Jal-23s53
Juni 1880
ISSN 0366-0885

S

GSZENTRUM JULICH GmbH

Institut fiir Festkdrperforschung

ichisfiekies an Hochiemperaiur-

supraieiterschichisysismen

von

Jirgen Schubert







MNIEDER-
LANGE

Mozonvay

Matonway in Gonstrustion

Hain Road
R

4 : \.!
= BRUSSEL @:
BELGIEN xc‘?é & Fiugh 3
e i fes:y Forschungszentrum Research Cantre

KOGLENZ
e

B Jdlich Lsiilich

£U beziehen durch: ZENTRALBIBLIOTHEK - Forschungzentrum Juiich GmbH
N Postfach 1913 - D-5170 Jiilich {Bundesrepublik Deutschiand)
Telefon: 02481/81-0 - Telefax: 024 61/51-6103 - Telex: 833556-7C kfa d







Grenzschichieffekie an Hochitemperatur-
supraleiterschichisysiemen

von

Jirgen Schubert







Abstract

In der vorliegenden Arbeit wird die Herstellung von YBa,Cu304- und
PrBa,Cu30,-Schichten auf (100) SxTiO3; und anderen Substraten be-
schrieben. Hierzu wurde ein unkonventionelles Sputterverfahren
verwendet. Im Gegensatz zu anderen Methoden wird bei diesem Her-
stellungsprozel} in einem sehr hohem Druck wvon 1 - 6 mbar reinem
Sauerstoff gesputtert.

In dieser Arbeit wurden Grenzfldcheneffekte zwischen YBa,;Cu30; und
verschiedenen Substratarten sowie zu unterschiedlichen Deckschich-
ten untersucht. 2Zu diesem Zweck wurden diinne Filme mit einer
Schichtdicke d < 50 nm hergestellt. Diese Filme wurden mit R&nt-
genbeugung, FTransmissionselektronenmikroskopie, Rutherfordriick-
streuwung und Channeling auf ihre Zusammensetzung und ihre Kri-
stallstruktur untersucht. Die supraleitenden Eigenschaften wurden
durch Widerstandsmessungen und durch Messungen der kritischen
Stromdichte iUberprift. Es konnten Filme hergestellt werden, die in
der richtigen Stdchiometrie abgeschieden werden, eine supralei-
tende Ubergangstemperatur von %0 X - 92 K besitzen und bei Stick-
stofftemperatur mehr als 1#*10° A/cm? Stromdichte tragen. Die Filme
wachsen epitaktisch auf (100) SrTiO3 auf und zeigen im Channeling-
spektrum ein x,;, von 5% bei senkrechtem Einfall des Heliumstrah-
les beziiglich der Substratoberfldche. Weiterhin =zeigte sich, daB
die Ubergangstemperatur und der spezifische Widerstand bei Raum-
temperatur bis zu einex Schichtdicke von 10 nm unabhinglg von der
Schichtdicke ist. Ebenso verhdlt es sich mit der kritischen Strom-
dichte. Ein 7 nm dicker Film zeigt noch komplette Supraleitung bei
65 K. Wihrend der Untersuchungen stellte sich heraus, daB die
Oberfldchengualitdt dexr Substrate von entscheidender Bedeutung fir
die Schichtqualitdt ist. Sehr dinne Filme (d & 5 nm) k&nnen nur
auf sehr guten Substraten reprcoduzierbar und mit guten supralei-
tenden Eigenschaften hergestellt werden.

Der EinfluB von Deckschichten wurde an 30 mm dicken ¥YBa;Cu304
Schichten untersucht. Hierbei wurde amorphes YBa2Cu3O7; Can,
PrBa,Cu304, Silber und Gold untersucht. Die ersten drei HMateria-
lien liefern vergleichbare Ergebnisse und erniedrigen die kriti-
sche Stromdichte des YBayCu30; Filmes nicht. Dabei stellte sich
heraus, daBl PrBa,Cuj;0; auf YBa,Cuj0; epitaktisch aufwdchst und im
Rahmen der Messgenauigkeit keinerlei Diffusion zwischen den beiden
Schichten auftritt. Silber erniedrigt die kritische Stromdichte
erheblich und fihrt sogar dazu, daB bei groBer Silberschichtdicke
ein 50 pgm breiter 30 nm dicker Steg iberhaupt nicht mehr
supraleitend wird.

Mit der Xenntnis iiber PrBa,Cu30, auf ¥Ba,Cu,04 wurde versucht, el-
nen Josephsonkontakt herzustellen. Erste Strukturierungsversuche
zeigen erfolgversprechende Ergebnisse. Dafiir wurde ein Schichtpa-
ket YBayCu30; /PrBajyCu3z0; /YBa,Cu30; auf SrTiO; hergestellt. Die
drei Schichten wachsen epitaktisch auf und zeigen keine Diffusion

Filme sind nicht verschlechtert.
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1. Einleitung

Durch die Entdeckung des keramischen Hochtemperatursupraleiters
LaSrCuC durch Bednorz und Hiiller im Jahre 1986 /1/ erhielt die
Forschung auf dem Gebiet der Supraleitung einen groBen Aufschwung.
Innerhalb kurzer Zeit wurden neue Materialien mit noch hdheren
Sprungtemperaturen gefunden. Wu et al. /2/ hatten hierbei als
erste Erfolg mit dem System YBa,Cu30,, das bei 92 K supraleitend
wird. Weitere Materialien wurden entdeckt und die hochste bis
jetzt bekannte Ubergangstemperatur liegt bei 125 K im System
T1(Ba,Ca),CazCuy0yg 54.x /3: 4/. Hierbei wurden die nicht reprodu-
zierbaren Ergebnisse an einigen Stoffsystemen nicht beriicksich-

tigt, fir die Ubergangstemperaturen bis zu 165 K publiziert worden

sind /5, 6, 7, 8/.

Mit den herkSmmlichen Supraleitern wie zum Beispiel Niob, Nb3Sn
oder NbTi sind Spulen, elektronische Bauteile und SQUIDs reali-
siert worden. Diese Materialien bendtigen jedoch das teuere Kihl-
mittel Helium, damit sie betrieben werden kOnnen. Da die Uber-
gangstemperaturen der neuen Supraleiter oberhalb 77 K liegen, wird
ihre wirtschaftlich tragbare und einfache Anwendung denkbar, da
die Kithlung mit fliissigem Stickstoff wesentlich billiger und weni-
ger aufwendig ist als eine, bei der fliissiges Helium verwendet
wird. Im Vergleich zu fliissigem Wasserstoff als Kihlmittel, der

auch kostengiinstig ist, ist fliissiger Stickstoff wesentlich siche-

rer zu handhaben.

Jedoch ist es nicht ausreichend, daB eine Substanz eine hohere
Ubergangstemperatur als 77 K besitzt, sie muB auch eine hohe kri-
tische Stromdichte bei diesen Temperaturen haben. Will man Leiter-
bahnen auf integrierten Schaltkreisen mit herkdmmlicher Silizium-
technologie mit Hoch-T_-Filmen sinnvoll einsetzen, so miissen die
Eigenschaften der Schichten bei z.B. 77 K besser sein als die von
Aluminium-Schichten, die momentan zur Verdrahtung auf Logikbau-

steinen verwendet werden.

Um mit Hoch-T_~Filmen supraleitende Bauelemente herstellen zu kdn-
nen, miissen einige weitere Kriterien erfiillt wexrden /9/. Zum einen
miissen die Schichten einkristallin aufwachsen und diixfen kein

he der Filme




glatt und supraleitend sein. Dies ist ein wichtiger Punkt z.B. fir
die Entwicklung eines Josephsonkontaktes aus Hoch-T_ -Material. Die
Rohdrenzldnge des YBa,Cu30; ist sehr kurz (in c-Richtung nur 0.5-
0.6 nm, in a,b-Richtung etwa 2 nm /10/). Fiir einen SIS-Josephson-
kontakt muB ein Dreifachschichtsystem hergestellt werden, wobei
"die =zweite Schicht ein Isolator oder ein Halbleiter ist. Diese
Schicht stellt die Tunnelbarriere dar, die eine scharfe Grenzfla-
che zu den beiden supraleitenden Elektroden besitzen muB. Notwen-
dig ist ferner, daff die supraleitenden Eigenschaften der
YBa,Cu304-Schicht bis zur Grenzfldche nicht =zerstdrt werden und
daB die gesamte untere Schicht homogen bedeckt wird. Weiterhin muB
epitaktisches Wachstum der oberen supraleitenden Schicht gewdhr-
leistet sein, da polykristalline Filme schlechtere Eigenschaften
haben als einkristalline anf Grund von weak links und schlechterer

Grenzfldchen.

Die Struktur der Hochtemperatursupraleiter 1l&Bt sich aus der Pe-
rowskitstruktur ableiten (Figur [1]). Dargestellt ist hier die
Struktur des YBa,Cu30,, bei der man eine ausgeprdgte Schichtung
erkennen kann. Zwei Barium-Ebenen werden durch eine Yttrium-
Schicht voneinander getrennt. Zwischen den Barium-Ebenen und dexr
Yttrium-Schicht befindet sich jewells eine CuO,-Ebene. Weiterhin

ist diese Struktur nach oben und unten durch CuO-Ketten abge-

gchlossen.

Der Sauerstoffgehalt des Materials spielt eine wichtige Rolle fir
die supraleitenden Eigenschaften. Die Hthe der Ubergangstemperatur
von YBa,Cujz0¢ variiert stark mit der Sauerstoffkonzentration /11/,
wobei bei X=7 YBa,Cu;05 ein T, von 80 K besitzt und eine orthorom-
bische Struktur mit den Gitterkonstanten &=0.382 nm, b=0.38% nm
und ¢=1.167 nm /12/ hat. Mit abnehmendem Sauerstoffgehalt ernied-
rigt sich die Ubergangstemperatur, bis bel X=6.4 iiberhaupt keine

Supraleitung mehr nachgewiesen werden kann und die Struktur tetra-

gonal wird.

Die wichtigsten Bestandteile der Struktur des YBa,Cu;0, sind die
CuO-Ketten und CuO,-Ebenen. Letztere sind nach heutigem Kenntnis-
stand filir die supraleitenden Eigenschaften und den Stromtransport

entscheidend. Dieser findet hauptsdchlich in den a-b-Ebenen statt.
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Figur [1] Struktur des YBa,Cu;0,;. Die CuO-Ketten und CuG,-Ebenen
sind gekennzeichnet. Auferdem sind die Kristallrichtun-

gen eingetragen.

Deshalb ist in diesem Zusammenhang die Frage von besonderem Inter-
esse, ob es mbglich ist, einkristalline Filme herzustellen, bel

denen die CuOo-Ebenen parallel zu der entsprechenden Substratober-
2
sollten dariiberhinaus eine hohe Stromtragfdhig-

2

fl8che liegen. Sie
keit bei 77 K besitzen, die in der GrdBenordnung von 10°% A/cm
liegt. Diese Eigenschaft sollte auch bei Anwendung eines Magnet-
feldes in der GrdBenordnung von einigen Tesla erhalten bleiben.
Weiterhin muB man die ProzeBtemperaturen méglichst niedrig halten,
um Diffusion mit dem Substrat (winschenswert wire Silizium) zu
verhindern. Um in Hinblick auf supraleitende Bauelemente wie z.B.
Josephsonkontakte mit den. Schichten Multilayersysteme herzustel-
len, muB eine Oberfliche vorhanden sein, die eine Rauhigkeit ‘von

h&chstens ‘einigen Nanometern:besitzt.




