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Ein Ziel unserer Forschung ist das mikroskopische Verstandnis des Mechanismus
der Hochtemperatur-Supraleitung. Hierbei verfolgen wir zwei Strategien: Anwen-
dung von Spektroskopien madglichst hoher Auflésung zur Untersuchung der elek-
tronischen Struktur — im Mittelpunkt steht hier die winkelaufgeldste Photoemissi-
on - und systematische Variation der supraleitenden Materialien und ihrer Eigen-
schaften durch eine eigene Kristallzucht, wobei wir uns hier auf die Bi-Familie mit
der Strukturformel Bi,Sr,Ca,_1Cu,0,,.4,5 spezialisiert haben. Hier sind wir in der
Lage, Einkristalle von n=1 (T ,,=35K) bis n=3 (T ;,,=110K) herzustellen und die
Konzentration der Locher durch Dotierung mit dreiwertigen Elementen nahezu kon-
tinuierlich zu verdndern. Neuerdings gelingt uns auch ein >sanfteresc Dotierungs-
verfahren durch gezielte Substituierung des Bi durch Ph. — In einem aktuellen Vor-
haben fiihren wir Untersuchungen zur Eindimensionalitét der elektronischen
Struktur der Cu0,-Ebenen dieser Materialien mittels polarisationsabhéangiger Pho-
toemission durch, iiber die hier beispielhaft berichtet wird. Die von uns erstmalig
beobachtete Eindimen-
sionalitét der Cu0,-Ebe-
ne kdnnte eine Schliis-
selrolle in der Aufklarung
der Hochtemperatur-
Supraleitung einnehmen.

Auch siebzehn Jahre nach Entdeckung der Hochtem-
peratur-Supraleiter durch Bednorz und Miiller [1]
steckt die Erforschung dieser Materialien noch voller
ungeloster Fragen. Dieses gilt sowohl fiir den normal-
leitenden wie fiir den supraleitenden Zustand, so dass
wir heute von einem Verstandnis der Hochtemperatur-
Supraleitung trotz intensiver Forschung und vieler
theoretischer Modellvorschldge noch weit entfernt
sind (siehe [2]).

Fiir die schrittweise mikroskopische Aufkldrung der
Hochtemperatur-Supraleitung nahm aus experimen-
teller Sicht bisher die hochstauflosende Photoelekiro-
nenspekiroskopie eine Schliisselstellung ein [3]. Als
Beispiele moge die Bestimmung der schwach disper-
gierenden, von Gu-O-Zustdnden abgeleiteten Bander
an der Fermi-Energie und die Topologie der daraus
resultierenden lochartigen Fermi-Flache [4] und die
Anisotropie der Supraleitungsenergieliicke sowie die
damit verbundene d-Wellen-Symmetrie des Ordnungs-
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parameters [5] erwdhnt sein. Einzigartig fiir die
Hochtemperatur-Supraleiter ist das Auftreten einer so
genannten Pseudo-Energieliicke oberhalb der kriti-
schen Temperatur T, [6], die fiir lochunterdotierte
Proben besonders deutlich wird. Pseudo-Ener-
gieliicken wurden im Rahmen des RVB-Modells von
P.W. Anderson [7] bereits sehr friih vorhergesagt.

