigten Wirmeleitfahigkeitsmaximum bei kryogenen Tem-
peraturen: alle Einzelfehler sind auf einem geringen Niveau, die gesamte Messunsicher-
heit ist in den meisten Fillen unter 5%.

e Proben mit sehr hoher Warmeleitung: die Messung der Temperaturdifferenz verursacht
die grofte Unsicherheit, jedoch iiberwiegend nur bei Temperaturen unterhalb von 10 K.

In Tabelle 3 sind beispielhaft Proben aus diesen Kategorien, deren Fehlerquellen, der resultie-
rende Gesamtfehler sowie der relevante Temperaturbereich dieser Fehler aufgefiihrt. Fiir den
gesamten Fehler der Nd123-Probe wurde aufgrund der Zweipunkt-Anordnung der Kontakte
eine zusétzlich Unsicherheit von 10% angenommen.

Um die Eignung des Messsystems zu demonstrieren, werden im Abschnitt 5.1 verschiedene
Messungen an Referenzmaterialien gezeigt.
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Tabelle 3: Fiir beispielhaft ausgewéhlte Proben sind die einzelnen Fehler tabelliert. Es sind
jeweils die maximalen, relativen Fehler mit der zugehorigen Temperatur in Klammern ange-
geben. Die gesamte maximale relative Messunsicherheit der Warmeleitfihigkeit ist der letzten

Spalte zu entnehmen.

relativer Fehler | Geometrie | Temperaturdifferenz | Strahlungskorrektur | ges. relativer
Fehler
GF-RP 5% 1% (4K) 3% (200K) 6%
YBCO-Band 5% < 1% fiir alle Temp. 7% (200K) 8,7%
Edelstahl 3% 2% (4K) 7,7 % (300K) 8,5%
BSCCO-Band 4% 0,7% (4K) 2,2% (300K) 4,6%
Kupfer OFE 1,5% 32% (4K) 2% (300K) 32%
M gBy-Draht 2% 12% (4K) 5% (300K) 15%
Nd123 10% < 1% fiir alle Temp. 5% (200K) 15%
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4 Probenpraparation

Diesem Thema ist ein komplettes Kapitel gewidmet, da die Probenpréparation ein kritischer
Punkt der Wirmeleitfahigkeitsmessung darstellt. Sie ist zeitintensiv und aufwéndig, da an jede
Messprobe mindestens zwei, in der Regel vier, Zufiihrungen angebracht werden miissen. Diese
aufwindige Vorarbeit ermoglicht allerdings eine ziigige Probenmontage auf dem Probenhalter.

4.1 'Wahl der Probengeometrie

Um moglichst im dynamischen Messbereich des Physical Property Measurement Systems zu
liegen, ist die Geometrie der Probe geeignet zu wihlen, siehe Kapitel 3 und [55, 57]. Schlechte
Wirmeleiter, wie z.B. Kunststoffe oder Isolationsmaterialien, sollten eine grofe Querschnitts-
fliche und eine kurze Messlénge besitzen, wihrenddessen gute Wéirmeleiter, wie z.B. reine
Metalle, eine lange, diinne Form haben sollten. Durch grobe Abschitzung der zu messenden
Wairmeleitfihigkeit vorab, kann somit eine Warmeleitung K, siehe Gl. (35), der Messprobe
in einem Bereich zwischen 5 mW /K und 20 mW /K bei Raumtemperatur erzielt werden. Ist
die Wéarmeleitung geringer als diese untere Grenze, werden zum einen die Messzeiten ver-
gleichsweise lang und zum anderen steigt die Messunsicherheit aufgrund der abgeschitzten
Strahlungskorrekturen drastisch an, siehe Abschnitt 3.3. Kann die Geometrie einer schlecht
leitende Probe nicht geeignet gewidhlt werden, muss der Messbereich fiir hohe Temperaturen
eingeschriankt werden.

Ubersteigt die Wirmeleitung die obere Grenze, so kann das Heizelement nicht mehr die
notige Heizleistung (maximal 72 mW) liefern, um bei hohen Temperaturen einen Tempera-
turanstieg von 3% der absoluten Temperatur zu gewéahrleisten. Fiir Proben mit ausgepriagtem
Leitfdhigkeitsmaximum bei tiefen Temperaturen iibersteigt die Warmeleitung Werte von iiber
100 mW /K. Ist dies der Fall, wird der Fehler in der Bestimmung der Temparaturdifferenz
grof, siehe Abschnitt 3.3.2.

Die oben genannten Grenzen bei Raumtemperatur sind flieflend und lassen sich teilweise
durch das beschriankte Volumen im Probenhalter aber auch durch vorgegebene Probenstruk-
turen nicht einhalten. So z.B. ist die Querschnittsfliche der HTS-Bénder strikt vorgegeben
und nur noch die Probenlinge der Bénder frei wihlbar. Die speziellen Geometrieprobleme
dieser Messproben wurden in Abschnitt 3.3.1 genauer betrachtet.

Tabelle 4 fasst einige gewdhlte Mafe, die gemessene Wirmeleitfahigkeit bei Raumtempe-
ratur und die resultierende thermische Warmeleitung fiir reprisentativ ausgewihlte Proben
zusammen. Dass nicht alle Beispiele im genannten dynamischen Messbereich liegen, ist deutlich
zu sehen. Fiir das YBCO-Band und die GFK Probe war dies nicht moglich, weil ansonsten
die Temperaturmesspunkte unter 3 mm entfernt voneinander sind, was einerseits nur noch
schwer priparierbar ist und andererseits den relativen Fehler in der Messldngenbestimmung
grofs werden l&sst.

4.2 Zweipunkt- und Vierpunktmessung

Die Vorteile der Vierpunktmessung gegeniiber der Zweipunktmessung sind die Gleichen wie
bei elektrischen Messungen auch: Vermeidung von zusétzlichen Widerstinden (thermisch oder
elektrisch) durch die Messleitungen und durch die Kontaktstellen. Nach Mdoglichkeit wurde
deshalb immer die Vierpunktanordnung gewahlt.
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Tabelle 4: Beispielhaft ausgewéhlte Proben und deren Geometrie, sowie die berechnete Wir-
meleitung bei Raumtemperatur.

Probe Lange | Querschnittsfliche | Warmeleitfahigkeit | Warmeleitung
jmum] [mm?] [W/Km] [mW /K]

GFK 3,57 6,8 0,52 1,0
Stycast 3,22 27,62 1,13 9,7
Edelstahl 13,76 16,12 12,4 14,5
YBCO-Band 4,9 1,3 18 4,8
M gBs-Draht 8,4 1,60 40,5 7,7
BSCCO-Band | 5,51 0,81 144 21,2
Kupfer 22,2 0,98 382 16,9

Abbildung 30: Edelstahl Probe: vor der Befestigung der Kupfer-Zuleitungen, danach und mon-
tiert auf dem Probenhalter.

Die Aufnahmen in den Abbildungen 30 und 32 sollen die unterschiedlichen Praparations-
moglichkeiten und die endgiiltige Montage auf dem Probenhalter demonstrieren. Abb. 30 zeigt
beispielsweise die Edelstahl Probe in drei unterschiedlichen Praparationsstadien. Anhand die-
ser Probe wurden exemplarisch sowohl eine Zwei- als auch eine Vierpunktmessung durch-
gefithrt. Aus dem Rohmaterial wurde ein quadratisches Prisma mit Seitenlinge 4 mm und
Hohe 16 mm angefertigt. Zur besseren Fixierung der Thermometerzufithrungen und zu einer
genaueren Bestimmung der Messlinge, wurden zusitzlich zwei Nuten in die Edelstahlprobe
gesigt, wie im linken Teil zu sehen ist. Das mittlere Bild zeigt die bereits préparierte Probe.
An die Stirnflichen wurden jeweils eine vergoldete Kupferscheibe mit jeweils zwei Kontaktste-
gen und in die Nuten der Edelstahlprobe 0,25 mm starke, vergoldete Kupferzufiihrungen mit
Stycast 2850FT geklebt. Hier ist bei der Préiparation darauf zu achten, dass die Klebefldche
der Thermometerzufithrungen nicht mit der Klebung der Scheiben iiberlappt. Im rechten Teil
von Abb. 30 ist die Edelstahlprobe in Vierpunktkonfiguration auf dem Probenhalter montiert.
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Abbildung 31: Im oberen Teilbild ist der Wirmewiderstand der Edelstahl-Probe fiir beide
Konfigurationsmoglichkeiten und der daraus resultierende Warmewiderstand der Kontaktstelle
fiir die Zweipunktmessung gezeigt. Der untere Graph zeigt die Warmeleitfahigkeit fiir beide
Konfigurationsmoglichkeiten.

Die Wérme fliefst iiber die vergoldete Kupferscheibe in die obere Stirnfliche der Probe. Die
Temperatursensoren sind hiervon riumlich getrennt durch die zusétzlichen Zufiihrungen. Uber
die untere Kupferscheibe, welche fest in den Probenhalter eingespannt ist, fliefst die Warme
in das Kiltebad ab. Fiir die Zweipunktmessung waren die Thermometerkontaktschuhe direkt
an die Stege der Kupferscheiben geklemmt. Somit war im Messsignal der Warmewiderstand
der Kontaktstelle enthalten.

Das Ergebnis beider Messungen ist in Abb. 31 zu sehen. Wird der Wérmewiderstand der
Vierpunktmessung von dem der Zweipunktmessung subtrahiert, so kann der Kontaktwider-
stand fiir die vorliegende Zweipunktmessung abgeschitzt werden. Er nimmt mit sinkender
Temperatur zu, entsprechend der sinkenden Wiarmeleitfahigkeit des verwendeten Epoxydkle-
bers. Fiir dieses Beispiel wire eine Zweipunktmessung mit einem zusétzlichen systematischen
Fehler von etwa 10% behaftet, was den eingezeichneten Fehler durch die restlichen Grofien, wie
er in Abschnitt 3.3 beschrieben wurde, deutlich {ibersteigt. Fiir gute und sehr gute Warmelei-
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ter, wie z.B. alle reinen Metalle und Legierungen, ist deshalb unbedingt die Vierpunktpripara-
tion zu wihlen. Fiir schlechte Warmeleiter, wie z.B. GFK, kann auch eine Zweipunktmessung
ausreichen, da der Kontaktwiderstand im Vergleich zum Warmewiderstand der Messprobe
vernachlassigbar klein ist. An Proben mit geringem Durchmesser, wie z.B. die MgBs-Drihte,
sind nur drei Zufiihrungen angeklebt, weil diese Proben direkt in die Halterung des Kalte-
bads eingeklemmt werden koénnen und somit die thermische Ankopplung iiber den vierten
Kupferdraht entféllt.

4.3 Verwendete Epoxydkleber

Die Kontaktierung aller Proben fand durch Klebung entweder mit EPO-TEK® H20E [59] oder
mit schwarzem STYCAST® 2850FT [60] statt. Eine Lotung der Zufithrungen an metallische
Proben wire auch denkbar, jedoch wurde aus drei Griinden darauf verzichtet:

1. Da die Proben unterschiedlichste Metalloberflichen besitzen, wire jede Lotung indivi-
duell beziiglich Lot, Temperatur und Flussmittel zu optimieren gewesen. Die Anzahl der
Probenstiicke je Material 1dsst dies oft nicht zu.

2. Ein grofser Teil der Proben besteht aus supraleitenden Kompositen. Um die supralei-
tenden und thermischen Eigenschaften des Festkorpers nicht zu dndern, sollte auf eine
Behandlung mit hohen Temperaturen, wie sie bei einer Lotung iiblich sind, verzichtet
werden.

3. Die verwendeten Kleber ermdglichen eine exaktere Probenpriparation als eine Létung.

Die spezifischen Eigenschaften der beiden Kleber werden in den folgenden Unterabschnitten
erlautert.

4.3.1 EPO-TEK H20E

Dieser zweikomponentige Epoxydkleber ist elektrisch leitend, da Silberpartikel in beiden Kom-
ponten enthalten sind. Er hat eine pasttse Konsistenz. Nach dem Anriihren kann dieser Kleber
etwa vier Tage verarbeitet werden, bevor er bei Normalbedingungen aushértet. Dies sind zwei
entscheidende Vorteile im Vergleich mit STYCAST. Der Aushartprozess kann durch Erhitzen
auf max. 100°C zeitlich verkiirzt werden, so dass nacheinander die Zufiihrungen fiir eine Vier-
punktmessung angeklebt werden kénnen. Die Scherfestigkeit bei Raumtemperatur betrégt laut
Hersteller 10 MPa, was ausreichend ist, um bei kleinster Klebefliche (etwa 1 mm?) die Kup-
ferdrahtzufiihrungen und die Kontaktschuhe zu halten. Fiir grofsflichige Klebungen, beispiels-
weise bei der Priparation der Edelstahl Proben, miissen die unterschiedlichen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten beriicksichtigt werden. Da Kupfer einen geringeren Ausdehnungs-
koeffizienten als EPO-TEK H20E besitzt, 16sten sich die vergoldeten Kupferscheiben von der
Messprobe ab. Durch Aufrauhen der vergoldeten Oberfléche kann dies verhindert werden. Fiir
weitere technische Details zu EPO-TEK H20E wird auf [59] verwiesen. Neben der elektrischen
Leitfahigkeit bewirken die Silberpartikel auch eine hhere Warmeleitfahigkeit im Vergleich zu
normalen Epoxidklebern, was fiir die Warmeleitfahigkeitsmessungen vorteilhaft ist. Die War-
meleitfihigkeitskurve als Funktion der Temperatur ist aus Schaubild 33 zu entnehmen. Fiir
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Abbildung 32: Messprobe aus EPO-TEK H20E, prépariert mit vergoldeten Kupferscheiben
und montiert auf dem Probenhalter.

diese Messung wurde ein EPO-TEK H20E Zylinder gegossen, anschliefend die Kupferschei-
ben mit dem gleichen Kleber befestigt und in Quasi-Vierpunktanordnung gemessen. Da der
Epoxydkleber selbst Messprobe ist, kann die Kontaktklebung der Kupferscheiben zur Mess-
linge addiert werden, was die Bezeichnung Quasi-Vierpunktanordnung rechtfertigt. Abb. 32
zeigt eine Fotographie des montierten Messzylinders auf dem Probenhalter. Die Messlénge
zwischen den beiden Kupferscheiben betrigt 7,68 mm die Querschnittsfliiche 30,4 mm?2. Das
Messergebnis zeigt die typische Wirmeleitfihigkeit eines Epoxyd-Harzes, die jedoch aufgrund
der Silberpartikel im Kleber signifikant erhoht ist.

4.3.2 STYCAST 2850FT

STYCAST wird sehr hiufig bei Tieftemperaturanwendungen eingesetzt, wenn unterschiedli-
che Komponenten thermisch und mechanisch gekoppelt werden miissen. Dieser Epoxydkleber
zeichnet sich durch gute mechanische Eigenschaften bei tiefen Temperaturen aus [60]. Der hier
verwendete schwarze Typ wird mit dem Katalysator 24LV angeriihrt und ist anschlieftend etwa
eine Stunde lang verarbeitbar. Der Aushéartprozess kann ebenfalls durch héhere Temperaturen
verkiirzt werden. Rein qualitativ wird eine stirkere Adhésion des STYCAST im Vergleich zu
EPO-TEK H20E beobachtet. Beispielsweise konnten alle STYCAST Klebungen die thermi-
schen Ausdehnungskréfte bei Abkiihlung widerstehen, selbst bei polierter Goldoberfliche. Die
erhohte Warmeleitfahigkeit wird durch Aluminiumoxidpartikel gewéhrleistet, weshalb keine
elektrische Leitfdhigkeit vorhanden ist. Zur Messung der Warmeleitfdhigkeit wurde wiederum
ein STYCAST Zylinder gegossen und in Quasi-Vierpunktanordnung, wie oben beschrieben,
kontaktiert. Das Ergebnis in doppelt logarithmischer Auftragung ist Abb. 33 zu entnehmen.
Die Warmeleitfahigkeit des STYCAST ist geringfiigig niedriger als die des EPO-TEK Klebers.
Jedoch ist nochmal darauf hinzuweisen, dass beide Kleber eine erhohte Warmeleitfahigkeit im
Vergleich zu Standard-Epoxy-Klebstoffen besitzen [61]. Fiir eine Vierpunktmessung ist der
Kontaktwiderstand irrelevant, jedoch gewéhrleistet eine hohe Warmeleitfahigkeit der Kleber
in jedem Fall eine kiirzere Zeitkonstante bei der Einstellung des thermischen Gleichgewicht-
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Abbildung 33: Wirmeleitfahigkeit der verwendeten Epoxydkleber: EPO-TEK H20E schwarze
Quadrate, STYCAST rote Kreise.

zustandes.

Das entscheidende Kriterium zur Wahl des Klebers ist die elektrische Leitfahigkeit. So
wurden fast alle metallischen Proben mit EPO-TEK H20E pripariert und ausschlieflich bei
der Kontaktierung von Isolatoren STYCAST 2850FT verwendet.

4.4 Gestalt der Zufiihrungen

Um die Warmeleitfihigkeitsproben mit den Temperatursensoren, dem Heizer und dem Kal-
tebad zu verbinden, werden Kupferzufiihrungen in unterschiedlichen Geometrien eingesetzt.
Grofiflachige Proben werden mit vergoldeten Kupferscheiben kontaktiert, wobei die Klebefla-
che angerauht wird. Abb. 30 und 32 zeigen Beispiele fiir diese Art der Zufithrungen. Jeweils
zwei abgehende Stege konnen direkt in die Kontaktschuhe fiir die Temperatursensoren bzw.
den Heizer mittels M1-Schraube eingeklemmt werden. Diese Kupferscheiben werden auch zur
Kontaktierung der HTSL-Binder benutzt. Hierbei kann die Querschnittsfliche aufgrund ih-
rer geringen Ausdehnung (< 1,3 mmz) nicht frontal kontaktiert werden, sondern Warme und
Strom werden iiber die Oberfliche eingekoppelt. Fiir BSCCO-Bénder, die eine typische Breite
von 4 mm haben, wird die Kupferscheibe auf ein rechteckiges Format zugeschnitten und mit
einer Uberlappung der Flichen von etwa 2 mm mit EPO-TEK H20E angeklebt. Die untersuch-
ten YBCO-Binder hatten Breiten bis zu 12,4 mm. Um eine gleichméfiige Warmeeinkopplung
auf der gesamten Breite zu gewihrleisten, werden die vergoldeten Kupferscheiben durch Wal-
zen verbreitert?? und mit EPO-TEK H20E auf etwa 1 mm Uberlapp befestigt.