Es gibt eine Vielzahl von Methoden, mit denen Filme aus YBa,Cu;04
hergestellt wurden. Diese sind Aufdampfen /13, 14, 15, 16/, Sput-
tern /17, 18/, Laserablation /19, 20, 21, 22/ und MOCVD /23, 24/.
Teilweise ist bei diesen Verfahren ein Nachtempervorgang wie beil
der Herstellung des Bulkmaterials in Sauerstoff bei 300 9C notwen-
dig, um die Schichten in die richtige Rristallstruktur zu iberfih-
ren. Hierbei wird allerdings keine gute Epitaxie auf den entspre-
chenden Substraten erreicht. Weiterhin ist die Oberfldche nach dem
Tempern sehr rauh, und eine Diffusion zwischen Substrat und

Schicht ist ebenfalls festzustellen.

Teilweise wird beli der Schichtherstellung die richtige Kristall-
struktur erreicht, die aber noch nicht die erforderliche Sauer-
stoffkonzentration enthidlt. Hier ist dann ein Tempervorgang in
Sauerstoff bei etwa 450 °C notwendig, um die Hoch-T_.-Filme auf

eine Sauverstoffkonzentration von X=7 zu beladen.

In dieser Arbeit sollen Grenzschichteffekte zwischen YBa,Cu30; und
verschiedenen Materialien untersucht werden. Dies sind zum einen
Substrate, aber auch aufgedampfte oder aufgesputterte Schichten
sollen untersucht werden. Zur Herstellung wvon Schichten der Mate-
rialklasse REBa,Cu;04; (RE=Y, Eu, Dy, Ho, Pr, ..} wird eine unkon-
ventionelle Sputtermethode vorgestellt. Mit diesem Verfahren wur-
den Filme aus YBa,Cuj30, und PrBa,Cu,0; hergestellt, die mit Trans-
mnissionselektronenmikroskopie (im weiteren kurz TEM genannt),
Rintgen—- und Ionenverfahren auf Stdchiometrie und Kristallstruktur
untersucht wurden. Zur Messung der Oberfldchenbeschaffenheit wurde
ein Rasterelektronenmikroskop eingesetzt. Die supraleitenden

mit Widerstandsmessungen und Messungen der

kritischen Stromdichte iberpriift.

Ein Hauptaugenmerk der Arbeit wurde auf die Eigenschaften dinnster
Filme {(d < 50 mm) gerichtet; um den EinfluB der Substratarten zu
untersuchen. Ein weilterer wichtiger Punkt war die Beeinflussung
der supraleitenden Eigenschaften der Diinnfilme durch Deckschichten
wie zum Beispiel Ca¥F,, amorphes YBa,Cu,;05, PrBa,Cuj;0,, Ag und Au.
Diese kénnten auch filir zukiinftige Bauelemente eine Rolle spielen.
Der EinfluB dieser Deckschichten auf die supraleitenden Eigen-
schaften wurde durch Messungen der kritischen Stromdichte unter-

sucht. Im Rahmen dieser Arbeit wurde auch die Herstellung eines




funktionsfihigen Josephsonkontaktes versucht. Hier liegen erfolg-

versprechende Teilergebnisse vor.

2. Herstellungsverfahren der Schichten

iblicherweise wird bei der Herstellung von Hoch-T_.-Schichten mit
Sputtermethoden ein Druck von 0.01 bis 0.5 mbar Argonatmosphére
verwendet, der zusitzlich noch etwa 10%-30% Sauerstoff hinzugefigt
wird /25, 26/. Damit ergibt sich ein maximaler Sauerstoffpartial-
druck widhrend des Herstellungsvorganges von hoéchstens 0.15 mbar.
Das Zufiigen von Sauerstoff bringt Rachteile bei den herkSmmlichen
Sputterverfahren mit sich. Da Saunerstoff sehr leicht in den nega-
tiven Ladungszustand gebracht werden kann, ist immer ein grolBer
Anteil von O -Jonen im Plasma vorhanden. Diese werden durch die-
angelegte Spannung zu dem besputterten Substrat hin beschleunigt
und tragen dort die Schicht wieder ab /27/. Dabei wird eventuell
die Stdchicmetrie der Schicht wverdndert. Diesen:Rﬁcksputtereffekt

kann man auf mehrere Arten wverhindern.

Einmal kann man eine Hohlkathodenanordnung verwenden /25/. Dabei
werden senkrecht zum Target Magnete angebracht, die die Sauer-
stoffionen ablenken, so daB sie nicht auf das Substrat treffen.
Bei diesem Verfahren ist es schwierig, die Fldche 2zu vergriBern,
die homogen besputtert werden kann, da sie durch die Anordnung der

Magnete begrenzt ist.

Eine andere M8glichkeit ist, das Substrat senkrecht zum Target an-
zubringen /28/ und eine separate Anode in der Anlage zu montieren.
Dann treffen die O ~Ionen auf diese Anode. Das Substrat wird bei
diesem Verfahren allerdings nicht homogen besputtert, was wiederum

eine groBfldchige Anwendung verhindert.

Eine dritte MBglichkeit besteht darin, den Sputterdruck so weit zu
erhthen, daB die mittlere freie Wegldnge der Sauerstoffionen so
klein wird, daB sie im Sputterplasma durch StoBprozesse ihre Ener-
gie verlieren, ehe sie auf das Substrat treffen..Dann tritt keine
Abtragung der Schicht mehr auf. Man nimmt allerdings in Kauf, daB
die Sputterraten niedriger sind als z.B. die,'die man mit-dem VEI—
fahren mit der Hohlkathode erxreichen kann. Der_Vorteil liegt aber

darin, daB die planare Geometrie erhalten bleibt. Dadurch ist es




m&glich, die Fldche, die besputtert werden kann, ohne Schwierig-
keiten zu vergrdfern, was fiir eine spdtere technische Anwendung

winschenswert ist.

2.1 Sputterapparatur

Die letzte MOSglichkeit wurde bei dem hier vorgestellten Verfahren
angewendet. Das ProzeBgas ist reiner Sauerstoff und der Druck wéh-
rend der Herstellung der Schichten betrdgt 1-6 mbar /29/. Die
Sputterapparatur ist in Figur [2] schematisch dargestellt. Das
Target, das aus Hochtemperatursupraleitermaterial besteht, ist mit

einem Silberkleber (PC 860005 von Heraeus) an einer Rupferkathode

Gekuhlte
Cu—-Kathode

Cu-Abschirmung

Quarz-
[solation

W G T O

UV-Licht S Target

Mikrowell - Substrat

L
J

Substratheizer

geerdeter
b %é . Metallbecher

\ Sauerstoff-

Finlass

%

Figur [2] Schematische Zeichnung der Sputteranlage

elektrisch leitend aufgeklebt. Der Dunkelraum der Gasentladung, in
dem_;die Ionen auf das Target beschleunigt werden, hat bei den
Driicken von 1-6 mbar eine Reichweite von weniger als 1 mm. Die Ka-
.thqde'ist von einem Quarzrohr ﬁmgeben, welches:verhindert,'daﬁ bei
dem_hohen Druck wihrend des'Sputtervorganges'ein'Plaéma zwischen

der'gbschirmung und der EKathode =ziindet. Aus diesem Grund brennt

AT




das Plasma nur am Target. Um das Quarzrohr herum befindet sich ein

geerdetes Kupferrohr.

Das Substrat liegt auf einem Probenheizer. Dieser ist ein einfa-
cher Widerstandsheizer mit einer maximalen Leistung vomn 125 Watt,
mit dem Temperaturen bis 800 ©C erreicht werden kénnen. Da man in
der Sauerstoffatmosphdre kein Molyhd&n oder Tantal verwenden Kkann,
wvurde hier ein Platindraht der Dicke 0.7 mm benutzt. Dieser Draht
wird durch Reramikrohre durchgefiihrt und ist zu einem Maander ge-
bogen. Er ist thermisch isoliert in der Apparatur eingebaut. Damit
die Winde der Sputterkammer nicht zu stark erwdrmt werden, ist ein

wassergekiihlter %ylinder um den Substratheizer herum angebracht.

Der Sauerstoff strdmt durch diesen wassergekiihlten Zylinder in den
Sputterraum und wird am Substratheizer erwdrmt. Die Verwendung von
reinem Sauerstoff als Sputtergas hat den Vorteil, daB man auBer
dem Abkihlvorgang von ProzeBtemperatur auf Raumtemperatur Kkeinen
weiteren Nachtempervorgang bendtigt. Die Abkihlraten f{ir die Pro-
ben lagen bei etwa 250 °C/min und reichten aus, eine Schicht so
weit mit Sauerstoff zu beladen, dafi sie gute supraleitende Eigen-
schaften zeigte. Betrachtet man das Phasendiagramm des Sauerstoff-
partialdruckes gegen die Temperatur, so sieht man, daBl man bei ei~
nem Druck von 3-4 mbar und einer Substrattemperatur von 700 °C
sehr nahe an der Grenze ist, bei der die Umwandlung von der tetra-
gonalen in die orthorhombische Struktur stattfindet /30, 31/. Da
bei den anderen Herstellungsverfahren ein niedrigerer Sauerstoff-
partialdruck verwendet wird, muff bei diesen Methoden ein Temper-—
schritt eingefiigt werden. Dieser dauert etwa eine halbe Stunde bei
ca. 450 °C bei einer Atmosphire 0, und erfolgt direkt nach dem
eigentlichen Herstellungsprozef der Schicht. Dbieser Schritt ist
notwendig, um gute supraleitende Schichten 2zu erhalten. Weiterhin
kann nit Sauverstoff sehr schnell (d.h. etwa 10 min.) ein sta-
tiondrer Zustand am Target wadhrend der Schichtherstellung einge-
stellt werden. Stationdrer Zustand heifit in diesem Fall, daB sich
die Sputterparameter nicht mehr verdndern. In Argonatmosphire kann
dieser ProzeB bis zu 15 Stunden dauern /32/ und der so erreichte
stationdre Zustand ergibt mit einem ¥Ba,Cu30,-Target eine falsche
Stochiometrie in der Schicht. AufBlerdem fiihrt das Sputtern mit rei-
nem Argon dazu, daBl das Target isolierend wird. Die sogenannte

grine Phase Y,BaCuOg, die wdhrend des Sputterns entstent, ist da-




fiir verantwortlich. Fiir einen DC-Sputterprozefl ist das nicht trag-
bar. Bei Verwendung von reinem Sauerstoff tritt dieses Problem
nicht auf. Da permanent Sauerstoff auf das Target beschleunigt
wird, bleibt es leitfihig und sein Widerstand ist, nachdem es ein-
gesputtert ist, sogar niedriger als nach dem Sintervorgang, durch

den das Target hergestellt wurde.

