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Die Methode der Ellipsometrie wur-
de bereits im Jahre 1887 von Paul
Drude entwickelt und erfolgreich
angewandt zur Bestimmung der
optischen Eigenschaften von Me-
tallen und Isolatoren [1]. Das Prin-
zip der Ellipsometrie ist in Abb. 1
skizziert und beruht auf einer Be-
stimmung der Anderung des Pola-
risationszustandes. Das einfallen-
de Licht ist linear polarisiert, wéh-
rend das reflektierte Licht im allge-
meinen elliptisch polarisiert ist. Aus
der gemessenen Elliptizitat |&sst
sich sehr prazise und direkt die
komplexe optische Antwortfunk-
tion (die dielektrische Funktion
€ =&, + i [£,) einer Probe ableiten.
Es sind also weder eine Kramers-
Kronig-Transformation noch Refe-
renzmessungen zur Bestimmung
der absoluten Intensitat des re-
flektierten Lichtes erforderlich, wel-
che bei konventionellen Reflek-
tions- und Transmissionsmessun-
gen die Hauptfehlerquellen darstel-
len.

Heute ist die Ellipsometrie eine
weit verbreitete Methode mit viel-

féltigen Anwendungen auch imin-
dustriellen Bereich, wo sie insbe-
sondere zur effizienten und zer-
storungsfreien Charakterisierung
der strukturellen und elektroni-
schen Eigenschaften von diinnen
Schichten eingesetzt wird. Der ge-
nutzte Spektralbereich erstreckt
sich jedoch nur vom nahen Infra-
rot (NIR) Uber das Sichtbare bis
hin zum Ultraviolett, d.h. von etwa
0,5-8 eV. Die mangelnde Brillanz
(Photonenfluss pro Raumwinkel,
Bandbreite und Quellflache) der
konventionellen Lichtquellen bei
niedrigeren Photonenergien hat
den Einsatz der Ellipsometrie im
mittleren und fernen Infrarot (MIR
und FIR) weitgehend verhindert.
Erst der Einsatz von Synchrotron-
strahlquellen, welche eine bis zu
tausendfach hoéhere Brillanz auf-
weisen, hat in den letzten Jahren
zu entscheidenden Fortschritten
in der Infrarot-Ellipsometrie ge-
fahrt [2]. Unserer Gruppe am
MPI-FKF begann 1995 mit dem
Bau eines Infrarot-Ellipsometers
an der National Synchrotron Light

Source (NSLS) in Brookhaven,
USA. Seit 2001 konnten wir diese
Aktivitaten am Infrarotstrahlrohr
bei ANKA fortsetzen und perfek-
tionieren, um &uBerst prazise Mes-
sungen der dielektrischen Funktion
selbst an vergleichsweise kleinen
Einkristallen verschiedenster Ma-
terialien durchzuftihren.

Den Schwerpunkt unserer Unter-
suchungen bilden die optischen
Eigenschaften der Kuprat-Hoch-
temperatur-Supraleiter (HTSL),
welche im Jahre 1986 von Bednorz
und Muiller entdeckt wurden (No-
belpreis 1987). Unser Interesse gilt
aber auch verwandten Oxiden, bei
denen starke Korrelationseffekte
der Ladungstréger sowie konkur-
rierende starke Wechselwirkungen
zu ungewdhnlichen elektroma-
gnetischen Eigenschaften flihren.
Im Folgenden geben wir einen
Uberblick liber die wissenschaft-
lichen Highlights.

Die Supraleitung ist ein makro-
skopisches Quantenphanomen,
bei welchem die beweglichen Elek-
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Abb. 1: Skizze des Versuchsaufbaus bei ellipsometrischen Messungen. Im ferminfraroten Spektral-
bereich wird als Lichtquelle Synchrotronstrahlung verwendet.
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tronen eines Metalls unterhalb ei-
ner kritischen Temperatur soge-
nannte Cooper-Paare bilden und in
einem gemeinsamen Grundzu-
stand ,,kondensieren”. Die Paar-
bildung ist erforderlich, da nur Teil-
chen mit ganzzahligem Spin (Bo-
sonen) den gleichen Zustand ein-
nehmen kénnen, wahrend dies fir
Teilchen mit halbzahligem Spin
(Fermionen) wie Elektronen verbo-
tenist (Pauli-Prinzip). Dieser Paar-
bildung wirkt jedoch die elektro-
statische AbstoBung der Elektro-
nen entgegen.