Unser heutiges Verstdndnis der Hochtemperatur-
Supraleitung, wie es sich aus experimentellen Krgeb-
nissen der Photoemission und anderer Techniken im
Vergleich zu theoretischen Modellen darstellt, 1&sst
sich im Phasendiagramm der CuO,-Ebene zusammen-
fassen (siehe Abb. 1 und die Legende). Die Vielfalt der
Phasen, die Nahe von Antiferromagnetismus und
Supraleitung und insbesondere das Auftreten einer
Pseudoliicke machen das Verstdndnis so schwierig und
die Hochtemperatur-Supraleitung so einzigartig [8,9].
Neueste Untersuchungen deuten darauf hin, dass die
Ubergangstemperatur in die Pseudoliickenphase T*
unabhéngig von der Anzahl der CuO,-Ebenen pro Ein-
heitszelle, also eine universelle Eigenschaft der CuO,-
[ibene ist. Dieses weist auf eine mit zunehmender
Locherkonzentration abnehmende Paarwechselwir-
kung hin, die am T;,-Ubergang maximal ist. T, ist dann
durch die Dichte der Paare (»superfluid density«)
bestimmt. Besonders interessant ist in diesem Zusam-
menhang auch, dass mittels des Nernst-Effektes in der
Pseudoliickenphase ungeordnete verschlungene Fluss-
schlduche (»vortex liquid«) beobachtet werden.

Aktuell bestehen viele Forschungsbemiihungen darin zu
priifen, inwieweit ein solches Phasendiagramm fiir die

Abb. 1

Phasendiagramm der CuO,-Ebene in Abhéngigkeit von der
Ldcherkonzentration x,

T, deutet eine Phasengrenze zwischen Fermi-Flissigkeits-
und Nicht-Fermi-Flissigkeitsverhalten an, d.h. zwischen
einem korrelierten Fermi-Fliissigkeitsmetall und einem hoch-
korrelierten dotierten »charge transfer (CT)«-I1solator (siehe
[8]). Ty, trennt den metallischen CT-Isolator vom isolieren-
den, und bei sehr geringer Licherkonzentration geht der CT-
Isolator unterhalb Ty in die Néel-Phase eines langreichweitig
geordnelen Antiferromagneten iiber. Den makroskopisch
supraleitenden Zustand findet man unterhalb T,. Einzigartig
fiir die Hochtemperatur-Supraleiterkuprate ist die Ausbil-
dung einer Pseudoliickenphase im Bereich zwischen T, und
T*, die durch eine Energieliicke bereits oberhalb des Supra-
leitungsbereichs gekennzeichnet ist. Eine Erklédrung dafiir
konnte ein lokales Auftreten von Paarbildung sein [9].

HUMBOLDT-SPEKTRUM 3-4/2004



RESEARCH

&
-]

& & B8 B

L=
-
_—

Transition Temperature T /K

[-]

08 0,6 o4 1] 0.0

Abb. 2

Links: Magnetische Suszeptibilitédt von Einkristallen der Bi-
Hochtemperatur-Supraleiter. Rechts: Sprungtemperatur T,
des Einschichtmaterials Bi,Sr, (La,CuOg, 5 in Abhdngigkeil
von der La-Konzentration x. Mil steigendem x nimmt die
Ldcherkonzentration in den CuOy-Isbenen ab. Die Darsiellung
ist bereits ca. 2 Jahre all. Inzwischen liegen mehr als 30
Messpunkte (verschiedene Kristalle) vor, und es ist dariiber
hinaus auch eine Dotierung mit Pb moglich. Diese Proben
zeichnen sich durch hoheres T, und einen verschwindend
geringen Uberschuss an Sauerstoff in den BiO-Ebenen aus.
wodurch die (5x1)-Ubersiruktur in Beugungsexperimenten
und auch in der Fermi-Flédche verschwindet.