Die Apparatur wird mit einer Adsorptionspumpe evakuiert. Diese be-
steht aus einem VA-Zylinder mit einem Volumen von etwa 8 Litern,
der mit Zeolith-K8rnern gefiillt ist. Zeolith adsorbiert sehr stark
Cas, wenn man es abkiihlt. Die Pumpe wird hierzu in ein Dewar ge-
stellt, in das dann fliissiger Stickstoff eingefiillt wird. Nach der
abkiihldauer wvon etwa 15 Minuten hat die Pumpe ebenfalls Stick-
stofftemperatur erreicht und kann so die Sputterkammer auf Driicke
bis 0.01 mbar evakuieren. Dies ist gleichzeitig auch der beste
Druck vor dem Sputtervorgang. Das Pumpen mit einer Adsorptionspum-
pe hat den Vorteil, daB das Vakuum nicht mit 01 belastet ist. Wei-
terhin besteht bei einer Slgeschmierten Pumpe durch den Sauerstoff
eine hohe Explosionsgefahr, die mit der hier verwendeten Pumpenart
vollstdndig vermieden wird. Da der Sauerstoff permanent strémt
(etwa 20-200 ml/min bezogen auf Normaldruck), ergibt sich wdhrend
des Vorsputterns (typischerweise 1 Stunde) eine sehr saubere
Sauerstoffatmosphire. Deshalb ist es auch nicht notwendig, einen
besseren Basisdruck in der Sputterkammer als 0.01 mbar einzu-

stellen. Die verwendeten Sputterparameter sind in Tabelle [1] auf-

gefithrt.

Zusdtzlich besteht noch die Mdglichkeit, durch Einstrahlen von UV-
Licht oder Mikrowellen am Substrat den SputterprozeB und das Auf-
wachsen der Schicht zu unterstiitzen. UV-Licht bewirkt die Bildung
von 02_, das sehr reaktiv ist und bei der Herstellung der Schich-
ten einen positiven Effekt hat. Es konnte gezeigt werden /33/, daf
durch Behandlung der Filme mit Ozon, das durch UV-Bestrahlung ge-
bildet wurde, bei niedrigen Temperaturen (Raumtemperatur bis
100 OC) Schichten zusdtzlich mit Sauerstoff beladen werden k&nnen,
wodurch die supraleitenden Eigenschaften verbessert wurden. Den
positiven Einfluf des Ozon widhrend des Herstellungsprozesses konn-
ten auch D.T.Shaw et al. /22/ und T.Aida et al. /34/ belegen, die
gute Filme bei niedrigen Substrattemperaturen hergestellt haben.

In der vorliegenden Arbeit wurde dies aber nicht n&her untersucht.




Targetmaterialien YBa,Cu,;04, YBa,Cuys04, PrBa,sCus0y
Dichte 85%
Herst.: Hitec-Haterials, Rarlsruhe
Targetmalie Scheibenfdrmig
Dicke etwa 2 mm
Durchmesser 32 bis 35 mm
Substrate SrTi05 (100) + (110), MgO (100),
LaAlO3, EuO, EuS, Baj,FeO;q, YIG,
Al,05 (1102), Si, SiC, SiN, 2r0,,
Substrattemperatur RT bis 800 °cC
Sputterspannung 200 V - 250 V bei YBa,Cu;04
200 V - 250 V bei YBa,Cu,04
280 V - 320 V bei PrBa,Cuy0,

Sputterstrom 75 mA -~ 200 ma
Abstand Target - Substrat 10 mm ~ 30 nmn
Sputtergas Sauerstoff {Reinheit 99.99%)
ProzeflRdruck 2 - § mbar
GasdurchfluB 20 - 200 ml/min bezogen auf 1 bar
Basisdruck vor dem Sputtern 0.01 mbar
Sputterraten 60 - 150 nm/h
Akkthlraten 250 °c/min
2

homogen besputterbare Fldche grdBer 4 cm
Tabelle 1 Auflistung der Sputterparameter

Die Messung der Substrattemperatur erweist sich als Problem. In
vielen Arbeiten wird einfach die Substratheizertemperatur als Sub-
strattemperatur angegeben. Dies ist aber sicher nicht richtig, da
das Substrat thermisch schlecht an den Heizer angekoppelt ist.
Hierdurch ergeben gich beili verschiedenen Driicken verschiedene Sub-
strattemperaturen. Die schlechte Ankopplung fihrt zu einer Ernied-
rigung der Oberfldchentemperatur des Substrates. Dem entgegen
wirkt die Erwdrmung durch das Sputterplasma, wenn die Substrat-
oberfldche im Plasma liegt. So ergibt sich eine v8llig andere Tem-

peratur als die angegebene.

Um die tatsdchliche Temperatur zu messen, wurde folgende Eichmes-
sung durchgefiihrt. Ein Pt/PtRh Thermoelement ist unter dem Sub-
stratheizer im Abstand von 1-2 mm angebracht. Die Temperatur die-

ges Thermoelementes wurde gegen die
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eicht, das in einem Loch eines Testsubstrates steckte. Dieses wur-
de auf den Substratheizer gelegt und bei den entsprechenden Sput-
terbedingungen wurde dann die Temperatureichung durchgefithrt. Die-
gse Eichkurven dienten wdhrend des Sputtervorganges zur Temperatur-
bestimmung. Es ist klar, dafR man mit solch einer Methode die abso-
lute Temperatur nur mit einer Genauigkeit wvon +/- 25 ©C angeben

kann. Man erhdlt aber reproduzierbare Bedingungen.

Der wichtigste Punkt bei der Herstellung ist, ein homogenes Plasma
einzustellen. Bei Driicken von 5 mbar, wie sie bei diesem Herstel-
lungsverfahren verwendet werden, ist es ein Problem, eine homogene
Glimmentladung zu stabilisieren. Ist das Target schlecht auf den
Fupfertridger aufgeklebt, so entstehen Spannungen im Targetmate-
rial, da sich dieses inhomogen aufheizt. Pies fiihrt dazu, daB das
Target Risse bekommt und der elekitrische ERontakt schlechter wird.

Auf Grund dieser Umst&nde brennt das Plasma dann inhomogen.

Diese Fehlerguelle muB ausgeschlossen werden, und dies geht nur,
wenn das Target gut auf die Kupferkathode aufgeklebt ist. Weiter-
hin muB das Target eine hohe Dichte haben, homogen gepreft und ge-
sintert sein und eine groBe Hirte besitzen. Diese Anforderungen an
das Target sind ein rein empirisches Resultat. Sind alle Punkte
erfiillt, so kann man davon ausgehen, dafB das Target homogen er-
wiarmt wird und somit gleichermaBen elektrisch und thermisch leit-

fdhig ist. Dadurch kann sich dann ein homogenes Plasma ausbilden.

Das in dieser Arbeit hauptsichlich verwendete Target besitzt nicht
die 123-Stbchiometrie, sondern ist ein kupferreicheres Target mit
einem Rupferanteil von Cuy. Dieser Umstand hat "historische" Griin-
de. Bei Versuchen mit Argon als Sputtergas wurde festgestellit, daB
ein UnterschuB von Kupfer in den gesputterten Schichten vorlag.
Dieser UnterschuBl wurde dadurch ausgeglichen, indem im Target ein
Anteil von Cuys eingestellt wurde. Solch ein Target wurde hier ver-
wendet. Beim Sputtern in Sauerstoff hat die hdhere Rupferkonzen-
tration einige Nachteile in der Oberfldchenbeschaffenheit der
Schichten zur Folge, da sich CuO-Ausscheidungen bilden. Es zeigte
sich. jedoch, daB bei Verwendung eines stdchiometrischen Targets
die supraleitenden Eigenschaften der Filme im wesentlichen unver-

éndert bleiben.
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2.2. Verschiedene Substratarten

Im Rahmen dieser Arbeit wurden wverschiedene Substratarten gete-
stet. Diese sind in Tabelle [1] explizit aufgefiihrt. Die erfolg-
reiche Prdparation supraleitender YBa,Cu,;0; Filme gelang im we-
sentlichen auf SrTiO3 ((100) und (110)), MgO (100), LaAlO, und
%4r0,5. Hierbei bedeutet erfolgreich, daB die resistiv gemessene
ibergangstemperatur der Schichten auf diesen Substratmaterialien
héher als 88 XK lag. Die anderen Substrate =zeigten tells starke
Diffusion gzwischen Schicht und Substrat (81, 8SiC, 8&iH, A1203),
keine Stabilitdt in der Sauerstoffatmosph8re bei hohen Substrat-
temperaturen (EuO, EuS8) oder es war nicht genug Substratmaterial
(YIG, Ba,,Fel;9) vorhanden. Die Vexsuche, mit EuQ oder EuS ein
einkristallines magnetisches Substratmaterial zum Studium der
Wechselwirkung von Magnetismus und Supraleitung an der Grenzfliche
Schicht-Substrat zur Verfiigung zu haben, scheiterten, da beide HMa-
terialien bei 700 °C in Sauerstoffatmosphire ihre magnetischen Ei-
genschaften an der Oberfldche wverlieren. Dies zeigte sich z.B.
beim BuO daran, dafl sich die Parbe des Einkristalles von violett
(Eu0) in schwarz (Eu,05) verdnderte. Auf EuO konnte jedoch eine
Ubergangstemperatur von 82 K erreicht werden, ohne die Sputterpa-
rameter sehr gut zu optimieren. Wie unten noch erldutert wird, be-
ndtigt man eine Mindestanzahl von etwa 10-15 gleichartigen Sub-
straten, das heiflit gleiche Dicke und gleiche Oberfliichenbeschatf-
fenheit, um die Sputterparameter wie Substrattemperatur und den

Abstand von Target und Substrat optimieren zu kénnen.

Die weiteren Untersuchungen erstrecken sich auf Filme, die auf
stante (a=0.3902 nm) /35/, die der a-~ und der b-Achse des
¥Ba,Cuz0; sehr &hnlich ist (a=0.382 nm, b=0.389 nm) /12/. Deshalb
gestattet dieser Substrattyp am ehesten ein epitaktisches Wachstum
der YBa,Cuj0,;-Filme. MgO (&8=0.42 nm) /36/ ist in den Epitaxievor-
aussetzungen nicht so giinstig wie SrTiC;. Hier findet ein Wachstum
der YBa,Cu30, Schicht unter einem Winkel von 45° zur (100)-Kri-
stallrichtung von MgO statt. Der Misfit zwischen MgO und YBa,Cuj304
betrdgt etwa 7% /37/ im Gegensatz zu ca. 1% bei SrTiO;. Ein weite-
rer Substrattyp (LaAlOj) Dbesitzt &hnliche Voraussetzungen wie

SrTiO3 hergestellt wurden. Dieses Substrat besitzt eine Gitterkon-




12

fiir LaAlO; genau die gleichen sind wie fir SrTiOj. Als HNachteil
dieser Substratart zeigte sich, daB ein vor dem Herstellungsprozef
gut poliertes Substrat nach dem Sputtervorgang eine verdnderte
Oberflidchenbeschaffenheit hatte. Dies ist auf eine Verzwillingung
des Substrates wihrend des Herstellungsprozesses der Schicht zu-

rickzufithren. Wie dieser Umstand vermieden werden kann, mull noch

untersucht werden.

3. Hefmethoden

In diesem ZXKapitel sollen kurz die verwendeten MeBmethoden be-

schrieben werden.

Zur Analyse der Stdchiometrie und der Schichtdicke wurde die
Rutherfordriickstreuung (im folgenden kurz RBS genannt) verwendet.