22Reduzierung der Dicke von 0,25 mm auf 0,12 mm.
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Fiir die Spannungs- bzw. Temperaturmesspunkte wird ein versilberter Kupferdraht @ =
0,4mm verwendet. Seine idealerweise linienférmige Kontaktfliche erlaubt eine exaktere Mess-
langenbestimmung als ein rechteckiger vergoldeter Kupferleiter (0,6 mm x 0,25 mm) mit ver-
gleichweise breiter Auflagefliche. Bei schlechtleitenden Proben kann iiber diese 0,6 mm breite
Kontaktfliche sowohl Warme als auch Strom flieflen, was die Ungenauigkeit der Messlangen-
bestimmung erhoht, siehe 3.3. Dieser Rechteck-Kupferleiter wird allerdings zur Kontaktierung
der Heizer-Zuleitung an Drihten mit einem groferen Durchmesser als 0,5 mm eingesetzt, da
diese nicht mehr direkt in den Heizer-Kontaktschuh eingeklemmt werden konnen. So wird
beispielsweise eine Schlaufe aus obigem Rechteck-Kupferleiter um die MgB, -Kompositproben
gelegt und mit EPO-TEK H20E verklebt. Diese Proben werden iiberwiegend in horizontaler
Ausrichtung auf dem Probenhalter montiert.

Es bleibt festzuhalten, dass durch die variable Gestaltung mittels unterschiedlicher Kleber
und abgestimmter Formen der Zufiihrungen fiir anndhernd jeden Probentyp eine optimale
Kontaktierung realisiert werden kann. Ausnahmen bilden die Proben mit extremen Geome-
trieverhéltnissen, wie z.B. die breiten YBCO-Béander oder die Nd123-Probe.
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5 Messergebnisse und Diskussion

Bevor die Ergebnisse an supraleitenden Kompositsystemen diskutiert werden, werden Refe-
renzmessungen an verschiedenen Materialien gezeigt, um die Verwendbarkeit des Messsystems
zu demonstrieren.

Anschliefsend werden drei Kompositleitersysteme intensiv untersucht: MgBs-Drihte, YBCO-
und BSCCO-Bandleiter. Sie zeichnen sich durch ein hohes Anwendungspotential aus [2].
Die Ergebnisse von MgBy-Dréhten werden in Abschnitt 5.2 gezeigt und der unterschiedliche
Aufbau mit dem Modell der parallelen Warmewidersténde verglichen. Anschliefend soll das
YBCO-Bandleitersystem betrachtet werden. Die Dicke der stabilisierenden Silberschicht ist
dort die dominierende Grofe, die die Warmeleitfahigkeit dieses Kompositsystems bestimmt.
Abschliefend wird das BSCCO-Bandleitersystem untersucht. Die weitere Verschmelzung der
Einzelbénder zu Bandleiterstapel ermoglicht auch die Messung der Warmeleitfahigkeit in Rich-
tung senkrecht zur Bandebene. Eine verbesserte Modellierung des Verhaltens des Supraleiters
unter thermischen Storungen wird dadurch moglich, was im abschlieffenden Kapitel 6 gezeigt
wird.

5.1 Referenzmessungen

Zur Inbetriebnahme und Charakterisierung der Messeinrichtung TTO/ PPMS wurden Mes-
sungen an Referenzmaterialien durchgefithrt. Von der franzésischen Forschungseinrichtung
Commissariat & I’énergie atomique Grenoble (CEA) wurden zwei Referenzmaterialien zur Ver-
fiigung gestellt, eine Aluminiumprobe und ein glasfaserverstirkter Kunststoff (GF-RP) [62].
Ein Vergleich ist hier nur schwer moglich, da die bereitgestellten Referenzdaten keine Angaben
zur Messunsicherheit enthalten. Desweiteren ist eine interne Referenzprobe aus Nickel durch
die TTO gegeben [63]. Fiir den Temperaturbereich von 283 K bis 313 K wurde eine Polyme-
thylmethacrylat (PMMA, Plexiglas) Probe von der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt
(PTB) als Gebrauchsnormal erworben [4]. Leider wird kein Gebrauchsnormal fiir Messungen
bei kryogenen Temperaturen bereitgestellt.

5.1.1 Aluminium, CEA

Zur Verfiigung stand ein Aluminium Quader mit den Dimensionen 5 mm x 5 mm x 60 mm. Die
zu erwartende hohe Wirmeleitung aufgrund der groffen Querschnittsfliche galt es zu reduzie-
ren. Hierfiir wurden zwei Proben in der Werkstatt hergestellt: Probe I (H6he = 0,5 mm, Brei-
te = 1,6 mm, Linge = 10,6 mm) und Probe IT (H6he = Breite = 0,7 mm, Linge = 11,48 mm).
Beide Proben wurden in Vierpunktkonfiguration kontaktiert und gemessen. Abb. 34 zeigt die
Messergebnisse und den Vergleich mit den Daten von CEA. Die Hauptfehlerursache ist die
Unsicherheit in der Bestimmung der Temperaturdifferenz. Fiir hohe Temperaturen zeigen die
gemessenen Werte eine gute Ubereinstimmung mit den Daten von CEA. Im Bereich unterhalb
von 20 K miissen allerdings deutliche Abweichungen von bis zu 45% fiir Probe I und 25%
fiir Probe II festgehalten werden. Zwei Griinde sollen betrachtet werden: Die Wirmeleitung
ist trotz Querschnittsflachenreduzierung noch deutlich zu grof. Folglich kann die zu messen-
de Temperaturdifferenz nicht ausreichend genau bestimmt werden. Der Unterschied in den
Messdaten der Proben I und II bestatigt diese Tendenz, denn das bessere Geometrieverh&lt-
nis von Probe II bewirkt eine vergleichsweise geringere Wiarmeleitung und somit eine grofere
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Abbildung 34: Vergleich der gemessenen Wirmeleitfdhigkeit mit Referenzdaten von CEA an
einer Aluminium Probe.

Temperaturdifferenz.

Zum zweiten kann nicht ausgeschlossen werden, dass durch Bearbeitung der Proben mecha-
nische Spannungen aufgebaut wurden und diese die Defektstreuung bei tiefen Temperaturen
erhoht. Typischerweise haben beide Griinde eine geringere Warmeleitféhigkeit zur Folge.

Da die Probengeometrie nicht weiter reduziert werden kann, muss festgehalten werden, dass
fiir hochleitfdhige Materialien, wie sehr reine Metalle, deutlich eine Grenze des Messsystems
erreicht wird.

5.1.2 GF-RP, CEA

Neben der Aluminium Probe wurde auch eine glasfaserverstirkte Kunststoff (GF-RP) Probe
als Referenz von CEA zur Verfiigung gestellt. Daraus wurden wiederum zwei Priiflinge gefer-
tigt. Die vier Zuleitungen an Probe A wurden mit Stycast fixiert, an Probe B mit Epothek
H20E. Da es sich bei GF-RP um einen schlechten Wirmeleiter handelt, wurde eine kurze
Messlénge der Vierpunktmessung von 1,7 mm gewihlt, was eine relative Geometrieunsicher-
heit von etwa 5% bewirkt. Jedoch dominieren die Strahlungskorrekturen und somit auch der
Fehler aufgrund dieser Korrekturen bei Raumtemperatur, weshalb in Tabelle 3 und in Abb. 35
die Messdaten nur bis 200 K dargestellt sind. Desweiteren liegen auch keine Referenzdaten
seitens CEA fiir hGhere Temperaturen vor, da deren Messmethode die Gleiche ist, und somit
ebenfalls anfillig fiir Wiarmestrahlungsfehler fiir 7 > 150 K. Die erzielte Ubereinstimmung
der aufgenommenen Messwerte mit den Referenzdaten von CEA ist sehr gut. Das System
TTO/ PPMS ist folglich geeignet zur Wiarmeleitfihigkeitsmessung von gering wéarmeleitenden
Materialien, wie z.B. Kunststoffe, unter Einschrinkung des Temperaturbereichs, um Strah-
lungsfehler ausschliefen zu kdénnen. Ferner ist kein signifikanter Unterschied zwischen den
beiden verwendeten Klebstoffen festzustellen, was auch zu erwarten war, da es sich jeweils um
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Abbildung 35: Vergleich mit Referenzdaten von CEA an einer Probe aus glasfaserverstirktem
Kunststoff. Probe A (B) wurde mit Stycast (Epothek H20E) prépariert.

echte Vierpunktmessungen®? handelte.

5.1.3 Nickel, Quantum Design

Die TTO/ PPMS Referenzprobe aus Nickel besitzt eine geringe Querschnittsfliche (Hohe =
0,25 mm, Breite = 0,6 mm), weshalb trotz der guten Wirmeleitfihigkeit des Nickels die Wir-
meleitung (Formel 35) nur etwa 3 mW /K bei Raumtemperatur ist. Um wiederum hohe Wir-
mestrahlungsfehler bei Raumtemperatur auszuschliefsen, ist der Temperaturbereich bis 200 K
beschrinkt. Die Addition der restlichen Fehlerquellen ergibt eine gesamte Unsicherheit von
etwa 3% bei tiefen Temperaturen. Innerhalb dieser Fehlergrenzen stimmen die Messwerte sehr
gut mit den Referenzdaten iiberein. Es muss davon ausgegangen werden, dass die Referenz-
messung des Herstellers am gleichen Messsystem ermittelt wurde, weshalb hier keine Priifung
des Messsystems selbst und der Methodik vorliegt, sondern eine individuelle Bestétigung der
Reproduzierbarkeit durch die verwendete Apparatur.

5.1.4 PMMA, PTB

Die Referenzdaten der Physikalisch-Technische Bundesanstalt (PTB) Braunschweig beinhal-
ten einen ausfiihrlichen Abschlussbericht [4], woraus u.a. der Giiltigkeitsbereich und der Fehler
dieser Daten hervorgeht. Sie sind somit am vertrauensvollsten. Der Giiltigkeitsbereich der Re-
ferenzdaten geht von 283 K bis 313 K, sie wurden durch Mittelwertbildung verschiedener

23Man spricht von einer echten Vierpunktmessung, wenn nicht nur separate Zuleitung bestehen, sondern
diese auch an rdumlich getrennten Orten angebracht sind.
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Abbildung 36: Vergleich der internen Nickel Probe mit Referenzdaten des Herstellers.

Messreihen in unterschiedlichen Laboratorien berechnet. Zusétzlich sind in dem vorliegenden
Abschlussbericht auch die eigenen Messdaten der PTB enthalten, so dass ein erweiterter Tem-
peraturbereich betrachtet werden kann. Diese Daten wurden an einem Einplattenmessgerét
(GHP, siehe [50]) aufgenommen.

Aus dem erhaltenen PMMA Quader wurde eine 6 x 6 mm? groffie und 5 mm lange Probe
geschnitten. Aufgrund der geringen Warmeleitfihigkeit von Plexiglas, sind hohe Strahlungs-
korrekturen zu erwarten. Um diese Strahlungsverluste abzuschitzen, wurde zunéchst eine
Zweipunktmessung durchgefiihrt. Somit konnte die tatséchliche Temperatur an den dufleren
Enden der Probe in Abhéngigkeit der Heizleistung ermittelt werden. Bei der anschliefsenden
Vierpunktmessung mit nominal gleichen Heizleistungen, wurde die Stahlungskorrektur mit
den Temperaturwerten der Zweipunktmessung ermittelt. Damit wird der Abstrahlung des ge-
samten Korpers besser Rechnung getragen. Fiir das hemisphérische Abstrahlvermégen e wird
der Wert 0,5 gewidhlt. Die Fehler aufgrund der Strahlungskorrektur stellen folglich den Fall
minimaler und maximaler Abstrahlung dar. Abb. 37 zeigt das Ergebnis der Vierpunktmessung
und den Vergleich mit den Referenzdaten. Die Unsicherheit aufgrund der Strahlungskorrek-
turen steigt auf 55% bei 353 K an. Hier kommt nochmal klar zum Ausdruck, dass die Axiale-
Wairmefluss-Methode nicht fiir diese hohen Temperaturen geeignet ist. Jedoch spielt dieser
Temperaturbereich in der vorliegenden Arbeit keine Rolle, da supraleitende Kompositleiter
untersucht werden, die bei deutlich tieferen Temperaturen zu charakterisieren sind.

Fiir abnehmende Temperaturen ist eine gute Ubereinstimmung der Messwerte mit den
Daten der PTB zu erkennen. Bei 250 K betrigt die Abweichung nur 2%. Ein zertifiziertes Re-
ferenzmaterial fiir die Warmeleitfahigkeit bei kryogenen Temperaturen bleibt wiinschenswert.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass die Messapparatur TTO/ PPMS sehr
gut geeignet ist, um die Warmeleitfidhigkeit unterhalb von 200 K zu messen. Strahlungsverlus-
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Abbildung 37: Warmeleitfihigkeit von PMMA (Plexiglas); Vergleich der Referenzdaten, der
erweiterten Daten der PTB und den eigenen Messwerten. Fiir die Strahlungskorrektur wurde
ein Abstrahlvermégen ¢ = 0,5 verwendet.

te miissen fiir schlecht warmeleitende Materialien beriicksichtigt werden, jedoch nimmt ihre
Relevanz mit sinkender Temperatur stark ab. Das andere Extrem, sehr gute Warmeleiter wie
z.B. ein reines Metall, zeigt im Temperaturbereich unter 10 K eine erh6hte Messunsicherheit
aufgrund des Fehlers der Temperaturdifferenz. Durch geeignete Wahl der Geometrie der Probe
kann dieser Fehler jedoch reduziert werden. Sehr gute Messergebnisse mit einem relativen Feh-
ler von etwa 3% sind fiir Proben mit Warmeleitfihigkeitswerte von 1 W/Km bis 300 W/Km
im gesamten Temperaturbereich zu erwarten. Die zu untersuchenden Kompositleiter fallen alle
in diesen Bereich.

5.2 Wirmeleitfahigkeit der MgB,-Drihte

Magnesiumdiborid (MgBs) ist ein sehr junger Supraleiter. Erst im Jahre 2001 entdeckten
Akimitsu und Mitarbeiter, dass die wohlbekannte chemische Verbindung supraleitende Eigen-
schaften unterhalb von etwa 39 K zeigt [64]. Da der Cooper-Paarbildungsmechanismus durch
Phononen erklart werden kann, gehort M gBs zu den konventionellen Supraleitern. Neben der
unerwartet, hohen kritischen Temperatur zeigt MgBs weitere ungewohnliche Eigenschaften,
wie z.B. die Existenz von zwei Bandliicken. Aufgrund der einfachen binéren Stéchiometrie und
der vielfdltigen Moglichkeiten der Herstellung setzte eine rasante Entwicklung dieses Supra-
leiters ein. Die Ubersichtsartikel [65, 66, 67, 68] fassen die Eigenschaften fiir polykristalline
Proben, Einkristalle, diinne Filme und Dréhte zusammen. Speziell fiir die Drahte, welche hier
nédher untersucht werden, hat sich die Pulver-in-Rohr- Technik (PIT) als Herstellungsverfahren
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etabliert. Dabei kann die Bildung des MgB, ex situ®* oder in situ®® ablaufen. MgB, liegt in
polykristalliner Form vor. Die wohlbekannte PIT-Methode bietet eine einfache und mannigfal-
tige Moglichkeit Komposit-Dréhte herzustellen. Neben unterschiedlichen Dotierungen [69, 70|
des MgB, kann auch mithilfe gut leitfihiger Hiillmaterialien fiir eine thermische Stabilisie-
rung gesorgt werden. Eine Vielzahl an metallischen Komponenten sind bereits untersucht
worden [71, 72, 73]. Kupfer und Silber in direktem Kontakt mit Mg — B-Pulvermischungen
zeigen dabei eine hohe Reaktivitit, die zu unerwiinschten Reaktionsschichten fiihrt. Das hohe
Diffusionsvermogen des Magnesiums und die Sauerstoffdurchlissigkeit des Silbers sind die Ur-
sache hierfiir. Als reaktionstrige haben sich reines Eisen oder entsprechende Eisenlegierungen
erwiesen [74, 75]. Der Ferromagnetismus des Eisens bewirkt dabei z.T. eine magnetische Ab-
schirmung, so dass in geringem dufleren Magnetfeld eine hohere Stromtragfahigkeit erreicht
werden kann [73, 76, 77]. Eisen selbst hat jedoch eine vergleichsweise geringe Wirmeleit-
fahigkeit, weshalb zusétzliche Komponenten wie z.B. Kupfer fiir eine verbesserte Stabilitéit
notwendig sind [71, 78]. Um eine Reaktion zwischen Mg und Cu zu verhindern, kann bei-
spielsweise eine Nb- oder Ta-Barriere eingesetzt werden. Der Einfluss dieser unterschiedlichen
Komponenten auf die Warmeleitfahigkeit ist vielfdltig und wurde an mehreren Proben unter-
sucht.

Ein Teil der Proben stammt aus dem Institute for Superconducting and Electronic Ma-
terials, Wollongong, Australia (ISEM) [79]. Hier zeigt sich besonders die Abhéngigkeit der
Wirmeleitfahigkeit vom Fiillfaktor. Eine hohere Anzahl an unterschiedlichen Komponenten
enthalten die institutseigenen Proben [71], abgekiirzt mit “SIS” und einer internen Nummer.
Eine Ubersicht aller untersuchten ISEM-Proben ist in Tabelle 5 und der SIS-Proben in Abb. 41
gegeben.

