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Einleitung

Zu Beginn dieser Arbeit wurden die Untersuchungen von H.Elias an
hochwirmeleitfdhigen Niobresonatoren (Ref.20) fortgesetzt. Dort wurde
bereits nachgewiesen, daB das Auftreten von thermischen Feldzusammen-
briichen in supraleitenden Resonatoren durch verbesserte Wirmeleitfihig-
keit zu hoheren Feldstidrken verschoben werden kann. Verwendet wurden
dabei sphirische Niobresonatoren mit einer Grundfrequenz von 3 GHz.
Die Wirmeleitfahigkeit dieser Resonatoren sollte durch Schichtgetterbe-
handlungen weiter gesteigert werden; angestrebt wurde das FErreichen
der kritischen Feldstdrke an der Oberfliche des Supraleiters nach Uberwin-
den der thermischen Feldzusammenbriiche.

Aufgrund der internationalen Aktivitdten mit supraleitenden Resonatoren
einer Grundfrequenz von 1.3 GHz (insbesondere der Entscheidung zugun-
sten des CEBAF-Projekts in Virginia / USA) wurden die oben beschriebe-
nen Untersuchungen auch auf Resonatoren dieser Frequenz ausgedehnt.
Beim Bau des erforderlichen neuen Kryostateinsatzes sollten verschiedene
Verbesserungen gegeniiber bisherigen Einsdtzen vorgenommen werden.
Insbesondere sollten zwei variable Hochfrequenzkopplungen eine optimale
Anregung des Resonators in allen Betriebszustinden erméglichen.

Die Entdeckung der keramischen iochtemperatur-Supraleiter mit Sprung-
temperaturen iiber 90 K fiihrte zu einer Unterbrechung dieser Messungen.
Wegen der moglicherweise iiberragenden technischen Bedeutung dieser
Stoffe sollten unverziiglich deren Eigenschaften in Hochfrequenzfeldern
untersucht werden. Proben aus YBa;Cu;O; wurden hergestellt und in
einem modifizierten MeBaufbau fiir 3 GHz Niobresonatoren einem Hochfre-
quenzfeld ausgesetzt. Die ersten Messungen sollten zur Optimierung des
Herstellungsprozesses genutzt werden, folgende systematische Untersu-
chungen der Hochfrequenzeigenschaften vor allem zum Verstidndnis der
Supraleitungsmechanismen beitragen.



1. Messungen an 3 GHz Resonatoren aus hochwérmeleitfihigem Niob
11. Eigenschaften supraleitender Resonatoren

Supraleitende Hohlraumresonatoren aus Niob oder anderen Materialien
mit hoher Sprungtemperatur (z.B. Blei und NbgSn) werden zunehmend
anstelle von normalleitenden Kupferresonatoren in Teilchenbeschleunigern
und dhnlichen Anlagen eingesetzt (Ref.1,2,4,5). Hauptvorteile bei der
Anwendung sind sehr hohe, kontinuierlich zur Verfiigung stehende Be-
schleunigungsfelder, wihrend die Dissipation der Hochfrequenzleistung
durch Oberflichenstréme in der Wandung sehr gering bleibt. In einigen
Anwendungsbereichen iiberwiegen diese Vorteile bereits den Nachteil der
aufwendigen Kiihlung durch fliissiges Helium. In vielen Labors werden
daher die Eigenschaften supraleitender Beschleunigungsresonatoren
intensiv untersucht,

Wichtige KenngréBen im Hochfrequenzbetrieb supraleitender Resonatoren
sind Schwingungsgiite, Oberflichenwiderstand und Beschleunigungsfeld-
stirke. Die Schwingungsgiite Q, ist definiert als das Verhiltnis der
gespeicherten Energie zur Verlustleistung, skaliert mit der Resonanzfre-
quenz:

Q = ¥ (1)

Die Verluste P, des elektromagnetischen Felds an der Metalloberfliche
werden durch den lokalen Oberflichenwiderstand Rg!°C charakterisiert:

Po = +-[dA - Rg!®® - Hy? (2)

wobei Hy das tangentiale magnetische Feld an der Oberfliche ist. Da
lediglich die gesamte Verlustleistung P, meBbar ist, definiert man einen
globalen Oberflichenwiderstand Rg:

Po = 3 Rg- [dA - Hy? (3)

Bei inhomogenen Verlusten, wie sie durch Defekte und Verunreinigungen
verursacht werden, kann nicht vom globalen auf die lokalen Oberflichen-
widerstédnde zuriickgeschlossen werden. Giite und Oberflichenwiderstand
sind umgekehrt proportional:

- G
Q = Re (4)
Der Geometriefaktor G héngt nur von der Feldverteilung des angeregten
Modes ab; man erhilt ihn aus numerischen Berechnungen der Eigenmoden.
Die Beschleunigungsfeldstirke Ep.. ist quadratisch proportional zur
gespeicherten Energie W:

EACCZ = QE'W (5)

so daB bei konstanter Giite die Verlustleistung quadratisch mit der
Beschleunigungsfeldstdrke ansteigt. Der Proportionalititsfaktor ag wird
wie der Geometriefaktor aus numerischen Feldberechnungen gewonnen.
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Ein supraleitender Beschleunigungsresonator ist um so interessanter fiir
den Anwender, je hther die in ihm erreichbare Beschleunigungsfeldstirke
bei akzeptabler Schwingungsgiite ist, weil damit die erreichbare Strahl-
energie bei gleicher Bauldnge steigt. Die theoretische Obergrenze fiir das
elektromagnetische Feld im Resonator ist durch das Frreichen der kriti-
schen Magnetfeldstirke an der Oberfliche gegeben, die fiir Niob bei
etwa 200 mT liegt (Ref.6). Fiir sphidrische Resonatoren folgt daraus eine
maximale Beschleunigungsfeldstirke von etwa 50 MV/m. Bisher konnte
diese Grenze im kontinuierlichen Betrieb noch nie erreicht werden, weil
bereits bei wesentlich kleineren Feldstdrken andere feldbegrenzende
Effekte auftreten. Diese sind jedoch, soweit bis heute bekannt, nicht
fundamental fiir die Hochfrequenzsupraleitung, sondern werden durch
Defekte und Verunreinigungen der Oberfliche verursacht (Ref.7).

Der bei Niobresonatoren miBiger Wirmeleitfihigkeit meist beobachtete
feldbegrenzende Effekt ist der durch einen lokalen Defekt verursachte
thermische Zusammenbruch des Feldes (Ref. 16, 23). Kleine normalleitende
Bereiche auf der Resonatoroberfliche werden durch das elektromagnetische
Feld stark aufgeheizt. Reicht die Kiihlung durch Wirmeleitung des umge-
benden Niobmaterials nicht aus, wird die Umgebung des Defekts iiber die
Sprungtemperatur erhitzt und ebenfalls normalleitend. Der normalleitende
Bereich dehnt sich schnell aus und fiihrt zum plétzlichen Zusammenbruch
des Feldes im Resonator, meist Quench genannt.

Ein weiteres durch Verunreinigungen verursachtes feldbegrenzendes
Phidnomen ist die nichtresonante Elektronenbelastung (Ref.27): Bei hohen
elektrischen Oberflichenfeldstdrken werden an Defekten oder Staubteil-
chen Elektronen freigesetzt, die im Feld des Resonators beschleunigt
werden und diesem Energie entziehen. Der zusitzliche FEnergieentzug
reduziert die Resonatorgiite. Treffen die beschleunigten Elektronen auf
die Oberfldche, erhitzen sie diese und setzen Bremsstrahlung frei. Die
Zahl der Elektronen und damit der Energieverlust steigt dabei mit zuneh-
mendem Feld gemdB dem Fowler-Nordheim-Gesetz stark an (Ref.12). In
ungiinstigen Féllen kann die Wand iiber die Sprungtemperatur aufgeheizt
werden, was einen Feldzusammenbruch (elektroneninduzierter Quench)
zur Folge hat.

Durch sorgfiltige Reinigung der Nioboberfliche kénnen diese Effekte
deutlich reduziert werden. Dazu gehdrt die Erzeugung sauberer Niobober-
flichen durch Abbeizen der obersten Schicht {(chemische Politur), das
Spiilen mit Reinstwasser, das Ausheizen zur Beseitigung fliichtiger Oberfli-
chenverunreinigungen und die staubfreie Montage (Ref.19). Zusitzlich
kann das Entstehen von Feldzusammenbriichen an vorhandenen Defekten
durch erhthte Wirmeleitfihigkeit des Wandmaterials zu hdheren Feldstir-
ken verschoben werden, wie Modellrechnungen gezeigt haben (Ref.20);



)

fiir die Zusammenbruchsfeldstdrke Hq gilt folgende Naherungsformel:

2 _ 4 )
HQ = (TC_TB)'I’D'RD (6}

wobei X die mittlere Warmeleitfihigkeit der Wand, rp der Radius und
Rp der Oberflichenwiderstand des Defektes sind.

Eine verbesserte Wirmeleitfihigkeit der Resonatoren kann neben der
Verwendung von Kupfer mit aufgesputterter Niobschicht (Ref.3) auch
durch Verbesserung der Wiirmeleiteigenschaften von Niob erreicht werden.
Die Wirmeleitfahigkeit von handelsiiblichem Reinniob bei 4.2K betrigt,
begrenzt durch Gitterfehlstellen und interstitielle Verunreinigungen,
etwa 10 W/mK und kann durch verbesserte Herstellungsverfahren bereits
bis auf etwa 50 W/mK gesteigert werden. Durch zusdtzliches Ausheizen
mit Schichtgettermaterialien wie Yttrium und Titan 14Bt sich die Konzen-
tration von interstitiell geléstem Sauerstoff und Stickstoff deutlich
reduzieren (Ref.26) und die Warmeleitfihigkeit bis auf etwa 150 W/mK
steigern.

MeBaufbau fiir einzellige 3 GHz Resonatoren

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Resonatoren sind aus Niobblech
hoher Wirmeleitfihigkeit hergestellt und wurden zur weiteren Verbesse-
rung mit Schichtgettermaterialien ausgeheizt. Der vorhandene meBtechni-
sche Aufbau fiir einzellige 3GHz Resonatoren wurde weitgehend iibernom-
men (Ref. 23):

Die Versuche wurden in einem vertikalen Helium-Badkryostaten mit
einem Durchmesser von 250 mm und einer H6he von 1300 mm durchgefiihrt.
Dieser kann mit 43 Liter fliissigem Helium gefiillt werden, ausreichend
fiir mehrstiindige Messungen bei 1.4 K. Der Resonator ist vertikal montiert
und wird von unten evakuiert, um das Herabfallen von Partikeln aus dem
Pumprohr und Restgasadsorptionen im Resonator bei niedrigem Helium-
stand auf ein MindestmaB zu reduzieren ( siehe Abbildung1). Die Tempera-
turbestimmung erfolgt iiber den Helium-Dampfdruck; zusitzlich sind
geeichte Germaniumwiderstinde ober- und unterhalb des Resonators
vorhanden.

Zur Bestimmung der durch HF-Leistung verursachten Temperaturerhéhung
an der Resonatoroberfliche dient ein Temperaturkartographiesystem aus
zwei Segmenten mit 8 bzw. 9 Widerstinden (Ref.23), welches um den
Resonator rechnergesteuert rotiert und ausgelesen werden kann (Ref. 10, 11,
15). Die ungekapselten Widerstinde mit einer Temperaturaufldsung von
2mK und einer Ortsauflésung von 4 mm sind nur zur Messung im nicht-
siedenden, normalfluiden Helium oberhalb T, =2.17K geeignet. Defekte,
die erst iiber 5 MV/m wirksam werden, k&nnen daher mit obigem System
nicht nachgewiesen werden (Ref.14 und 20).