Bei dieser Methode werden hochenergetische leichte Ionen auf eine

Probe geschossen. Der Strahldurchmesser betrdgt zwischen 1 mm und

Energie / [a.u.]
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Figur [3] Schematische Darstellung eines RBS-Spektrums. Als Hate-

rialien wurde Gold auf Silizium gewdhlt.
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3 mm. Die Probe streut die Ionen dann haupts8chlich auf Grund wvon
elektronischer Wechselwirkung mit der Elektronenhiilie der Proben-
atome zuriick. Bei dem BeschuB wird die Ionendosis so gevring gehal-
ten, daB nur eine ¢geringe Schiddigung der Probe eintritt. In dieser
Arbeit wurden Helium-Ionen verwendet, die auf 2 MeV beschlieunigt
wurden. Mit einem energieaufl&senden Detektor wird dann die Ener-
gie der Ionen gemessen, die von der Probe in einen bestimmten
Raumwinkelbereich zuriickgestreut werden. Es exrgibt sich dann eine
Energieverteilung, die Informationen ilber die Stdchiometrie und
die Schichtdicke der Probe beinhaltet. Ein idealisiertes Beispiel
ist in Figur [3] zu sehen. Hier ist Silizium als leichtes Element
mit einer Schicht aus Gold bedeckt. Da der Streuquerschnitt der
Rutherfordriickstreuung eine monoton steigende Punktion der Atom-
zahl ist /38/, liefert ein schweres Element wie Gold ein Signal
bei hohen Enexrgien, wihrend ein leichtes Element wie Silizium bei
niedrigeren Energien gemessen wird. Die Breite des Signales gibt
AufschluB iiber die Dicke der Schicht. Das Silizium-Signal beginnt
bei einer Energie, die um die Schichtdicke des Goldes nach links,
also zu kleineren Energien hin verschoben ist. Aus der Riickstreu-
intensitdt erxhdlt man Aufschluf iber die Elementverteilung, also
Homogenitdt und StSchiometrie. Zur Erleichterung der Auswertung
wurde das Simulationsprogramm RUMP /39/ verwendet. In dieses Pro-
gramm g¢ehen als Anpassungsparameter die Dichte der Materialien,
die Elementverteilung als Funktion der Tiefe senkrecht zur Ober-
fldche (Schichtdicke)} und die StSchiometrie der zu analysierenden

Schichten ein.

Um eine Information iiber die Kristallgualitd&t zu erhalten, wurden
sogenannte Channelingmessungen an den Proben durchgefilihrt. Channe-
ling ist eine Modifikation wvon RBS. Hierbel wird versucht, bel der
betreffenden Probe einen Kristallkanal, eine im allgemeinen
niedrig indizierte Kristallrichtung, mit dem He-Strahl zu treffen.
Gelingt dies, so werden die He-Atome in dem Kristallkanal gefiihrt
und die Riickstreuausbeute erniedrigt sich. Ein Beispiel fiir ein
Channeling-Spektrum einer YBa,Cu;0; Schicht ist die untere Kurve
in Figur [11]. Im Vergleich dazu sieht man das RBS-Spektrum als
obere Xurve. 3Zur Auswertung dividiert man die Riickstreuausbeute
der einzelnen . Energiekandle aus dér Channelingmessung durch die
dex normalen RBS-Messung. Diese Werte nennt man Minimum Yield

(Vipin)- Bei sehr guten Einkristallen erreicht man Werte von 1%
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fir Xg;, (2.B. fiir Silizium- oder auch fiir sehr gute S5xTiO3-Ein-
kristalle). Fiir eine detaillierte Beschreibung der beiden Ionenme-

thoden sei auf W.K.Chu /38/ verwiesen.

Fiir die Untersuchungen mit TEM wurden die Proben zum einen einem
Riickdiinnvorgang unterzogen, zum anderen wurde die Querschliffpri-
paration verwendet. Beim Riickdinnen wird aus einem YBa,Cu30,-Film
auf SrTiO3 eine Scheibe mit einem Durchmesser von 3 mm mit einem
Ultraschallbohrer herausgeschnitten. Diese Scheibe wird dann von
der SrTiOz-Seite aus heruntergeschliffen, bis eine Stelle in der
Probe vorhanden ist, die nur noch eine Dicke von einigen gm be-
sitzt. Nun &tzt man mit einem Ionenstrahl an dieser diinnen Stelle
ein Loch in die Probe. Am Rand dieses Loches findet man dann Be-
reiche, die vom Elektronenstrahl durchstrahlbar sind. Aus diesen
TEM-Aufnahmen erhdlt man Informationen tiber die ZXRristallstruktur
in den a-b-Ebenen. Da wegen der kleinen Unterschiede in der a- und
der b-Achse des YBajCu30, Zwillingsbildung in den Schichten
moglich ist, kann man messen, ob Zwillinge in den Proben vorhanden
sind und welchen Abstand die Zwillingsgrenzen haben. AuBerdem kdn-

nen andere Phasen, Versetzungen und Kleinwinkelkorngrenzen ausge-

messen werden.

Informationen iiber das c-Achsenwachstum und Stapelfehler der Filme
erhdlt man aus der Querschliffsprdparation. Hierbeli werden schmale
Streifen wvon einer Probe abgesdgt und zwel Streifen jeweils mit
der YBa,Cu,;0,-Seite aufeinandergeklebt. Dieses Paket wird dann
ebenso wie beil der Riickdiinnung abgeschliffen, diesmal jedoch von
der Seite. Zum Schluf wird wiederum mit dem Jonenstrahl ein Loch
herausgedtzt, wonach man am Rand des Loches die MSglichkeit hat,
durchstrahlbare Bereiche zu finden. Diese lassen sich dann mittels
hochaufldsender Elektronenmikroskopie (HTEHM) abbilden. Auf diese
Weise kann man feststellen, wie gut das c-Achsenwachstum der
Schicht ist und welche Defekte z.B. vom Substrat in die Schicht
induziert werden. Welterhin erhdlt man AufschluB iilber die Defekt-

dichte*und die Art der Defekte wie z.B. Stapelfehler in der Probe.

Der’ SPezifische Widerstand bei Raunmtemperatur wurde mit einem
:Vierspitzenmeﬁplatz gemessen. Hierbei werden ¢ Federkontakte auf
die Probe aufgebracht, die &quidistant angebracht sind. Diese An-

ordnung {(Figur [4]) ermiglicht es, durch Verdndern der Strom-Span-
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Figur [4] Schematische Darstellung der zwei Konfigurationen, die
zur Bestimmung des spezifischen Widerstandes einer Pro-

be notwendig sind.

nungskonfiguration den spezifischen Widerstand bei  homogener
Schichtdicke zu ermitteln. Dies geschieht nach der Methode von van

der Pauw /40/ gemdB folgender Formel:

- _ K3

Mit bekannter Schichtdicke d kann so der spezifische Widerstand p
bestimmt werden. In der Formel unbekannt ist dabel die Funktion
f(Ry5/Ry3}. Diese beinhaltet Geometriekorrekturfaktoren, die sich
aber aus den Widerstdnden Ri9 und Ry3 bestimmen lassen. Das ge-

schieht iiber folgende Gleichung:

x-1 in2

* In2 .
C.5 exp(—¢ —) = cosh(—S57— * £ )
" X = ———Elg—~— und £ = £(Ry,/Rq3)
R127R13 127713

Mit der Bestimmung der Nullstelle z.B. nach dem Newton Verfahren
kann man diese Gleichung l8sen. FKontaktwiderstdnde zwischen den
Federkontakten und der zu messenden Probe brauchen bei diesem HeB-

verfahren nicht bericksichtigt zu werden.

Die Widerstandskurven der YBa,Cu30, Filmen wurden ebenfalls mit
einer Vierpunktmefmethode aufgenommen. Die Anordnung der Federkon-
takte war hierbeli aber nicht mehr iinear. Der supraleitende Film
wurde fir eine Messung in einen Probenhalter montiert und mit Fe-
derkontakten elektrisch kontaktiert. ﬂm die FKontaktwiderstdnde zu
erniedrigen, wurden vor der Messung zusdtzlich noch Gold- oder
Silberkontakte_:aufgedampft._ Die Dicken dieser Kontakte betrugen
typischerweise 100 nm und die “Widerst&nde zwischen zwei dieser
Kontakte bei 77 K betrugen 4-10 Ohm. Damit sind die Widerstands-

PN
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werte der Rontakte niedriger als der Schichtwiderstand bei Raum-
temperatur. Weiterhin sind niederohmige EKontakte auch notwendig
bei der Messung der kritischen Stromdichte. Sind die FKontakte
hochohmig, so:-erwidrmen sie sich durch den angelegten Mefistrom.
Dies kann dann die gesamte Messung verfélschen;'da an der Schicht
andere Temperaturen herrschen als an dem Temperaturfiihler. Der
MeBhalter fiir die Widerstandsmessungen wurde in eine Heliumkanne
eingebracht und langsam (innerhalb einiger Minuten) auf 77 K oder
auch auf 4.2 K abgekithlt. Dabei wurde die Probentemperatur nur
durch die HBhe der Probe iiber dem Heliumbad in der Xanne einge-
stellt. Als Temperaturfithler dient ein Platinwiderstandsthermome-
ter (Pt100), durch das ein Strom von 100 pA geschickt wird. Das
Temperaturgleichgewicht des MeBkopfes wird durch einen Rupferbe-
cher gewdhrleistet, der um den Probenhalter herum angebracht ist.
Die Temperaturmessung zeigte zwischen Aufwdrmen und Abkiihlen eine
Hysterese von weniger als 0.5 K. Der MeBstrom durch die Proben be-
trug in der Regel 1 mA. Die anfallenden Daten wurden rechnerge-

steuvert erfasst und ausgewertet.

Die Messungen der kritischen Stromdichte wurden in dem selben MeB-
halter durchgefithrt, der auch fiir die Widerstandsmessungen verwen-
det wurde. Um die bendtigte Stromstdrke klein zu halten, wurden
die Proben strukturiert. Dies geschieht in der Regel folgender-
maBen (Figur [5]). Man legt 2 Dréhte parallel im Abstand von etwa
i1 mm iiber die Probe (1) und deckt dann den Film mit einer Schlitz-
blende ab (2). Der Schlitz erstreckt sich iiber die gesamte Proben-
breite, wobei die Dr3hte durch die Blende zu schen sind. Nun be-
strahlt man die Probe mit dem unfokussierten UV-Licht eines Exci-
mer-lLasers. Der Laser erzeugt Lichtpulse von 40 nsec Lange mit
einer Energiedichte bis zu 2 J/cmz. Nach etwa 10 Schiissen ist die
nicht geschiitzte Fliche der Schicht entfernt. Nur die durch die
Blende und durch die Drdhte abgedeckten Fldchen bleiben stehen und
werden nicht geschddigt bis auf einen schmalen Randbereich von
etwa 3 jun Breite auf beiden Seiten der Briicke. Auf diese Weise
stellt man 2 Briicken auf einem Substrat her (3), die aber noch auf
beiden Seiten miteinander verbunden sind. Um diese Verbindung auf
einer Seite aufzutrennen, wird die Probe um 90° gedreht (4) und
wieder mit der Schlitzblende versehen {5). Dexr Bestrahlvorgang
wird wieder vorgenommen, wobei nur die eine Hilfte der YBa,Cuj30,

Schicht bestrahlt wird. Auf diese Weise trennt man die eine Fldche
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Figur [5] Schematische Darstellung der einzelnen Schritte wihrend
eines Strukturierungsvorganges an einer Probe,

auf und erhdlt zwei elektrisch voneinander getrennte Briicken (6).
Nach der Strukturierung werden die Xanten der Substrate mit SiC-
Schleifpapier abgeschliffen, um auch dort die Flidchen wvoneinander

zu iscolieren.