Fiir die SIS-Proben konnte auch die Wéarmeleitfahigkeit der einzelnen Komponenten in
separaten Messungen bestimmt werden. Um fiir die ISEM-Proben eine Aussage iiber die Wér-
meleitfihigkeit der Eisen bzw. der M g Bo-Komponente zu treffen, wurde bei diesen Proben die
Eisenhiille teilweise entfernt, so dass ein unterschiedlicher Fiillfaktor resultierte. Die Proben
aus beiden Quellen erlauben deshalb eine Uberpriifung des Modells der parallelen Wirmewi-
derstinde.

5.2.1 ISEM-Proben

Die ISEM-Proben unterscheiden sich in der Dotierung?® der M gBs-Verbindung. Die Fe-Hiille
ist nicht dotiert. Die Gruppe an der Wollongong Universitét untersucht insbesondere den
Einfluss von Kohlenstoff-Nanorohrchen (Carbon-Nanotubes, CNT) auf die supraleitenden Ei-
genschaften von M ¢gB,. Die Kohlenstoff-Nanorshrchen kénnen dabei in ihrer Linge variieren®”
- kurze und lange Rohren sind moglich - in der Probennomenklatur abgekiirzt durch CNTshort
und CNTlong. Ein weiterer Unterschied besteht darin, das die Kohlenstoff-Nanoréhrchen ein-
wandig (single walled, sw) sind oder aus mehreren, konzentrischen Schichten bestehen, wie
es fiir die CNTshort und CNTlong Proben der Fall ist. Eine ausfiihrliche Beschreibung der
Probenherstellung und Charakterisierung findet sich in [79, 80, 81]. Kohlenstoff-Nanorthren

24 M gB> wird auferhalb des Hiillmaterials vorreagiert.

25 M gBs bildet sich im Hiillkomposit am Ende der Verformung.

26Der Begriff Dotierung ist eigentlich unpassend, es handelt sich eher um Beimischungen in die MgBs-
Komponente.

2"Der Aufendurchmesser ist etwa 20-30 nm, die Linge betrigt 0,5-2 pum, siehe [80]
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Tabelle 5: Ubersicht der M gBy-Komposit ISEM-Proben, deren Aufbau und Fe-Anteil. Die Do-
tierung der M gBs-Komponente bestimmt den Namen der Probe. Bei den letzten vier Proben
wurde die Fe-Hiille reduziert.

Probenname | Anzahl besondere Flachenanteil in %

(Dotierung) Fil. Charakteristik MgB;y | Fe-Hiille
CNTmulti 7 lange CNT 17,2 82,8
CNTlong 1 lange CNT 44,7 55,3
CNTshort 1 kurze CNT 49,9 50,1
CNTsw 1 einfache Wand 49,0 51,0
SiC 1 SiC dotiert 49.1 50,9
redCNTlong 1 s.0. mit reduz. Fe-Hiille | 59,7 40,3
redCNTshort 1 s.0. mit reduz. Fe-Hiille 63,5 36,5
redCNTsw 1 s.0. mit reduz. Fe-Hiille | 61,8 38,2
redSiC 1 s.0. mit reduz. Fe-Hiille | 64,2 35,8

haben z.T. aufergewohnliche physikalische Eigenschaften, u.a. wird von einer hohen Wirme-
leitfahigkeit in axialer Richtung berichtet [82], welche eine hohere thermische Stabilitét der mit
CNT dotierten MgBs/Fe - Driahte vermuten ldsst [80]. Aus diesem Grund wurde versucht,
aus den gemessenen Daten der Kompositdréhte die Warmeleitfahigkeit der CNT-dotierten
M gBy-Komponente zu extrahieren.

In Abb. 38 ist zunichst die Warmeleitfahigkeit der ersten fiinf ISEM-Kompositleiter, wie sie
in Tabelle 5 aufgefiihrt sind, dargestellt. Klar zu erkennen ist, dass die Warmeleitfahigkeit mit
hoherem Eisenanteil in der Querschnittsfliche steigt. Die Multifilamentprobe CNTmulti mit
einem Eisen-Flichenanteil von 82,8% hat folglich die hochste absolute Warmeleitfahigkeit. Die
CNTshort, CNTsw und SiC-dotierten Proben zeigen keine Unterschiede, da ihre Fiillfaktoren
sehr dhnlich sind. Der M ¢gBy/Fe-Draht mit langen Kohlenstoff-Nanorohren versehen, hat eine
hohere Warmeleitféhigkeit als diese drei Proben. Ob diese Steigerung der Wérmeleitféhigkeit
durch die CNT-Beimischung in die M gBs-Komponente oder durch die dickere Eisenhiille zu
erkléren ist, soll im folgenden Abschnitt untersucht werden.

Hierfiir wurde von einer CNTlong, CNTshort, CNTsw und SiC Probe der gleichen Char-
ge der dufiere Durchmesser von urspriinglich etwa 1,43 mm auf etwa 1,25 mm reduziert. Die
Eisenhiille wurde dadurch diinner und der Fiillfaktor f der M gBs-Komponente gréfser. Die
Fiillfaktoren wurden durch optische Aufnahmen an Querschliffen bestimmt und sind in Ta-
belle 5 zusammengefasst. Durch Losen des linearen Gleichungssystems

Aooll. = foouAngnz + (1 — foour) Are (41)
)\Ted - fred)\l\/[gB2 + (1 - fred) )\Fe (42)

kann somit die Wirmeleitfahigkeit der MgBs- und der Fe-Komponente berechnet werden.
Der Index woll steht hierbei fiir die urspriingliche Probe mit voller Fe-Hiille (sieche Abb. 38)
und red fiir die Probe mit reduzierter Eisenhiille. Die gemessenen Daten \,..4 fiir alle vier Pro-
ben werden nicht explizit gezeigt, sie liegen erwartungsgeméf unterhalb der Daten mit voller
Eisenhiille A,o;. Das Gleichungssystem (41)/(42) wurde fiir obige vier Proben jeweils gelost.
Das Ergebnis ist Abb. 39 zu entnehmen. Die Wirmeleitfidhigkeiten der Fe-Komponenten der



5.2 Waérmeleitfihigkeit der MgBs-Dréhte 57

70 T T T T T
1| MgB,/ Fe-Draht
E 60_ e - = - L s . | o | &
~ 1 | |
S 50{ om
S 1 ‘ o %6 o o o o o o @
%D 40 ooty ’..0. ..... A i -
'_E | 6' e ‘ 4 : : :
B 30t W ol m CNTmUlti £=17,2%
° 1 we : | @ CNTlong f=44,7%
E 20wt .| o CNTshort f=49,9%
g I . ; | v CNTsw f=49,0%
To L S NN SN S SiC f=49,1%
,"\ : i ‘ : :
0 —

0 50 100 150 200 250 300
Temperatur [K]

Abbildung 38: Wirmeleitfihigkeit der ISEM M gBs/Fe Drihte. Die Proben unterscheiden sich
durch unterschiedliche Dotierung der M gBs-Komponente und durch die Fiillfaktoren, welche
in der Legende aufgefiihrt sind.

vier untersuchten Proben stimmen sehr gut {iberein. Dies ist zu erwarten, da zum einen von
gleichem Ausgangsmaterial auszugehen ist und zum zweiten die Messunsicherheit der Wérme-
leitfdhigkeitsmessung der Kompositleiter bzw. der Fiillfaktorbestimmung geringe Auswirkun-
gen auf den dominierenden Fe-Term in Gl. (41) und Gl. (42) hat. Die Fehlerfortpflanzung fiir
die geringere M g Bo-Komponente zeigt jedoch drastische Auswirkungen. Den Fehlerbalken der
M gBs-Komponente in Abb. 39 liegt die geometrische Addition von jeweils 1% Messunsicher-
heit der Warmeleitfihigkeitsmessungen Ao und A..q, sowie ein relativer Fehler von 1% in
der Fiillfaktorbestimmung zugrunde. Ein Vergleich der M gBs;-Komponente und Riickschliisse
auf den Einfluss der unterschiedlichen CNT-Beimischungen auf die Warmeleitfdhigkeit ist nur
eingeschriankt maglich.

Auffillig ist die Tatsache, dass die M gBs-Komponente der CNTshort, CNTsw und SiC-
Proben eine scheinbar negative Warmeleitfahigkeit bei tiefen Temperaturen zeigt. Dies wider-
spricht der Grundannahme der axialen Wiarmeflussmethode und ist deshalb als konzeptioneller
Fehler in der theoretischen Beschreibung durch die Gl. (41) und (42) zu interpretieren. Das
einfache Modell der parallelen Anordnung zweier Warmewiderstande ist nicht ausreichend.
Die Eisenkomponente muss rdumlich unterteilt werden in zwei Bereiche:

e Auflen: reines Eisen2®

e Innen um M gB5: Reaktionsschicht Fe — MgBs

28Die Klassifizierung als “rein” ist hier relative zur Reaktionsschicht zu sehen. Durch Vergleich mit [3] kann
fiir das verwendete Eisen RRR<10 abgeschitzt werden.
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Abbildung 39: Berechnete Wirmeleitfdhigkeit der Fe- (oben) und der mit CNT bzw. SiC
dotierten M gBs -Komponente (unten) der vier ISEM-Komposit-Dréhte.
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Abbildung 40: Querschliff einer CNTsw-Probe. Zwischen dem MgBs (rechts, oben) und dem
Fe (links, unten) ist eine gelbliche Reaktionsschicht erkennbar. Da der Ubergang zum Eisen
kontinuierlich ist, kann die Breite der Reaktionsschicht nicht bestimmt werden.

Dabei ist fiir die Reaktionsschicht von einer reduzierten Wirmeleitfihigkeit durch zusétzliche
Defektstreuung auszugehen. Abb. 40 zeigt eine Querschliffaufnahme der CNTsw-Probe. Eine
Reaktionsschicht ist zu erkennen, jedoch ldsst die optische Analyse keine quantitative Ab-
schétzung der Ausdehnung dieser Reaktionsschicht zu. Durch diese Komponente, die weder in
ihrem Flachenanteil noch in ihrer tatsichlichen Warmeleitfahigkeit bestimmt werden kann, ist
eine Berechnung der M gBs-Komponente der unterschiedlich dotierten Drahte nicht moglich.
Eine hohere Wiarmeleitfihigkeit des mit langen Kohlenstoff-Nanorohren dotierten MgB, ist
deshalb nicht nachweisbar.

Eine weitere Reduzierung des Durchmessers auf etwa 1,16 mm durch weiteres Abdrehen
der Eisenhiille, bestétigt die Tendenz der gezeigten Ergebnisse. Jedoch konnte bei diesen Pro-
ben nicht mehr ausgeschlossen werden, dass das M gBs-Monofilament ohne Schaden blieb, da
teilweise die Eisenhiille wihrend des Drehens aufriss.

5.2.2 SIS-Proben

Das verwendete Eisen in den ISEM-Proben hat zwar eine deutlich hohere Warmeleitfahig-
keit als die M gBs-Komponente, es kann jedoch eine ausreichende thermische Stabilisierung
fiir Hochstromanwendungen nicht sicherstellen [83]. In den institutseigenen SIS-Proben wurde
deshalb als zusétzliche Komponente zur Stabilisierung Kupfer eingebracht. Um das Kupfer
vor einer Reaktion mit Magnesium aus dem M gBs-Filament zu schiitzen, kann eine Niob-
Diffussionsbarriere eingesetzt werden. Zur Kompaktierung des M gBs-Filaments wird Fe?9,
Edelstahl-316L, CuNiZn3" oder Monel®! verwendet |71]. Multifilamentleiter sind zur Redu-
zierung von Wechselstromverlusten tiblich. Wie in Abb. 41 dargestellt, sind acht Proben
aus unterschiedlichen Materialien nach der PIT-Technik hergestellt worden. Die gemessenen
Wirmeleitfahigkeiten der SIS-Kompositdrihte sind in Abb. 42 zusammengefasst. Fiir tiefe

29 ARMCO-Eisen
30Neusilber: 62wt%Cu 18wt%Ni 20wt%Zn; Eugen Geyer GmbH
31 Markenname fiir eine Nickel-Kupferlegierung.
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SIS39-1-1f
31% MgB, ~ 14% MgB,
18% Nb | 3% Cu
1-51% Cu 83% Fe
Z(Wm
“"‘3_ 1 81833-4-1f SIS39-3-1f
- 30% MgB, 7% MgB,
. 17% Nb 7,9% Cu
23% CuNiZn 85,5% Fe
SIS33-1-4f SIS39-5-1f
7.1% MgB2 7% MgB2
6,3% Nb 2% Cu
, 25% Cu 88% Fe
m 61,6% SS
SI848-1-2h SI848-1-2b
14,9% MgB2 16% MgB2
9,2% Nb 8,6% Nb
26,2% Cu 27.9% Cu
49 4% Monel 47 5% Monel

Abbildung 41: Querschliffe und Zusammensetzung der M gBs-ITP-Drihte. In den SIS33-, der
SIS48- und SIS49-Probe sind die M gBs-Filamente (braunlich) mit Nb umgeben, bevor sich
die Cu-Stabilisierung (rétlich) anschlieft. Fiir die SIS39-Proben sind separate Cu- und M gBo-
Filamente in einer Fe-Matrix eingebettet.
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Abbildung 42: Warmeleitfahigkeit der M gB5-ITP-Drihte.

Temperaturen ist eine Variation {iber zwei Grofsenordnungen ersichtlich. Alle Proben mit Cu-
Stabilisierung, mit Ausnahme der SIS33-1-1f Probe, zeigen ein mehr oder weniger ausgeprigtes
Warmeleitfadhigkeitsmaximum im Bereich um 20 K. Das verwendete Kupfer in der SIS33-1-1f
Probe hat eine geringere Reinheit. Hier wurde das in Abschnitt 2.4 bereits diskutierte Cu
RRR = 6 eingesetzt. Die Warmeleitfahigkeit der iibrigen Komponenten wurde ebenfalls sepa-
rat gemessen, die Daten sind im oberen Schaubild in Abb. 43 gezeigt. Eine Eisenprobe stand
nicht zur Verfiigung, weshalb aus [3] eine Wirmeleitfahigkeitskurve ibernommen wurde. Fiir
MgBs wurden stellvertretend die Daten der heifs-gepressten Probe aus Abschnitt 2.4.3 einge-
setzt. Dies ist eine grobe Abschétzung, jedoch liefert die M g Bs-Komponente einen vernachlés-
sigbaren Beitrag zur gesamten Warmeleitfahigkeit, weshalb diese Approximation gerechtfertigt
ist.

Aus diesen Komponenten kann durch Parallelschaltung (Gl. (28)) der Kompositdraht mo-
delliert werden. Der untere Teil der Abb. 43 zeigt einen Vergleich dieser Modellierung mit den
gemessenen Daten. Das Modell der Parallelschaltung von Warmewidersténden liefert gute Er-
gebisse im Bereich hoher Temperaturen, wo die Warmeleitfdhigkeit durch die Streuung der
Elektronen an Phononen bestimmt wird. Hier spielt die Reinheit der Probe eine vernachléssig-
bare Rolle. Somit wird die spezifische Warmeleitfahigkeit eines Materials in erster Ndherung
probenunabhéngig. Bei tiefen Temperaturen - fiir M gBs interessant ist der Bereich unterhalb
von 40 K - bestimmt die Defektstreuung den Wert der Warmeleitfahigkeit mafsgeblich. In der
Regel ist der Reinheitsgrad jeder einzelnen Komponente des Komposit-Drahtes nicht bekannt.
Eine theoretische Vorhersage der Warmeleitfdhigkeit ist nicht mehr mdoglich, da pro Kompo-
nente ein Freiheitsgrad hinzu kommt. Fiir kryogene Temperaturen bleibt eine Messung der
Wirmeleitfahigkeit unabdingbar.

Selbst unter Verwendung identischer Ausgangsmaterialien, kann nicht ausgeschlossen wer-
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Abbildung 43: Oberes Schaubild: Warmeleitfihigkeit der einzelnen Komponenten in doppelt-
logarithmischer Darstellung. Die Daten von Niob, Kupfer RRR = 6 und RRR = 288 sowie
der Edelstahlprobe (SS) wurden bereits in Abschnitt 2.4 diskutiert. Unten: Vergleich der mo-
dellierten (Linien) mit der gemessenen (Symbole) Wiarmeleitfihigkeit der M g Bo-ITP-Dréhte.
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Abbildung 44: Ausschnitt des Querschliffs der SIS48-1-2c Probe (gleicher Typ wie SIS48-1-2h,
jedoch andere Glithung). Die MgBy Filamente sind umgeben von einer Niob Barriere, die
jedoch bei den gezeigten Filamenten nicht umfassend geschlossen ist.

den, dass sich beim Herstellungsprozess der Kompositleiter signifikante Anderungen durch
Reaktion zweier Komponenten ergeben. Dies kann im Vergleich der Proben SIS48-1-2h und
SIS49-1-2b beobachtet werden.

5.2.3 Reaktionsschicht Cu — MgBs

Die Proben SIS48-1-2h und SIS49-1-2b haben #dhnliche Flachenanteile in ihrem Querschnitt,
wie die Ubersicht in Abb. 41 belegt. Jedoch ist SIS48-1-2h ein Multifilament Draht, wihrend
SIS49-1-2b nur ein M gBs-Monofilament umgeben von einer Niob Barriere, einer Kupfer Sta-
bilisierung und schliefslich der Monel Hiille ist. Abb. 44 zeigt einen Ausschnitt des Querschliffs
der SIS48-1-2c Probe. Der Aufbau dieses Drahtes ist der gleiche wie bei SIS48-1-2h, allerdings
wurden die beiden Proben unterschiedlichen Glithungen unterzogen. Die Niob Barriere soll ei-
ne Diffusion des mobilen Magnesiums aus dem M gBs-Filament heraus verhindern. Ist die Nb
Barriere nicht geschlossen, wie es offensichtlich fiir zwei Filamente der Fall ist, diffundiert Mg
wihrend des Glithvorgangs in das Cu und bildet MgCus, wie in [73] ausfiihrlich beschrieben
wird. Dieser Vorgang verringert die Reinheit des Kupfers drastisch. Fiir die Probe SIS48-1-2h
ist von gleichem Phinomen auszugehen.