Abbildung 1

Kryostateinsatz fiir Messungen an 3 GHz Resonatoren
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Bei einigen Messungen waren an einem dritten Segment Prototypen von
Halbleiterdetektoren zum Nachweis der von freien Elektronen erzeugten
Bremsstrahlung montiert. Ein Teil der freien Elektronen wird mit Hilfe
einer Ziehspannung von etwa 18 V iiber die Auskoppelantenne abgesaugt
und nachgewiesen.

Der Aufbau der Hochfrequenzelektronik, die Messung und Auswertung
der HochfrequenzgriBen zur Bestimmung von Resonatorgiite und Beschleu
nigungsfeldstirke sind ausfiihrlich von D.Proch und U.Klein beschrieben
worden (Ref.12 und 18). Die maximal zur Verfiigung stehende Hochfre-
quenzleistung betrug 25 W bei 3 GHz. Alle Messungen wurden im TM-010
Grundmode der Resonatoren vorgenommen. Die Auswertung der Rohdaten
aus den Hochfrequenzmessungen wurde auf einem Kleinrechner mit dem
Programm SLTEST (Ref.52) durchgefiihrt, in dem alle erforderlichen
Umrechnungen und graphischen Auftragungen integriert sind.

1.3. Prédparation der Niobresonatoren
Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei Niobresonatoren mit einer Resonanz-
frequenz von etwa 3 GHz untersucht, deren hohe Wirmeleitfihigkeit
durch Behandlung mit Schichtgettermaterialien zusitzlich gesteigert
wurde. Die geometrischen Eigenschaften, die Herstellungsparameter und

Abbildung 2

Sphirische und elliptische 3 GHz Resonatoren
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Tabelle 1

Eigenschaften der hochwirmeleitfihigen 3 GHz Resonatoren

Resonator SW1 SW2 SW3

Form (s. Abb.2) sphirisch sphirisch elliptisch
Resonanzfrequenz 2.93 GHz 293 GHz 2.78 GHz
Geometriefaktor'” 267 () 267 Q) 2510

og = Epce /W 772(MV/m)%/]  772(MV/m)%/] 596 (MV/m)2/]
Ep’ /W 2810 (MV/m)®/] 2810 (MV/m)%/] 1340 (MV/m)2/]
Hp? /W 8250 (kA/m)?/] 8250 (kA/m)%/] 7720 (kA/m)%/]
Blechlieferant Heraeus Heraeus FanSteel / Ames
Wirmeleitf. (4.2 K) 22.5 - 27 W/mK ca.22 W/mK ca.25 W/mK
Messungen Nr.1-6 Nr.1-4 keine Messungen
Max. Giite Qg 1.0 % 10'° 1.2 %10

Max. Feld E5., 18.7MV/m 12.6 MV/m

Feldbegrenzung  Quench Quench

Nb;Sn - Beschichtung
dreimal erfolglos

Gettermaterial Titan Yttrium Yttrium
Behandlung 10 h bei 1300°C 6 h bei 1350°C
Wirmeleitf. (4.2 K) unbekannt 99 W/mK 100 - 150 W/mK

im Rahmen anderer Arbeiten bereits erzielten Ergebnisse (Ref. 20, 25) sind
in Abbildung 2 und Tabelle 1 zusammengefaBt. Am Resonator SW1 wurde
dreimal vergeblich versucht, durch Bedampfen mit Sn bei 1130°C eine
Nb;Sn-Oberflache zu erzeugen. Dabei diirfte sich die Wirmeleitfahigkeit
deutlich verringert haben. Am Resonator SW3 wurden vor der Schichtget-
terbehandlung mit Yttrium keine Messungen vorgenommen.

Zu Beginn jeder Priparation wurden die Resonatoren durch eine Ultra-
schallbehandlung in heiBer, gesittigter Tensidlosung oder in Aceton von
duBerlich anhaftendem Schmutz gereinigt. Anhaftendes Indium wurde durch
mehrstiindige Behandlung mit konzentrierter Salzsdure entfernt. Durch Ab-
beizen einer etwa 10 - 20 um dicken Schicht wurde eine neue, saubere Niob-
oberfliche freigelegt (Ref.21). Die eingesetzte Sauremischung aus gleichen
Teilen Salpetersidure (HNO,, 65 %), FluBsdure (HF, 38 %) und Phosphorsiure
(H3POy,, 85 %) hat bei 25 °C eine Abtragungsrate von etwa 100 nm/s (Ref. 23).
Danach wurden die Resonatoren unverziiglich mindestens zehn Minuten in
flieBendem vollentsalztem Wasser (Leitwert 6 <50 uS/m) gespiilt, um eine

! Geometrie- und Feldeichfaktoren mit dem Programm URMEL (Ref.350)

berechnet; Auflésung 3250 Punkte.
- 9 -



1.4.

Ablagerung von festhaftenden, unléslichen Phosphaten zu verhindern.
AnschlieBend wurden die Resonatoren zur endgiiltigen Reinigung mit 150
bis 200 1 Reinstwasser gespiilt, teilweise mit gleichzeitiger Ultraschallbe-
handlung. Zur Aufbereitung des Wassers diente eine Anlage mit Ionentau-
schern (Leitwert o<20uS/m), Aktivkohlefilter, Staubfilter (PorengriBe
0.2 ym) und PE-Vorratstank mit 2001 Fassungsvermogen.

Die staubfreie Beliiftung der Resonatoren erfolgte teilweise an der Reinst-
wasseranlage, teilweise unter der staubfreien Montagebank. Dort erfolgte
unverziiglich die Montage der bereits gereinigten AnschluBflansche,
wobei der Resonator wenig bewegt und die obere Offnung nur kurz
freigegeben wurde, um das Eindringen und Verteilen von Staub so weit
wie moglich zu verhindern. Unmittelbar nach der Montage wurden die
Resonatoren bis auf etwa 5 mPa evakuiert. Das Abpumpen wurde im
oberen Druckbereich (bis etwa 100Pa) mit reduzierter Pumpleistung
durchgefiihrt, um eine Umverteilung eventuell noch vorhandener Staubpar-
tikel durch turbulente Luftstrémungen oder siedende Wassertropfen zu
vermeiden. Alle Schritte zwischen der Oberfldchenpriparation und dem
Evakuieren des Resonators wurden so ziigig wie mdglich durchgefiihrt,
um eine Neukontamination des Resonators einzuschrinken.

Ein abschlieBendes Ausheizen bei Temperaturen von bis zu 1900°C im
Ultrahochvakuum bei p <10~ Pa fiihrt zu einer homogeneren Kristallstruk-
tur und zum Abdampfen von Defekten und Staubteilchen (Ref.24); bei
Resonatoren geringerer Wirmeleitfahigkeit wurden in einigen Fillen extrem
geringe Restwidersténde erreicht (Ref.23). Ab 1200°C beginnt jedoch die
Diffusion von Sauerstoff aus der Ofenatmosphire in das Niob, welche die
mit Schichtgetterverfahren erzielte Sauerstoffreduktion riickgingig macht.
Daher wurde versucht, durch Ausheizen bei sukzessiv erhéhten Temperatu-
ren zwischen 850°C und 1200°C eine optimale Behandlungsmethode zu
finden, welche die Elektronenbelastung deutlich verringert und so die
erreichbare Feldstédrke steigert, ohne daB durch verringerte Warmeleitfihig-
keit ein Feldzusammenbruch auftritt.

Ergebnisse der Messungen
Einen {iberblick iiber alle Priparationen und MeBergebnisse gibt Tabelle 2.

Die Steigerung der Wirmeleitfihigkeit des Resonators SW2 durch die
Schichtgetterbehandlung hat erwartungsgemiB die fiir einen potentiellen
lokal-thermischen Zusammenbruch erforderliche Feldstirke deutlich
erh6ht, so daB Beschleunigungsfeldstiarken bis 23.1MV/m (Test SW2-5)
ohne Feldzusammenbruch erreicht werden konnten, wiahrend vorher ein
Zusammenbruch bei etwa 12MV/m die Feldstidrke limitierte. Bei den
hoheren Feldstdarken setzte regelmiBig Elektronenemission ein, die letzt-
lich die Feldstdrke limitierte, so daB die Zusammenbruchsschwelle nicht
erreicht werden konnte.

_10_



Tabelle 2

Uibersicht iiber die Prdparationen und Messungen
an hochwidrmeleitfihigen 3 GHz Niobresonatoren

TestNr.  Reinigung Chem.Pol. Spiilen  Ofenbeh. Montage Max.Qp Max E, . Qpbei  Begrenzung

vor Prap. Abtragung Wasserqu. Zeit Tmp. staubfrei mayx. Feld des Feldes
[ytm] [uS/cm} [h] [°C1 <0.2um [MV/m]

SW-7 - 20 0.2+US - - teilweise 1.2*10: 8.2 8+10°  Flektronen
nach 45 Min. He-Processing 11#10° 95 3510 Flektronen

SW2-5  24hHNO; 25 05 10 860 ja 8.0*10: 141 7% 10: Elektronen
nach 45 Min. He-Processing 8.5+#10° 234 1+10 Elektronen

SW2-6  Wiederholungstest okne Neupriiparation 10+10° 225 11%10° Elektronen
SW2-7  T4hHCI 6 1.2 10 850 ja 57+10° 2.8 5410  EL, Leck

SW2-8  pach 180 Tagen bei 300 K ohne meue Priparation 1.6 * 10° 167 45+10° Elektronen
nach 25 Min. He-Processing 50+10° 19.0 6.5+10° Elektronen

Sw2-9 - 6-10 ~ 0.5 15 1100 teilweise 1.0+10° 5.0 2510°  FElektronen
nach 45 Min. He-Processing 1.2+ 10° 63 2510 Flektronen

SW2-10 Ac.+HS 20 0.6 - - teilweise Leck im UHV-System !
10 0.2 - - teilweise 3.0+10" 16.0 6.5%10® FElektronen
nach 25 Min. He-Processing 20.6 1+40 o ind. Qu.
SW2-11  Wiederholungstest ohne meue Priparation 22+10° 190 1#10°  Elektronen
SW2-12  Ac+US 2-3 gut 40 1200 ja 10+10° 156 5% 10: Elektronen
nach 20 Min. He-Processing 18.6 310 th. Quench
SW34 - 1 gt - - teilweise 13#10 7.7 5¢10°  Elektronen
SW3-3  Wiederholungstest ohne neue Priparation 70+10 82 1510’ Elektronen
nach 50 Min. He-Processing 78+10° 88 3+10°  Elektronen
SW35 Sp.+US 5 03+0S - - ja 60%10° 110  6+10° ¢ ind Qu

nach Helium Processing 10%10° 128 1510’ th. Quench

Abkiirzungen: US Behandlung mit Ultraschall
Ac. Behandlung mit Aceton CH3-CO-CH,4
Sp. Behandlung mit konzentrierter Tensidlésung
e ind. Qu. Elektroneninduzierter Feldzusammenbruch
th. Quench Lokal-thermischer Feldzusammenbruch

Vor Wiederholungstests wurde der Resonator zwar auf 300 K aufgewirmt,
das Vakuumsystem jedoch nicht geéffnet und das Vakuum mit der lonen-
getterpumpe aufrechterhalten, so daB keine neue Priparation der Niob-
oberfldche erforderlich war.
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Bei diesen Messungen wurde auch das Verhalten der Elektronenemission
untersucht. Bei Feldstdrken von 20 MV/m erreichen die Elektronen trotz
geringer Resonatorabmessungen betrichtliche Energien, so daB die freige-
setzte Bremsstrahlung auBen nachgewiesen werden kann. Mit dem Prototyp
eines Rdntgen-Detektorsystems wurde die Verteilung der Bremsstrahlung
iiber die Oberfliche gemessen. Dabei zeigten sich meist mehrere aktive
Bereiche iiber einem isotropen Untergrund.