Die Breite der Briicken kann einfach durch die Anderung der Draht-
breite wvariiert werden. Typische Brilickenbreiten waren 50 gm beil

einer Briickenldnge von etwa einem halben Millimeter.

Die kritische Stromdichte I, #dber eine supraleitende Briicke wird

folgendermafBen berechnet:
1= I
< b*d

Hierbei stellt I den Strom dar, der liber die Briicke flieBt. b ist
die Breite der Briicke, die durch die Dicke des zur Strukturierung
verwendeten Drahtes gegeben ist, und d ist die Schichtdicke des

Filmes, die mit RBS bestimmt wird. Als Xkritische Stromdichte bel

einer bestimmten Temperatur wurde diejenige ' angesehen, bei .der

sich éin Spannungsabfall von 10 @V iber die Briicke ergab. Es er-

gibt sich in unseren Messungen nur ein Unterschied von 1 K in der

F




i8

Temperatur, wenn man von 10 2V zu z.B. 1 gV Spannungsabfall als
Mah iibergeht, was auch &fter in der Literatur angegeben wird. Die

10 gV wurden gewdhlt, um einen gut mefbaren Effekt auBerhalb der

Fehlergrenzen des Voltmeters zu erhalten.

Der ¥MeBvorgang lduft folgendermafen ab. Die Probe wird auf Helium-
temperatur abgekiihlt. Der Abkihlvorgang wird bei niedrigem HMefi-
strom durchgefiihrt, wobei auch der Widerstandsverlauf {iber die
Briicke aufgenommen wird, um die Ubergangstemperatur zu bestimmen.
Sind 4.2 XK erreicht, so wird der HMellstrom langsam erhdht, bis ein
Spannungsabfall wvon 10 gV am Veltmeter zu registrieren ist. Ist
dies bis zu einem Strom von 150 mA nicht der Fall, so wird die
Hohe der Probe iiber dem Heliuwmbad vergrdBert. Dadurch erwdrmi sich
die Probe langsam. Nun kann man becbachten, wann an der Briicke
eine Spannung von 10 gV abfdllt. Ist dies erreicht, erniedrigt man
die Stromstdrke und misst wiederum die Temperatur, beli der 10 pvVv

an der Bricke abfallen. Dies geschieht bis zu Stromstidrken von

1 pA hinab.

4. Charakterisierung der Schichten

4.1. Supraleitende Eigenschaften auf {100}y SrTiOB

Mit den oben aufgefithrten Parametern wurden die Schichten aus
YBa,Cuq04 hergestellt. Ein typischer Verlauf des Widerstandes als
Funktion der Temperatur fiir eine gute Schicht auf (100) SrTiO, ist
in Pigur {6} dargestellt. Die Probe =zeigt metallisches Verhalten
des normalleitenden Widerstandes fiir hdhere Temperaturen als 100 K
mit einem Restwiderstandsverhiltnis gréBer 3. Das Restwiderstands-
vernhdltnis ist definiert als der Quotient aus dem Widerstandswert
der Schicht bei 300 X und dem Wert bei 100 X. Die Extrapolation
des Widerstandes zu tiefen Temperaturen schneidet die Widerstands-
achse bei T=0 X, was nur bei Filmen sehr guter Qualitd3t gegeben
ist. Weiterhin sind einige charakteristische Punkte der Ubergangs-
kurve eingetragen. Diese sind T, (Einsatzpunkt), T,(Mittelpunkt),
bei dem der Widerstand der Schicht auf die Hilfte des Wertes bei
Té(Einsatzpunkt) abgefallen ist, und T,(R=0) als Punkt des Uber-
ganges, bei dem die Schicht komplett supraleitend ist. TC(Einsatz—
punkt) wird folgendermaBen bestimmt. Man ndhert die Widerstands-

verliufe im Bereich, wo metallisches Verhalten vorliegt, und im
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Figur [6] Ein typischer Widerstandsverlauf einer 100 nm dicken
YBa,Cu;0 Schicht auf SrTiO;. Sie wurde bei 700 °C und
einem Druck von 5 mbar hergestellt.

Ubergangsbereich zur Supraleitung durch Geraden an. Der Schnitt-

punkt dieser beiden Geraden wird als T, (Einsatzpunkt) definiert.
Bei guten Proben liegt T {R=0) bei 90 X bis 92 K mit einer Uber-
gangsbreite (T.(Einsatzpunkt)-T,(R=0}) kleiner als 2 K. Solche
Ubergangskurven, wie in Figur [6] gezeigt, konnten auch bei Ver-
wendung von MgO und LaAlO5 als Substratmaterial erreicht werden.

Um:die optimalen Herstellungsparameter zu finden, wird bei kon-
stantem Druck und konstantem Abstand von Target und Substrat (im
folgenden dgpg genannt) die Substrattemperatur systematisch vari-
iert. Man schaut sich die supraleitenden Eigenschaften der Schich-
ten an und erhélt auf diese Weise einen Wert fir die Substrattem-
peratuxr, bei dem die Schichten die hdchste Ibergangstemperatur
zeigen. Nun verdndert man dgg und_ﬁa:iiert wieder.die Substrattem-
peratur. Nach etwa 5 verschiedenen Temperaturen bei 4 Abstdnden

erhdlt man die richtigen Sputterparameter. Daraus ergibt sich, dah
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man etwa eine Anzahl von 10-15 Substraten bendtigt, um die Her-

stellungsparameter zu optimieren.

Einige Substratarten lassen sich mnach Abldsen der YBa,Cuj304
Schicht in einer schwachen Sdure wiederverwenden. Dies sind zum
Beispiel SrTiO3 und MgQ. Es kann aber vorkommen, daB die Substrat-
oberflédche durch Andtzen durch die Sdure leidet, oder dal sie ver-
kratzt wird. Dann mufl die Oberflache durch eine HNachpolitur ver-
bessert werden. Beli einigen Substratarten tritt schon beim Her-
stellungsprozel der Filme eine Interdiffusion =zwischen Substrat
und Schicht auf. Das fithrt dazu, daB das betreffende Substrat
nicht mehr verwendet werden kann. In diesem Zusammenhang muld noch
erwdhnt werden, daB bei den Driicken gréfler etwa 1 mbar die Wéarme-
leitfdhigkeit der Substratmaterialien einen grofen Einfluf auf die
Oberfl&dchentemperaturen der Substrate wdéhrend des Herstellungsvor-
ganges haben. In diesem Druckbereich findet der Wirmetransport
hauptsichlich durch Wirmeleitung und kaum noch durch Warmestrah-
lung statt. Die Oberfldchentemperatur ist aber, wie oben schon er-

wahnt, ein entscheidender Punkt bei der Herstellung.

Der kritische Parameter in dem Optimierungsverfahren ist der Ab-
stand dpg. Variationen von dpg um 1 mm bringen Verdnderungen im
T.(R=0) von 90 K auf 85 K mit sich. Der Abstand ist im allgemeinen
bei jedem neuen Target neu zu optimieren, da verschiedene Targets
unterschiedliche Sputterplasmen ausbilden. Da das Substrat aulBler-
halb des Plasmas liegen mull, um Aufheizungseffekte durch das Plas-
ma und Riicksputtereffekte durch negativ geladene Sauerstoffionen
zu verhindern oder wenigstens zu minimieren, ist dgpg auf die
Reichweite des Plasmas bei einem bestimmten Druck abzustimmen. Ist
der optimale Punkt einmal gefunden, kann man aber eine sehr lange
Zeit mit dem gleichen Target bel gleichen Parametern sputtern.
Auch der Zeitraum, in dem das Target benutzt werden kann, ist bei
einer guten Kontaktierung sehr hoch. In dieser Arbeit kam im we-

sentlichen ein Target, ndmlich ein YBa,Cu,0,-Target zum Einsatz.

In Figur t?} ist die Abhdngigkeit der Ubergangstemperatur von der
Substrattémperatur fir den Druck von 5 mbar dargestellt, wobei die
charakteriétischen Grﬁﬁen'aus Figur [6] eingetragen sind. Es ist
klar zu.erkennen, daB der Einsatzpunkt iliber den gesamten Substrat-

temperaturbereich von 450 °C bis 800 °C bei etwa 30 K liegt. Wei-
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Figur [7] Verlauf der {Ubergangstemperaturen T, (Einsatzpunkt),
T.(Mittelpunkt), T.(R=0) gegen die Substrattemperatur
von 100 nm dicken Filmen, die bei einem Sputterdruck

von 5 mbar hergestellt wurdem.

terhin zeigt sich, daB man in einem Temperaturbereich von 600 °c
bis 730 °C Ubergangstemperaturen grdBer als 80 X erhilt. Wie oben
schon erwdhnt wurde, zeigen alle Schichten dieses Verhalten ohne

eine Sauerstoffnachbehandlung bei hohen Temperaturen. Untersucht

Filme mit R&ntgenverfahren, so stellt sich heraus, dall bis

zu einer Substrattemperatur von 450 °C die Schichten c-achsentex-
turiert aufwachsen. Erniedrigt man den Sauerstoffdruck widhrend des
so ergibt sich eine &dhnliche Rurve

Sputtervorganges auf 2.5 mbar,
Hierfiir muB allerdings, wie schon

{(Figur [8]) wie in Figur [7].
oben erwahnt, dgpe angepasst, namlich vergréBert, werden. Es sind
nur T,(Einsatzpunkt) und T, (R=0) eingetragen. Die optimale Sub-

strattemperatur liegt wie bei einem Druck von 5 mbar bei 700 oc

bis 730 QC..Der Einsatzpunkt betrigt wiederum.bei allen Substrat-

temperaturen 90 K, allerdings erhdlt man bei einer Temperatur von .

600 -°C nur noch ein T.(R=0) von 40 X. Das heiBt, daB man durch

i
]
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Figur [8] Verlauf der Ubergangstemperaturen von 100 nm dicken
Filmen, die bei einem Druck von 2.5 mbar hergestellt

wurden.

eine Erh6hung des Sauerstoffdruckes wihrend des Herstellungspro-
zesses bei niedrigeren Substrattemperaturen ein hdheres T, errei-
chen kann. Die Homogenitdt des Plasmas limitiert den Maximaldruck,
bei dem man das entsprechende Target betreiben kann. So war es
nicht mdéglich, ein 'YBa,Cu,;04-Target bei hoheren Drucken als 6 mbar
zu betreiben. Um zu grdfBeren Driicken beim Sputtervorgang zu kom-
men, kann der Einsatz von Mikrowelleneinstrahlung niitzlich sein.
Diese unterstiitzt die Ausbildung des Plasmas und mit einem
BiSrCaCu0-Target konnte gezeigt werden, “dafl die Gllmmentladung bls

zu 15 mbar stabll und - homogen ist.