Die zur thermischen Stabilisierung des Multifilamentdrahtes enthaltene Kupfermatrix wird
stark verunreinigt. Die erhoffte hohe Wirmeleitfahigkeit bei kryogenen Temperaturen wird
aufgrund der Defektstreuung der Elektronen stark vermindert, wie in Abb. 42 deutlich zu
sehen ist. Der Maximalwert unterscheidet sich im Vergleich zu Probe SIS49-1-2b, die als intakt
angesehen wird, um einen Faktor sechs und die Stelle des Maximums der SIS48-1-2h Probe
ist in Richtung zu hoheren Temperaturen verschoben, was ein typisches Zeichen fiir unreine
Materialien ist.
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Fazit: MgBs-Kompositdrihte. Generell kann festgehalten werden, dass die modellierte
Wairmeleitfahigkeit durch Parallelschaltung der einzelnen Komponenten meistens grofer ist
als die gemessene Wirmeleitfahigkeit. Insbesondere bei tiefen Temperaturen, wenn die freie
Wegliange der Elektronen durch Defektstreuung bestimmt wird, ist eine deutliche Reduktion
der Warmeleitfahigkeit festzustellen. Die Verunreinigung der reinen, metallischen Komponen-
ten durch benachbarte reaktive Phasen und die Bildung einer Reaktionsschicht sind als Grund
zu nennen. Dieses Phdnomen ist nicht nur bei reinem Kupfer in direktem Kontakt mit M gBs
zu erkennen, wie oben durch die SIS-Probe gezeigt, sondern auch bei Fe-stabilisierten Dréhten,
wie z.B. den ISEM-Proben oder wie es in [78, 84| berichtet wird.

Die gute Ubereinstimmung der modellierten Kurven mit den gemessenen Daten bei hohen
Temperaturen ist Beweis fiir eine ausreichend genaue Bestimmung der Fldchenanteile und die
Tatsache, dass bei hohen Temperaturen die Defektstreuung vernachlissigbaren Einfluss auf
die freie Weglénge der Elektronen besitzt.

Da polykristallines M gBs im Vergleich zu reinen Metallen, eine sehr geringe Wérmeleit-
fahigkeit besitzt, und der Flachenanteil ebenfalls gering ist, tragt die M gBs-Komponente zur
Wiérmeleitung der Kompositdriahte nur marginal bei. Im Umkehrschluss ist es deshalb auch
nicht moglich die Warmeleitfahigkeit von MgBs aus den gemessenen Kompositdaten zu er-
mitteln.

5.3 Warmeleitfihigkeit der YBCO-Bandleiter

1986 entdeckten Bednorz und Miiller die Hochtemperatursupraleiter (HTSL) [85]. Eine Viel-
zahl unterschiedlicher Kuprate wurde erforscht, die im Vergleich zu den damals bekannten
NTSL-Materialien unerwartet hohe Ubergangstemperaturen im Bereich um 100K zeigten.
Zwei dieser Kuprate, BiaSroCay,—1Cu,Oa,44 und REBasCusO7_s, wobei RE fiir die Sel-
tenerdmetalle steht, haben sich als technisch interessante HTSL erwiesen [2]. Wie bereits
mehrfach erwdhnt und in Kapitel 1.1 gezeigt wurde, ist eine Kompositstruktur auch fiir die
HTSL unumgénglich.

Im folgenden Abschnitt soll zunédchst das Bandleitersystem Y BasCuzO7—s (YBCO) un-
tersucht werden. Die hohe Anisotropie der Kupferoxidebenen erfordert eine Ausrichtung der
Kristallstruktur und somit auch einen speziellen Leiteraufbau, wie er in Abb. 45 schema-
tisch gezeigt ist. Herkommliche Leiterherstellungsmethoden, wie z.B. Extrudieren, Ziehen und
Walzen sind hier nicht anwendbar, da fiir die Ausrichtung der supraleitenden Kristallite eine
biaxiale Textur notwendig ist. Der Grund hierfiir ist, dass YBCO einen Transportstrom nur in-
nerhalb der Kupferoxidebenen (kristallograhische a,b-Richtung) verlustfrei leiten kann. Neben
der c-Achsen-Ausrichtung, ist jedoch auch eine parallele Orientierung der Kérner in b-Richtung
notwendig, da sich Korngrenzen als schwache Verbindungen (weak link) der Supraleitung in
YBCO herausgestellt haben [86]. Die biaxiale (Wiirfel-)Textur kann unterschiedlich erzeugt
werden. Ausgehend von einem, durch Walzen texturierten Substrat (rolling assisted biazially
textured substrate, RABiTS) kann durch anpassen der Gitterparameter in der Pufferzwischen-
schicht, die YBCO-Schicht (chemical solution deposition, CSD und metal organic chemical
vapor deposition, MOCVD) deponiert werden. Alternativ kann die Wiirfeltextur erst in der
Pufferschicht (MgO) selbst erzeugt werden, beispielsweise durch Hilfe von Tonenstrahlen (ion
beamn assisted deposition, IBAD) oder durch Verkippen des Substrates gegeniiber der Kristall-
wachstumsrichtung (inclined substrate deposition, ISD). Fiir eine ausfiihrliche Betrachtung der
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Abbildung 45: Schematischer Aufbau eines YBCO-Bandleiters. Die Schichtdicken sind nicht
mafstabsgetreu. Die Gesamthohe ist etwa 0,1 mm fiir nicht zusitzlich stabilisierte Bander,
bzw. bis zu 0,2 mm fiir stabilisierte Binder. Die Breite der Bander variiert zwischen etwa 4 mm
und etlichen Zentimetern. Die biaxiale Textur, angedeutet durch das Koordinatensystem und
die regelméfige Einteilung, kann durch das Substrat (RABiTS-Verfahren) oder erst durch die
Pufferschicht (z.B. IBAD-Verfahren) erzeugt werden. Die optionale Stabilisierung besteht z.B.
aus Edelstahl oder Kupfer.

einzelnen Herstellungsverfahren, samt weiterfithrender Literaturangaben, sowie deren Vor- und
Nachteile wird auf [2] verwiesen. Bei den meisten Herstellungsverfahren wird auf die YBCO-
Schicht eine Silberdeckschicht abgeschieden oder aufgedampft. Silber zeichnet sich dabei durch
seine hohe Leitfdhigkeit aus und ist vorallem sauerstoffdurchlissig, was fiir die Sauerstoffbe-
ladung der Kupferoxid-HTSL zwingend notwendig ist. Als weitere metallische Komponenten
konnen optional unterschiedliche Stabilisierungen um das Band angeordnet werden. Eine beid-
seitige Schicht aus reinem Kupfer bewirkt eine hohe thermische und elektrische Stabilitét, eine
Edelstahlhiille verbessert die mechanischen Eigenschaften.

Im folgenden Abschnitt wird zur Ubersicht die Wirmeleitfihigkeit der YBCO-Béinder mit
unterschiedlichen Stabilisierungen gezeigt, bevor anschliefsend die blanken YBCO-Bénder ohne
zusétzliche Stabilisierung ndher untersucht werden.

5.3.1 YBCO-Binder mit zusitzlicher Stabilisierung

Die YBCO-Binder zweier Hersteller mit zusétzlicher Cu-Stabilisierung bzw. Edelstahlverstér-
kung wurden gemessen. American Superconductor (AMSC) verwendet fiir die Herstellung der
YBCO-Bénder die RABITS - Methode. Als texturgebendes Substrat kommt ein NiW-Band
zum Einsatz. Auf unterschiedliche Pufferschichten folgt die HTSL-YBCO-Schicht. Es stand
ein Edelstahl verstirktes (AMSC-SS) und ein Cu-stabilisiertes Band (AMSC-Cu) zur Verfii-
gung. Die zusédtzliche Komponente zur Stabilisierung ist jeweils beidseitig um das YBCO-Band
gelGtet.

Die Firma Superpower (SP) produziert ihre Béinder nach dem IBAD-Verfahren, hier ist
das Hastelloy®?-Substratband untexturiert. Durch Ionenbeschuss der MgO-Pufferschicht wird
selektiv die gewiinschte Textur erzeugt. Es folgt die YBCO- und die Silberdeckschicht.

Die Flache der Puffer- und YBCO-Schicht betrégt jeweils etwa nur 1% der Querschnittsfla-
che fiir alle untersuchten Bander. Das Substrat, die Silberdeckschicht und die zuséatzliche Sta-
bilisierung bestimmen deshalb die Wirmeleitfihigkeit dieser Kompositbander. Abb. 46 zeigt
die Ergebnisse der Messungen am Cu- bzw. Edelstahl-stabilisierten Band beider Hersteller.

32Hastelloy C276 ist eine Nickel-Superlegierung, die sich durch hohe mechanische Festigkeit, Korrosions- und
Saurebestidndigkeit auszeichnet.
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Abbildung 46: Warmeleitfahigkeit stabilisierter YBCO-Kompositbénder. Die zusétzliche Sta-
bilisierung um das HTSL-Band bestimmt massgeblich die Warmeleitféhigkeit des Komposit-
bandes.

Das Edelstahl-stabilisierte YBCO-Band zeigt erwartungsgeméaf die geringste Warmeleitfahig-
keit. Hier ist davon auszugehen, dass die Komponente des NiW-Substrats den grofiten Beitrag
liefert. Das gering ausgepréagte Maximum bei etwa 25 K l&sst auf eine reine, metallische Kom-
ponente schliefen. Die Silberdeckschicht, die nur einen geringen Flichenanteil besitzt, kann
dieses Maximum bewirken. Das Kupfer-stabilisierte Band von AMSC zeigt einen untypischen
Verlauf. Nach einem nahezu linearen Anstieg bis etwa 20 K, wird kein Maximum durch-
schritten, und fiir hohe Temperaturen wichst die Warmeleitfdhigkeit noch geringfiigig. Der
vergleichsweise hohe Absolutwert der Warmeleitfahigkeit ist durch einen hohen Querschnitts-
flachenanteil der Cu-Komponente bedingt (fc. & 0,65). Allerdings handelt es sich um ein
stark defektbehaftetes Kupfer, da kein Maximum bei tiefen Temperaturen vorhanden ist. Der
Einfluss des Lotes in beiden AMSC-Béndern stellt eine unbekannte Grofe dar.

Das Cu-verstirkte YBCO-Band von Superpower entspricht den Erwartungen fiir eine effek-
tive Stabilisierung: das verwendete Kupfer zeigt ein typisches Wirmeleitfahigkeitsmaximum
bei etwa 25 K, wie es fiir reine Metalle iiblich ist. Der konstante Wert bei hohen Temperaturen
(etwa 120 W/Km) entspricht bei einem Flichenanteil fc,, ~ 1/3 der Warmeleitfihigkeit von
Cu bei Raumtemperatur (sieche Abschnitt 2.4). Desweiteren besitzt das Superpowerband keine
Lotkomponente.

Auf eine detaillierte, quantitative Analyse entsprechend den Schichtdickenverhéltnissen
und den spezifischen Wirmeleitfahigkeiten der einzelnen Komponenten wird an dieser Stelle
verzichtet. Qualitativ kann jedoch festgehalten werden, dass durch die zusétzliche Stabilisie-
rung um das YBCO-Band eine nach Belieben hohere Wirmeleitfihigkeit realisiert werden
kann. Der Anteil der Querschnittsfliche und die Reinheit des verwendeten Stabilisatormetalls
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Tabelle 6: Ubersicht der REBCO Biinder ohne zusitzliche Stabilisierung und die, fiir die Wir-
meleitfahigkeit relevanten, Schichththen. Die DyBCO-Bénder wurden von der Firma Theva
(TH) mit dem ISD-Verfahren hergestellt, die Superpower (SP) Bénder besitzen eine YBCO-
IBAD Schicht. Die Silberschichthohe wurde mit REM-Aufnahmen bestimmt, der daraus fol-
gende Silberanteil bezieht sich auf die gesamte Querschnittsfliche des jeweiligen Bandes.

Probe | Substrat | Ag-Schicht | Silberanteil
Hohe Hohe in %
SP1 44 pm 4 pm 8,0
SP2 95 nm 2,8 nm 2,7
SP3 95 pm 2 pm 2,0
TH4 93 pm 5,2 pm 5,0
TH5 89 nm 1,2 pm 1,2
THG6 94 pm 0,85 pm 0,83
TH7 94 pm 0,53 pm 0,52
THS 91 pym < 0,5 pm ~0

ist ausschlaggebend. Um diesen Beitrag auszuschliefen, wurde im Folgenden die Wirmeleit-
fahigkeit an nicht zusitzlich stabilisierten YBCO-Béandern gemessen.

5.3.2 YBCO-Biander nur mit Silberdeckschicht

YBCO-Béander ohne zusétzliche Stabilisierung standen von Superpower und der Firma The-
va bereit. Als Substrat wird von beiden Herstellern Hastelloy eingesetzt. Die Deposition der
Puffer- und YBCO-Schicht ist verschieden. Superpower (SP) verwendet die IBAD-Methode
und Theva (TH) das ISD-Verfahren. Aufierdem ist bei den Theva-Béndern, das Element Yttri-
um durch Dysprosium substituiert. Die untersuchten Binder unterscheiden sich in der Schicht-
hohe des Substrates und der Silberdeckschicht, wie aus Tabelle 6 zu entnehmen ist.

Diese beiden Komponenten bestimmen die Wirmeleitfihigkeit dieser Kompositbédnder, da
das Produkt aus spezifischer Warmeleitfahigkeit und Flachenanteil fiir die Puffer- und YBCO-
(DyBCO)-Schicht verschwindend gering ist. Abb. 47 zeigt das Messergebnis fiir alle untersuch-
ten Bander. Mit steigendem Silberanteil nimmt die Warmeleitfahigkeit des Kompositbandes
zu. Fiir die Probe THS8 besteht kein Unterschied im Vergleich zum reinen Hastelloy Band
(TH), welches von beiden Herstellern ebenfalls zur Verfiigung stand und gemessen wurde.

Bemerkenswert ist, dass sich die Warmeleitfahigkeitskurven der Hastelloy Substratbdnder
stark unterscheiden. Insbesondere bei tiefen Temperaturen ist die Wirmeleitfahigkeit des TH-
Hastelloy-Bandes fast doppelt so groft wie die des SP-Bandes. Beide Kurven zeigen jedoch
einen streng monotonen Anstieg mit steigender Temperatur, was typisch fiir hochlegierte
Metalle ist. Simultane Messungen des elektrischen Widerstands der beiden Substratbidnder
belegen, dass in Hastelloy die Phononen den Warmetransport dominieren. Nimmt man fiir
das SP-Hastelloy-Band eine unterschiedliche Legierungszusammensetzung®® an, niimlich mit
einer hoheren Anzahl an Leitungselektronen, so kann die reduzierte Warmeleitfahigkeit durch
stérkere Phonon-Elektron-Streuung erklirt werden.

33Dje Ni-, Cr-, Mo-, Fe- und W-Anteile kénnen um etliche Prozent schwanken.
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Abbildung 47: Wirmeleitfihigkeit von YBCO- (DyBCO-) Bandsupraleitern. Der Flachenan-
teil f der Silberkomponente ist mit angegeben. Das zugrundeliegende Hastelloy-Substratband
beider Hersteller ist ebenfalls aufgefiihrt.

Die Probe TH5 zeigt erstmals ein lokales Maximum bei etwa 30 K. Fiir die folgenden Proben
mit steigendem Ag-Anteil wird dieses Maximum zunehmend ausgepréigter. Um den Beitrag der
Silberkomponente zu ermitteln, kann der Hastelloybeitrag von den Kompositdaten subtrahiert
werden. Der Beitrag der Puffer- und der YBCO (DyBCO)-Schicht wird vernachlissigt. Abb. 48
zeigt die so erhaltene Warmeleitfahigkeit der einzelnen Silberschichten. Zum Vergleich sind
zwei Literaturkurven aus [3] hinzugefiigt. Klar zu erkennen ist, dass die Silberdeckschichten
der SP-Biander eine hohere Warmeleitfahigkeit im Maximum und somit eine héhere Reinheit
haben als die aufgedampften Silberschichten der TH-Kompositbdnder. Um die Unsicherheit
in den Abmessungen und in der Fldchenanteilsbestimmung zu minimieren, kann der Wert der
Wairmeleitfahigkeit im Maximum mit dem Wert bei 200 K ins Verhéltnis gesetzt werden. Fiir
die Ag-Schicht der SP-YBCO-Bénder ergibt sich ein Verhéltnis von etwa 1,6 < Apaz/A200k <
2 und fiir die TH-Béander ein Verhé&ltnis von 1,2 bis 1,4.

Eine Steigerung der Reinheit mit zunehmender Schichthdhe ist hieraus jedoch nicht generell
abzuleiten, denn die gesputterte Ag-Schicht umschliefit das gesamte SP-Kompositband. Folg-
lich teilt sich die angegebene Ag-Schichthéhe auf die Unter-(Hastelloy) und Oberseite (YBCO)
der SP-Kompositbénder auf. Fiir die TH-Bénder befindet sich jedoch nur eine Silberschutz-
schicht auf der HTSL-Seite. Dadurch sind die einseitigen Ag-Schichthohen fiir die Bander
beider Hersteller teilweise von gleicher Stérke und eine generelle Zunahme der Reinheit mit
steigender Ag-Schichthohe ist nicht zu erkennen.