Die Elektronenemission beginnt bei {iberschreiten einer bestimmten
Feldstdrke, nimmt danach mit steigendem Feld stark zu und entzieht
dem Resonator zunehmend Leistung, bis schlieBlich die gesamte zur
Verfiigung stehende Leistung von den Elektronen absorbiert wird. Das
Verhalten der Emitter ist jedoch nicht stabil, sondern wird durch die
Hochfrequenzleistung beeinfluBt (HF-Processing). Oft kann durch lingere
Einwirkung des Hochfrequenzfeldes die Einsatzschwelle der Emission
erhoht und die Steilheit des Anstiegs gesenkt werden (siehe Abbildung 3).
Die Effektivitit dieses Verfahrens wird durch einen Helium-Partialdruck
von etwa 10 mPa im Resonator deutlich erhéht (Helium-Processing). Nach
dem Helium-Processing lag die Einsatzschwelle der Elektronenemission
im Resonator SW2 meist bei etwa 12 MV/m.

Abbildung 3

Abhédngigkeit der Giite von der Feldstdrke bei Test SW2-12
vor und nach dem Helium-Processing
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L5.

In den Tests SW2-9 und SW2-12 wurde darafhin versucht, die Elektronen-
emission durch Ausheizen des Reonators bei sukzessiv gesteigerten
Temperaturen zu reduzieren. Tatsdchlich gelang es nach dem Ausheizen
bei 1200°C erstmals, durch Helium- Processing die Einsatzschwelle der
Emission auf iiber 15MV/m zu erhthen. Jedoch trat bei 18.6 MV/m ein
lokal-thermischer Feldzusammenbruch auf, so daB letztlich keine Steige-
rung der Maximalfeldstiirke erreicht wurde. Parallele Wirmeleitmessungen
an einer mit Yttrium schichtgetterbehandelten Niobprobe zeigten eine
Reduktion der Wirmeleitfahigkeit von 112 W/mK auf 39 W/mK nach einer
Heizbehandlung bei 1100 °C (Ref. 33).

Bei Prédparationen mit einer Reinstwasserspiilung als letztem Schritt
wurden sehr geringe Restwiderstéinde erreicht: Bester Wert ist ein globaler
Restwiderstand von 10n(Q) in Test SW2-10. Besonderes Gewicht wurde
dabei auf die Qualitdét des Reinstwassers beziiglich Ionenkonzentration
sowie auf staubfreie Beliiftung und Montage gelegt. Die mit Heizbehand-
lungen zwischen 830 °C und 1200 °C als Endpriparation erreichten Restwi-
derstidnde lagen deutlich iiber 10 n().

Am Resonator SW1 wurde die urspriinglich hohe Wirmeleitfihigkeit, die
durch mehrfache Heizbehandlungen zur Erzeugung einer Nb;Sn-Oberfliche
vermutlich unter 10 W/mK gesunken war, durch eine Schichtgetterbehand-
lung mit Titan verbessert. In Ermangelung vollstindig parallel behandelter
Proben konnte die erreichte Wirmeleitfahigkeit nicht direkt gemessen
werden. Messungen an dhnlich behandelten Proben lassen jedoch vermuten,
daB die wurspriingliche Wirmeleitfihigkeit zumindest wieder erreicht
wurde. Vor dem ersten Test nach der Titanisierung wurde lediglich eine
Oberflichenschicht von 20 ym abgetragen, was nach Yttrisieren ausreichend
ist. Untersuchungen der Fa. Interatom haben jedoch ergeben, daB Getter-
schichten aus Titan beim Heizvorgang bis zu 50um tief in das Niob
diffundieren (Ref.34), was die geringe Niederfeldgiite beim Test SW1-7
erklirt.

Der Resonator SW3 zeigte bei allen Tests starke Belastung durch Elektro-
nenemission und trotz seiner hohen Wirmeleitfihigkeit beim Test SW3-5
einen lokal-thermischen Feldzusammenbruch bereits bei 12.8 MV/m. Zur
Kldarung der Ursachen sind weitere Experimente erforderlich.

Folgerungen fiir weitere Experimente

Die in hochwédrmeleitfihigen Resonatoren feldlimitierenden Effekte werden
meist erst weit oberhalb von 5 MV/m Beschleunigungsfeldstirke sichtbar
und konnen daher mit dem vorhandenen Temperaturkartographiesystem
nicht erfaBt werden. Fiir die Defektanalyse an diesen Resonatoren, die
iiber die Lokalisierung des Zusammenbruchs hinaus geht, ist daher eine
Weiterentwicklung der Kartographie erforderlich. Sowohl die Kartographie
mit gekapselten Thermometern, die auch im suprafiuiden Helium sensitiv
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ist (Ref. 13), als auch die Réntgenstrahlungs-Kartographie zur Beobachtung
der Emitteraktivitdt (Ref.17) wiren hierfiir geeignet und befinden sich in
Entwicklung. Ein zusédtzlicher Vorteil der R&ntgenstrahlungs-Kartographie
liegt in ihrer hohen Zeitaufldsung, da sie im Gegensatz zur Temperaturkar-
tographie keine Relaxationszeiten benétigt.

Zur Einschréinkung der Eletronenemission bei hochwirmeleitfihigen
Resonatoren muB die Kontamination mit Staub und Oberflichenverunreini-
gungen bei der Priparation weiter verringert werden. Geeignete MaBnahmen
hierfiir sind unter anderem die Spiilung der Resonatoren mit Reinstwasser
héchster Qualitdt (Ref.22) (eventuell bei gleichzeitiger Einwirkung von
Ultraschall), Beliiftung und Montage unter kontrolliert staubfreien
Bedingungen, die Vermeidung von Staubumlagerungen im UHV-System
durch horizontale Montage des Resonators, AnschluB des Resonators an
das UHV-System von unten sowie langsames Pumpen und Beliiften und
das Verringern der Restgasadsorption durch besseres Vakuum im Resona-
tor beim Abkiihlen. Ein Ausheizen bei 1200 °C oder hher ohne gleichzeitige
Reduktion der Wirmeleitfahigkeit, z.B. durch zusitzliches Aufbringen
einer Titan-Getterschicht auf der AuBenfliche, kénnte ebenfalls die
Elektronenemission wirksam verringern.

Fiir mehrere supraleitende Beschleuniger wurde als Arbeitsfrequenz
1.5 GHz gewdhlt, unter anderem beim CEBAF- Beschleuniger @ und beim
geplanten Linearbeschleuniger in CEN Saclay(a). Wihlt man die Frequenz
héher, wird die Beschleunigungsspannung pro Zelle zu gering und die zur
Erzeugung hoher Mikrowellenleistung erforderliche Elektronik zu aufwen-
dig. Bei niedrigerer Frequenz wird die transversale Ausdehnung der
Struktur und des Kryostaten gréBer, was aus Kostengriinden unerwiinscht
ist. Ein AnschluB an diese vielgenutzte Frequenz bietet erhebliche Kosten-
vorteile. Daher ist eine Erweiterung der oben beschriebenen Untersuchun-
gen auf einzellige Resonatoren mit einer Grundfrequenz von 1.5GHz
geplant. Von Vorteil fiir hohe Giiten und fiir die Temperaturkartographie
im unterkiihlten Helium ist dabei der nach der Theorie um einen Faktor
3.2 geringere BCS-Widerstand. Die griBere Oberfliche erhdht die Wahr-
scheinlichkeit fiir das Vorhandensein starker Emitter oder Defekte,
erleichtert aber auch deren Nachweis mit Diagnosesystemen.

2 Continuous FElectron Beam Accelerator Facility, Beschleunigerprojekt
in Virginia / USA

3 Centre d'Ftudes Nucleaires Saclay, Gif-sur-Yvette bei Paris
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2. Aufbau eines Kryostateinsatzes fiir 1.5 GHz Resonatoren
2.1. Mechanische Konstruktion

Fiir die geplanten Messungen an 1.5 GHz Resonatoren war die Konstruktion
und der Aufbau eines neuen Kryostateinsatzes erforderlich. Abbildung 5
zeigt eine Ubersichtszeichnung des gesamten FEinsatzes. Die wichtigsten
Verdnderungen gegeniiber dem 3 GHz Kryostateinsatz bestehen in der
horizontalen Montage des Resonators und der Verwendung von zwei
variablen Hochfrequenzkopplungen. Die fiir die Testresonatoren gewdhlite
Geometrie (siehe Abbildung4) entspricht der Form einer Endzelle der
fiinfzelligen Resonatoren von CEBAF. Die Zelle wurde lediglich am Aquator
um 2.6 mm gekiirzt, um die durch das zweite Strahlrochr auftretende
Frequenzverschiebung zu kompensieren. Tabelle 3 zeigt die mit URMEL
bzw. URMEL-T erstellte Liste der Hochfrequenzmoden im Vergleich zu
den gemessenen Werten.

Abbildung 4

Elliptischer 1.5 GHz Resonator aus Niob
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Der zur Verfiigung stehende Kryostat hat einen Durchmesser von 350 mm
und eine Tiefe von 2600 mm mit einem Fassungsvermégen von 2001
fliissigem Helium. Um den Kiltemittelbedarf zum Abkiihlen auf 4.2K zu
verringern, wurde der Kryostateinsatz so leicht wie méglich aufgebaut.
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Abbildung 5

Kryostateinsatz fiir Messungen an einzelligen 1.5 GHz Resonatoren
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Tabelle 3

Modenliste fiir den elliptischen 1.5 GHz Resonator

Rechnung mit Programm URMEL bzw. URMEL-T

Messang am Resonator bei 4.2K

Modebezeicknung  Resomanzfrequenz Geometriefaktor  Resonanzfrequenz Schwingungsgiite
(nach URMEL)  f [MHz] G [0] f [MHz] Qp (4.2K)
TMO-EE-1  1490.3 256 1490.6 3.8%10° (TM-010)
TMO-ME-1 2908.6 445 2907.3 1.1% 108
TMO-EE-2  2991.7 519 2992.3 1.1%107
TMO-ME-2 3332.0 3269.0 1.8 * 10°
TMO-EE-3  3332.0 3272.2 1.2 % 108
TMO-ME-3 3745.1 397 3744.9
TMO-EE-4 3771.6 407 3798.0
TEO-ME-1  2915.5 745 @ 2920.1 3.3%10°
1-ME-1 1932.5 295 1930.1
1931.2
1-EE-1 2070.2 293 2070.4
1-EE-2 2658.8 324 2657.2 1.2 %107
1-ME-2 2766.1 320 2767.6 1.8 %107
1-EE-3 3114.7 440 3118.0 1.4 %10°
1-ME-3 3215.5 424 3213
1-ME-4 3574.3 641 3573
1-ME-5 3681.6 642 3668
1-EE-4 3735.2 608 3736
3737
1-EE-5 3826.1 630 3827
2-ME-1 2692.1 415 2690.9 1.8 x108
2-EE-1 2767.2 397 2767.2 6.5%107
2767.8 3.8%107
2-ME-2 3843.9 403
2-EE-2 3912.1 447
3-ME-1 3275.3 3285.2 1.2 %108
3-EE-1 3411.5 480 3410.2 1.5 % 108
3410.5 1.5%10°
4-ME-1 3787.3
4-EE-1 4029.1

4

hier einen falschen Wert G =332 Q.
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Der Kryostateinsatz besteht aus den Modulen Kryostatdeckel, Resonator-
aufhingung und Resonatorblock. Der Resonatorblock ist eine stabile
Aluminiumkonstruktion und dient als Halterung fiir Resonator, Kopplungen
und Diagnosesystem. Der horizontal gelagerte Resonator wird durch
Klemmbacken fixiert und kann mit wenigen Handgriffen montiert werden.
Ein Heizwiderstand (3, 100 W) dient zum kontrollierten Aufheizen des
Kryostaten. Zur Reduktion des Wirmetransports durch Konvektion und
Strahlung befinden sich im Zwischenbereich fiinf diinne, horizontale
Aluminiumbleche. Die Aufhiingung des Resonatorblocks sowie die Kraft-
libertragungswellen fiir Diagnosesystem und Kopplungen bestehen aus
schlecht widrmeleitenden, diinnen Edelstahlrohren. Der Deckel besitzt
vakuumdichte Durchfithrungen fiir sdmtliche Versorgungsleitungen. Auf
dem Deckel befinden sich Anschliisse, Bedienungselemente und Gerite
fiir Raumtemperaturbetrieb. Messungen ergaben im Regelbetrieb einen
Wirmetransport von etwa 500 mW in den mit fliissigem Helium gefiillten
Kryostaten.