Hochtemperatur-Supraleitung universell giiltig ist, und
die Mechanismen hinter den einzelnen Phasen weiter
aufzuklaren. Dieses ist in kiirzester Form auch das For-
schungsziel unserer Arbeitsgruppe. Allerdings ist unser
Ansatz z.Zt. im Unterschied zu anderen Gruppen der,
zuerst die CuOq-Ebene, das universelle Element der
Hochtemperatur-Supraleiter, zu verstehen, bevor man
kompliziertere Vielschichtsysteme betrachtet. Daher
konzentrieren sich unsere aktuellen Untersuchungen im
Wesentlichen auf (Bi,Pb),Sr, (LaCuOg,5. €inem
Hochtemperatur-Supraleiter mit einer CuO,-Schicht pro
Einheitszelle (kurz Bi-2201), und der Variation der
Locherkonzentration iiber den gesamten Dotierungsbe-
reich (Abb. 2), wobei uns hier die eigene Kristallzucht
sehr zu Gute kommt. Bei der Vielzahl heute bekannter
Hochtemperatur-Supraleiter haben wir uns auf die Wis-
mut-Familie spezialisiert, wobei Beispiele zur Suszepti-
bilitdt unserer Kinkristalle in Abb. 2 gezeigt sind, und
zwar vom >Einschichter« BipSryCuOg, 5. mit einer CuO,-
Schicht pro Einheitszelle (n=1 oder Bi-2201), »Zwei-
schichter« BiySryCaCu,0g,5. (n=2 oder Bi-2212) und
»Dreischichter« BiySr,Ca,Cus0q¢,s (=3 oder Bi-2223).

Ein weiterer Grund ist, dass man bei all den ausge-
zeichneten und wichtigen Photoemissionsresultaten
feststellen muss, dass nach wie vor unser heutiges
experimentelles »Photoemissionswissen< zu den
Kupraten tiberwiegend auf Ergebnissen eines Materi-
als beruht, dem Bi,Sr,CaCuy0Og,5. Erst seit kurzem
und durch viele Beitrdge unserer Arbeitsgruppe ist mit
systematischen Untersuchungen der Einschichtmate-
rialien, Bi-2201, z.B. [11-17], und des Dreischichtma-
lerials, Bi-2223 [18-20], begonnen worden.

Endgiiltig geklart ist nach unserer Einschatzung jetzt
die Universalitat der Fermi-Flache der Hochtempera-

tur-Supraleiter, was noch kiirzlich fiir erhebliche Unru-
he gesorgt hat. Thre Topologie mit ausgedehnten
lochartigen Taschen um die dquivalenten X(Y)-Punkte
der Brillouin-Zone (sieche auch Abb. 3) galt seit der
detaillierten Untersuchung von Ding et al. [21] an Bi-
2212 als etabliert, die jedoch durch neuere experimen-
telle Arbeiten grundlegend in Frage gestellt wurde
[22,23]. Die Autoren interpretierten ihre Ergebnisse
S0, dass eine elektronenartige Fermi-Flache um den
I’-Punkt herum existiert. Durch weitere Untersuchun-
gen von Bi-2212 konnte allerdings die urspriinglich
gefundene lochartige Topologie der Fermi-Flache klar
bestatigt werden [24-26]. Dariiber hinaus wurde auch
die Fermi-Flache des Einschichters [17], d.h. die der
weitgehend ungestorten CuO,-Ebene, und des Drei-
schichters [18] untersucht. Die experimentell
bestimmten Fermi-Flachen von Bi-2201 und Bi-2223

sind innerhalb der Fehlergrenzen identisch mit der von
Bi-2212 (siehe auch Abb. 3), was deutlich auf ihre Uni-
versalitdt fiir die Hochtemperatur-Supraleitung hin-
weist. Die Fermi-Fldache ist also eine Kigenschaft der
zweidimensionalen CuO,-Ebene und in Mehrschicht-
systemen nur wenig verandert.

Dariiber hinaus ist am Zweischichtmaterial Bi-2212
das Auftreten von Interlagen-Kffekten aufgrund der
Wechselwirkung zwischen den benachbarten CuO,-
Ebenen intensiv untersucht worden. Erstmalig ist der
Einfluss auf die CuO-abgeleiteten Bander bzw. Fermi-
Flache in Form einer kleinen Aufspaltung beobachtet
worden (sog. »bi-layer splitting«), die im Bereich des
M-Punktes der Brillouin-Zone ihren maximalen Wert
hat und in der nodalen Richtung (I'-Y) verschwindet
[28]. Die Aufspaltung wiirde auch in einfacher Weise
die charakteristische Spektralfunktion (»peak-dip-
hump«) des Zweischichtmaterials im Bereich des
M-Punktes erklaren, wobei der sog. »hump« beim Kin-
schichtmaterial auch tatséchlich nicht auftritt. Aller-
dings wird diese Interpretation zur Zeit noch kontro-
vers diskutiert, wobei das Minimum in der Spekiral-
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Abb. 3