Far konventionelle Supraleiter ba-
siert der Paarbildungsmechanis-
mus auf der Wechselwirkung der
Elektronen mit den Gitterschwin-
gungen (Phononen) der positiv ge-
ladenen Atomkerne, welche durch
die sogenannte BCS-(Bardeen-
Cooper-Schrieffer)-Theorie be-
schrieben wird. Im Falle der Hoch-
temperatursupraleiter ist jedoch
zweifelhaft, ob die Elektron-Pho-
non-Wechselwirkung stark genug
ist, um deren extrem hohe Sprung-
temperatur zu erklaren. Im Rah-
men des konventionellen BCS-
Modells werden deshalb alternati-
ve Wechselwirkungen diskutiert,
wie z.B. mit den Spinanregungen
der Elektronen. Daneben gibt es
aber auch eine Reihe unkonven-
tioneller Modelle, die sich grund-
legend von den BCS-artigen un-
terscheiden. Einer einflussreichen
Klasse von Modellen liegt die Idee
zugrunde, dass der Paarbildungs-
mechanismus nicht in einer anzie-
henden Wechselwirkung der Elek-
tronen zu suchen ist, sondern viel-
mehr in einer abstoBenden Wech-
selwirkung, welcher nur die unge-
paarten Ladungstréger, nicht aber
die Cooper-Paare unterliegen. Das
Vermeiden einer abstoBenden

Wechselwirkung fuhrt hier zu einem
Gewinn an kinetischer Energie und
liefert damit den Anreiz zur Paar-
bildung.

Die Relevanz dieser Theorien lasst
sich mittels optischer Untersu-
chungen Uberprtfen. Die vorher-
gesagten Veranderungen der op-
tischen Spektren sind aber extrem
klein. Es bedarf deshalb beson-
ders préaziser ellipsometrischer
Messungen. Eindeutige Ruck-
schliisse auf eine anomale Ande-
rung der kinetischen Energie der
Ladungstrager sind aber nur még-
lich, wenn die optischen Spektren
Uber einen sehr weiten Energie-
bereich vom fernen Infrarot bis ins

Sichtbare vorliegen. Insbesonde-
re bei niedrigen Energien im Be-
reich des mittleren und fernen In-
frarot waren die prazisen ellipso-
metrischen Messungen nur mit Hil-
fe des Infrarot-Ellipsometers an
der ANKA Synchrotron-Strahl-
quelle durchflhrbar.

Einer eingehenden Diskussion der
experimentellen Daten sei zu-
n&chst vorangestellt, dass die elek-
tronischen Eigenschaften der Kup-
rat-HTSL sehr stark anisotrop sind.
Wie in Abb. 2 am Beispiel der Ver-
bindung YBa,Cu,0, skizziert, bil-
den diese Materialien eine Schicht-
struktur, in der metallische CuO,-
Ebenen durch andere Metalloxid-
schichten getrennt sind, die elek-
trisch nahezu isolierende Eigen-

Abb. 2: Kiristallstruktur des Hochtemperatur-Supraleiters

YBa,Cu,0, (rot = Kupfer,
grin = Barium).

blau = Sauerstoff, grau = Yttrium,
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schaften aufweisen. Die HTSL ver-
halten sich folglich entlang der
CuO,-Ebenen wie Metalle, wah-
rend die optische Antwort senk-
recht dazu der eines Isolators &hn-
lich ist.