Zur Erzeugung des Ultrahochvakuums im Resonator dient eine Ionengetter-
pumpe mit einem Saugvermdgen von 81/s, deren Versorgungsstrom
gleichzeitig zur Druckmessung dient. Das Verbindungsrohr zwischen
Pumpe und Resonator mit 35 mm Durchmesser und etwa 3000 mm Lénge
hat einen Leitwert von 1.7 1/s im Molekularstromungsbereich (fiir p < 0.1 Pa).
Ein Ganzmetall-Eckventil direkt am Pumpflansch des Resonators ermég-
licht das Evakuieren des Resonators vor dem Einbau in den Kryostateinsatz.
Bei Raumtemperatur wurden bereits 2% 1073 Pa Druck erreicht; beim
Abkiihlen auf 4.2K sinkt der Druck im UHV-System auf 6%10"7 Pa.

Das beim Abkiihlen vorhandene permanente Magnetfeld wird am Sprung-
punkt nicht vollstindig aus dem Resonator verdriingt, sondern in Form
von FluBschlduchen eingefroren. Diese verursachen einen zus#dtzlichen
Oberfldachenwiderstand von 7 mQ/T bei 1.5 GHz (Ref. 9). Allein das Erdmag-
netfeld (50uT) verursacht so einen Restwiderstand von 350nQ. Der
gesamte Kryostat ist deshalb mit einer stark ferromagnetischen Folie
umwickelt, die das duBere Magnetfeld in der Umgebung des Resonators
auf weniger als 1uT reduziert. Zusidtzlich wurden fiir den Kryostateinsatz,
insbesondere in der Ndhe des Resonators, nur Nichteisenmetalle (Alumi-
nium, Messing und Bronze) verwendet. Lediglich mechanisch stark bela-
stete Teile wie das UHV-System einschlieBlich der variablen Kopplungen,
Flansche, Schrauben und Muttern sind aus unmagnetischem Edelstahl
(Typ 1.4571) hergestellt.

Rotierbares Diagnosesystem

Das Diagnosesystem dient zur lokalen Messung von Temperatur und
Strahlungsintensitit auf der gesamten Oberfliche des Resonators. Auf-
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grund der Rotationssymmetrie der Resonatoren geniigt eine Kette von
Detektoren, die um die Resonatorachse rotiert.

Den Aquator des Resonators umgibt ein groBer Ring, an dem bis zu
zwolf Seitenarme mit Detektoren befestigt werden konnen. Der Ring
lagert drehbar zwischen vier kleineren Zahnridern und wird durch zwei
Aluminiumplatten seitlich gefiihrt. Der Antrieb erfolgt durch einen Elektro-
motor auf dem Kryostatdeckel, die Kraftiibertragung zum Resonatorblock
iiber eine diinne Rohrwelle. Um die an der Rohrwelle auftretenden Drehmo-
mente gering zu halten, wurde zunidchst eine Konstruktion mit hoher
Drehzahl (ca. 20 s™) und starker Untersetzung am Rescnatorbleck durch
ein Schneckengetriebe gewihlt. Unwuchten an der Rohrwelle und hohe
Reibungsverluste im Schneckengetriebe erzwangen jedoch einen Umbau
auf niedrige Drehzahl und ein Kegelzahnradgetriebe am Resonatorblock.

Die Bestimmung der Winkelposition erfolgt direkt am Motor durch ein
mit der Achse gekoppeltes Zehngang-Potentiometer (100 k), das bei
Bedarf von der Achse entkoppelt werden kann. Um ein Uberdrehen des
Systems zu verhindern, sind fiir die Winkelpositionen 0° und 360 ° Endab-
schalter am rotierenden Ring angebracht. Beim liberfahren der Winkelpo-
sition wird die Stromzufuhr des Motors fiir diese Drehrichtung automatisch
unterbrochen.

Die Auslesekabel fiir die Detektoren diirfen bei der Rotation des Systems
nicht zu stark geknickt oder mechanisch belastet werden, da die Kunst-
stoffummantelung bei tiefen Temperaturen duBerst spréde ist. Flachleiter-
bandkabel aus Polyesterlaminat (Fa. Gore) wurden zur Stabilisierung auf
ein 0.5 mm Messingblech geklebt und als Spirale um die Strahlrohre des
Resonators gewickelt. Ein Ende der Spiralen ist an den Detektorarmen
befestigt, das andere am Resonatorblock. Bei der Rotation dehnen sich
die Spiralen von vier Windungen (Winkelposition 0°) auf drei Windungen
(360°) und verteilen dabei die zusé#tzliche Biegung auf die Gesamtlidnge
der Kabel von 4 m. An den Detektorarmen sind seitliche Fiihrungsbleche
fiir die Spiralen befestigt. Vom Resonatorblock werden die Leitungen
iiber Steckverbindungen weiter zum Kryostatdeckel gefiihrt, wo sie iiber
48-polige vakuumdichte Steckverbindungen (Fa. Lemosa) von auBen
abgegriffen werden kénnen.

Vorgesehen ist der Einbau von 20 Strahlungsdetektoren (Ortsauflésung
etwa 10 mm) und 40 abgeschirmten Temperatursensoren (Ortsauflésung
etwa 4 mm) , sobald diese Systeme einsatzbereit sind. Vorldufig wurden
20 ungekapselte Temperatursensoren (Ref.15) montiert. Die Aufnahme
und Aufbereitung der MeBdaten erfolgt vollautomatisch mit Hilfe einer
rechnergesteuerten Datenkontrolleinheit (Ref.10). Die Aufnahme einer
vollstdndigen Temperaturkarte erfordert aufgrund der Relaxationszeiten
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2.3.

des Heliumbades etwa 20 Minuten; die Aufnahme einer Verteilung der
Réntgenstrahlung solite dagegen, nur durch die Rotationsgeschwindigkeit
begrenzt, in etwa dreiBig Sekunden méglich sein.

Koppelsysteme fiir die Hochfrequenzenergie

Der Koppelfaktor B einer Kopplung ist definiert als das Verhiltnis zwischen
Leistungsverlusten P, durch die Kopplung und Jouleschen Verlusten P,
in der Resonatorwand:
- P e _ QO
TR T Q.
Ein nur von der geometrischen Anordnung abhédngiges MaB ist die
Koppelgiite Qg:

(7)

w-W
Q. = P, (8)

Um die Hochfrequenzleistung moglichst vollstindig in den Resonator
einkoppeln zu k&nnen, ist an der Einkopplung ein Koppelfaktor B=1
erforderlich, bei dem auch die MeBgenauigkeit der wichtigen Hochfrequenz-
gréBen am hdchsten ist. Bei der Auskopplung muB ein KompromiB zwischen
hoher MeBgenauigkeit (B~1) und minimalem Leistungsverlust (f<1)
gesucht werden; meist wird B~ 0.1 gewihlt. Die Einstellung der Kopplung
erfolgt durch Anderung der Koppelgeometrie. Da sich in der Regel die
Giite Q, des Resonators widhrend der Messungen #dndert, ist fiir optimale
MeBbedingungen eine Méglichkeit zur Anpassung der Koppelgiiten wiin-
schenswert. Zus#dtzlich bieten variable Kopplungen die Maéglichkeit,
neben dem zur Beschleunigung verwendeten TM-010 Grundmode im
gleichen Test weitere Moden des Resonators, die aufgrund ihrer Feldvertei-
lung andere Koppelfaktoren haben, optimal auszumessen.

Ein- und Auskopplung wurden als variable, koaxiale Strahlrohrseitenkopp-
lung konstruiert (Ref. 8), deren Vorteile geringe Verzerrung des Resonator-
feldes und geringer Platzbedarf im Strahlbereich sind. Die exakte Geometrie
beider Kopplungen ist in Abbildung 6 dargestellt. An beiden Strahlrohren
sitzen nahe dem Resonator Seitenrohre mit einem zentrisch angeordneten,
beweglichen Antennenstift. Die Antenne bildet den libergang zwischen
50 Q Koaxialleitung und zirkularem Hohlleiter. Auf bewegliche AuBenleiter
im Bereich der Membranbidlge wurde verzichtet, weil bei ersten Messungen
nach deren Einbau Koppelresonanzen auftraten. Der Grundmode wird
hauptséchlich iiber die TM-01 Welle des Zirkularhohlleiters gekoppelt,
die weder im Strahlrohr noch im Seitenrohr ausbreitungsfihig ist. Zur
Anpassung der Koppelstidrke an die Resonatorgiite wird die Antenne im
Seitenrohr axial verschoben. Hierdurch #ndert sich die Linge des als
Zirkularhohlleiter wirkenden Rohrstiicks, das fiir den Grundmode eine
Dampfungskonstante von 120 m™! bzw. 10.4 dB/cm aufweist.



Abbildung 6

Variable Kopplungen fiir den 1.5 GHz Resonator
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2.4.

Das Verschieben der Kopplungen erfolgt iiber ein Gestdngesystem vom
Kryostatdeckel aus. Allein durch den Luftdruck im Kryostat treten dabei
Krifte von 200N auf. Hinzu kommen Reibungs- und Gewichtskrifte
sowie Federkrifte des Membranbalges. Um die Kopplungen trotzdem
feinfiihlig verstellen zu konnen, wird das Schubrohr mit Hilfe eines
Feingewindes verschoben. Der Hub betridgt 1.5 mm pro Umdrehung. Die
Grenzen der Variation sind durch die Dehnbarkeit der Edelstahl-Membran-
bidlge gegeben. Die Nenn-Dehnbarkeit betrigt 5S1mm bzw. 33mm; bei
ersten Messungen wurden real 65mm bzw. 38.5mm und entsprechend
hthere Variationsbereiche der Kopplungen erreicht. Der grtBere Wert
bezieht sich jeweils auf die Einkopplung. Im Hinblick auf die Lebensdauer
der Membranbilge sollte diese Uberschreitung der Nenn-Dehnbarkeit
jedoch nur in Ausnahmefdllen in Anspruch genommen werden.

Die Hochfrequenzkabel werden in den Schubrohren der variablen Kopplun-
gen gefiihrt, um Biegebeanspruchungen in der Kilte zu vermeiden. Fiir
die Auskopplung wurde ein halbstarres Kupfermantelkabel (Fa.Suhner
Typ UT 141 A) verwendet, fiir die Einkopplung wegen der htheren Leistung
ein flexibles Koaxialkabel mit mikroporésem PTFE-Dielektrikum (Fa.Gore
Typ 2).

Erste Ergebnisse aus Systemtests

Die ersten Messungen mit dem neuen Kryostateinsatz wurden an einem
von der Fa.nteratom fiir CEN Saclay gebauten Resonator vorgenommen,
der aus hochwirmeleitfdhigem Niobblech von etwa 40 W/mK hergestelit
ist. Das Modenspektrum des Resonators bis 4 GHz wurde aufgenommen.
Die Bestimmung der geometrischen Verteilung der Hochfrequenzverluste
mit Hilfe der Temperaturkartographie erwies sich als hilfreich fiir die
Identifizierung der Moden. Der Vergleich mit den numerischen Modeberech-
nungen der Programme URMEL und URMEL-T (Ref.50) zeigt eine exzel-
lente Uibereinstimmung der Frequenzen (siche Tabelle 3).