Die separate Betrachtung der SP-Kompositbander legt allerdings eine Steigerung der Rein-
heit durch Erhéhung der Silberschicht nahe.

Eine Messung des elektrischen Widerstandes bei den TH-Kompositbéndern zeigt weiter,
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Abbildung 48: Warmeleitfahigkeit der Silberkomponente berechnet aus den Daten der Abb. 47.
Zum Vergleich sind zwei Literaturkurven aus [3] mit aufgenommen.

dass das Hastelloy-Substratband elektrisch von der YBCO+Ag-Schicht durch die isolierende
MgO-Schicht getrennt ist. Thermisch ist diese Isolationsschicht jedoch irrelevant, da sie nur
wenige Mikrometer stark ist und die Warme durch die Phononenleitung im MgO trotzdem
auf die gesamte Querschnittsflache verteilt wird.

Um die YBCO-Bandsupraleiter vor dem lokalen Versagen (Hot Spot) zu schiitzen, ist eine
untere Grenze fiir die Dicke der Silberschutzschicht notwendig. Intensive Untersuchungen des
thermodynamischen Verhaltens dieser Bandleiter bei Belastung durch Stréme oberhalb des
kritischen Stromes zeigen deutlich, dass je inhomogener die Supraleiterschicht ist, die Stabi-
lisierung umso stérker ausfallen muss [87, 88]. Dass die Silberschichthéhe nicht beliebig diinn
gewahlt werden kann, zeigt aufterdem Abb. 49. Mit REM-Aufnahmen wurde die Oberfliache
dreier TH-Proben untersucht. Fiir die TH8-Probe ist eindeutig zu erkennen, dass die Silber-
schutzschicht keine geschlossene Oberfliche bildet, und somit als Stabilisierung unwirksam ist.
Dies ist auch der Grund, weshalb in Tabelle 6 und in obiger Diskussion von einer verschwin-
denden Ag-Hohe bei Probe TH8 ausgegangen wird.

Ahnlich wie bei den M gB,-Kompositdrihten, ist auch fiir das YBCO-Schichtsupraleiter-
system von einer Reaktionsschicht bzw. von einer durch Defektstreuung beherrschten Uber-
gangsschicht auszugehen, welche eine verminderte Wirmeleitfahigkeit besitzt. Die signifikant
hohere Reinheit der Ag-Schicht der SP1-Probe kann dadurch erklirt werden. Uberschreitet
die Silberschichthshe die Dicke des Ubergangsbereichs, wird zunehmend reines Silber depo-
niert und die mittlere Warmeleitfahigkeit der gesamten Silberschicht bei tiefen Temperaturen
steigt.
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Abbildung 49: Raster-Elektronen-Mikroskop Aufnahmen der Ag-Oberfliche dreier DyBCO-
Bénder. Links: TH8, Mitte: TH6 (0,85pm Ag), Rechts: TH5 (1,2um Ag). Die hellen Bereiche
bestehen aus Silber. Im linken Bild ist deutlich zu erkennen, dass die Silberdeckschicht keine
geschlossene Oberfliche bildet. Bei hoherer Ag-Schicht iiberlappen die granularen Silberplétt-
chen.

Fazit: YBCO-Béander. Die Tatsache, dass die YBCO-Schicht etwa nur 1% der Quer-
schnittsfliche betrdgt und die erwartet Wirmeleitfahigkeit ebenfalls sehr gering ist, siehe
Abschnitt 2.4.3, verhindert wiederum die Moglichkeit aus den gemessenen Kompositdaten
Riickschliisse auf die Warmeleitfahigkeit der YBCO-Komponente zu ziehen. Die Wirmeleit-
fihigkeitsmessung diinner Filme stellt ein generelles Problem dar [29].

Ein entscheidender Vorteil der Messung der Warmeleitfahigkeit ist, dass sie ein Mafs fiir
die Qualitédt der Stabilisierung gibt. Eine Messung des elektrischen Widerstandes ist aufgrund
der Supraleitung nicht mehr moglich. Der Restwiderstand der Metallkomponente wird fiir die
HTS-Kompositleiter im Bereich um 100 K keineswegs erreicht. Die Messung der Wirmeleit-
fahigkeit hingegen erlaubt eine direkte Aussage {iber die Reinheit der Metallkomponente, da
sie auch fiir T < T, endliche Werte liefert. Beispiel hierfiir ist der Vergleich der AMSC-344-Cu
mit der SP-Cu Probe in Abb. 46. Beide Kompositbédnder haben einen elektrischen Widerstand
von etwa 1,2-10~8Qm oberhalb von T, = 90K, obwohl der Cu-Flichenanteil in AMSC-344-Cu
fast doppelt so grof ist wie in SP-Cu. Die héhere Reinheit des Kupfers im SP-Cu-Band kom-
pensiert diesen geringeren Flichenanteil und bewirkt bei tiefen Temperaturen die diskutierte
hohere Wirmeleitfahigkeit.

5.4 Warmeleitfihigkeit der BSCCO-AgAu-Kompositleiter

Der Hochtemperatursupraleiter Bia SroCasCusO,, (Bi2223) triagt einen anwendungsrelevanten
Transportstrom nur in der kristallographischen a,b Ebene. Eine Ausrichtung der Kristallkor-
ner ist deshalb zwingend notwendig. Jedoch ist eine planare, uniaxiale Textur ausreichend im
Gegensatz zur biaxialen Textur des YBCO. Die Herstellung mit bekannten Leiterprozesstech-
niken (Pulver-in-Rohr-Methode, extrudieren, walzen) ist moglich. Speziell durch das Walzen
der BSCCO-Kompositbinder wird die planare Textur der CuOs-Ebenen erreicht, d.h. die c-
Achsen der supraleitenden Kristallite sind parallel zueinander ausgerichtet. Abb. 50 zeigt sche-
matisch den Aufbau eines BSCCO-Kompositbandes. Die Abhéngigkeit des Transportstroms
vom Korngrenzenwinkel innerhalb der Ebene (Ausrichtung in a,b-Richtung) ist weniger stark
ausgepragt als bei den YBCO-Béndern, weshalb eine biaxiale Textur hier nicht notwendig
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Abbildung 50: Schematischer Aufbau des gewalzten BSCCO-AgAu-Bandes. Die Breite des
Bandes betragt typischerweise 4 mm, die Héhe 0,2 mm. Mit der Pulver-in-Rohr-Methode
wird BSCCO (schwarz) in einzelne AgAu-Rohren (grau) extrudiert. Ein Biindel aus mehreren
(z.B. 55 oder 121) Rohren wird weiteren Extrusions-, Glith- und Walzprozessen unterzogen.
Fiir ein Filament sind schematisch die supraleitenden Kristalle angedeutet. Durch das Walzen
sind ihre c-Achsen parallel ausgerichtet.

ist. Das Material der Matrix ist Silber bzw. eine Silber-Gold-Legierung. Der entscheidende
Vorteil des Silbers (bzw. der AgAu-Legierung) ist, dass die Matrix Sauerstoff durchlissig ist
und gleichzeitig das Matrixmaterial nicht oxidiert. Kupfer als Matrix wiirde mit dem Sau-
erstoff reagieren [89, 90]. Desweiteren hat Silber in reiner Form einen geringen spezifischen
elektrischen Widerstand, weshalb es ein ausgezeichneter Stabilisator fiir HTSL ist.

In Hinblick auf die Anwendung der BSCCO-Bandleiter in Stromzufiihrungen gilt es die
Wirmeleitfédhigkeit zu reduzieren, um den Eintrag der Warme durch Leitung entlang der
Stromzufiihrung zu minimieren. Das Konzept der gezielten Legierung des Silbers mit Gold-
atomen hat sich etabliert [91, 92]. Dabei wird die Defektstreuung der Elektronen stark er-
hoht und die spezifische Warmeleitfahigkeit der Matrix sinkt, wie in Kapitel 2 ausfiihrlich
gezeigt wurde. Eine Stromzufiihrung nur bestehend aus dem Hochtemperatursupraleiterma-
terial wiirde die Warmeleitung nochmals bedeutend reduzieren, allerdings wire ein stabiler
Supraleiterbetrieb nicht mehr sichergestellt [93].

Abb. 51 vergleicht die Warmeleitfahigkeit verschiedener Leiter, die als stromtragende Kom-
ponente in einer Stromzufithrung in Frage kommen. Fiir Kupfer wurde die Messkurve mit
RRR — 77 ausgewihlt?*, weiter ist ein BSCCO-Bandleiter mit reiner Ag-Matrix eingezeichnet.
Es wird deutlich sichtbar, dass durch das Legieren des Silbers mit Goldatomen die Wirmeleit-
fahigkeit des Kompositbandes etwa um eine Gréfsenordnung im relevanten Temperaturbereich
(etwa 4 K bis 60 K) reduziert werden kann. Stellvertretend fiir reines HTS-Material ist die
Wiérmeleitfahigkeit der polykristallinen BSCCO-Probe (siche Abschnitt 2.4) gezeigt. Sie hat
mit Abstand die geringste Warmeleitfahigkeit, da keine metallische Komponente parallel ange-
ordnet ist. Aufgrund der mechanischen und elektrischen Stabilitdtsprobleme der reinen HTS-
Materialien, bietet somit das BSCCO-AgAu-Band einen akzeptablen Kompromifs zwischen
geringer Wirmeleitfahigkeit und stabilem Betrieb [94]. Fiir einen quantitativen Vergleich sind
die unterschiedlichen Stromtragfihigkeiten, insbesondere beim Kupfer der endliche elektrische
Widerstand, zu beriicksichtigen.

In Bezug auf die Warmeleitfahigkeit ist das BSCCO-AgAu-Kompositsystem dreifach von
Bedeutung:

34Herkémmliche Cu-Stromzufiihrungen nutzen ebenfalls legiertes Kupfer, um die Warmeleitfihigkeit zu re-
duzieren.
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Abbildung 51: Axiale Warmeleitfahigkeit potentieller Leiter einer Hochstromzufiihrung. Neben
der geringen Wirmeleitfahigkeit erzeugen die HT'SL im Gegensatz zu Kupfer keine zusétzliche
Joulsche Wérme im Strombetrieb.

e Aus Sicht der Anwendung in Hochstromzufithrungen, kommt es auf eine geringe Wérme-
leitfahigkeit an. Die Kenntnis dieser Grofie ist zwingend notwendig, um eine angemessene
Dimensionierung der Stromzufiihrung und eine ausreichende Kiihlung zu gewé&hrleisten.

e Fiir den Betrieb des HTS ist eine hohe Wiarmeleitfdhigkeit vorteilhaft, um eine kryoge-
ne Stabilitdt zu gewédhrleisten. Dieser Punkt steht in Konkurrenz zum erstgenannten,
ein Kompromifs muss eingegangen werden. Die Warmeleitfahigkeit in zur Bandebene
normalen Richtung spielt ebenfalls eine wichtige Rolle.

e Aus physikalischer Sicht ist die Warmeleitfahigkeit in Kompositen, speziell auch im Hin-
blick auf die zu Stapeln vereinten Bindern, von hohem Interesse, da neben den einzelnen
Leitfahigkeiten der Komponenten die gesamte Warmeleitfahigkeit experiementell zu be-
stimmen und theoretisch zu modellieren ist.

Die Warmeleitfiahigkeit des BSCCO-AgAu-Kompositsystems wird deshalb intensiv untersucht,
beginnend mit dem einfachen BSCCO-AgAu-Band und anschliefend werden Bandleiterstapel
betrachtet, die zur Steigerung der Stromtragfahigkeit verwendet werden.
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Abbildung 52: Axiale Warmeleitfahigkeit der BSCCO-AgAu-Bandleiter. Die unterschiedlichen
Hersteller verwenden zum Teil unterschiedliche Fiillfaktoren.

5.4.1 BSCCO-AgAu-Einzelband

Zunichst werden die Messergebnisse der Einzelbédnder in Abb. 52 betrachtet. BSCCO-AgAu
Binder von drei verschiedenen Herstellern®® werden untersucht. Eine Filamentierung der su-
praleitenden Komponente ist standardmiiRig. Das Band von AMSC®® (American Supercon-
ductor) wie auch von Sumitomo beinhaltet 55 Filamente, EAS/EHTS setzt seinen Leiter aus
121 Filamenten zusammen. Bedeutender als die Anzahl der Filamente ist jedoch der Flichen-
anteil des Supraleiters im Querschnitt des Kompositleiters. Tabelle 7 fasst die unterschiedli-
chen Zusammensetzungen der untersuchten BSCCO-Bandleiter zusammen. Die Bestimmung
des Fiillfaktors f = ﬁfi der BSCCO-Komponente ist mit einer Unsicherheit von +3% be-
haftet. Selbst mit modernen Graphikprogrammen, bleibt letztendlich immer eine Farbgrenze
zwischen der SL-Komponente und der Matrix festzulegen. Diese ist stets subjektiv von der
auswertenden Person abhingig, weshalb die Fiillfaktorbestimmung an einem Querschnitts-
bild, durchgefiihrt durch verschiedene Personen, zu unterschiedlichen Ergebnissen fithrt. Im
Falle von Multifilamentleitern ist der Umfang der BSCCO-Filamente in Bezug auf deren Ge-
samtfliche extrem grofs, weshalb sich ein subjektiver Unterschied in der Farbgrenzenwahl sehr
stark auswirkt. Abweichungen im Fiillfaktor von mehreren Prozent sind keine Seltenheit. Wie
Abb. 52 zeigt, hat das BSCCO-AgAu-Band von EAS mit dem Fiillfaktor f = 30% eine ho-
here Warmeleitfihigkeit als die Biander mit etwa 40% Fiullfaktor, was einsichtig ist, da die
AgAu-Matrix eine bedeutend héhere Warmeleitfahigkeit besitzt als BSCCO. Um die War-

35Hersteller EAS (European Advanced Superconductors) gehort zwischenzeitlich zur Bruker BioSpin Grup-
pe und hat die HTS-Sparte ausgegliedert und neu benannt: EHTS (European High Temperature Supercon-
ductors).

36 CryoBlock, AMSC hat die Herstellung eingestellt.
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Tabelle 7: Ubersicht der untersuchten BSCCO-Einzelbinder und Bandleiterstapel und deren
Zusammensetzung.

Probe Aufbau Anteil der Querschnittsfliche
(alle beinh. Bi2223) AgAu | BSCCO | SnAg-Lot
EAS-V388D Matrix: AgAubwt% 70% 30%
Einzelband | Hiille: AgAuMg0,2wt%
EHTS Matrix: AgAuswt% 60% 40%
Einzelband | Hiille: AgAuMg0,2wt%
AMSC Matrix: AgAub,3wt% 58% 42%
Einzelband
Sumitomo Matrix: AgAudswt% 61% 39%
Einzelband
2er Stapel EHTS, gelotet 47% 42% 11%
3er Stapel EHTS, gelotet 39% 41% 20%
der Stapel EHTS, gelotet 42% 41% 17%
5er Stapel EHTS, gelotet 41% 37% 22%
6er Stapel EHTS, gelotet 40% 40% 20%
13er AMSC AMSC, gesintert 58% 42%

meleitfahigkeit der verwendeten AgAu-Legierungen direkt vergleichen zu kénnen, wird mit
Gl. (28) anhand der gemessenen Wérmeleitfdhigkeit des Kompositbandes (Abb. 52) sowie der
Wirmeleitfahigkeit des BSCCO (Bi2223 in Abb. 19) und der Fiillfaktoren, die Komponen-
te der AgAu-Legierung A4g4. berechnet. Die Beriicksichtigung der BSCCO Komponente ist
innerhalb der Messgenauigkeit eigentlich irrelevant, da sie weniger als 1% zur gesamten Wir-
meleitfahigkeit beitrdgt. Jedoch wird als grobe Abschitzung fiir alle vier Bander die Kurve der
EHTS-Bi2223-Probe verwendet, wohl wissend, dass die einzelnen Bénder eine unterschiedliche
BSCCO-Zusammensetzung und unterschiedliche Herstellungsprozesse®” durchlaufen haben.
Abb. 53 zeigt das Ergebnis dieser Berechnungen. Zum Vergleich sind in das Schaubild Litera-
turdaten® aus [95] fiir drei AgAu-Legierungen mit unterschiedlichem Goldgehalt eingezeich-
net. Offensichtlich hat die AgAu-Matrix der verschiedenen Bénder einen &hnlichen Au-Anteil
von ungefihr 5%, wie auch von den Herstellern angegeben wird (s. Tab. 7). Eine sehr gute
Ubereinstimmung zeigen die beiden berechneten Kurven des EAS und EHTS Kompositbandes.
Hier ist davon auszugehen, dass sich nur der Fiillfaktor der beiden Binder unterscheidet, das
Material der Matrix in seiner Zusammensetzung jedoch gleich geblieben ist. Die Wérmeleitfa-
higkeitskurven der AgAu-Legierung der AMSC- und der Sumitomo-Probe zeigen geringfiigig
hohere Werte. Dies kann in der unterschiedlichen Matrix-Zusammensetzung griinden, denn
EAS/ EHTS setzt eine zusitzliche AgAuMg-Legierung zur mechanischen Stabilisierung um
den AgAu-BSCCO Kern ein [96, 97]. Diese AgAuMg-Komponente kann nicht extrahiert wer-

37Je nach Deformationsgrad und Glithbehandlungen &ndert sich die Dichte (Porositdt), die Textur und die
Sauerstoffbeladung.