Zweidimensionale Fermi-
Fléche der CuOy-Ebene.
Links: Einschichtmaterial,
Bi,Sry (LaCuOg,s. bei opli-
maler Dotierung mit x=0,38
[27]. Rechts: Durchtritte
des CuO-Bandes durch die
Fermi-Energie beim Drei-
schichtmalerial,
BiZSFZCaZCU301O+5 [18].
Unterlegt ist jeweils die Fer-
mi-Fldche des Zweischichi-
materials, Bi,Sr,CaCu,0g. g
[21]. Neben der Fermi-
Flédche des Hauptbandes
(schwarz) ist auch die der
inkommensurablen (5x1)-
Uberstruktur der BiO-Ebe-
nen (gepunktete bzw. helle
Linien) und der antiferroma-
anetischen (2x2)-Uberstruk-
tur (gestrichelt) angegeben.
FE ist der elektrische Feld-
veklor des anregenden Lich-
les.
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Abb. 4

Vergleich der experimentel-
len Dispersion der Anregun-
gen S und H entlang der Cu-
O-Bindungsrichtung (links)
mit den Spinon- und Holon-
Dispersionsésten in der
Spektralfunktion A(w,k)
eines Tomanaga-Luttinger-
Modells (rechts [32]).

Die Spekirenserie wurde bei
T=45K (>T,) und einer Pho-
tonenenergie von hv=22eV
durchgefiihrt. Der iiberstri-
chene k-Bereich ist im Ein-
satz als dicke Linie gezeigt.
E ist parallel zur Messebe-
ne. Die Energieauflisung
(Analysator plus Monochro-
mator plus Temperatur)
betrug 16 meV, die Winkel-
auflosung 0,18°. Mit dieser
Aufldsung ist es maglich, die
Aufspaltung des sog. »sharp
peak« etwas abseits des M-
bzw. (m,0)-Punktes direkt zu
messen, bevor ihre Inten-
sitdt im Untergrund ver-
schwindet.

funktion (»dip«) als durch die Kopplung an eine kollek-
tive Anregungsmode (hier eine Spinwelle) verursacht
angesehen und theoretisch begriindet wird [29]. Das
ware dann die gleiche Ursache wie fiir die beobachtete
Renormalisierung der Dispersion des CuO-abgeleiteten
Bandes bei ca. 70 meV Bindungsenergie (sog. »kink«),
wobei allerdings auch von einigen Wissenschaftlern die
Kopplung an eine starke Phononenmode favorisiert
wird [30]. Nach heutigem Stand ist die Renormalisie-
rung entlang der nodalen Richtung (I'-X(Y)) relativ
schwach und auch oberhalb von T, zu beobachten, ent-
lang der antinodalen Richtung (I'-M) ist sie besonders
stark ausgepragt und nur unterhalb von T, zu be-
obachten. So konnten gegebenenfalls beide Interpreta-
tionen zutreffend sein. Allerdings zeigen nach neue-
sten Arbeiten die Einschichtmaterialien keine Renor-
malisierung. Das wiirde darauf hindeuten, dass der
»kink« bei aller interessanter Physik fiir den Mecha-
nismus der Hochtemperatur-Supraleitung letztlich
nicht entscheidend ist.