Néhere Untersuchungen wurden am TM-010 und TE-011 Mode vorgenom-
men. Als VergleichsmaB fiir die Feldstirken der Moden dient die Feldener-
gie W. Der TM-010 Grundmode hat die héchste Beschleunigungsspannung
bei gegebener Verlustleistung und dient daher als Beschleunigungsmode.
Bei 1.5K konnte eine Niederfeldgiite von 8%10° erreicht werden. Die
erreichte Beschleunigungsfeldstidrke betrug 6.6 MV/m entsprechend einer
Feldenergie von 0.47] bei einer Giite von 3.9%10° (siehe Abbildung 7a),
begrenzt durch einen lokal-thermischen Feldzusammenbruch am Aquator.
Das maximale magnetische Oberflachenfeld betrug 30 mT. Die Elektronen-
emission war gering und iiber die Auskoppelantenne kaum nachweisbar.



Abbildung 7
Abhiéngigkeit der Giite von der Feldenergie Saclay-Resonator

al TM-010 Mode, 1490 MHz
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Der TE-011 Mode hat kein elektrisches Oberflichenfeld und solite daher
keine Feldemission aufweisen, was ihn fiir die Untersuchung hoher Ober-
flichenmagnetfelder in hochwirmeleitfihigen Resonatoren priddestiniert.
Wegen seines transversalen elektrischen Feldes eignet er sich aber nicht
zur Beschleunigung von Teilchen. Die Niederfeldgiite im TE-011 Mode
betrug 2.3*1010; es konnte eine Feldenergie von 1.8 ] bei einer Giite von
6.8+%10° erreicht werden (siehe Abbildung 7b), ebenfalls begrenzt durch
einen lokal-thermischen Feldzusammenbruch am Aquator.

Der Resonator blieb in beiden Moden deutlich unter den Erwartungen;
trotz seiner hohen Wirmeleitfihigkeit traten bereits bei miBigen Feldstir-
ken Feldzusammenbriichen auf. Die Messung bewies jedoch die Funktions-
tiichtigkeit des Kryostateinsatzes und insbesondere der Hochfrequenzkopp-
lungen fiir die geplanten Messungen. Systematische Messungen an 1.5 GHz
Resonatoren wurden im Rahmen dieser Arbeit noch nicht begonnen.
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J. Messung der Hochfrequenz-Eigenschaften von YBa,Cu,0,

3.1. Entdeckung und Herstellung von YBazCuz0,

1986 wurde eine neue Gruppe supraleitender Stoffe mit Sprungtemperaturen
weit oberhalb der hochsten bisher bekannten Sprungtemperatur
(Te =23.3K fiir Nb;Ge, Ref.28) entdeckt (Ref.29). Es handelt sich um
Mischoxide verschiedener Metalle mit perowskitdhnlicher, orthorhombi-
scher® Kristallstruktur. Bekanntester Vertreter ist das YBay;CuyO; (Ref.31)
mit einer Sprungtemperatur von 92 K. Bei Substitution von Yttrium durch
Metalle mit &hnlicher Elektronenhiille (Gadolinium, Erbium, Europium u.a.)
zeigt sich keine signifikante Anderung der chemischen und elektrischen
Eigenschaften (Ref.36,38). Meldungen iiber Verbindungen mit deutlich
hSherer Sprungtemperatur konnten bisher nicht an einphasigen Proben
verifiziert werden.

Abbildung 8

Kristallstruktur von YBa,Cuz;O,

1.16777 nm

5

CE) 45Li/gigéfpgy

o = B.3826 nm

% ortorhombische Struktur: die Gittervektoren a, b und ¢ stehen senkrecht
aufeinander und haben unterschiedliche Lingen.
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YBayCuzO; kristallisiert in einem orthorhombischen Gitter #hnlich dem
Perowskit (CaTiOj;), wobei Cu die Stelle von Ca einnimmt, Ba und Y die
Stelle von Ti einnehmen (siehe Abbildung 8). Ein vollstindig besetztes
Perowskit-Gitter wiirde neun statt sieben Sauerstoffatome pro Einheits-
zelle erfordern, daher bleibt ein Teil der anionischen Gitterplidtze unbesetzt.
Der Ladungsausgleich erfordert fiir jedes dritte Kupferion formal dreifach
positive Ladung. Der Sauerstoffgehalt und damit verbunden die Valenz der
Kupferionen hat sich als entscheidender Parameter fiir die Qualitit der Su-
praleitung erwiesen (Ref. 34); optimal ist ein Sauerstoffgehalt von 6.9 Ato-
men pro Einheitselle (Ref. 31). Die sauerstoffdrmere Phase YBa,CuyzO, hat
tetragonale“’) Kristallstruktur und zeigt keine Supraleitung. Der Umwand-
lungspunkt hingt vom Sauerstoffgehalt der Umgebung ab; in reinem Sauer-
stoff ist die orthorhombische Phase unterhalb von 970 K stabil (Ref. 39).

YBay,CuzO; ist ein schwarzes, keramisches Material mit metallischen
Eigenschaften. Die Leitfdhigkeit polykristalliner Proben betrigt etwa
1.7%10° S/m bei Raumtemperatur (Ref. 31, 38). Messungen an Einkristallen
haben stark anisotropisches Verhalten der normalen Leitfahigkeit und der
supraleitenden Stromtragfahigkeit gezeigt (Ref.37,40). YBa,CuzO, ist
chemisch wenig stabil; es hydrolysiert und 16st sich leicht in den meisten
Sduren. Zur Langzeitstabilitit von YBayCu30; in trockener Luft und im
Vakuum liegen noch keine Aussagen vor.

Zur Herstellung von YBayCu;O;-Pulver wurde ein stdéchiometrisches
Gemisch aus Y,0; (15.13 %), BaCO; (52.89 %) und CuO (31.98 %) hoher Rein-
heit (99.99 % oder besser) fein gemahlen und bei 930 °C iiber 15 Stunden in
Luft gegliiht. Das Mahlen und Mischen wurde anfangs von Hand in einem
Achatmoérser, spéter in einer automatischen Kugelmiihle durchgefiihrt.
Alternativ wurden im Fachbereich Chemie der Universitit Wuppertal die
Formiate (Salze der Ameisensiure HCOOH) von Y3+, Ba?" und Cu?" aus
einer gemeinsamen L&sung abgeschieden, bei 300 °C pyrolysiert, das entste-
hende rétliche Pulver gemorsert und ebenfalls bei 930 °C gegliiht (Ref. 51).
Zur Herstellung massiver Proben wurde die entstandene Sintermasse erneut
fein gemahlen, zu zylindrischen Proben gepreBt (Durchmesser 13 mm, Dicke
1.5 mm; PreBdruck 700 MPa) und erneut bei 930 °C iiber mehrere Stunden
gegliiht, diesmal in reiner Sauerstoffatmosphire. Nach dem letzten Gliihen
wurden die Proben langsam und kontrolliert abgekiihlt, um die Umwand-
lung von der tetragonalen zur orthorhombischen Phase bei etwa 700°C
moglichst vollstdndig ablaufen zu lassen. Auf gleichem Weg wurden auch
einige Proben aus EuBa,Cuz;O, hergestellt.

tetragonale Struktur: die Gittervektoren &, b und ¢ stehen senkrecht
aufeinander; a und b sind gleich lang.
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3.2. Ziele der Hochfrequenz-Messungen an YBa,Cu;0.

Die meisten verdffentlichten Messungen der elektrischen Eigenschaften
von YBa,CuzO; wurden als Vierpol- Widerstandsmessungen durchgefiihrt.
Zwischen zwei Kontakten flieBt ein Strom durch eine Probe, iiber zwei
weitere Kontakte wird der durch den Ohmschen Widerstand in der Probe
verursachte Spannungsabfall gemessen. Solche Messungen werden mit
Gleichstrom oder Wechselstrom niedriger Frequenz (f <1MHz) durchge-
fiihrt und eignen sich gut zur Bestimmung der Sprungtemperatur und der
Temperaturabhiingigkeit des Widerstandes. Da aber bereits ein einziger
supraleitender Strompfad zum Verschwinden des elektrischen Widerstandes
ausreicht, kann keine Aussage iiber den Anteil normalleitender oder
isolierender Bereiche in der Probe gemacht werden. Die Messung sehr
kleiner Widerstinde oder hoher Stromdichten stellt auBerdem extreme
Anforderungen an die externe Kontaktierung der YBa,CuzO;-Proben.

Wird eine YBa,CuzO,-Probe einem elektromagnetischen Hochfrequenzfeld
zwischen 100 MHz und 100 GHz ausgesetzt, werden in der gesamten dem
Feld ausgesetzten Oberfliche Abschirmstréme induziert. Eine #uBere
Kontaktierung der Probe ist nicht erforderlich. In resonanten Feldern
konnen die durch schlecht leitende Bereiche erzeugten Verluste dabei
leicht iiber die Schwingungsgiite Q, bestimmt werden. Die resonante
Feldiiberhbhung bietet zusitzlich die Moglichkeit, mit geringer Eingangs-
leistung sehr hohe Feldstidrken an der Oberfliche der Proben zu erzeugen.

Wichtigste MeBgrtBe ist der globale Oberflachenwiderstand Rg der Probe.
Im normalleitenden Fall kann Rg unter Annahme des normalen Skineffekts
aus der Leitfihigkeit ¢ der Probe berechnet werden:

Wegen der starken Anisotropie der Leitfihigkeit ¢ muB dieser Wert jedoch
iiber alle Kristallorientierungen gemittelt werden. Unter Annahme von
04 = 0p >0 Und 64 =06, -6, erhdlt man:

1/uom ]/ ]/ nia+ {04
Rg = o s R m)(%.)

Fiir eine Frequenz von 2.86 GHz folgt hieraus Rg —4-50 mQ bei 300 K und
Rg =430 mQ bei 100K (Ref. 40). Aus der Temperatur- und Frequenzabhidn-
gigkeit des Oberflichenwiderstandes supraleitender Proben kénnen grund-
legede Parameter der BCS-Theorie wie Eindringtiefe und Energieliicke
ermittelt und die Giiltigkeit der BCS-Theorie fiir YBayCuzO, iiberpriift
werden. Die Bestimmung des temperaturunabhéngigen Restwiderstandes
erméglicht Aussagen iiber die GréBe normalleitender Bereiche oder Defekte
in der Probe. Durch Messung des Oberflichenwiderstands in Abhdngigkeit
von der Oberflichen-Magnetfeldstdrke kann das Verhalten der Supraleiter
bei hohen Stromdichten untersucht werden..
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3.3.

Eine Anderung der Eindringtiefe des Hochfrequenzfeldes in die Probe
wirkt sich durch die Anderung des Resonanzvolumens auf die Resonanzfre-
quenz aus:
Ty - £
Gr
Der Geometriefaktor Gt entspricht dem in Formel 16 definierten Geometrie-
faktor. Im normalleitenden Fall kann die Eindringtiefe iiber den normalen
Skineffekt berechnet werden:

.3 . BRs
)\. - 2 - tlo W ( 11 )
Im supraleitenden Fall 14Bt sich die Temperaturabhingigkeit der London-
schen Eindringtiefe Xy in der N#dhe der Sprungtemperatur gut durch die

Gorter-Casimir-Funktion beschreiben:

A (T) = XL(O)'X(TTE) (12)

Af = Ax (10)

1
mit x(t) = (1-th)° 2 (12a)

Die genaue Messung der Resonanzfrequenz in Abhidngigkeit von der
Temperatur ermoglicht daher die direkte Bestimmung von Anderungen
der Eindringtiefe. Durch Anpassung der MeBdaten an Formel 12 kann die
Londonsche Eindringtiefe Ay (0) im Supraleiter extrapoliert werden.