38In Landolt-Bérnstein wird darauf hingewiesen, dass diese empfohlenen Werte durch Inter- und Extrapola-
tion von verfiigbaren Quellen mit unterschiedlicher Qualitdt entstanden sind und man von einer Unsicherheit
von etwa +10% ausgehen kann.
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Abbildung 53: Aus der gemessenen Wéirmeleitfahigkeit der Einzelbdnder und der EHTS-
Bi2223-Probe, ist die Warmeleitfahigkeit der AgAu-Matrix anhand der unterschiedlichen
Fiillfaktoren berechnet. Zum Vergleich sind ab 100 K Literaturdaten aus [95] fiir AgAu-

Legierungen mit eingezeichnet.
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Abbildung 54: Gemessene, axiale Wérmeleitféhigkeit an BSCCO-Bandleiterstapel. Die zwei-
bis sechsfach Stapel sind aus einem SnAg-Lot und geschliffenen EHTS-Béndern aufgebaut.
Der 13-fach Stapel von AMSC wurde durch Sintern hergestellt.

den, weshalb die dargestellten Daten in Abb. 53 als Mittelung {iber den AgAu-Kern und die
AgAuMg-Hiille zu interpretieren sind. Wie in [98] gezeigt wurde, ist Magnesium ein sehr ef-
fektiver Substituent, der die Warmeleitfihigkeit vergleichsweise starker reduziert als Au. Die
Matrix des AMSC- und des Sumitomo-Bandes haben folglich eine hhere Warmeleitfahigkeit,
da sie keine AgAuMg-Komponente in ihrem Aufbau haben.

5.4.2 BSCCO-Bandleiterstapel

Zur Erhohung der Stromtragféhigkeit werden BSCCO-Einzelbidnder zu einem Leiterstapel
zusammengefasst. Dies kann zum einen durch Verloten zum anderen durch Sintern der Einzel-
bénder erfolgen. Wie sich die Warmeleitfahigkeit durch diesen Schritt zu einem komplexeren
Kompositsystem dndert, wird im Folgenden untersucht.

Hierzu wurden zwei bis sechs EHTS-Bénder verldtet und ein 13-fach Stapel®® aus AMSC-
Leitern zusammen gesintert (s. Tab. 7). Die Ergebnisse der Wirmeleitfahigkeitsmessungen
zeigt Abb. 54. Zum Vergleich sind die Daten des EHTS- und des AMSC-BSCCO-AgAu-
Einzelbandes mit aufgenommen. Um den prinzipiellen Unterschied zwischen den gelGteten
und dem gesinterten Stapel hervorzuheben, sind die AMSC Einzelband- und Stapeldaten als
Linien gezeichnet. Der gesinterte AMSC 13-fach Stapel (gestrichelt) verhélt sich gleich, wie das
zugrundeliegende Einzelband von AMSC (durchgezogen). Dies entspricht der Erwartung, da
keine zusitzliche Komponente durch das Sintern eingefilhrt wurde und die verhdltnisméafige
Zusammensetzung im 13-fach Stapel der des Einzelbandes entspricht.

39 Aus diesen Stapeln wurde die 68 kA ITER-Model-Stromzufiihrung gebaut [20].



5.4 Warmeleitfdhigkeit der BSCCO-AgAu-Kompositleiter 7

Die geloteten EHTS-Stapel zeigen hingegen aufgrund des zusédtzlichen Lotes eine deutliche
Abweichung von ihrem Einzelband (Quadrate). Fiir T < 30 K ist die Warmeleitf&higkeit der
gelGteten Stapel grofer als die des EHTS Einzelbandes. Die Wiarmeleitfahigkeitskurven zei-
gen eine Art Knie. Dies ist auf den Beitrag der zusétzlichen Lotkomponente zuriickzufiihren.
Zur Uberpriifung des Tieftemperaturverhaltens des Zinn-Silber-Lotes wurde dieses in Rein-
form ebenfalls gemessen. Die zugehdrige Wirmeleitfihigkeitskurve ist Abb. 55 zu entnehmen.
Trotz des Legierungscharakters, mit etwa 96,5 wt% Sn und 3,5 wt% Ag, zeigt die Warmeleit-
fahigkeit ein ausgeprigtes Maximum um 6 K, was typisch fiir reine Metalle ist. Durch dieses
Maximum kann die erhdhte Wirmeleitfahigkeit in den gelSteten EHTS-Bandleiterstapel er-
klart werden. Fiir T' > 30K fillt die Warmeleitfahigkeit der Stapel unter die Kurve des Einzel-
bandes. Ursache hierfiir sind die verdnderten Flachenverhéltnisse, insbesondere die Addition
der Lotkomponente. Vor der Létung werden die Einzelbdnder geschliffen und poliert, was den
AgAu(Mg)-Matrixanteil*? reduziert, wie Tabelle 7 zu entnehmen ist. Die Fléichenanteile fiir die
gelGteten Stapel konnen nicht vom Einzelband iibernommen werden. Aus diesem Grund wur-
den fiir sdmtliche Bandleiterstapel Querschliffe angefertigt. Abb. 28 und 59 zeigen beispielhaft
die Querschliffe des EHTS sechsfach bzw. des AMSC 13-fach Stapels. Fiir die geléteten Stapel
konnten somit die neuen Flichenanteile bestimmt werden. Entsprechend der Abnahme der
AgAu(Mg)-Matrix und der Menge des verwendeten Lotes sind die Zusammensetzungen der
Stapel sehr individuell. Mit der bereits erwdhnten Unsicherheit in der Fiillfaktorbestimmung
lasst sich nur qualitativ die Tendenz erkennen. Insbesondere beim zweifach Stapel, der nur
eine Lotflache besitzt und somit den geringsten Lotanteil aufweist, ist die Warmeleitfahigkeit
unterhalb 30 K im Vergleich aller gelSteter Stapel am geringsten.

Es stellt sich die Frage, ob der Beitrag des Lotes wie in den bisherigen Kompositsystemen
einfach als weitere parallele Komponente addiert werden kann. Hierfiir wurde ein theoretischer,
sechsfach Bandleiterstapel mit Gl. (28) modelliert:

A6erStapel = fagauragau + fBScCOABi2223 + fLotAsnag (43)

Als Komponenten dienen die Wirmeleitfahigkeit der EHTS-AgAu-Matrix (Abb. 53), der
EHTS-Bi2223-Probe (Abb. 19) sowie des reinen SnAg3,5wt%-Lotes*'. Die Matrix- und die
Lotkomponente, sowie die gemessenen Daten am sechsfach Stapel werden zusammen mit der
Vorhersage der Modellierung in Abb. 55 gezeigt. Fiir T > 50 K néhert sich die Modellierung
sehr gut der gemessenen Wérmeleitfahigkeit des sechsfach Stapels an. In diesem Bereich unter-
schreitet die Warmeleitfahigkeit des reinen SnAg-Lotes diejenige der AgAu(Mg)-Matrix und
sinkt fiir steigende Temperaturen weiter ab. Thr 20%iger Volumenbeitrag zur gesamten Wir-
meleitfdhigkeit des Stapels wird zunehmend unbedeutender. Fiir hohe Temperaturen wird die
Warmeleitfihigkeit des Kompositbandes allein durch die Warmeleitfahigkeit der AgAu(Mg)-
Matrix und dem zugehérigen Flichenanteil fag4, = 40% dominiert. Fiir T' < 30 K weicht die
Modellierung deutlich von der gemessenen Wirmeleitfahigkeit des sechsfach Stapels ab. Das
theoretisch erwartet Maximum aufgrund der Lotkomponente ist fiir die gemessenen Daten
reduziert zu einem leichten Knie. Die Warmeleitfahigkeit des Lotes innerhalb des sechsfach
Stapels ist demzufolge nicht mehr identisch mit der Warmeleitfdhigkeit des reinen SnAg-Lotes.
Der Lotvorgang dndert die Zusammensetzung signifikant. In erster Linie kann davon ausgegan-
gen werden, dass zusétzliches Silber aus der Bandmatrix in das Lot diffundiert. Hinzukommen

40 Als Kurzschreibweise wird nun fiir die Matrix der EHTS-Stapel AgAu(Mg) verwendet.
41 Urspriingliche Zusammensetzung vor dem Létprozess.
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Abbildung 55: Vergleich der gemessenen Warmeleitfahigkeit des EHTS sechsfach Stapels mit
der Modellierung aus den abgeleiteten AgAu(Mg)-Matrix (Abb. 53) und den gemessen Lot-
und Bi2223-Daten. Die Bi2223-Daten sind nicht gezeigt, da sie nur marginal zur gesamten
Wairmeleitfahigkeit beitragen und die Skalierung der Ordinate unndétigerweise stauchen wiir-

den.
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Abbildung 56: REM-Aufnahme an einem Querschliff des EHTS sechsfach Stapels. Der Aus-
schnitt zeigt die drei Komponenten des Kompositleiters: oben (dunkel) BSCCO-Filament,
mitte (hell) Bandmatrix, unten (mit punktférmigen Verunreinigungen durch das Schleifen)
Lot. Entlang der Linie (gelb) wurde die Elementhaufigkeit mit einem SiLi-EDX-Detektor be-
stimmt. Als Histogramm iiber dieser Linie sind die Elemente Ag (griin), Sn (blau) und Mg
(rot) aufgetragen.

weitere Fremdatome (z.B. Au und Mg), die als Defektstreuzentren effektiv die Wérmeleit-
fahigkeit des Lotes bei tiefen Temperaturen reduzieren. Somit entspricht das Verhalten der
Lotkomponente nach dem Lotprozess eher dem einer ausgeprigten Legierung als dem eines
reinen Metalles. Wie Abb. 54 jedoch gezeigt hat, reicht die hthere Wérmeleitfahigkeit des
Lotes aus, um die gesamte Wirmeleitfahigkeit der geloteten Stapel im Vergleich zum Ein-
zelband deutlich zu erhéhen, obwohl der Flichenanteil der Matrix vergleichsweise gesunken
ist. Diese Erhohung der Warmeleitfdhigkeit ist in Hinblick auf die Verwendung in Hochstrom-
zufithrungen tolerabel. Fiir die Stabilitéit des Supraleiters ldsst sie auf eine gute thermische
und elektrische Verbindung der Einzelbidnder und somit auf eine gute Stromumverteilung und
erhohte Stabilitét schliefien.

Der Bereich der Lotung wurde mit einem Rasterelektronenmikroskop (REM) genauer un-
tersucht [99]. Abb. 56 zeigt eine SE2-Aufnahme?*? des EHTS sechsfach Stapels. Der Ausschnitt
wurde senkrecht zur Bandebene (Querschliff) zwischen zwei Einzelbdndern im sechsfach Sta-
pel erstellt. Am oberen Bildrand ist ein BSCCO-Filament (dunkel grau), es schlieft sich nach
unten die AgAu-Matrix und anschlieffend das SnAg-Lot an. Mit Hilfe der riickgestreuten Elek-
tronen, wobei der Elektronenstrahl entlang der gelben Linie {iber die Probe gefahren wurde,
ist die Elementhaufigkeit fiir Ag, Sn und Mg bestimmt worden. Sie ist oberhalb der Lini-
enabtastung qualitativ aufgetragen. Zu Beginn innerhalb des BSCCO liegen die drei Elemen-
te unterhalb der Nachweisgrenze. Das Ag-Histogramm (griin) belegt eindeutig die folgende
AgAu-Matrix. Kurz bevor der Sn-Gehalt (blau) ansteigt, ist ein Mg-Einschluss (rot) zu er-
kennen. An der Grenze zum SnAg-Lot tritt der Bereich auf, in dem Sn und Ag ineinander
diffundiert sind. Diese Diffusionsschicht ist auch in den optischen Aufnahmen der Querschlif-

428ekundir-Elektronen-Detektor, Beschl.Spannung 15kV.
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fe (Abb. 28) angedeutet, wo zwischen dem hellen Bereich der Bandmatrix und dem hellen
Bereich des Lotes eine dunklere Zwischenschicht zu erkennen ist.

Der Diffusionsprozess, visualisiert durch die REM-Aufnahme, und die starke Reduzierung
der Warmeleitfahigkeit der Lotkomponente legen eine erfolgreiche Verbindung der Einzelbén-
der durch das Loten nahe. Gemeinsam mit den Messungen der Warmeleitféhigkeit normal zur
flachen Bandebene, wie sie im folgenden Abschnitt untersucht werden, wird sich der Vorteil
der Lotung gegeniiber dem Sintern der Einzelbédnder noch deutlicher zeigen.

5.4.3 Wirmeleitfihigkeit normal zur Bandebene

Alle bisher gezeigten Messungen der Warmeleitfihigkeit sind in axialer Richtung durchge-
fithrt worden, wie Abb. 50 schematisch verdeutlicht hat. Dies ist die relevante Richtung fiir
den Stromfluss und somit auch fiir den Warmefluss in einer Stromzufithrung. Fiir eine Si-
mulation des thermodynamischen Verhaltens, bzw. fiir Stabilitdtsuntersuchungen, ist jedoch
auch die Wirmeleitfihigkeit normal zur Bandebene?® von Bedeutung, insbesondere im Fall
von Leiterstapeln, wo mehrere Einzelbénder iibereinander angeordnet sind.

Die Wirmeleitung findet nicht mehr in zwei oder mehreren parallelen, zusammenhingen-
den Komponenten statt, sondern abwechselnd durch die BSCCO-Filamente und die AgAu-
Matrix im Kernbereich des Einzelbandes und im Randbereich der Binder durch vereinzelte
Filamente innerhalb der AgAu(Mg)-Matrix. Die theoretische Betrachtung in Abb. 21/ Kapi-
tel 2.5 unterscheidet diese zwei Bereiche. Fiir den Kernbereich (dunkles Rechteck in Abb. 21
mit Index 2), wo sich BSCCO und AgAu abwechseln, wird eine homogene (schlecht wirme-
leitende) Phase angenommen, welche iiber alle BSCCO-Filamente und AgAu-Trennschichten
mittelt. Umhiillt wird dieser Bereich mit einer unterschiedlich starken AgAu(Mg) Schicht (hel-
les Rechteck mit Index 1). Die in der Realitéit linsenférmige Gestalt der Einzelbdnder wird
vernachlissigt. Fiir Bandleiterstapel konnen mehrere dieser Einzelbandelement {ibereinander
gesetzt oder die zwei unterschiedlichen Bereiche fiir den gesamten Stapel definiert werden.

Um eine passende Kontaktierung der Messprobe normal zur Bandebene zu finden, wurde
der Einfluss verschiedener Kontaktorientierungen mit dem FEM-Programm Comsol qualitativ
simuliert. Fiir alle Kontaktanordnungen gilt, dass die Bedingung eines axialen Warmeflusses
nicht mehr erfiillt ist, da durch die unterschiedlichen Gebietseigenschaften, die in ihrer Aus-
dehnung in der gleichen Grofsenordnung sind wie die dufieren Abmessungen, zusammen mit
dem ungiinstigen Geometrieverhiltnis**, die Wirme nicht mehr gleichmiifig in die Probe
eingekoppelt werden kann. Abb. 57 zeigt die Kontaktierung einer sechsfach Bandleiterstapel-
probe zur Messung der Warmeleitfahigkeit normal zur Bandrichtung, sowie eine Simulation
des Temperaturprofils bei konstantem Warmefluss mit FEM. Um weiterhin die Vorteile einer
Vierpunktmessung zu nutzen, wurden die Kontaktstifte rdumlich getrennt von den Wéarme-
stromzufiihrungen montiert. Hierbei wurden drei Konfigurationen getestet und simuliert:

1. Die Temperaturkontaktstifte sind senkrecht zur Bandrichtung iibereinander angebracht
und die Wiarmestromzufithrungen liegen gegeniiber. Diese Konfiguration ist in Abb. 57
gezeigt.

2. Die Temperaturkontaktestifte sind parallel zur Bandrichtung iibereinander angebracht

43In Abb. 28 oder 59 beispielsweise von oben nach unten.
44Dje Messlinge ist zu kurz und die Querschnittsfliche zu grofk.
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Abbildung 57: Links: Aufnahme einer Probe zur Messung der Wérmeleitféhigkeit normal zur
Bandebene. Die Warmestromkontakte (Cu-Scheiben mit Einsparungen) sind getrennt von den
Temperaturmesskontakten (Cu-Stifte im Bildvordergrund). Rechts: Simulierte Warmeleitfa-
higkeitsprobe mit konstantem Warmefluss durch die Kompositprobe. Eingezeichnet sind die
isothermen Flachen, welche in Messrichtung jedoch nicht parallel sondern gekriimmt sind. Die
markierten Linien in den Einsparungen geben den Ort der Temperaturmessung an. Sie liegen
offensichtlich nicht auf einer Isothermen.

und die Warmestromzufithrungen liegen gegeniiber. Dies entspricht einer Drehung der
oberen und unteren Cu-Zufiithrungsscheibe um 90° gegeniiber der Probe in Abb. 57.

3. Die Temperaturkontaktstifte sind senkrecht zur Bandrichtung, jedoch auf unterschiedli-
chen Seiten angebracht. Die Orientierung der Warmestromzufiihrungen ist parallel zur
Bandrichtung und ebenfalls diagonal zueinander montiert.

Fiir eine Messung im stationdren Zustand nach der axialen Wiarmeflussmethode sollten die
Isothermen parallel zueinander und senkrecht zur Messrichtung verlaufen. Diese Bedingung ist
am geringsten erfiillt fiir die erste Konfiguration, wie die Simulation auch deutlich zeigt, da am
Ort der Temperaturmessung eine starke Kriimmung der Isothermen auftritt. Die Warme fliefit
hauptséchlich in der AgAu(Mg) Randschicht, welche am néchsten zu den Wérmestromzufiih-
rungen angebracht ist. Die gegeniiberliegende Randschicht, wo die Temperatur gemessen wird,
transportiert einen geringeren Anteil des Warmestroms. Die gemessene Temperaturdifferenz
ist folglich systematisch zu klein.

Die Wirmeeinkopplung ist gleichméfiger im zweiten Fall. Jedoch existiert auch hier ei-
ne Aufspreizung der Isothermen am Ort der Temperaturmessung und somit eine zu klein
bestimmte Temperaturdifferenz.