Bezlglich der Ladungstragerdy-
namik parallel und senkrecht zu
den CuO,-Ebenen haben unsere
ellipsometrischen Messungen zu
sehr unterschiedlichen Ergebnis-
sen geflhrt. Aus der optischen
Antwort entlang der metallischen
CuO,-Ebenen ergeben sich keine
Hinweise auf einen durch die Su-
praleitung induzierten Gewinn an
kinetischer Energie, welcher im
Sinne eines unkonventionellen
Paarbildungsmechanismus inter-
pretiert werden kdnnte [3]. Ganz
anders verhalt es sich fur die Rich-
tung senkrecht zu den CuO, Ebe-
nen, wo sich sehr deutliche Hin-
weise auf einen Zuwachs an ki-
netischer Energie ergeben [4]. Die
relevanten Veranderungen sind
in Abb. 3 am Beispiel der opti-
schen Spektren der Verbindung
Bi,Sr,Ca,Cu,0,, dargestellt. Ne-
ben einigen Maxima in der opti-
schen Leitfahigkeit, welche infra-
rot-aktiven Phononen zugeordnet
werden kdénnen, bildet sich in den
Spektren unterhalb der kritischen
Sprungtemperatur T, ein zusatzli-
ches Maximum aus (siehe Pfeil).
Eine detaillierte Datenanalyse er-
gibt, dass diese anomale Mode
den entscheidenden Beitrag zum
Gewinn an kinetischer Energie lie-
fert [5].

Unsere Ergebnisse legen es na-
he, dass der Schliissel zum Ver-
standnis der Kuprat-HTSL in der
ungewdhnlichen elektronischen
Kopplung zwischen den CuQO,-
Schichten zu finden sein kdnnte.
Entsprechend groB3 ist das Inter-

g, [Q'em™]

g, [ 'em™]

g, [Q'em™]

200 300

400 500 600
Wellenzahl, v [cm™]

Abb. 3: Leitfidhigkeit senkrecht zu den CuO,-Schichten des
Hochtemperatur-Supraleiters Bi,Sr,Ca,Cu,;0,, fiir unterschied-

liche Sprungtemperaturen T, [4].

esse an den optischen Eigen-
schaften der HTSL senkrecht zu
den CuO,-Ebenen. In diesem Zu-
sammenhang sind auch die infra-
rot-aktiven Phononenmoden und
deren zugehdrige Eigenvektoren
(diese beschreiben, welche lonen
wie stark und in welche Richtung
ausgelenkt werden) von groBem
Interesse. So haben wir eingehen-
de Untersuchungen der infrarot-
aktiven Phononmoden an mehre-
ren Verbindungen der HTSL durch-
gefuhrt und diese mit theoretischen
Berechnungen verglichen [6]. Auch
das ungewohnliche Verhalten der
elektronischen Antwort im Normal-
zustand wurde von uns einge-

hend untersucht. Abb. 4a zeigt
die optischen Spektren eines
NdBa,Cu;04 g-Einkristalls mit
T,= 65K. Man erkennt recht deut-
lich eine partielle Unterdriickung
der optischen Leitféahigkeit unter-
halb der Frequenz «®, die durch
einen Pfeil markiert ist. Ein sol-
ches Verhalten ist charakteristisch
fur die Bildung einer Energiellicke,
die in konventionellen Supraleitern
im supraleitenden Zustand auftritt.
Die Spektren in Abb. 4a belegen
aber, dass sich diese Energielticke
bereits weit oberhalb von T,= 65K
ausbildet. Der Ursprung dieser par-
tiellen Energiellicke im Normalzu-
stand (der sogenannten Pseudo-
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Abb. 4: a-c) Optische Leitfdhigkeit senkrecht zu den CuO,-Schichten des Hochtemperatur-Supralei-
ters NdBa,Cu,O, ¢ mit verschiedenen Konzentrationen von Ni-Fehlistellen. d) Supraleitende Sprung-
temperatur und Frequenz der Pseudo-Energieliicke als Funktion der Ni-Konzentration [7].

energiellcke) ist bislang ungeklart
und Gegenstand kontroverser
Diskussionen. Der wohl einfluss-
reichsten Theorie zufolge bilden
sich supraleitende Paare bereits
bei sehr hohen Temperaturen weit
oberhalb des makroskopisch ge-
messenen Ubergangs. Uber einen
weiten Temperaturbereich hinweg
verhindern jedoch thermisch an-
geregte Phasenfluktuationen ei-
nen makroskopisch kohérenten
supraleitenden Zustand.