MeBtechnik und MeBgenauigkeit

Die Hochfrequenzmessungen an YBa,Cu;0, wurden bei einer Frequenz von
2.86 GHz in einem sphirischen Niobresonator durchgefiihrt (Ref.44). Der
Resonator wurde unter einem Winkel von etwa 30° zur Vertikalen im
Kryostateinsatz befestigt und die YBa,Cu;O,-Proben hineingelegt (siehe
Abbildung 9). Zur Temperaturmessung dienten Platin- und Germanium-
widerstinde an der Resonatoraulenwand. Die Langen der Koppelantennen
muBten vor jeder Messung angepaBt werden. Bei Messungen in fliissigem
Helium und bei Aufwirmmessungen wurde meist fiir die Einkopplung
Qe =3% 10® und fiir die Auskopplung Q. =3 107 gewihlt (siche Formel 8),
fiir Schnelltests in fliissigem Stickstoff deutlich geringere Koppelgiiten.

Die Messung der Giite erfolgte bei normalleitendem Resonator iiber die
Resonanzbreite Aw, bei supraleitendem Resonator dagegen liber die Abkling-
zeit © der gespeicherten Energie:

QL=ﬁ=m-T (13)

Durch Verwendung eines extrem frequenzstabilen HF-Senders und eines
hochempfindlichen LeistungsmeBkopfes (beide Fa. Hewlett- Packard) bei
der Messung der Resonanzbreite gelang es uns, den relativen MeBfehler
der Giite Q; auf 2% zu reduzieren. Durch Fehlerfortpflanzung treten bei
der Berechnung von Qt um so gréBere Fehler auf, je geringer die Differenz
zwischen Qg und Q, ist, je geringer also der Verlustanteil der Probe ist.
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Abbildung 9

Schrdge Aufhidngung des 3 GHz Niobresonators

zur Messung von YBa,Cu,0,-Proben




Wenn der Resonator noch normalleitend, die Probe aber bereits supralei-
tend ist, kann daher meist nur eine Obergrenze fiir den Verlustanteil der
Probe bestimmt werden.

Um unkontrollierbare Verluste an Kontaktwiderstinden zwischen
YBa,CuzO; und Niob zu vermeiden, wurde der Resonator anodisch mit
einer diinnen NbyO;-Schicht iiberzogen, die Niob und YBa,Cuz0; elektrisch
isoliert. Die anodische Oxidation erfolgte bei 65 bis 85V in verdiinnter
Salpetersdure (10 % HNO3), entsprechend einer Schichtdicke von 130 bis
170 nm. Wegen ihrer mechanischen Empfindlichkeit wurde die Oxidschicht
regelmidBig erneuert.

Die gemessene Verlustleistung P, setzt sich aus den Anteilen in der
Resonatorwand Py und in der Probenoberfliche Pt zusammen:

Po = PR + PT (14)
Entsprechend gilt fiir die zugehdrigen Giiten Qi und Q-

1 _ t . 1

Qg On + o {(15)

Der Oberflichenwiderstand Ry der YBa,Cuj;0;-Probe hidngt iiber einen
Geometriefaktor Gt von der Giite Qt ab (siehe Formel 4):

Ry = GT'<QI_0_Q_L) (16)

Zur Berechnung von Ry aus dem gemessenen Qg ist die Kenntnis der
beiden Parameter Qg und Gt erforderlich. Sie kénnen durch die Messung
zweier Proben mit bekanntem Oberflichenwiderstand bestimmt werden.
Messungen an Proben aus Kupfer und Edelstahl haben ergeben, daB sich
Qg innerhalb der MeBgenauigkeit nicht von der Giite des Resonators ohne
Probe unterscheidet: Die durch die Probe hervorgerufene Feldverzerrung ist
also bei der Bestimmung von Ry vernachldssigbar. Die Giite des leeren
Resonators bei 300 K ist Qg =6900 £ 50. Zur Bestimmung von Gt wurden
mehrfach Messungen mit Proben aus Edelstahl (Typ 1.4301) mit einer Leit-
fahigkeit o= (1.37+0.03)%10° S/m durchgefiihrt. Fiir Standardproben mit
13mm Durchmesser und 1.5mm Dicke wurde dabei ein Geometriefaktor
Gt =(6750 = 750 ) O gemessen. Aufgrund der Ver#nderlichkeit der Proben-
position ist ein systematischer Fehler von 10 # unvermeidlich. Die relative
Schwankung von Gy wihrend eines Tests ist dagegen vernachlidssigbar
gering, solange der MeBaufbau nicht erschiittert wird.

Die Resonanzfrequenz kann aufgrund der hohen Schwingungsgiite sehr
genau bestimmt werden; der Fehler betridgt etwa 1% der Resonanzbreite.
Mehrere temperaturabhiingige Effekte beeinflussen jedoch die Resonanz-
frequenz in vergleichbarer GrdBenordnung: Anderung der Eindringtiefe an
Probe und Resonatorwand, thermische Ausdehnung des Resonators und
Verformung des Resonators durch schwankenden AuBendruck. Die Separa-
tion der Effekte wird zusétzlich durch die starke Schwankung der Reso-
nanzfrequenz bei geringen Lageiinderungen der Probe erschwert.
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Die Feldstarke Ht des Hochfrequenzmagnetfeldes an der Oberfldche der
Probe ist quadratisch proportional zu der im Resonator gespeicherten
Energie W, die aus den Hochfrequenzsignalen auf etwa 5% genau bestimmt
werden kann. Der Proportionalititsfaktor
om = v Hy (17)

kann aus numerischen Berechnungen des Feldes im Resonator gewonnen
werden. Rechnungen mit dem Programm URMEL (Ref. 50) fiir den rotations-
symmetrischen Resonator ohne Probe (Auflésung 3240 Punkte) ergaben
agg =7400 (kA/m)?/] fiir das magnetische Feld und ag =280 (MV/m)*/]
fiir das elektrische Feld am Ort der Probe bei 30° Schridglage. Die Anwe-
senheit einer Probe erzeugt jedoch Feldiiberhthungen, so daB der berechne-~
te Wert von oy lediglich als untere Schranke gelten kann. Entsprechend
miissen alle Angaben iiber Oberflichenmagnetfelder und Stromdichten von
Proben interpretiert werden. Nimmt man die Feldverteilung iiber die Pro-
benoberfldche als homogen an, kann man ay auch aus dem gemessenen
Geometriefaktor berechnen:

2-w
Uy = —GT—F (18)

Bei einer Probenoberfldche F = 3.3 % 10™* m? erhdlt man «yy = 16000 (kA/m)%/],
was einer FeldiiberhShung um den Faktor 1.5 entspricht. Ist die Skintiefe &
des elektromagnetischen Feldes bekannt, kann aus der Oberflichenfeld-
stdrke die Stromdichte der Abschirmstrome berechnet werden:

i = %T (19)

Bei 300 K folgt aus dem anisotropisch berechneten Rg =450 mQ) {Formel 9a)
eine Skintiefe =46 um (Formel 11). Im supraleitenden Fall wurden mit
anderen MeBmethoden typische Eindringtiefen von 140nm gemessen
(Ref. 35), die vertffentlichten Werte streuen jedoch erheblich (Ref. 33). Bei
der Berechnung von Rg und j muB beachtet werden, daB die durch die
Porositit der Probenoberfliche vergriBerte effektive Skintiefe zu gréBeren
Rg und kieineren j fiihrt, als tatsdchlich mikroskopisch vorliegen.

Wegen der sehr schlechten thermischen Kopplung zwischen Probe und
Resonator wiirde die Relaxationszeit zur Herstellung des thermischen
Gleichgewichts im Vakuum iiber eine Stunde betragen. Deshalb wurden
sdmtliche Messungen mit einer Heliumatmosphiire von 10° Pa im Resonator
durchgefiihrt. Das Heliumgas senkt die Relaxationszeit wegen seiner relativ
hohen Wirmeleitfahigkeit auf wenige Sekunden. Fiir Messungen bei 4.2K
wurde der Heliumdruck im Resonator auf 2% 10° Pa gesenkt, um Konden-
sation zu vermeiden. Die Temperatur der Resonatorwand kann mit Platin-
widerstdnden auf 0.1K oder genauer gemessen werden. Soll in dieser
Genauigkeit auf die Temperatur der Probe geschlossen werden, darf die
Temperaturdnderung wenige Kelvin pro Stunde nicht iiberschreiten.
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Die Messung der Temperaturabhingigkeit des Oberfldchenwiderstandes
nimmt daher viele Stunden in Anspruch. Fiir diese Zwecke wurde ein auto-
matisches MeBsystem entwickelt, welches im Abstand von etwa 20 s Tem-
peratur, Frequenz und Giite miBt und speichert. Das Programm miBt jeweils
an mehreren Punkten in der Umgebung der Resonanz die transmittierte
Leistung P in Abhiingigkeit von der Frequenz f. Aus der Anpassung an den

theoretischen Verlauf

2 2

£ f
_%. = (fZ_foz)2+—0—Q2 (20)

werden Resonanzfrequenz f; und Giite Q bestimmt. Bei der Messung von
20 Punkten innerhalb der Halbwertsbreite streut die Giite Q um weniger
als 1%; die Streuung der Frequenz betrigt weniger als 0.3% der Resonanz-
breite. Solch geringe Streuungen lassen sich bei Messungen von Hand nur
mit viel Miihe und groBem Zeitaufwand realisieren. Vergleiche mit entspre-

chenden Messungen von Hand ergaben keine Hinweise auf systematische
MeBfehler.

Bei Aufwirmmessungen wurde die Temperaturabhdngigkeit von Resonanz-
frequenz und Giite in der Nihe der Sprungtemperatur gemessen. Dazu
wurde der Resonator in einem Kryostaten auf 77 K abgekiihlt und wihrend
der automatischen MeBwertaufnahme durch einen Heizwiderstand langsam
aufgewdrmt. Bei einer Heizleistung von 3 W betrigt der Temperaturanstieg
etwa 3 mK/s. Unterhalb von 77K sind im normalleitenden Resonator die
geringen Verluste der Probe neben den dominierenden Verlusten in der
Resonatorwand nicht mehr meBbar.

Zur schnellen Einschétzung der Qualitit einer Probe wurde der Oberfld-
chenwiderstand zun#chst bei 300 K und bei 77 K gemessen. Der Verbesse-
rungsfaktor als Verhidltnis beider Oberflichenwiderstinde kann als MaB
fiir den Anteil normalleitender Bestandteile bei 77 K angesehen werden. Bei
qualitativ hochwertigen Proben konnte aufgrund der geringen MeBgenauig-
keit fiir den Oberflichenwiderstand bei 77 K nur eine Obergrenze angege-
ben werden. Sehr schlechte Proben lassen sich bereits bei 300 K an einem
hohen Oberflichenwiderstand erkennen.

Eine genaue Messung des Oberflichenwiderstands supraleitender Proben
war erst in fliissigem Helium méglich, wenn auch der Resonator supralei-
tend und die in der Resonatorwand entstehenden Verluste klein gegeniiber
den Verlusten in der Probe wurden. Da Feld und Giite durch die Probe
begrenzt werden, ist eine aufwendige Prdparation des Niobresonators nicht
erforderlich, er wurde lediglich vor jeder Messung gereinigt, teilweise
chemisch poliert und neu anodisch oxidiert. Der leere Resonator wies bei
4.2K eine Giite von Qg =(1.5+ 0.5) *10® bei Feldern bis E5_. =4.4 MV/m
(entsprechend Ht =10.8 kA/m) auf. Damit betrug der Verlustanteil des
Resonators bei keiner Messung mit YBa;Cu;O,-Probe mehr als 20%, in
der Regel lag er weit darunter.
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3.4.