Wenn wir noch einmal auf die bereits oben erwdhnte
zweidimensionale Fermi-Flache der CuO,-Ebene
zuriickkommen, so hat die Beobachtung einer Eindi-
mensionalitdt in der elektronischen Struktur dieser
libene [13,16] groBe Aufmerksamkeit gefunden. Es
wird bei verschiedenen Locherdotierungen beobach-
tet, dass von dem vom Zweischichtmaterial her
bekannten sog. »sharp peak« der »peak-dip-hump«-
Struktur sich beim Einschichtmaterial (Bi,Pb)-2201
entlang der I'-M-Richtung der Brillouin-Zone (Rich-
tung der Cu-O-Bindungen) ein weiterer, noch scharfe-
rer Peak abspaltet. Beide Anregungen besitzen unter-
schiedliche Dispersion, wobei eine (mit H bezeichnet)
der Dispersion des GuO-Bandes folgt und die abge-
spaltene (mit S bezeichnet) nur sehr schwach disper-
giert. In Abb. 4 ist die Aufspaltung in einer impulsab-
hangigen Serie von Photoemissionsspekiren gezeigl.
lirstmalig beobachtet wurde die Aufspaltung in Unter-

suchungen bei BESSY [13]. Mit der besonders hohen
Energie- und Winkelauflosung und der Intensitét eines
Undulatorstrahls konnten die Emissionsmaxima S und
H aufgrund ihres unterschiedlichen Dispersionsver-
haltens bei einem Messaufenthalt am Synchrotron
Radiation Center in Madison/Wisconsin (U.S.A.) sogar
direkt getrennt werden. AuBerdem muss die Polarisa-
tion des Synchrotronlichtes wie in Abb. 4 angegeben
gewahlt werden.

Auch andere Richtungen des k-Raumes wurden auf ein
Auftreten der Doppelstruktur hin untersucht, aller-
dings wurde sie in keinem anderen Bereich der
Brillouin-Zone beobachtet. Das bedeutet, dass die
Abspaltung der Anregung S von H auf die Richtung der
Kupfer-Sauerstoff-Bindungen beschrankt ist. Interes-
santerweise tritl die Anregung S sogar immer nur ent-
lang einer der beiden dquivalenten, um 90° zueinander
liegenden Cu-O-Bindungsrichtungen auf. Dieses wird
als ein eindimensionaler Effekt in der elektronischen
Struktur der zweidimensionalen CuOq-Ebene gedeutet.
Senkrecht zu der I'M-Richtung, in der S auftritt, sind
die Dispersionen von S und H sehr klein. Erst in der
Nahe der 2D-Fermi-Fldchen verschmelzen S und H
und treten gemeinsam durch die Fermi-Energie. Die-
ses fiir Eindimensionalitdt typische Verhalten sowie
die 90°-Asymmetrie wurde an unterschiedlichen Pro-
ben, verschiedener Dotierung, verschiedenen Tempe-
raturen und auch an Pb-dotierten Bi-2201-Kristallen
beobachtet. Die temperaturabhdngigen Messungen
haben weiterhin ergeben, dass die abgespaltene Anre-
gung S nur in der Pseudoliickenphase (siehe Abb. 1)
auftritt und sehr wahrscheinlich magnetischen
Ursprungs ist [13,31]. Inzwischen ist die Aufspaltung
auch beim Zweischichtmaterial (Bi,Pb)-2212 gefunden
worden, was auf eine universelle Eigenschaft der
CuO,-Ebene der Kuprat-Hochtemperatur-Supraleiter
hindeutet.

Eine Erklarung fiir die Aufspaltung des CuO-abgeleite-
ten Bandes wiirde das Tomonaga-Luttinger (TL)-Modell
fiir eindimensionale elektronische Systeme und die
daraus resultierende Separation des Spin- und
Ladungsfreiheitsgrades liefern. Diese entsprachen
dann unseren Emissionsmaxima S und H, die dann
einer entsprechenden Spinon- und Holon-Anregung
zuzuordnen wéren. Beide Anregungen bewegen sich im
Gitter mit unterschiedlicher Geschwindigkeit, deshalb
die verschiedenen Dispersionen (siehe auch Abb. 5).
Ein sehr suggestiver Vergleich zwischen einer eindi-
mensionalen spekiralen Funktion A(w.k) des TL-
Modells fiir einen realistischen Kopplungsparameter a
mit unserem Experiment ist in Abb. 4 gezeigl. Die
gewdhlte theoretische Spektralfunktion entspricht
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dabei im Rahmen des Emery-Luther-Modells einer
Spektralfunktion eines »charge transfer (CT)«-Isola-
tors (siehe auch Abb. 1).