4ﬂ2. Homogenitit ‘der Filme =

Die Schichtdickenhomogenitdt der Filme wurde durch RBS"ﬁnd durchfl.

Widerstandsmessungen bei Raumtemperatur gemessen. Hierbei zeigte

sich, daB die Dicke der Filme bis auf 5% iber der 1 cm2 groBen
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Substratfl&che konstant ist. Eventuell auftretende unterschied-
lichen Helergebnisse an Proben, die auf einem Substrat gemessen
wurden (siehe Kapitel 6 bei Messungen der kritischen Stromdichte},
sind Qmmﬂmww_m¢h_wmwﬁmw.wmwM an.4mHHmﬁMmeumww”mmH Schichtdicke
NGEOWNGMmWHmw..;..UHm Flache, mu..m .ﬁowmow.mﬁ . besputtert werden kann,
hdngt ﬁﬁHw{dﬁ mmh ﬂﬂmmm.ﬂmmﬂwmﬁamﬁm.ﬂﬁ&.amm_mﬁbmﬁﬁmﬂwmwwmﬁm ab,

womit die Vergr®Berung prinzipiell kein Problem nmwmwmwﬂmn_mowwdm.

4.3. Oberfldchenbeschaffenheit

Eine typische meHmwmnwm.mwﬁmm Filmes, der bei 700 ﬂn hergestellt
wurde, ist in Figur [9] Wﬁ memw. Die Struktur der geschlossenen
Oberfliche der 7 nmm dicken Schicht ist glatt und wwmm..mwﬂ Aunftre-
ten von Inselwachstum kann ausgeschlossen werden. Die: Wahl des
oben erwdhnten nichtstdchiometrischen Targets hat zur Folge, daB
Ausscheidungen in den Filmen vorhanden sind. Der wwmﬁ_.mmwm%mwm
7 nm dicke Film =zeigt hell erscheinende Wﬁmmowmwaﬁmmmﬁ~‘mwm aus

Rupferoxid bestehen. Dies erhdlt man aus ROntgen- und EDX-Messun-

mwmﬁwgmmu Oberfldche eines 7 nm dicken ¥YBasCuq0,; Filmes auf
R, .umHHMOw in 5000 facher Vergrdferung. Die hellen Stellen
sind {(uO-Aunsscheidungen. AuBerdem erkennt man XRratzer

aul dem Substrat.

f
]
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b} 5000 facher

YBa,Cu304 Target herge-

Es sind keine BRusscheidungen zu erkennen.
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gen. Sonstige Fremdphasen konnten nicht nachgewiesen werden. Be-
trachtet man Figur [9] genauer, so erkennt man gerade Linien, die
guer iiber das Substrat verlaufen. Diese Linien sind Kratzer, die
wahrscheinlich von der Poclitur des Substrates herriihren. Diese
Stérungen sind auch auf neuen unbehandelten Substraten mehr oder
wenig hi#ufig zu finden und verursachen Probleme bei den HMessungen.
Bei der Verwendung eines stSchiometrischen Targets sind die
CuQ-Ausscheidungen verschwunden. Dies sieht man in dexr Raster-
elektronemmikroskopieaufnahme in Figur [10.a]. Die Oberfladche er-
scheint in 500-facher Vergr8Berung v6llig glatt. Auch in 5000~
facher VergrdBerung erkennt man keine Partikel auf der Oberfliche.
Es ist der Ausschnitt vergrdéBert, der in Figur {10.a] schwarz um-
randet ist. Der Defekt in Figur [10.b] ist eine Pore im Substrat,
die zur Fokussierung des Elektronenstrahles und damit zur Scharf-
stellung des Bildes im Rasterelekironenmikroskop benutzt wurde.
Hiermit steht also eine sehr glatte Oberfldche zur Verfligung, um
z.B. HMultilayer-Systeme und Bauelemente herzustellen, sofern keine

Diffusion mit einer aufzubringenden Deckschicht stattfindet.

Messungen mit Rutherfordriickstreuung (RBS) und Channeling sind in
Figur [11] zu sehen. Zundchst wurde eine 120 nm dicke Schicht mit
2 MeV He-Ionen in der sogenannten Random-Orientierung gemessen.
Hierbei wird der He-Strahl derart auf die Probe gerichtet, daB
keine der Kristallkandle des Perowskits YBa,Cu30, getroffen wird.
Dies ist in der oberen Kurve zu sc¢hen. Die Std8chiometrie des Fil-
mes ist innerhalb der Aufl8sung von RBS YBa,Cu30,. Dies konnte
durch einen Vergleich mit einer Simulation ausgewertet werden,
die mit dem Programm RUMP durchgefiihrt wurde. Diese Simulation ist
als durchgezogene Linie im RBS-Spektrum =zu evkennen. Es ist
auferdem noch in Figur [11] zu erkennen, daBl die Grenzfldche zum
Substrat SrTi03; bis auf 5 om scharf ist (5 nm ist die
Aufldsungsgrenze einer RBS-Messung) und keine wesentliche Diffu-
sion erkennbar ist. Dies kann aus dem Umstand geschlossen werden,
daB das gemessene Spektrum den gleichen Abfall an der Riickseite

der Ba- und Cu-Signale aufweist wie die Simulation der Messung.

Das untere Spektrum in Figur [11] ist ein Channeling-Spektrum der
Prcbe. Dabei traf der He~Strahl parallel zur Probennormale auf die
Schicht. In dieser ERonfiguration wird gemessen, wieviel Prozent

der c-Achse des YBa,Cu30; senkrecht zum Substrat ausgerichtet ist.
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Figur [11] RBS-~ und Channeling-Spektrum einer 120 nom YBa,Cuz04
Schicht auf S5rTi0O3. Eingezeichnet ist weiterhin ein
simuliertes Spektrum der YBa,Cu,;0, Schicht.

Im vorliegenden Fall liefert der Vergleich mit dem Random-Spektrum
ein Minimum Yield von 5.5%, was einer Ordnung der c-Achse senk-
recht =zum Substrat wvon etwa 98% entspricht. Im Vergleich zu den
Messungen anderer Autoren ist dies ein sehr guter Wert /21, 25/.
Bei Messungen an Einkristallen konnte ein Minimum Yield wvon 3.5%
gemessen werden /41/. Man mull allerdings erwdhnen, daB fiir eine
gute  Probe ein sehr gutes, glattes und defektfreies Substrat er-
forderlich ist. Da auch Channeling im SrTi0, Substrat beobachtet
wird, 'kann man auf epitaktisches Wachstum von YBa,Cu;0; auf
(100) SrTiO3 schlieflen. Dies ist konsistent mit den Messungen in
[011]1- und [111]-Richtung. Durch Messungen in [011]-Richtung kann
man die a-,b-Achsenorientierung der Schicht ausmessen. Das Minimum
Yield in dieser FKonfiguration betrug 25%, was &hnlich zu den Mes-

sungen anderer Autoren /42/ ist. DaB dieser Wert schlechter ist
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als in [001]-Richtung, liegt zum einen daran, daBl Zwillinge in den
Proben vorhanden sind, und zum anderen, daB die [001]-Richtung die
Richtung mit den grofien "Kandlen" in YBa,Cu304 ist. Man sieht auch
bei der Messung in [011}-Richtung ein abgesenktes Signal beim

SrTi0;, was auf epitaktisches Wachstum hindeutet.

An ‘den Filmen wurden auch Untersuchungen mit Transmissionselektro-
nenmikroskopie (im weiteren kurz TEM);durchgefﬁhrt. Hierfir wurde
dieZQuerschliffpréparation verwendet. Auch hier zeigte sich, daB
die. Filme epitaktisch auf dem (100) SrTi0, aufwachsen (Fi-
gur [12]). Die c-Achse ist senkrecht zur onbennormale ausgerich-
tet. Man erkennt ‘deutlich, welche Ausw1rkungen ein schlechtes Sub-
strat,_hat S Im aekennzelchneten Bereich befindet sich eine hohe
Stufe' im ‘Substrat. Die von hier ausgehende Defektstruktur er-
streckt: sich ﬁber einige 10 nm des Films. Die c-Achse ist in
diesem Berelch um 90° verklppt An anderen. Stellen'in dexr Probe
konnte man erkennen, daﬁ das Lagenwachstum- oberhalb dieser Defekte
wieder vorhanden- ;st, aber dort ist die Schichtung nicht linear
undfbarallel zur - Substratobertfliche. Erstmim Abstand von einigen
100 nm von 'der Substratoberfliche stellt sich wieder eine unge-
stérte:Kristallstruktur.ein. Im weiteren Lkann gczelgu werden, dal
diese Defekte die supraleitenden Eigenschaften wie z.B. die kriti-
sche'étromdichte érheblich stdren. weiterhin'kann man aus den Kon-
trastunLerschleden -im YBa2Cu3O7 Film erkennen, ‘daB. eine “hohe De-
fektdichte; bestehend aus “Stapelfehlern und Versetzungen in-der
Schicht’ Vorhanden ist. Betrachtet man die Schlcht abselts der ‘Sub-
stratdefekte,'so sieht’ man auch ‘innerhalb der “Aufldsung von eini-
gen Nanometern ‘keinen - Ubergangsbereich zw1schen YBa20u307 und
SrT103 ‘Die:-Grenzfldche - zwischen -beiden .Materlallen ‘zeigt einen
scharfen _30ntrasLquerschLed “und das-.ep¢tht¢sche Wachstum ist
klar'fiu ferkennen.E;Das Cbedeutetg.:&aﬁ-*innerhalkx:der} Heﬁaufl6sung
keineIQDiffusionf~zwischen57Schicht und Substratﬁjwéhrend ydes

Herstellungsprozesses stattaefunden hat

Diese Hessungen llefern also das Resultat, daB mit: dleser Sputter—
methode . elnkrlstalilne, epltaktlsche YBazcu307—Fllme auf SrTi0,
hergestellt werden -kénnen, die sehr gute supraleitends. Elgenschaf—
ten zeigen. Bel der Bezeichnung einkristallin muf man allexdings
beachten, daf Zwillinge in den Schichten vorhanden sind und die
Defektdichte, die aus Stapelfehlern, Versetzungen usw. besteht,

AT




s
hadd
Yo
=
s
@_.l
N
ed
jae)
S H
bt
3L
o g
I
O I
5D
-
D
3
L ]
Q-
W o
w
nw
]
moi
rr o
N
moM
Q=
[
C
]
!
[
}....l
=
(!
m
o
e}
Fh

USUTS

8¢



29

sehr hoch ist. AuBerdem =zeigt sich, daB Substratdefekte das
Schichtwachstum des YBa,Cu,;04 stark beeintrdchtigen kOnnen und in
Bereichen bis zu einigen 100 nm die Schichtstruktur sehr stark
stdéren. Bis zu Schichtdicken wvon 5 nm ist kein Inselwachstum zu
erkennen. Mit einem YBa,Cuy0,-Target kOnnen nahezu ausscheidungs-

freie Filme hergestellt wexrden.