Um diese Theorie zu Uberprifen,
haben wir ellipsometrische Mes-
sungen an Einkristallen durchge-
fahrt, in denen die Supraleitung
durch eine sehr hohe Konzentra-
tion von Ni-Defekten vollstandig
unterdrlckt ist [7]. Der oben be-
schriebenen Theorie zufolge er-
wartet man deshalb auch eine ent-
sprechende Unterdriickung der
Energielicke in den optischen
Spektren. Im Gegensatz dazu be-
obachten wir mit zunehmender Ni-
Konzentration ein starkes An-

wachsen der Pseudoenergiellicke,
deren Energieskala, w™®, sich na-
hezu verdoppelt (siehe Abbildun-
gen 4 (b)-(d)). Ein solches Verhal-
ten ist nur schwerlich mit dem oben
beschriebenen Modell in Einklang
zu bringen. Es deutet eher darauf
hin, dass die Pseudoenergiellicke
durch eine konkurrierende Wech-
selwirkung verursacht wird, die
durch die Unterdriickung der Su-
praleitung noch verstarkt wird [7].

Neben den Kuprat-HTSL unter-
suchten wir auch verwandte Oxi-
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de mit stark korrelierten Ladungs-
tragern, wie SrFeQ, [8] und Na,.
Co0, [9]. In beiden Verbindungen
konnten wir ein interessantes
Wechselspiel zwischen Magnetis-
mus und Ladungstragerdynamik
beobachten. In Abb. 5 wird am
Beispiel von Na,,Co0, gezeigt,
dass der magnetische Ordnungs-
Ubergang bei T = 20 K zu Uberra-
schend groBen Veranderungen der
optischen Leitfahigkeit fuhrt, die
sich zudem Uber eine groBe Ener-
gieskala erstrecken. Auch in die-
sem Fall gibt es Anzeichen dafiir,
dass konkurrierende Wechselwir-
kungen und daraus resultierende
nahezu entartete Grundzustande
mit sehr unterschiedlichen elek-
tronischen Eigenschaften eine
wichtige Rolle spielen.

Ein weiterer, thematisch verwand-
ter Schwerpunkt sind Hetero-
strukturen und Ubergitter beste-
hend aus diinnen Schichten von
Kuprat-HTSL wie YBa,Cu;0,
.= 92 K) und Ferromagneten wie
La,,;Ca,,;MnO, (T°""* = 240 K) oder
SrRuQ; (T®"*= 165 K) [10]. Von
besonderem Interesse ist hier die
konkurrierende Wechselwirkung
zwischen Supraleitung und Fer-
romagnetismus, die bekannter-
mabBen zur Bildung komplexer Ord-
nungsparameter mit neuartigen
Quanteneigenschaften fihren kann.
Eine solche Verkniipfung von ma-
gnetischen und elektrischen Ei-
genschaften ist besonders im Hin-
blick auf Anwendungen im Bereich
der Spinelektronik (Spintronik) von
groBem Interesse. Im Vordergrund
unserer Untersuchungen bei ANKA
stehen allerdings die grundlegen-
den strukturellen und elektroni-
schen Eigenschaften, welche
zunachst untersucht, kontrolliert
und verstanden werden mussen.
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Abb. 5: Optische Leitfahigkeit von Na,;,C00, in verschiedenen
Temperatur- und Frequenzbereichen [9].

Die oben zitierten Beispiele bele-
gen zum einen, wie komplex und
reichhaltig die elektronischen Ei-
genschaften der Kuprat-HTSL und
verwandter Oxide mit stark korre-
lierten Ladungstragern sind. Sie
zeigen aber auch, dass préazise
optische Messungen der elektro-
nischen Eigenschaften durchaus
zu signifikanten Fortschritten beim
Versténdnis dieser Materialien bei-
tragen konnen.

In naher Zukunft sind neben der
Verbesserung und Perfektionie-
rung des bestehenden Infrarot-
Ellipsometers folgende Projekte
geplant:

1) Eine Erweiterung des Spek-
tralbereichs der ellipsometri-
schen Messungen hin zu sehr
niedrigen Energien durch die
Nutzung der seit kurzem ver-
fuigbaren koh&renten Synchro-
tronstrahlung. Erste vielver-
sprechende Testmessungen
wurden bereits durchgefihrt.

2) Die Entwicklung eines Infrarot-
Ellipsometers fir Messungen
in hohen Magnetfeldern (zu-
nachst bis 9 Tesla). Entspre-
chende Vorarbeiten mit einem
Laborinstrument werden der-
zeit am MPI-FKF geleistet.
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