Mogliche Ursachen fiir die Eindimensionalitdt der
elektronischen Struktur der CuO,-Ebene und das Auf-
treten der Anregungen S und H werden anhand neuer
theoretischer Vielteilchenkonzepte in [16] diskutiert.
Alle weisen letztlich auf einen Nicht-Fermi-Flissig-
keitscharakter des Grundzustandes hin. Obwohl die
Struktur der Kuprate zweidimensional ist, gibt es
zunehmend experimentelle und theoretische Hinweise,
dass in bestimmten Temperatur-Konzentrations-Berei-
chen des Phasendiagramms (Abb. 1) durch lokale,
streifenférmige Korrelationen die elekironische Struk-
tur quasi-eindimensional wird. Es wurden statische
und dynamische Ladungsinhomogenitdten (sog. »Stri-
pes«) in stark korrelierten Elektronensystemen gefun-
den [8], wobei diese Beobachtungen nicht auf die
Hochtemperatur-Supraleiter beschrankt sind. Neben
den bekannten Neutronenstreuexperimenten, bei-
spielsweise an den Nd-dotierten LaSrCuO-Einschicht-
Kupraten, weisen auch andere Untersuchungen, wie
7.B. die Raster-Tunnelmikroskopie, auf einen eindi-
mensionalen, streifenartigen Charakter entlang der I'-
M-Richtung hin. Ob allerdings die beobachtete Spin-
Ladungstrennung eine Eindimensionalitdt der CuO,-
Ebene materiell in Form von »stripes« voraussetzt
oder ob lediglich ihre elektronische Struktur durch die
Trennung dieser Freiheitsgrade geprégt ist, miissen
zukiinftige Untersuchungen zeigen. Quantitative Ver-
gleiche zwischen der experimentellen Spektralfunktion
und der eines zweidimensionalen Luttinger-Flissig-
keitsmodells zeigen grofe Ubereinstimmungen [33].
Letztlich wurde hierauf auch schon von P.W. Anderson
[7] mit Einfiihrung des tomographischen Luttinger-
Modells hingewiesen, das zu einem Luttinger-Flissig-
keitsverhalten mit Spin- und Ladungstrennung fiihrt.
In diesem Zusammenhang waren die hier beschriebe-
nen experimentellen Ergebnisse zur Eindimensiona-
litdt der CuO,-Ebene von Bi-2201 eine erste direkte
Beobachtung in der elektronischen Struktur eines
Hochtemperatur-Supraleiters.
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Abb. 5

Zur Veranschaulichung der
Spin-Ladungsirennung in
einer eindimensionalen anti-
ferromagnetischen Kette.
Zum Zeitpunkt ty wird ein
Loch in der Kette gebildet,
7.B. durch entsprechende
Dotierung. Durch Platzwech-
selvorgédnge bewegt sich das
Loch durch die Kette, und
nach bereits zwei Platzwech-
seln nach rechts (Zeitpunkt
L) sind die neu in der Kette
enistandenen Anregungen S
(=Spinon) und H (=Holon)
klar voneinander getrennt.
Diese bewegen sich mit
unterschiedlicher Geschwin-
digkeil durch die Kette (Zeil-
punkt t,). Inshesondere
erkennt man, dass die Bewe-
gung des Spinons immer das
Umklappen eines Spins
erfordert, also diese gegenii-
ber der Holon-Bewegung
behindert ist.
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