Die Simulation der dritten Konfiguration liefert am Ort der Temperaturmessung ein nahe-
zu paralleles Profil, wobei jedoch die Ebenen der Isothermen nicht exakt im rechten Winkel zur
Messrichtung liegen. Dies ist ebenfalls gleichbedeutend mit einer zu geringen Abschétzung der
Temperaturdifferenz. Die tatsichliche Temperaturdifferenz sollte fiir alle drei Konfigurationen
jeweils grofser sein als die scheinbar gemessene. Die daraus bestimmten Wéarmeleitfihigkeits-
werte sind folglich stets zu grofs. Abb. 58 zeigt diese gemessene Abschitzung der Warmeleitfa-
higkeit normal zur Bandrichtung des EHTS sechsfach Stapels fiir die drei angegeben Kontakt-
konfigurationen. Die simulierten Temperaturprofile und die daraus abgeleiteten qualitativen
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Abbildung 58: Messungen der Wéarmeleitfahigkeit normal zur Bandrichtung des sechsfach
EHTS-Stapels und des gesinterten 13-fach AMSC-Stapels. Alle Kurven stellen obere Abschét-
zungen dar, da ein axialer Warmefluss nur ndherungsweise gegeben ist. Eine Abhéngigkeit von
der Kontaktanordnung ist offensichtlich. Konfiguration “3” liefert die beste Abschitzung fiir
die EHTS-Stapel.
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Abbildung 59: Querschliff eines 13er-Stapels aus zusammengesinterten AMSC-BSCCO-AgAu-
Béndern. An den Réndern ist deutlich zu erkennen, dass aufgrund der Woélbung die Ein-
zelbander wihrend des Sintervorgangs keinen Kontakt hatten, und somit bis zu 1 mm tiefe
Einschnitte vorhanden sind.

Bewertungen der unterschiedlichen Kontaktkonfigurationen werden durch die Messungen be-
stitigt. Die Messung mit der dritten Konfigurationsvariante stellt somit die Abschitzung mit
der geringsten Abweichung dar. Anhand dieser Abschitzung ist festzuhalten, dass die Warme-
leitfahigkeit der EHTS-Stapel normal zur Bandebene mindestens um einen Faktor 20 geringer
ist als die Wirmeleitfdhigkeit in Bandrichtung.

An AMSC 13-fach Stapeln wurde ebenfalls die Warmeleitfihigkeit normal zur Bandebe-
ne gemessen. Das Geomtrieverhéltnis ist hier vorteilhafter, da die 13 gesinterten Binder eine
deutlich grofere Messlange erlauben. Trotz des hoheren AgAu-Matrix-Volumenanteils in den
AMSC-Stapeln (58%) ist die Wirmeleitfihigkeit normal zur Bandebene geringer®® als fiir die
EHTS sechsfach Stapel (Matrix-Volumenanteil 40%), wie Abb. 58 zeigt. Fiir die Warmeleitfi-
higkeit normal zur Bandrichtung ist der innige Kontakt zwischen den Einzelb&ndern essentiell.
Im Falle der EHTS-Stapel sorgt dafiir die Lotschicht, die nach Abb. 28 bis an die Rénder reicht.

Im AMSC 13-fach Stapel kann der Sinterprozess die Einzelbdnder nicht entlang der ge-
samten Breite verbinden, da kein zusétzliches Material zur Verfliigung gestellt wird, das die
seitlichen Liicken aufgrund der Wélbung der Einzelbédnder auffiillt. Abb. 59 zeigt einen Quer-
schliff des AMSC 13-fach Stapels. Es sind deutlich Spalte zu erkennen, die teilweise bis 1 mm
tief in den Stapel dringen. Die effektive Wiarmeleitfahigkeit normal zur Bandebene wird da-
durch reduziert, sie betragt etwa nur 3—10 des Wertes in Bandrichtung. Um dies zu bestétigen,
wurde mit einem zweidimensionalen FE-Modell das Temperaturprofil bei konstantem Warme-
fluss simuliert. Abb. 60 zeigt den Vergleich zwischen einem idealen 13-fach Stapel, bei welchem
die Einzelbander in direktem Kontakt {iber die gesamte Breite stehen, und einem realistischen
Modell, in welchem auf jeder Seite des Stapels sechs 0,5 mm tiefe Spalte angeordnet sind. Fiir
identischen Warmefluss durch beide Querschnitte, stellt sich im Falle des Modells mit den
seitlichen Spalten in der Tat ein etwa dreifach so grofier Temperaturgradient ein.

45Mit der Einschrinkung, dass es sich in beiden Fillen jeweils um obere Grenzen handelt.
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Abbildung 60: Zweidimensionale Simulation des Warmeflusses normal zur Bandebene im AM-
SC 13-fach Stapel. In beiden Simulationen fliefit konstant die gleiche Warmemenge durch den
Stapel. Die linke Simulation zeigt einen idealen Stapel, bei welchem die 13 Einzelbénder per-
fekten Kontakt {iber die gesamte Breite (4 mm) haben. In der rechten Simulation wurden auf
jeder Seite sechs Spalte mit einer Tiefe von jeweils 0,5 mm eingebracht. Die Anordnung der
Einbuchtungen im Abstand von zwei Einzelbéndern ist willkiirlich und hat vernachléssigbaren
Einfluss. Zwischen den Simulationen ist eine Temperaturskala zur Orientierung gegeben.

Fazit: BSCCO-AgAu-Kompositleiter Es bleibt festzuhalten, dass die geloteten Stapel
eine bessere thermische und folglich auch elektrische Kopplung zwischen den Einzelbdndern
besitzen als gesinterte Stapel. In zur Bandebene normalen Richtung ist die gewolbte Quer-
schnittsfliche und die dadurch entstehenden Spalte im Randbereich, fiir die reduzierte Wér-
meleitfahigkeit der AMSC 13-fach Stapel ausschlaggebend. Die Lotkomponente schlieft diese
Liicke innerhalb der EHTS-Stapel. Dieses Ergebnis bestétigt die Untersuchungen der CERN-
Gruppe [100].

In Hochstromzufiihrungen bewirkt die zusétzliche Lotkomponente eine geringfiigige Erho-
hung der axialen Wéarmeleitung im Vergleich zu den Einzelbdndern im relevanten Tempera-
turbereich von 4 K bis 60 K. Das thermodynamische Verhalten der Stapel, insbesondere der
Einfluss der Normalkomponente auf die Stabilitit der supraleitenden Kompositstruktur wird
im abschliefsenden Kapitel untersucht.
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Ende: 60 K

Abbildung 61: Simulation des thermischen Verhaltens eines modellierten Edelstahl-HTSL-
Komposits. Links oben ist die vereinfachte Querschnittsfliche zu sehen. Sieben BSCCO-AgAu-
Bandleiterstapel sind nebeneinander als homogener, aber anisotroper HTS-Leiter in ein Edel-
stahlprofil eingebettet. Das Schrigbild zeigt das Temperaturprofil 20 Sekunden nach Initierung
des Quenches. Hierfiir wurde eine 10 mm lange resistive Zone am warmen Ende der Strom-
zufiihrung angenommen. Die rote Linie markiert die Orte der gezeigten Temperaturprofile in
der Mitte auf der HTSL-Komponente.

6 Simulationen

Mit den gemessenen Werten der Warmeleitfahigkeit als Funktion der Temperatur kann das
thermische Verhalten der supraleitenden Kompositstruktur mit FEM detailliert simuliert wer-
den. Anhand zweier Beispiele wird dies im abschliefend Kapitel gezeigt.

6.1 Anisotrope Wirmeleitfiahigkeit im BSCCO-Komposit-System

In Abschnitt 5.4.3 wurde fiir die AMSC-BSCCO-Bandleiterstapel die Warmeleitfidhigkeit nor-
mal zur Bandebene diskutiert. Mit der Abschétzung, dass die Warmeleitfdhigkeit in normaler
Richtung etwa % der Warmeleitfahigkeit in Bandrichtung betrigt, kann ein Warmeleitfahig-
keitstensor in der FEM-Simulation verwendet werden.

Die BSCCO-Stapel werden in Hochstromzufiihrungen eingesetzt. Deshalb soll folgende
FEM-Geometrie als Beispiel dienen: 7 Stapel® bestehend aus jeweils 13 BSCCO-AgAu-Béndern
sind nebeneinander in eine Edelstahlschiene eingelassen. Abb. 61 zeigt die Geometrie und die
Randbedingungen der Simulation. Das kalte Ende ist konstant auf 4,5 K, das warme Ende auf
60 K gehalten. Die seitlichen Flidchen der Edelstahlschiene sind thermisch isoliert. Als Wér-
mequelle in der HTSL- und in der Edelstahlkomponente soll ohmsche Heizung?” stufenférmig
einsetzen, falls die Temperatur 80 K iibersteigt. Unabhéngig von der Temperatur soll in einem
10 mm langen Bereich am warmen Ende zu jeder Zeit ¢ > 0 das Edelstahl-HTSL-Komposit
resistiv sein. Dies entspricht einem initialen Quenchen der HTSL-Komponente am Ort, wo die
kritische Stromdichte am geringsten ist (s. Kapitel 1.1.1). Die Wérmekapazitét des BSCCO-
AgAu-Kompositsystems wurde nach [101] temperaturabhingig implementiert. Die isotrope

46Im weiteren Verlauf als HTSL-Komponente bezeichnet.
47Der Strom durch das gezeigte Kompositelement soll 5,67kA betragen.
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Abbildung 62: Temperaturprofil entlang des Edelstahl-HTSL-Komposits (Markierung in
Abb. 61) der Hochstromzufithrung. Die ohmsche Heizung und die Quenchausbreitung be-
einflussen nur die letzten 10 ¢m innerhalb der gezeigten 20 s, weshalb nur dieser Ausschnitt
entlang der x-Achse gezeigt wird. Zwei Fille werden verglichen: Anisotrope Warmeleitfahigkeit
der HTSL-Komponente (offene Symbole und gestrichelte Linien) bzw. isotrope Warmeleitfa-
higkeit der HTSL-Komponente (gefiillte Symbole und durchgezogene Linien).

Wirmeleitfahigkeit der Edelstahlkomponente wurde durch ein Polynom dritten Grades an
vorhandene Messdaten fiir Edelstahl 304L approximiert. Die Edelstahlschiene wirkt aufgrund
ihrer Warmekapazitit als Warmesenke.

Die typische Zeitskala dieser Anwendung fiir das Detektieren eines Quenches liegt im Be-
reich etlicher Sekunden, weshalb die Simulation in fiinf Schritten bis maximal 20 Sekunden
durchgefiihrt wurde.

Der Einfluss der anisotropen Warmeleitfahigkeit der BSCCO-Bandleiterstapel wird in
Abb. 62 gezeigt. Zwei Simulationen des Temperaturprofils entlang der in Abb. 61 gezeigten
Linie werden verglichen:

1. Isotrope Wirmeleitfihigkeit in der HTSL-Komponente. Die Messwerte fiir den 13-fach
AMSC Stapel, siehe Abb. 54, wurden durch folgende Potenzfunktion im Temperaturbe-
reich 4 K < T < 300 K approximiert:

Nisotrop (T) = —28, 2145 + 19,46 - T*397 [W /Km] (44)

Die Temperaturprofile zu unterschiedlichen Zeiten sind mit gefiillten Symbolen und
durchgezogenen Linien in Abb. 62 dargestellt.

2. Anisotrope Warmeleitfahigkeit in der HTSL-Komponente. Die Wiarmeleitfihigkeit in
der Bandebene (x,y-Ebene) entspricht der gemessenen, isotropen Wirmeleitfihigkeit.
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Die normale Komponente (z-Achse) ist um einen Faktor 30 reduziert:
Aisotrop = Az = Ay = 30X, (45)

Die simulierten Temperaturen sind durch offene Symbole und mit gestrichelten Linien
dargestellt.

6.1.1 Diskussion

Als generelles Ergebnis der Simulation ist festzuhalten, dass aufgrund der geringen Tempera-

turleitfdhigkeit (a = i) die Quenchausbreitung im Temperaturbereich oberhalb 50 K sehr

cpp
langsam ist. Dies ist fiir die HTSL-Materialien allgemein bekannt [8, 102, 103, 104]. Bevor sich
eine normalleitende Zone in axialer Richtung ausbreitet und somit einen merklichen Span-
nungsanstieg {iber dem Leiter fiir die Detektion eines Quenches liefert, besteht fiir HTSL die
Gefahr, dass sie lokal bereits durchbrennen.

Wie Abb. 62 weiter zeigt, besteht bis etwa 4 s kein merklicher Unterschied zwischen dem
isotropen und dem anisotropen Fall. Innerhalb dieser Zeitspanne wird die Temperatur in der
dauerhaft resistiven Zone (59 cm < x < 60 cm) von urspriinglich 60 K auf 80 K angehoben.
Im anschliefenden Bereich (z < 59 cm) setzt danach (¢ > 4s) die ohmsche Heizung stufen-
férmig ein. Klar zu erkennen ist, dass die entsprechenden Temperaturkurven im anisotropen
Fall schneller anwachsen als im Fall mit isotroper Warmeleitfahigkeit. Durch die reduzierte
Normalkomponente kann die Warme nur eingeschrinkt an den Edelstahlkérper abgegeben
werden. Wie Abb. 61 qualitativ zeigt, bleibt die Edelstahlschiene kalt (unten griin), wéh-
rend die HTSL-Komponente hohe Temperaturen annimmt (oben rot). Durch den stérkeren
Temperaturanstieg im anisotropen Fall, nimmt auch der Temperaturgradient in Bandrichtung
(x-Achse) zu, was eine schnellere Ausbreitung der normalleitenden Zone bewirkt. So ist die
maximale Temperatur nach 20 s im anisotropen Fall bereits auf 190 K angewachsen, wih-
rend im isotropen Fall etwa 140 K im Maximum vorliegen. Mit zunehmender Zeit wird dieser
Unterschied grofser.

Eine eindimensionale Simulation wiirde von unendlich groftfer Warmeleitfdhigkeit in den
transversalen Richtungen ausgehen. Die Abschitzung der maximalen Temperatur wiirde eine
noch viel geringere Temperatur liefern.

Die prasentierte Simulation belegt die Bedeutung iiber die Kenntnis der Warmeleitfdhigkeit
auch in zur Bandebene normaler Richtung. Dass die normal gerichtete Warmeleitfihigkeits-
komponente einen signifikanten Einfluss auf das thermodynamische Verhalten supraleitender
Kompositstrukturen hat, wird beispielsweise auch in [105, 106] gezeigt.

6.2 Quenchausbreitung in HTS - Kompositleitern

Durch die Moglichkeit die BSCCO- und YBCO-Leiter bei hohen Temperaturen (77 K) ein-
zusetzen, dndern sich auch die Materialeigenschaften mafgeblich, insbesondere wird die Wér-
mekapazitdt der Kompositstruktur grofier, wenn man die Betriebstemperatur von 4,2 K auf
77 K andert. Dies hat zur Folge, dass HTSL nicht anfillig gegeniiber thermischen Stérungen
sind, wie dies bei den NTSL der Fall ist, siche Abschnitt 1.1.4 und [7, 107]. Selbst ein hoher
Energieeintrag durch eine thermische Stérung, bewirkt nur eine kleine Temperaturénderung.



88 6 SIMULATIONEN

Gemeinsam mit einer vergleichsweise groken Temperaturmarge*® bis zur kritischen Tempera-
tur, reicht dieser nicht aus, um eine normalleitende Zone zu etablieren. Diese hohe Stabilitéit
impliziert allerdings auch einen geringen Eigenschutz. Existiert ein normalleitender Bereich,
breitet dieser sich nur sehr langsam - typischerweise in der Gréfenordnung cm/s - aus. Grund,
ist wiederum die geringe Temperaturleitfihigkeit. Der Quench bleibt auf eine lokale Zone (cm)
fiir lange Zeit (s) beschrankt, ohne merklich Spannung im Leiter aufzubauen. Durch die wei-
tere ohmsche Erwirmung, besteht die Gefahr, dass sich die Kompositstruktur in einem Hot
Spot lokal iiberhitzt.

Betreibt man einen HTSL nahe der kritischen Phasengrenze zur Normalleitung, so ist
das thermodynamische Verhalten der Kompositstruktur stark abhéngig von der Existenz sol-
cher Hot Spots. In supraleitenden Strombegrenzern wird z.B. der Ubergang von Supraleitung
in Normalleitung eingesetzt, um Kurzschlussstréme zu begrenzen. Im Normalbetrieb leitet
der Supraleiter den Nennstrom ohne Widerstand. Im Kurzschlussfall iibersteigt der Strom
den kritischen Wert des HTSL, der Leiter wird resistiv und der Stromfluss wird schnell und
effektiv begrenzt [108, 109]. YBCO-Bénder, nur mit einer Silberdeckschicht stabilisiert (s. Ab-
schnitt 5.3.2), sind hierfiir gut geeignet, da sie im normalleitenden Zustand einen hohen Wi-
derstand besitzen. Wichtig dabei ist, dass der HTSL auf der gesamten Lénge resistiv wird
und keine Hot Spots bildet. Eine bestimmte Silberschichtdicke ist deshalb notwendig, um
Schwachstellen im YBCO, die lokal die Stromtragféhigkeit einschrénken, zu {iberbriicken.

Anhand folgender FEM-Simulation wird der Einfluss unterschiedlicher Silberschichtdicken
auf das thermodynamische Verhalten von YBCO-Bandleitern im Falle eines kritischen Uber-
stroms untersucht. Eine eindimensionale Simulation ist ausreichend, da die Zeitkonstante der
normalen Wérmeleitungskomponente, aufgrund der geringen Banddicke, um eine Gréfsenord-
nung geringer ist als die Zeitkonstante der Ausbreitung in Bandrichtung [88].