Das Hauptinteresse der Messungen bei 4.2K galt der Abhidngigkeit der
Giite Q1 von der magnetischen Feldstdrke Ht an der Probenoberfliche.
Messungen bei kleinen Feldstidrken wurden im kontinuierlichen Hochfre-
quenzbetrieb vorgenommen. Mit empfindlichen MeBgeriten konnte je
nach vorhandener Kopplung bis hinab zu Hy = 0.03 A/m gemessen werden.
Oberhalb von etwa 1 A/m muBte dagegen mit gepulster Hochfrequenzlei-
stung (Pulslinge bis 100 yus, Tastverhdltnis bis 107°) gemessen werden.
Die Ruhezeit wurde bendtigt, um die durch Joulesche Verluste entstandene
Wirme iiber das Heliumgas abzufiihren. Die in der Probe maximal dissipier-
te Leistung lag bei etwa 200 mW.

MeBergebnisse an YBayCu;0,-Proben
Eine Ubersicht iiber die MeBergebnisse an massiven Proben gibt Tabelle 4.

Die besten gemessenen Proben hatten bei 300 K einen Oberflichenwider-
stand Rg = (170 + 30 ) mQ; bei normalem Skineffekt (Formel 9) folgt daraus
eine spezifische Leitfahigkeit von 6=(3.9+1.4)* 10° S/m. Dieser Wert ist
um einen Faktor 2 groBer als bei Gleichstrommessungen an polykristallinen
Proben (Ref. 31, 38), obwohl man aufgrund der Anisotropie einen deutlich
geringeren Wert erwarten wiirde. Die Streuung der MeBwerte bei verschie-
denen Proben war allerdings betrdchtlich; die schlechtesten Proben lagen
bei 5 Q. Bei 77K fiel der Oberflichenwiderstand der besten Proben unter
die MeBgrenze von 10 mQ). Der Oberflichenwiderstand schlechter Proben
dnderte sich dagegen kaum. Diese deutliche Korrelation (siche Abbildung 10)
sowie die Korrelation zum Restwiderstand bei 4.2 K (Abbildung 11) lassen
den SchiuB zu, daB die schlechten Proben Anteile von Material enthalten,
das zum Teil auch bei sehr tiefen Temperaturen nicht supraleitend wird
und aufgrund seines hohen Widerstands auch bei 300 K einen betrichtlichen
Anteil der Gesamtverluste verursacht. Da dieser Anteil mit zunehmender
Reaktionsdauer bei 930 °C geringer wird (sieche Abbildung 12), handelt es
sich offenbar um unvollstindig reagiertes Material mit falscher Stéchio-
metrie.

Die Variation des Oberflachenwiderstands von YBa,CuzO, im Bereich zwi-
schen 100K und 300K ist sehr gering; typischerweise steigt Rg um etwa
30%. Dieser Anstieg entspricht im Gegensatz zu den Absolutwerten gut den
Erwartungen aufgrund der anisotropen Berechnung des Oberfliachenwider-
stands nach Formel 9a und Ref. 40. Unterhalb der Sprungtemperatur fillt
der Oberflichenwiderstand erst sehr stark, dann deutlich schwicher ab,
bis er unterhalb von etwa 80 K mit der verwendeten Apparatur nicht mehr
meBbar ist (Abbildung 13). Eine Anpassung der MeBdaten an die Pippardsche
Ndherung brachte keine brauchbaren Ergebnisse.
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Weil die Temperaturabhingigkeit der Resonanzfrequenz sich aus mehreren
nichtlinearen Effekten zusammensetzt, ist eine Auswertung iiber griéBere
Temperaturbereiche nicht méglich. In der unmittelbaren Umgebung der
Sprungtemperatur kann jedoch die plétzliche Anderung der Eindringtiefe
von den anderen, langsam verdnderlichen Effekten separiert werden (siehe
Abbildung 14). Die MeBdaten der Probe WEI-T1 zwischen 93.5K und 95K
lieBen sich nach Abzug der durch andere Effekte verursachten Frequenz-
verschiebung gut an Formel 12 anpassen (siehe Abbildung 15). Aus der Stei-
gung der Regressionsgeraden ergibt sich die Londonsche Eindringtiefe zu
AL =250 nm; aus dem gesamten Frequenzsprung die Differenz zwischen

Tabelle 4

Uibersicht iiber die MeBergebnisse an massiven YBa,CuzO,-Proben

Probe Nr. Heizdawer Rg(300K) Rg(77K) Ry (42K) Rs(30K) Hy™ Hg o
[Std.] [mQ1 [mQ] [eQ] R,(42K) [A/m] ([A/m]
iR V) 040 <25 18:05 165:40 3320 35 0.73
SI-TI® ubek  430:40 #:5 1203 350+80 104:10 066 0.85
W-T6 2 25030 M40 0.62+047 360250 690+43 14 0.66
K3 wbek 52070 774 29:22 70+ (H=H® - 0.46
W-Ts 9 M+ <15 042044 HM0:£130 H40:55 - -
WEL-T1 138 7030 <10 0204 860360 547+36 - -
Wi2-Te 250 W30 <10 046+0.03 920175 4022 # 0.79
Wi2-T6  Fortsetzung der Messung bei 1.8 K 0.18+0.03 830 +150 359+23 4.2 0.75
WI-E2"Y umbek  290+40 1310  0.56+0.08 58070 {74+20 05 0.65
w7-TeN™ 40 7030 2+41 047004 680135 61874 58 0.56
Wi-Tt 60£30 <10 0.29+004 450+50 56365 ¥ 1.08
Wis-T2 9 180+30 <10 03+004 52065 4633 - -
Wi9-T1 #0:30 <10 061008 285+40 540272 - -

Zur Verfiigung gestellt von Fa. Siemens, Erlangen. Probe ist 7.1mm
dick, hat 11.8 mm Durchmesser und Geometriefaktor G = (2650 +250) Q.

EuBa,CuzO; -Probe mit Standardgeometrie; zur Verfiigung gestellt
von S. Blumenrdéder, 2. Phys. Institut der Universitat Kéln

begrenzt durch zu geringen Koppelfaktor

EuBa,Cuy0,-Probe, hergestellt in Wuppertal

Zur Verfiigung gestellt von D. Brauer und R. Eujen, Fachbereich Chemie
der Universitat Wuppertal

Probe W7-T6, gemahlen und erneut gesintert (siehe auch Tabelle 5)

10

1
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Korrelation der Oberfldchenwiderstinde von YBa,CuzO,-Proben

Abbildung 10

bei 300K und 77 K
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Abbildung 12

Korrelation zwischen Restwiderstand und Reaktionsdaier
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normal- und supraleitender Eindringtiefe zu AX = 3 um. Beide sind mit einem
Fehler von mindestens 25 % behaftet. Ein Vergleich mit den erwarteten
Werten - Ay =140nm im supraleitenden Fall (Ref.34) und ) =6.2um aus
Rg =140 m() im normalleitenden Fall (Formel 11) - zeigt lediglich gréBen-
ordnungsmiBige Uibereinstimmung. Angesichts der erheblichen Fehlerquel-
len bei der Bestimmung der Frequenzverschiebung ist das Ergebnis dennoch
zufriedenstellend.

Im Temperaturbereich unter 9.2K ist der Niobresonator supraleitend; die
Verluste an der Probe sind dominant und kénnen genau gemessen werden.
Der Oberflichenwiderstand steigt bei allen Proben mit zunehmender Feld-
stdrke. Abbildung 16 zeigt den typischen Verlauf am Beispiel der Probe
W7-T6N. Dabei lassen sich mehrere Bereiche unterscheiden. Unterhalb
einer Feldstdrke Hg ndhert sich der Oberfldchenwiderstand einem feldstdr-
keunabhdngigen Restwiderstand R,. Dieser Restwiderstand ist auch bei
T < T temperaturabhéngig. Ursache sind vermutlich normalleitende oder
schwach supraleitende Bereiche in der Probe, wie oben bereits dargelegt
wurde (Ref. 47). Die Feldstirke Hg liegt bei den meisten Proben im Bereich
zwischen 1A/m und 10 A/m.
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Abbildung 13

Abhingigkeit des Oberflichenwiderstandes von der Temperatur
bei Probe WE1-T1
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Abbildung 14
Abhiéingigkeit der Resonanzfrequenz von der Temperatur
bei Probe WEI-T1
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Abbildung 15

Anpassung der Frequenzverschiebung bei Probe WEI-T1
an die Gorter - Casimir - Funktion

F 3 Anpassung an die Gorter—-Casimir-Funktion
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Abbildung 16
Abhingigkeit der Resonatorgiite von der Feldstirke
bei Probe W7-T6N
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Bei Feldstdrken iiber Hg miissen die Messungen mit gepulster Hochfre-
quenzleistung durchgefiihrt werden, weil die Giite bereits wenige Millise-
kunden nach dem Einschwingen des Resonators deutlich abfillt. Die Zeit-
abhéngigkeit 14Bt auf eine Erwdrmung der Probenoberfliche als Ursache
schlieBen. Um YBa,Cuz0; von 4.2K auf 92 K zu erwirmen, ist eine Energie-
zufuhr von 3 %107 J/ma erforderlich (Ref. 30). Die in wenigen Millisekunden
dissipierte Energie reicht daher gerade aus, um kleine Bereiche der Proben-
oberfliche von der GroBenordnung der Eindringtiefe normalleitend zu
machen. Wirmeleitrechnungen mit der in Ref. 41 angegebenen Wirmeleitfa-
higkeit fiihren jedoch auf dieser Zeitskala bereits zu einem weitgehenden
Wirmeaustausch iiber die gesamte Probe. Die aufgeheizten Gebiete miissen
daher weitgehend thermisch isoliert sein, vermutlich aufgrund der granu-
laren Struktur der Proben.

Der Oberflichenwiderstand nimmt in diesem Bereich mit steigender Feld-
stdarke deutlich zu. Die meisten Proben zeigen in einem weiten Bereich eine
niherungsweise potenzielle Abhingigkeit:

H \&
Rs () = Ry - (g1 ) (21)
Der Parameter o variiert im Bereich zwischen 0.5 und 1.0 (siehe Tabelle 4).
Der Anstieg des Oberflachenwiderstands 14Bt auf einen zunehmenden Anteil
normalleitender Bereiche schlieBen. Aufheizen der Probe kann als Ursache
ausgeschlossen werden, weil der erhhte Oberflichenwiderstand unmittel-
bar nach dem Einschwingen des Resonators gemessen wurde und die wih-
rend des Einschwingvorgangs dissipierte Leistung viel zu gering ist. Ver-
mutlich wird aufgrund der granularen Struktur der Proben an den Kontakt-
flachen zwischen einzelnen Kérnern die kritische Stromdichte iiberschritten.

Als MeBwert galt stets der erreichte Spitzenwert direkt nach dem Ein-
schwingen. Bei hohen Feldern tritt ein Giiteabfall bereits wihrend des Ein-
schwingvorgangs auf, was sich in einem verstirkten Anstieg des Oberfli-
chenwiderstands mit der Feldstirke bemerkbar macht. Ab einer bestimmten
Hochfrequenzleistung tritt bereits wihrend des Einschwingvorgangs ein
Feldzusammenbruch auf, so daB durch weitere Leistungssteigerung keine
Erhohung der Feldstirke mehr méglich ist. Ob der Feldzusammenbruch
thermisch oder magnetisch verursacht wird, konnte nicht geklirt werden.
Diese maximale Feldstdrke Hy liegt fiir die meisten Proben bei etwa
300 A/m (siehe Tabelle 4). Die bei dieser Feldstirke gemessenen maximalen
Giiten (zwischen 5%10° und 10%) liegen deutlich iiber der Giite normallei-
tender Proben (etwa 3 * 104); die Proben befinden sich also noch im supra-
leitenden Zustand.

Bei einer Eindringtiefe X; =140 nm (Ref.35) ergibt sich aus dem maximal
gemessenen Oberflichenmagnetfeld Ht = (690 £ 43 ) A/m der Probe W7-T6
eine Stromdichte von 5%10° A/m? an der Probenoberfliche. Dieser Wert
stimmt gr&BenordnungsméBig {iberein mit Gleichstrommessungen an
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3.5.