Um reprcduzierbar hochwertige Filme herstellen zu kdnnen, ware es
notwendig, jedes Substrat vor der Herstellung der Schichten mit
Réntgenmethoden und mit Channeling zu charakterisieren. Es reicht
dabei nicht aus, aus einer Charge von 20 Substraten, die gekauft
wurde, ein oder zwel Substrate diesen Untersuchungen zu uniterzie-
hen. Innerhalb einer Lieferung konnten drastische Unterschiede in
der Substratqgualitit und damit in der Schichtqualitdt festgestellt
werden. Wenn weiterhin ein Substrat nur ein Minimum Yield in der
Channeling-Messung von 20% aufweist, so kann die epitaktisch auf-

wachsende Schicht keinesfalls ein besseres Ergebnis liefern.

4.4, Messuncgen an Schichten auf (110) SrTiO3

¥it den optimalen Herstellungsparametern von YBayCuj;04-Schichten
auf (100} SrTiO3 wurden auch auf (110} SrTi0; Filme hergestellt.
Die Substrate waren dabei so geschnitten, dafl eine Substratkante
entlang: der- [100] Richtung und ‘die: andere Kante entlang der [11G]-
Rlchtung des SrT103 ausgerlchtet ist. Dles ermogllcht das Wachstum
dexr Schlcht wobel dle c—Achse des YBaZCu307 ln ‘der Schlchtebene
1legen.kanp.-9as hat dann . zur ti‘cvlgre. dafl. der: Widerstandsverlauf
anisotr0p w1rd je nachdem- entlang welcher Richtung. man dle Strom—
Snannunﬁskonbakte anlegL._Der SD921flsche Wlderstand in c- Rlchtunq
1st wesentlich hoher als derjenlge in den “a-,b- Ebenen . D;eser
Sachverhalt 1st 1n “Figur - [13; dargestelltL Legt man elnmaludié
Kontakte -fur dle Wlderstandsmessung 'in ‘[1003-Richtung .~ an,.“so
ergibt .’ 51ch eln..3 mal “héherer spez1flscher ﬁlderstand ‘als ‘senk-
recht - dazu -in. [110} Rlchtung Belde Rlchtungen zelgen metalllsches
Verhalten mlt einem: RestwldersLandsverhaitnls ‘von. 2.5. “Dies lst im
Gegensatz  zu: Bando_et al. /14/ der kelnen Unterschled im “spezi-
fischgn.wiﬁerstand findettzIn.anderen-qntersuchungen von Enomoto
/42/ wird eine Anisotropie.von etwa 50 =zwischen beiden Richtungen

gemessen und entlang der [100]-Richtung kein metallisches Verhal-

i
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Figur [13] Widerstandsverlauf einer YBa,Cu30; Schicht auf (110)
SrTi0; gegen die Temperatur in der [110]- und der
{100]}- Richtung.
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ten festgestellt. Der um den Faktor 4 hohere spezifische Wider-
stand im Vergleich zu den Schichten auf (100) S5rTiO; ist in Uber-

einstimmung mit anderen Autoren /14, 43/.

Eine typische Oberfldche einer Schicht auf (110) SrTi0O5 ist in Fi-
gur [14] zu sehen. Die HMorphologie der Oberfléche ist anders als
auf (100) SrTiO5. Neben den CuO-ARusscheidungen (die hellen Stellen
auf der Oberfldche) erkennt man eine Schichtdickenmodulation von
etwa 200 nm entlang der [100]}-Richtung. Diesen Umstand Xann man
mit der wunterschiedlichen Wachstumsgeschwindigkeit entlang der
verschiedenen Kristallrichtungen des YBa,Cu;0; erkléren. Dies
erkennt man deutlich bei Einkristallen, die in a,b-Richtung

B2

wesentlich grfiere Dimensionen besitzen als in c-Richtung.

5. Untersuchung der supraleitenden Rigenschaften an diinnen

YBaZQE3Q7~Filmen

5.1. Abhdnaiockeit der bergangstemperatur von der Schichtdicke

Wie in der Einleitung gesagt, liegt ein wichtiger Aspekt dieser
Arbeit auf der Untersuchung an diinnen Filmen. Es ist hierbei von
Interesse, bis zu welcher Schichtdicke man noch supraleitende Fil-
me herstellen kann und wie sich der spezifische Widerstand und die
kritische Stromdichte von YBa,Cu,0; mit abnehmender Schichtdicke
verhdlt. Zu diesem Zweck wurden Filme verschiedener Schichtdicke

auf (100) SrTiO; hergestellt.

In Figur [15] ist der Widerstandsverlauf von 5 dieser Filme gegen
die Temperatur aufgetragen. Diese Werte sind vergleichbar, da die
MeBgeometrie bei allen Proben die gleiche war. Bis zu einer Film-
dicke von 15 nm ist die Ubergangstemperatur T (R=0) nicht ernied-
rigt und betrigt 88 K. Dinnere Filme zeigen jedoch ein verringer-
tes T,. Ein 7 nm dicker Film ist noch bei 65 X komplett supralei-
tend und zeigt metallisches Verhalten mit einem Restwiderstands-
verhidltnis von 2.0 /45/. Diese Messungen sind konsistent mit denen
anderer Gruppen /21, 25, 28/, die spdter &hnliche Hefergebnisse
verdffentlicht haben. Bei diesen dinnen Schichten ist allexdings
zu beachten, daB sie ihre supraleitenden Eigenschaften innerhalb

von. 1 bis 2 Stunden verlieren, wenn man keine Passivierungsschicht
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Figur [15] Widerstandsverlauf von 5 verschieden dicken YBa,Cu,0,
Filmen. Die Parameter, beili denen die Filme hergeste%lt
wurden, waren T, = 700 °C und p = 5 mbar.

aufbringt. Diese Verschlechterung der Eigenschaften ist einfach zu
messen, indem man an einem diinnen Film vierpunktmdéBig den Wider-
stand beil Raumtemperatur untersucht. Der Widerstand der nicht ab-
gedeckten Schichten verdndert sich innerhalb weniger HMinuten um
den Faktor 2 bis 3. Das metallische Verhalten im normalleitenden
Temperaturbereich wechselt in eine halbleitende Charakteristik.
Mit diesem Wechsel verindern sich selbstverstdndlich auch die sup-
raleitenden Eigenschaften. Dieser Effekt ist auch bei dickeren
Filmen zu beobachten, hat dort aber nicht den Verlust der Supra-
leitféhigkeit zur Feclge. Aber auch bei diesen Filmen ist eine Wi-
derstandserhShung festzustellen, abhidngig vom Alter der Filme.
Dieser Effekt ist auf die Reaktion wvon Barium mit der Luftfeuch-
tigkeit zuriickzufiihren. Hierbei wandelt sich Barium mit Wasser in
Bariumhydroxyd:ﬁm.'ﬂit Coé”findet dann eine Umformung zu BaCO,
statt. Dieser Vorgang ist irreversibel bis 900 °C /46, 47/.

Eine ?assivierungsschicht verhindert den Kontakt der Schicht mit

der"Luftfeuchtigkeit und besteht im einfachsten Fall aus amorphem
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YBa,Cu30,. Diese stellt man her, indem man ohne die Sputterappara-
tur zu &ffnen die einkristalline Schicht nach der Herstellung auf
Raumtemperatur abkilhlen 1&Bt. Dann evakuiert man erneut die Sput-
terkammer und sputtert bei ungeheiztem Substrat eine Schicht
YBa,Cu305 auf den supraleitenden Film auf. Dex Film, der auf der
einkristallinen Schicht abgeschieden wird, ist rdntgen-amorph. Der
elektrisch isolierende Schutzfilm &ndert im Rahmen der MefBgenauig-
keit nicht die Eigenschaften des supraleitenden Films, verhindert
aber dauerhaft die Reaktion des Barium mit der Luftfeuchtigkeit.
Weiterhin ist es vorteilhaft, wenn die Passivierungsschicht in
reinem Sauerstoff gesputtert wird, da man dann davon ausgehen
kann, daB die einkristalline Schicht keinen Sauerstoff aus den
obersten Lagen verliert. AuBerdem gelangt vor dem Aufsputtern der
Deckschicht keine Luftfeuchtigkeit an die Filmoberfldche, da die
Apparatur nicht gedffnet wird. Diese Methode ist sehr effektiv. So
geschiitzt zeigte ein 12 nm dicker Film nach drei Monaten keinen

Verlust in der kritischen Stromdichte. Dieses Passivierungsverfah-
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Figur {16] T.(R=0} in Abhdngigkeit von der Schichtdicke. Die Her-
B stellungsparameter der Filme waren T, =700 ®c  und
p=5 mbar.
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ren wurde erstmals von Xi /25/ vorgestellt. Auf weitere Schutz-

bzw. Deckschichten wird spdter eingegangen.

In Figur [16] ist T, (R=0) in Abhd&ngigkeit der Schichtdicke darge-
stellt. Man sisht deutlich, daB bis zu einer Filmdicke von 15 nm
die gleichen T_(R=0)-Werte vorliegen wie bei dicken Schichten von
200 nm. Die Sputterparameter waren bis auf die Sputterzeit die
gleichen. Die grofie Streuung in T, bei niedrigen Schichtdicken re-
sultiert zum einen in der MePmethode der Schichtdicke (RBS ist nur
auf 5 nm genau in der Dickenbestimmung) und zum anderen spielt
hier wieder die Substratqualitidt mit hinein. Ein 7 nm dicker Film
enthdlt noch 6 Einheitszellen YBa,Cu30,; (die Filme wachsen c-ach-
senorientiert auf). Treten hier Stdrungen an der Substratoberfla-
che auf, wie sie an Figur [9] beschrieben worden sind, so hat dies

einen drastischen EinfluB auf die Ubergangstemperatur und auf die
kritische Stromdichte. Bei einem Versuch, gleichartige 5 nm dicke
Filme herzustellen, zeigte sich, daB trotz gleicher Herstellungs-
bedingungen verschiedene Ubergangstemperaturen resultierten. Dies
reichte von einem halbleitenden, nicht supraleitenden Film bis zu
einem, dessen T_(R=0) bei 50 K lag. Diese Schwierigkeit der Repro-
dugierbarkeit wird auf die unterschiedliche Qualitdt der SrTiO3
Substrate zuriickgefithrt. Rockingkurven Messungen am (004)-Reflex
des SrTiO;3 zeigen dies sehr drastisch. Variationen um mehr als den
Faktor 15 in der Halbwertsbreite dieses Reflexes, Fehlorientierung
der Oberflichennormale zur Kristallachse um mehr als 1° sowie vor-
handene Xratzer liefern genigend Griinde fiir diese unterschiedli-
chen Widerstandsverldufe. Untersuchungen bei noch geringeren

Schichtdicken sind also nur mit Substraten von sehr guter Qualitit

sinnvoll.

5.2. Messung des spezifischen Widerstandes

Die Abhingigkeit des spezifischen Widerstandes der Filme 1ist in
Figur [17] zu sehen. Wie bei der T_-Abhdngigkeit ist der spezifi-
sche Widerstand bei Raumtemperatur bis hinab zu 10 nm konstant und
betrdgt (300 +/- 20) pilcm. Dieser Wert liegt etwas héher als bei
anderen Schichtherstellern /14, 20, 25, 42/, die etwa 200 p{cm als
Raumtemperaturwidefstand angeben. Diese Differenz kann daher her-

rithren, daf durch den schnellen Abkithlvorgang und durch die rela-

R R I~ Lo E A A AR SR o o b at ol "
LAV Illoiad 1y DU.UDL.J.GLL-UI.I].E‘::.Lat

|



35

1.5 1

£ e

) 4

T J

= ]

1.0

- ]

g:j i

8 )

& ]

[eB]

= ]

= (.51

& ]

] e & o

1 .
G_O—‘TY'II’II]![FI’YYIIIIE{I!lllTl’l’T{ll}'IIli:l

0 50 100 150 200

Schichtdicke / nm

Figur [17] Der spezifischer Widerstand in Abh3ingigkeit von der
Schichtdicke.