Letztlich bleibt die zeitabhingige Wiarmeleitungsgleichung (8) zu losen, wobei samtliche
Materialdaten als temperaturabhéngig angenommen werden und eine analytische Losung des-
halb nicht mehr mdglich ist. Die Messung der Warmeleitfahigkeit und des elektrischen Wider-
standes der Probe THTY liegen zugrunde. Die Warmekapazitit wird durch die Hastelloyschicht
dominiert und mit folgender Formel unter Beriicksichtigung der Literaturdaten fiir Nickel und
anderer Nickelsuperlegierungen [3, 110], abgeschétzt:

1 1 -t
er (T) = (0,0005T3 10010, 13T) [/keK] (46)

Ausgangstemperatur ist 77 K, da das YBCO-Band in fliissigen Stickstoff eingetaucht sein
soll. Die Wérmeabfuhr an der Oberfliche durch Blasen- und Filmsieden ist gering [111] im
Vergleich zur Wirmeerzeugung, wenn sich ein Hot Spot formiert hat. Die Messdaten der
Wairmeleitfahigkeit des Kompositbandes TH7 konnen fiir 7 > 77 K etwa linear mit

A (T) = 6,464 40,0187 [W/Km] (47)

approximiert werden, sieche Abb. 47. Der elektrische Widerstand des Kompositbandes wurde
ebenfalls fiir 7 > T (I.) niherungsweise linear’® angenommen.

pra7 (T) =2,17-107" + 6,26 - 107°T [Qm] (48)

48Fiir NTSL ist diese im Bereich 1 K, fiir HTS in der Gréfenordnung 10 K.
49Tatsichlich ist eine Parallelschaltung dreier, linearer Widerstinde genauer, siehe [88].
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Abbildung 63: Simulation der Ausbreitung einer normalleitenden Zone (Hot Spot) im YBCO-
TH7-Kompositband. Das Temperaturprofil um die schwache Stelle x = 0 (Ausdehnung der
resistiven Zone = 30 pm) ist in Schritten von 10 ms bis maximal 50 ms gezeigt. Ein konstanter
Strom (100 A) erzeugt ohmsche Wirme, die angrenzenden Bereiche werden fiir T > 79 K
ebenfalls resistiv. Bevor sich der Quench merklich ausbreitet (Grofenordnung: cm/s), ist im
Zentrum des Hot Spots die Temperatur auf etliche 100 K angewachsen.

Entscheidend, ob ein Hot Spot entsteht, ist der Quotient aus Warmeleitfihigkeit, elektri-
schem Widerstand und die Differenz aus Transportstrom und kritischem Strom, siehe Ab-
schnitt 1.1.3. Wobei fiir HTSL der Quellterm G(T) (s. Gl. (7)) nicht mehr linear angenommen
werden kann [104, 107]. Unter der Annahme, dass der Strom vollstdndig in die Silber- und
Hastelloyschicht kommutieren muss, fliefen konstant 100 A durch den resistiven Bereich.

6.2.1 Diskussion

Fiir das simulierte Band TH7 ist eine normalleitende HTSL-Schwachstelle von 30 pm Lén-
ge®® ausreichend, um einen Quench zu erzeugen. Das YBCO-Band TH4 mit deutlich hoherer
Silberdeckschicht, wiirde einen lokalen HTSL-Defekt dieser Grofe ohne Ausbildung eines Hot
Spots verkraften, d.h. der Warmefluss weg von der schwachen Stelle ist grofser als die erzeugte
Wirme. Im Band TH7 werden durch die grofere ohmsche Erwirmung, die angrenzenden Be-
reiche stufenformig fiir 7' > 79 K ebenfalls resistiv. Wie das eindimensionale Temperaturprofil
in Abb. 63 zeigt, bildet sich lokal ein Hot Spot, der sich mit einer Geschwindigkeit von etwa
15cm/s in Bandrichtung ausbreitet. Der Temperaturgradient betrégt in der gezeigten Simula-
tion mehr als 20 K/mm. Nach 50 ms wird bereits eine Temperatur im Zentrum des Hot Spots
von 230 K erreicht. Die thermische Zerstorung des Kompositleiters folgt umgehend.

50 Abschétzung durch Abb. 6 in [2].
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Die gezeigte Simulation bestatigt somit das experimentelle Ergebnis [87] fiir YBCO-Band-
leiter mit inhomogener Stromdichteverteilung und geringer Stabilisierung. Zur Uberbriickung
von Hot Spots, die zwangslaufig bei lokal reduzierten kritischen Stromdichten auftreten, ist
eine ausreichende Stabilisierung notwendig, um Strome zu verkraften, die geringfiigig oberhalb
des lokalen kritischen Wertes liegen. Im sogenannten Strombegrenzungsfall, d.h. im Falle eines
Kurzschlussstroms, der deutlich héher ist als der kritische Strom des Kompositbandes, spielen
lokale Variationen keine Rolle mehr [112]. Das Kompositband ist auf der gesamten Lénge
resistiv, es baut dadurch einen grofsen Widerstand auf und begrenzt den Kurzschlussstrom.
In diesem Fall ist keine Warmeleitung in Bandrichtung zu beriicksichtigen, wie in [88] gezeigt
wurde.

Eine Berechnung der minimalen Propagationszone, wie in Abschnitt 1.1.3, ist fiir HTSL
nicht mdoglich, da die Widerstandskurve zusétzlich temperaturabhingig und der Tempera-
turbereich der Stromumverteilung grofser wird. Obige Simulation liefert jedoch eine grobe
Abschitzung, welche Defektausdehnung noch akzeptabel in Relation zur Stabilisierung ist.
Werden die YBCO-Bandleiter zusétzlich durch Cu stabilisiert, sieche Abschnitt 5.3.1, sind
diese, genauso wie silberstabilisierte BSCCO-Leiter, stabil gegeniiber jeglicher Stérung [113].
Man spricht von adiabatischer Stabilitdt, wenn keine Storung grof genug ist, um eine nor-
malleitende Zone iiberhaupt zu erzeugen. In obigem Beispiel war die Probe TH4 kryostabil,
d.h. die ohmsche Warme in der normalleitenden, initialen Zone kann durch Warmeleitung und
Kiihlung durch das Stickstoffbad kompensiert werden.

Sollte dennoch ein Quench auftreten, beispielsweise weil die kritische Stromdichte lokal
iiberschritten wird (Probe THTY), reicht die thermische Ausbreitung des Quenches in HTSL
fiir Temperaturen iiber 20 K nicht aus, um den Leiter gegen thermische Zerstérung zu schiit-
zen. Die Energie, erzeugt durch den anhaltenden resistiven Stromfluss, getrieben durch die
Induktivitdt in Magneten bzw. bis zum Abschalten der Anwendung, wird lokal in Wirme
umgesetzt. Beide gezeigten Simulationen bestitigen dieses Verhalten. Neuartige Schutzme-
chanismen werden fiir HTSL-Magnete gefordert [113].
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Die Wirmeleitfahigkeit bietet nicht nur Einblick in das Verhalten der Ladungstréger beim
Ubergang von Normalleitung in Supraleitung, sondern ist auch fiir die Stabilitéit technischer
Leiter von entscheidender Bedeutung. Wenn es gilt hohe Strome stabil zu leiten, ist eine par-
allele Anordnung bestehend aus einem Supraleiter und einem reinen, normalleitenden Metall
zu wahlen. Die Wiarmeleitfahigkeit dieser supraleitenden Kompositleiter wurde in der vorlie-
genden Arbeit im Temperaturbereich von 4 K bis 300 K untersucht.

Um die prinzipiellen Unterschiede in der Warmeleitung verschiedener Materialien besser
einordnen zu konnen, wurde zunichst die Theorie der Warmeleitung betrachtet und exempla-
rische Messungen an reinen Supraleiter-Proben, Metallen und Legierungen gezeigt.

Zur Messung der Wirmeleitfahigkeit wurde ein Physical Property Measurement System
(PPMS) verwendet. Ausgestattet mit verschiedenen Messoptionen kann mit dieser Appara-
tur eine Vielzahl physikalischer Grofen getestet werden. Die Option fiir thermische Trans-
porteigenschaften erlaubt die Messung der Warmeleitfahigkeit nach der Axialen-Warmefluss-
Methode. Diese Messmethode, die Apparatur und die Randbedingungen wurden ausfiihrlich im
experimentellen Teil der Arbeit diskutiert, sowie auftretende Fehlerquellen beriicksichtigt. Im
Kapitel Probenpréiparation wurden Details zur technischen Realisierung bereitgestellt. Nach
Moglichkeit wurde die Vierpunktkonfiguration zur Messung verwendet, um Fehler durch die
Zuleitungen und Kontaktwiderstinde zu vermeiden. Die Verwendbarkeit der Messapparatur
wurde anhand von Messungen an Referenzmaterialien demonstriert.

Neben der temperaturvariablen Warmeleitfahigkeitsmessung konnte auch der elektrische
Widerstand der selben Probe bestimmt werden. Anhand dieser Widerstandsdaten wurde der
elektronische Beitrag zur Warmeleitfahigkeit durch das Wiedemann-Franz-Gesetz ermittelt.

Gemeinsam mit der Messung der Warmeleitfahigkeit eroffnet dies die Moglichkeit, die
Kopplung zwischen Phononen und Ladungstrigern zu studieren und daran grundlegende Pa-
rameter der Supraleiter zu testen. Eine Schwierigkeit dabei ist stets die geringe Grofie supra-
leitender Einkristalle.

Eine exemplarische Messung an Niob verdeutlichte das typische Verhalten von Elementsu-
praleitern, ndmlich die von Elektronen geprigte Warmeleitfahigkeit. Um die Warmeleitfahig-
keit im normalleitenden und im supraleitenden Zustand zu unterscheiden, wurden Messungen
im Magnetfeld bis maximal 9 T durchgefiihrt. Im supraleitenden Zustand ist die Warmeleitfa-
higkeit stark vermindert, da die Elektronen zu Cooperpaaren kondensiert sind und nicht mehr
fiir den Wéarmetransport zur Verfiigung stehen.

Da M gBs>-Kompositdrahte ausfithrlich untersucht wurden, war es naheliegend auch M gBs
in Reinform zu messen. Die Warmeleitfahigkeit von M gBs ist vergleichbar mit der von Le-
gierungen, da die Elektron-Defekt-Streuung das Verhalten nicht nur bei tiefen Temperaturen,
sondern iiber den gesamten Temperaturbereich bestimmt. Der Reinheitsgrad und vorallem die
Porositdt gesinterter Proben sind deshalb ausschlaggebend fiir die Warmeleitfihigkeit.

Die Wiarmeleitféhigkeit von Y BCO und BSCCO ist sehr viel geringer als in reinen Metal-
len oder Legierungen, da die Ladungstrégerdichte sehr klein ist. Folglich dominieren Phononen
den Wirmeleitungsmechanismus. Unterhalb der kritischen Temperatur bewirken jedoch auch
die Ladungstriger einen deutlichen Anstieg der Warmeleitfahigkeit, so daff ein Maximum
durchlaufen wird. Im supraleitenden Zustand ohne dufieres Magnetfeld ist die Warmeleitfa-
higkeit grofer als mit dufterem Feld. Das angelegte Magnetfeld war nicht hoch genug, um den
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supraleitenden Zustand zu zerstoren, jedoch befand sich die Probe im gemischten Zustand
(Shubnikov-Phase). Die magnetischen Flussschlduche wirken somit als Streuzentren fiir die
Phononen und fiir die Ladungstriger und reduzieren dadurch die Wirmeleitfahigkeit.

Die Messung der Warmeleitfihigkeit an reinen Supraleitern ist ein interessantes Feld fiir
Untersuchungen, beispielsweise an reinen M gBs-Proben, wo die Zweibandstruktur des Supra-
leiters offensichtlich wird. Die vorliegende Arbeit konzentrierte sich mehr auf die Untersuchung
supraleitender Kompositstrukturen.

Fiir diese supraleitenden Kompositstrukturen stellte sich generell heraus, dass die Wérme-
leitfahigkeit bei Raumtemperatur durch Parallelschaltung der einzelnen Wérmewiderstinde
gut modelliert werden kann. Die Verwendung von Literaturdaten der Einzelkomponenten lie-
fert akzeptable Abschitzungen fiir die Warmeleitfahigkeit der Kompositstruktur. Fiir supra-
leitende Kompositsysteme ist allerdings der Temperaturbereich unterhalb 100 K interessant.
Die Messung der Wérmeleitfdhigkeit in diesem Bereich bleibt unumginglich, da die Rein-
heiten der metallischen Komponenten in der Regel unbekannt sind bzw. sich wahrend des
Herstellungsprozesses signifikant dndern kénnen. Die Ausbildung einer Reaktionsschicht zwi-
schen Metallkomponente und Supraleiter oder zwischen unterschiedlichen Metallkomponenten
wird durch die teilweise hohen Temperaturen wihrend des Herstellungsprozesses begiinstigt.
So zeigen beispielsweise M gBo-Drihte eine Reaktionsschicht zwischen dem M gBs-Kern und
der Fe-Hiille. Diese Reaktionsschichten zeichnen sich durch hohe Defektkonzentrationen aus,
wodurch die Wérmeleitfahigkeit deutlich reduziert wird.

Die HTSL-Kompositsysteme zeigen das gleiche Verhalten: Die Wiarmeleitfahigkeit der Sil-
berdeckschicht der YBCO-Biander ist stark vom Reinheitsgrad abhéngig. Beidseitiges Sput-
tern wie es bei den Superpower-Béndern angewendet wird, erzeugt eine reinere Ag-Schicht als
Aufdampfen. Mit zunehmender Ag-Schichththe steigt auch der Reinheitsgrad und somit die
Wirmeleitfdhigkeit an der Stelle des Leitfahigkeitmaximums an, was wiederum ein Beweis fiir
eine unreine Reaktionsschicht ist.

Mit zusétzlichen Komponenten zur mechanischen, elektrischen und thermischen Stabilisie-
rung kann die Warmeleitfahigkeit der YBCO-Béander iiber Groffenordnungen variabel einge-
stellt werden. Verwendet man fiir die metallische Komponente das Wiedemann-Franz-Gesetz,
so ermoglicht die Messung der Warmeleitfahigkeit direkt eine Aussage {iber die Qualitit der
elektrischen Stabilisierung. Eine Messung des elektrischen Widerstandes kann dies im Falle der
HTSL nicht mehr leisten, da die Supraleitung bereits fiir vergleichsweise hohe Temperaturen
einsetzt und somit den Temperaturbereich des elektrisches Restwiderstandes iiberdeckt. Dies
ist ein bedeutender Aspekt der Wirmeleitfahigkeitsmessung, der ihren vielseitigen Nutzen
unterstreicht.

Am BSCCO-AgAu-Kompositsystem wurde die Warmeleitfahigkeit einzelner Bander, gelo-
teter und gesinterter Bandleiterstapel sowie die Wérmeleitfdhigkeit normal zur flachen Band-
ebene untersucht.

Eine hohe Wirmeleitfihigkeit zwecks guter Stabilisierung steht hier in Konkurrenz zu
einer gewiinschten niedrigen Wérmeleitfdhigkeit aufgrund der Verwendung als Bauteil in ei-
ner Hochstromzufiihrung fiir supraleitende Anwendungen. Die goldlegierte Silbermatrix stellt
einen idealen Kompromis dar, da die Defektstreuung aufgrund der Goldatome die Wirmeleit-
fahigkeit deutlich reduziert. Die weitere Verarbeitung der Einzelbdnder zu Bandleiterstapel
durch Loten, dndert die Warmeleitung nur geringfiigig. Hier zeigte sich, dass eine Modellie-
rung der Kompositleiter durch die Warmeleitfihigkeiten der einzelnen Komponenten unzurei-
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chend ist. Durch den Lotvorgang treten Diffusionsprozesse auf, die eine starke Reduzierung
der Wéarmeleitfahigkeit verglichen mit dem reinen Lot bewirken. Folglich kann auf eine gu-
te Lotverbindung der Einzelbénder geschlossen werden. Im Gegensatz hierzu verhalten sich
gesinterte Stapel wie ihre Einzelbédnder.

Die Messungen der Warmeleitfahigkeit normal zur Leiterebene unterstreichen die Aussage,
dak die geloteten Stapel einen besseren Kontakt zwischen den einzelnen Bandern besitzen als
die gesinterten. Aufferdem zeigten die Messungen der Warmeleitfihigkeit normal zur Band-
ebene, dass das Modell der parallelen und seriellen Schaltung von Wérmewiderstinden nicht
mehr ausreichend ist, wenn die Abmessungen der einzelnen Komponenten in der gleichen
Grofsenordnung sind wie die dufseren Abmessungen. Bei diesen Messungen kann nicht mehr von
axialem Wairmefluss ausgegangen werden. Jedoch sind sie trotzdem wertvoll, da sie eine obere
Abschitzung der Normalkomponente liefern. Die Wérmeleitfdhigkeit normal zur Bandebene
ist mindestens um einen Faktor 20 kleiner als die Leitfdhigkeit in Bandrichtung.

Die Auswirkungen dieser Messergebnisse wurden abschliefend in FEM-Simulationen dar-
gelegt. Das Beispiel mit anisotroper Warmeleitfahigkeit im BSCCO-AgAu-Kompositsystem
zeigt, dass eine genauere Abschitzung der zu erwartenden, maximalen Temperaturen im Falle
eines Versagens des Supraleiters dadurch moglich ist.

Fiir YBCO-Bénder bei 77 K, die nur durch die Silberdeckschicht stabilisiert sind, konnte
das thermodynamische Verhalten fiir Hot Spots simuliert werden. Anhand dieser Modellierung
wurde die eingangs getéitigte Aussage, dass Supraleiter nur in Form von Kompositen technisch
relevante Strome tragen konnen, auch fiir diese HTS-Leiter klar bestétigt.

Zur Beschreibung des transienten Verhaltens der HT'SL-Kompositsysteme sowie fiir deren
Auslegung, um einen stabilen Betrieb zu gewahrleisten, ist die Kenntnis der Warmeleitfdhigkeit
unverzichtbar. Wie in dieser Arbeit gezeigt wurde, reichen dafiir einfache Modellierungen mit
Literaturdaten nicht aus, weshalb eine Messung auch in Zukunft unumgénglich bleibt.
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