YBa,Cu;0,-Proben (Ref. 32). Zu beachten ist, daB aufgrund von Feldverzer-
rungen die tatsdchliche Feldstidrke an der Probenoberfliche vermutlich
wesentlich griBer war als der angegebene Wert.

An einigen Proben wurde der EinfluB des Sintervorgangs auf die Hochfre-
quenzeigenschaften untersucht. Zu diesem Zweck wurden die Proben mehr-
fach gemahlen, gepreBt und gesintert (siehe Tabelle 5). Die Proben zeigen
vor dem Sintern keine Hochfrequenzsupraleitung, obwohl sowohl das Pul-
ver als auch die gepreBte Probe MeiBnereffekt aufweisen. Der MeiBneref-
fekt wurde durch die AbstoBung der Proben von einem Magneten bei 77 K
qualitativ nachgewiesen. Die Hochfrequenzsupraleitung stelite sich erst
nach einem Sintervorgang bei mindestens 850°C ein und konnte durch
erneutes Mahlen wieder zerstdért werden. Offenbar wird durch den Mahl-
vorgang die fiir die Supraleitung verantwortliche Struktur an der Oberfli-
che der YBayCu;0--Kristalle zerstért und kann erst bei Temperaturen iiber
8350 °C regeneriert werden. Im Inneren der Kristalle dagegen bleibt die
Supraleitung erhalten (Ref. 46).

Tabelle 5

EinfluB des Sintervorgangs auf die Hochfrequenzeigenschaften
von YBa,Cu;0,-Proben

Probe Nr. W7-Té6 Wi13-T1 Wi18-T1 Wi8-T3 Wi18-T4
gepreBt aus supraleitendem YBa,Cu,0,-Pulver
Rg(300K) [mQ1 - 5500 + 500 - - -
Sinterbedingungen 20k 930°C  65h, 930°C  30h, 930°C  30h, 930°C  30h, 930°C
Rg(300K) [mQ1 250+30 160 + 30 380 + 60 320 + 50 430+ 70
Rg(77K) [mQ1 310 <10 36 +10 710 3910
gemahlen und neu gepreft; dabei Proben W18-T1, T3 und T4 gemischt
Rg(300K) [mQ1 2300 + 300 370 £ 60 1360 + 150 600 + 90 800 + 120
Rg(77K) [mQ1 900 + 100 180 + 30 380 + 60 220 + 30 470 £70
Sinterbedingungen 20h, 925°C  20h, 650°C  20h, 750°C  20h, 850°C  20h, 925°C
Rg(300K) [mQ1 170+30 640 + 100 430+ 70 230 + 40 Probe beim Sin-
Rg(77K) [mQ1 <10 860 + 130 320 + 50 910 tern geborsten

Folgerungen fiir weitere Experimente

Zur weiteren Verringerung des Restwiderstands muB der Anteil unreagierter
Bestandteile reduziert werden. Moégliche Schritte in dieser Richtung sind
eine weitere Homogenisierung der Ausgangsstoffe vor dem Sintern und
eine ldngere Reaktionsdauer bei 930 °C. Eine sehr homogene Ausgangssub-
stanz entsteht durch das gleichzeitige Abscheiden der drei Kationen auf
chemischem Weg. Die auf diesem Weg hergestellte Probe W1-E2 hatte
jedoch noch einen relativ hohen Widerstand (siche Tabelle 4).
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Die zusétzlichen Verlste bei hohen Feldstdrken sind wahrscheinlich durch
die granulare Struktur der Proben bedingt. Zum Beweis dieser Vermutung
sind Messungen an Einkristallen erforderlich. Derartige Messungen wiirden
auch zum Verstdndnis der gegeniiber Gleichstrommessungen zu geringen
Oberflichenwiderstidnde beitragen und die Auswirkungen der anisotropen
Leitfahigkeit kldren helfen.

Die Messungen im sphérischen Niobresonator sind gut geeignet zur
Bestimmung der Qualitdt supraleitender Proben im Hochfrequenzfeld. Sie
bieten sich daher fiir weitere Experimente zur Optimierung des Herstel-
lungsprozesses, zur Entwicklung neuer Herstellungsverfahren und zur
Untersuchung duBerer Einfliisse auf die Qualitdt der Proben an.

Fiir weiterfiihrende Messungen an YBa,Cu;0,-Proben ist dieser MeBaufbau
jedoch nur bedingt geeignet, so daB ein anderer MeBaufbau erforderlich
wird. Zur Bestimmung der Energieliicke der Cooperpaare im YBa,Cuz0O,
und der Londonschen Eindringtiefe aus der Temperaturabhingigkeit des
Oberflichenwiderstandes und der Resonanzfrequenz muB der Anteil der
Verluste in der Probe gegeniiber den Veriusten im Resonator erhdht
werden. Die Verwendung deutlich gréBerer Proben im oben beschriebenen
MeBaufbau ist allerdings aus technischen Griinden nicht sinnvoll. Fiir
Messungen bei hohen Feldstdrken ist eine bessere Kiihlung der Proben,
fiir Préazisionsmessungen des Oberflichenwiderstandes auBerdem eine
Fixierung der Probe zur genauen Bestimmung des Geometriefaktors
erforderlich.

Deshalb werden Messungen in einem zylindrischen Resonator aus Kupfer
mit einer Resonanzfrequenz von 3.5GHz angestrebt, bei dem groBe
YBa,Cu;0,;-Proben auf einer Bodenplatte fixiert werden kénnen bzw. eine
ganze Bodenplatte aus YBayCu;0; untersucht werden kann. Aufgrund des
direkten Kontakts mit der Resonatorwand ist eine gute Kiihlung der Proben
gewihrleistet. Die einfache Geometrie der Anordnung erlaubt auBerdem die
analytische Berechnung der Geometriefaktoren. Fiir Restwiderstands-
messungen und Hochfeldexperimente bei 4.2 K wird der Resonator innen
mit Blei (T¢ =7.2K) beschichtet, um die dort entstehenden Verluste zu
verringern. Dariiber hinaus ist der Bau von Resonatoren mit reiner
YBa,CuzO;-Oberfliche, entweder aus massivem YBa,Cuz;O, oder durch
elektrophoretische Beschichtung von Silber mit YBa,Cu;0; , geplant.

Auch in anderen Labors wurden bereits Mikrowellenmessungen an
YBa,Cuz0,-Proben vorgenommen. Auf verschiedenen Wegen wurde ver-
sucht, die Verluste in der Probe gegeniiber allen anderen Verlusten zu
maximieren. Die einfachste Mdglichkeit besteht in der VergrtBerung ihres
Oberflachenanteils, zum Beispiel durch Verwendung der Probe als Boden-
platte in zylindrischen Resonatoren (Ref.43,48). Weil der Oberflichen-
widerstand der supraleitenden Probe quadratisch und damit wesentlich
schneller als der normalleitende Oberflichenwiderstand mit der Frequenz
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steigt, fiihrt eine Erhtung der MeBfrequenz ebenfalls zu einem gréBeren
Verlustanteil der supraleitenden Probe (Ref. 42, 49). Eine weitere Moglich-
keit bietet die vollige thermische Entkopplung von Resonator und Probe:
Der Resonator kann bei beliebiger Temperatur der Probe supraleitend
gehalten werden, so daB die Verluste in der Probe dominieren (Ref.47).
Diese Methode erlaubt die prizise Bestimmung des Oberflichenwiderstands
der Probe iiber den gesamten Temperaturbereich.



—r

Zusammenfassung der Ergebnisse

Durch ErhShung der Wirmeleitfihigkeit eines 3 GHz Niobresonators
mittels Schichtgetterbehandlung wurde das Auftreten von lokal-thermi-
schen Feldzusammenbriichen erfolgreich unterdriickt. Mehrfach konnten
in diesem Resonator Beschleunigungsfeldstirken iiber 20 MV/m erreicht
werden. RegelmiBig trat bei diesen Experimenten Belastung durch Elektro-
nenemission auf, die letztlich zur Feldbegrenzung fiihrte. Das eigentliche
Ziel, die Feldbegrenzung durch Uberschreiten des kritischen Magnetfeldes,
wurde daher noch nicht erreicht. Eine Heizbehandlung bei 1200 °C reduzier-
te die Elektronenbelastung zwar erheblich, fiihrte aber trotz der moderaten
Temperatur zu einer deutlichen Verschlechterung der Wirmeleitfihigkeit,
was zu einem Feldzusammenbruch bei 18.6 MV/m fiihrte.

Der Kryostateinsatz, der fiir eine Ausdehnung dieser Experimente auf
1.5 GHz Resonatoren erforderlich ist, wurde fertiggestellt und erwies sich
als funktionstiichtig. Erste Messungen an einem 1.5 GHz Resonator zeigten
sowohl im TM-010 Mode als auch im TE-011 Mode bereits bei miBig
hohen Feldstdrken lokal-thermische Feldzusammenbriiche, beide am
Aquator lokalisiert. Systematische Messungen stehen aber noch aus.

In einem modifizierten MeBeinsatz fiir 3 GHz Resonatoren wurden Hochfre-
quenzmessungen mit polykristallinen Proben aus YBa,Cu,0, durchgefiihrt.
Die Proben zeigten eindeutig Hochfrequenzsupraleitung. Thr Oberflichen-
widerstand betrug 170 mQ) bei 300 K und fiel an der Sprungtemperatur von
140 m(Q) rapide ab; bei 80K fiel er unter die MeBgrenze von 10 mQ . Der
normalleitende Oberflichenwiderstand lag deutlich unter dem aufgrund
von Gleichstrommessungen erwarteten Wert. Die Sprungtemperatur lag
zwischen 92K und 95 K, bei Gleichstrommessungen wurde eine {ibergangs-
breite von unter 1K festgestellt. Aus der Frequenzverschiebung beim Uber-
gang zum supraleitenden Zustand konnte die Londonsche Eindringtiefe zu
Ap (0)=250nm extrapoliert werden. Die Unsicherheit des Wertes ist
jedoch groB und nur schwer abzuschitzen.

Messungen im supraleitenden Resonator bei 4.2 K lieferten Restwiderstinde
unter 0.2m(). Dieser Wert ist etwa eine GrdBenordnung besser als beim
besten Normalleiter, aber noch fiinf GréBenordnungen von den Restwider-
stdinden entfernt, die mit herkémmlichen supraleitenden Materialien wie
Niob und Blei erreicht werden. Ursache dieser Verluste sind wahrscheinlich
Bereiche mit falscher Stéchiometrie, die auch bei tiefen Temperaturen
normalleitend bleiben. Fiir weitere Untersuchungen zur Temperaturabhin-
gigkeit des Oberflichenwiderstands ist ein verbesserter MeBaufbau erfor-
derlich, der prizise Messungen im gesamten Temperaturbereich zwischen
4.2K und 300K erlaubt.
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Die Supraleitung der Proben blieb bei 4.2K bis zu einer Feldstirke von
690 A/m erhalten. Das entspricht einer Stromdichte von 5#10° A/m in der
Oberfldche der Probe, in griBenordnungsmaBiger Ubereinstimmung mit
Gleichstrommessungen an diinnen Filmen aus YBa,Cu;0,. Auch dieser Wert
liegt noch mehrere GréBenordnungen unter den Grenzwerten fiir herkémm-
liche Supraleiter. Bereits ab Feldstidrken von 1 A/m zeigte sich ein Anstieg
des Oberfldchenwiderstands, dessen Ursache in der granularen Struktur der
polykristallinen Proben gesucht wird.

Untersuchungen zur Bedeutung des Sintervorgangs ergaben eine ZerstSrung
der Hochfrequenzsupraleitung beim Pulverisieren der Proben. Der MeiBner-
effekt bleibt dagegen auch im Pulver erhalten. Zur Regeneration der
Hochfrequenzsupraleitung ist ein Sintervorgang bei mindestens 830°C
erforderlich. Als Ursache wird eine Anderung der Oberflichenstruktur beim
Pulverisieren vermutet.
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