Filmen vorhanden ist. Dies hat allerdings keinen schlechten Ein-
fluB auf die anderen Filmeigenschaften. Die Streuung bei niedrige-
ren Dicken hat, wie oben erwihnt, ihre Begriindung in der Substrat-
qualitdt und der ungenauen Schichtdickenbestimmung durch RBS. Wel-~
terhin kann eine Schicht-Substrat-Reaktion vorhanden sein, die
ausserhalb der MeBgenauigkeit der verwendeten Methoden liegt und
S0 die Schichtqualitit verdndert. Auf Grund der Tatsache, daf der
spezifische Widerstand bis zu geringen Schichtdicken konstant ist
und daB die Filme bis hinab zu 5 nm komplette Supraleitung und
metallisches Verhalten zeigen, kann_“'man ” ausschlieBen, daBi
Inselwachstum von YBa,Cu304 auf SrTiOg stattfindet. Dies ist auch
in der Rasteraufnahme in Figur [S] zu erkennen. Die Aussage wird
noch durch RHEED-Messungen | von T.Terashima et al. /48/
unterstiitzt, die =zeigen konnten, dal 'schon beim . Aufwachsen der
ersten Atomlagen auf :SrT;O3 .fepitaktisches, fldchendeckendes
Wachstum. einsetzt. Dies wird weiterhin durch die Tatsache
unterstiitzt, daB das Wachstum bei Einkristallen in a-,b-Richtung

schneller ist als in c-Richtung. Ein zweidimensionales
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Widerstandsverhalten der Schichten ist aber selbst bei den
diinnsten von uns  hergestellten Filmen nicht festzustellen.
Messungen von Xi et al. /25/ konnten an diinnen Filmen im Vergleich
mit einer Thecorie von Aslamasov und Larkin 749/ zeigen, daB selbst

5 mm dicke S8chichten dreidimensionales Verhalten im Widerstands-

verlauf besitzen.

Insgesamt kann man schlieBen, daB das Substrat SrTiO; Schicht-
wachstum bis hin =zu geringsten Filmdicken gestattet, ohne selbst
die Filmgualitdt =zu beeintrichtigen. Welche minimale Schichtdicke
mdglich ist, bei der ein ¥Ba,Cu,;04 Film noch komplett supraleitend
wird, kann im Augenblick nicht gesagt werden, da die Substrat-
gualitdt der limitierende Faktor bei der Herstellung der Filme
ist. Die niedrige Xohidrenzlinge in der c-Achse 1ist sicherlich
glinstig fiir die Herstellung noch diinnerer Filme nit guten

supraleitenden Eigenschaften.

6. Messungen der kritisgschen Stromdichte

Bei Sintermaterial von YBa,Cug0y wird die kritische Stromdichte
hauptsdchlich durch die Kontaktstellen zwischen den supraleitenden
RK&rnern, den weak links, und durch EKorngrenzen /50/ beschrankt.
Das fihrt dazu, daB die kritische Stromdichte nur etwa 1*104 A/cm2
bei 4 K betrdgt. In Filmen werden viel hShere Stromdichten or-
veicht. An den oben erwdhnten Proben sind ebenfalls kritische
Stromdichtemessungen durchgefilhrt worden. Dies geschah hauptsdch-
lich im HRulifeld, an einigen Proben auch im HMagnetfeld bis =zu
einer maximalen Feldstdrke von 4 Tesla. MNullfeld heiBt in diesem
Fall das Exrdmagnetfeld. Zusdtzlich wirkt noch das Eigenfeld,; das
der Strom erzeugt, welcher durch die supraleitende Briicke fliefit.
Eine laserstrukturierte Briicke aus YBa,Cu304 auf S5rTiO, ist in Fi-
gur [19] =zu sehen. Man erkennt auch hier wieder Kratzer, die quer
zum supraleitenden Steg verlaufen. Aus den in'Kapitel 4.3. gemach-
ten Bemerkungen ist klar, daB diese KRratzer die Qualitdt der
Briicke vermindern. Zum einen wird die hominelle Schichtdicke er-
niedrigt, zum anderen ist auf Grund des gestdrten Wachstums an den
.Stﬁyungen des Substrates die Stromtragfdhigkeit verringert. Wie im
weiteren zu~Sehen.sein wird,7iesultieren aus diesen Substratfeh-
lern grofie Schwankungen in der kritischen Stromdichte I_., beson-

ders bei den Hessungen an diinnen Filmen.
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Figur [20] Verlauf der kritischen Stromdichte von zwei Bricken.
Die zwei Briicken wurden auf einem Substrat strukturiert

und zeigen unterschiedliches Verhalten.

kénnen, wie in EKapitel 4.2. erldutert, ausgeschlossen werden. In
Figur [21] sind die Temperaturen, bei denen in den einzelnen Pro-
ben die kritische Stromdichte 1+#10° A/cm? betrug, gegen die

Schichtdicke eingetragen. Man erkennt deutlich, daf die HeBergeb-

nisse sehr stark streuen. Besonders beil Schichtdicken, die kleiner
als 50 nm sind, wird die Variation der Ergebnisse sehr groB. Je
diinner die Filme werden, desto grdber wird der Einflul der Sub-

stratquali-tdt auf die Schichteigenschaften.

Bei einigen Proben ergaben sich allerdings auch fir sehr dinne
Filme sehr hohe kritische Stromdichten. So konnten zwei 30 nm
dicke ' Briicken hergestellt werden, die ein I_ von 1#10% A/em? pei
80 'K besaBen. Dies liegt hdher als der Wert, der von Venkatesan et
al.> /21/ an einem 30 nm dicken Film gemessen wurde. Eine 10 nm
‘dicke Schicht, die bei 80 K komplett supraleitend war, hatte bei

76. K eine kritische Stromdichte von 1%10° A/cm?.
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Figur [21] Abh3ngigkeit der Temperatur, bei der die einzelnen Pro-
ben 1%10° A/cm? tragen kdénnen, von der Schichtdicke.

Auf Grund der Substrateinfliisse kann man nur eine grobe Ab-
schitzung geben, bis zu welcher Schichtdicke die kritische Strom-
dichte unver@ndert bleibt. In Figur {22] sind die Temperaturen ge-
gen die Schichtdicke eingezeichnet, bei denen die besten Proben
eine kritische Stromdichte von 1*10° oder 1#10% A/cm? tragen konn-
ten. Bis hinab zu 30 nm ist die Stromtragfdhigkeit im Rahmen der
Messgenauigkeit konstant. Im Bereich von 30 nm bis 10 nm sinkt sie
ab. Bei einer Schichtdicke von 10 nm erh&lt man 1%10° A/cm? bei
65 K. Unterhalb von 10 nm f&dllt -die kritische Stromdichte stark
ab. Als bester Wert ergab sich fiir eine Schichtdicke von 150 nm
ein Wert von 1*10° A/cm? bei’ 85 K. Dieser Film. konnte schon
1%10°% a/cm? bei 89 K tragen. Die Werte dieser Stromdichten sind

denen aus ‘der Literatur vergleichbar /52, 53/..:

Wie schon oben gesagt, verursachen vermutlich Kratzer die grofe
Streuung--in ‘der kritischen Stromdichte. ‘Eine Untersuchung der Fil-
me an einem Tieftemperatur-Rasterelektronenmikroskop (LTSEM) 1in

Tiibingen konnte dies ganz klar zeigen /54/. Beli diesen Experimen-
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Figur {223 Kritische Stromdichte in Abhdngigkeit von der Schicht-
dicke. Hier sind Werte der besten Proben eingetragen.

ten werden die Proben auf Temperaturen unterhalb der Sprungtempe-
ratur abgekihlt und die Stromtragfdhigkeit der Filme in Abhdngig-
keit vom Ort auf der Briicke untersucht /55/. Die Probe wird im
LTSEM - angeschaut und ein Transportstrom -an die Briicke angelegt.
Sind Bereiche vorhanden, die nicht mehxr supraleitend sind, so er-
kennt man dies an einem helleren Xontrast in der Abbildung des
LTSEM. Vergrifiert man nun den Strom iiber die Briicke, so kann man
verfolgen, wie die 'nicht supraleitenden Bereiche (helle Bereiche)
grdfer werden und neue hinzukommen. In Figur [23] ist eine solche
Messung gezelgt. Zundchst wird I.,., als der kritische Strom be-
stimmt, ‘bei dem die Briicke im LTSEM keine ZXontrastunterschiede
zeigt. In Messung a) wurde etwa 2¥I_ .. an die Briicke angelegt,
wobei sich kleine Bereiche zeigen, die-normalleitend sind. Erhdht
man nun den Strom weiter, so ergibt sich ein gr8Berer Spannungsab-

fall.'an der~Brﬁcke,_und_die-Bereiche,;die normalleitend sind, wer-

den immer ‘‘gréfer. Es 'érgibt;'sich:,ein ~Streifemmuster quer  zum.

Briickenquerschnitt, das sich sehr -einfach :durch- Kratzer im Sub-

strat erkliren 1&Bt. Dieses Muster ist ebenfalls in Figur [23]




Figur [23]

' Stromstdrke grdBer. Bei 77 K betrigt I
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T=83 K

Spennung / mY
(@]
|

Bild einer 75 nm dicken Briicke, aufgenommen im LTSEM.
Bei konstanter Temperatur von 83 K werden '3 verschiede-
ne Stromstdrken angelegt. Die hellen Bereiche sind
-nicht komplett supraleitend und werden mit =zunehmender
] _9*105 tﬁ/cmz;-
Die dunklen Bereiche tragen mehr als 4*10% A/cm? /54/.
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eingezeichnet. GroBl et al. schdtzen die kritische Stromdichte in
den dunklen Bereiche einer 75 nm dicken Briicke =zu mehr als
4%10° A/cm2 bei 77 X ab, was in guter Ubereinstimmung mit den
Literaturwerten anderer Autoren ist /14, 52, 53/. Die HMessung der
kritischen Stromdichte I_.. , bei der einfach der angelegte Strom
durch die Fliche der Briicke dividiert wird, hatte an dieser Briicke
nur einen Wert von 9+10° A/cm? ergeben. Dies entspricht auch dem

Wert, den in Figur [23] die hellen Bereiche auf der Briicke tragen.

6.2. Messungen der kritischen Stromdichte im Magnetfeld

Bringt man einen Supraleiter in ein Magnetfeld, so versucht die-
ser, das HMagnetfeld aus seinem Inneren herauszudrdngen /56, 57/.
Es bilden sich AbschirmstrOme aus, die iliber die gesamte Oberfliche
des Supraleiters flieBen. Dies gilt fiir alle Supraleiter unterhalb
der kritischen Feldstdrke Hg;. YBa,Cu304 ist ein Typ-2 Supralei-
ter, in denen sich bei HMagnetfeldern, die. grbBer sind als H,y,
FluBschlduche {auch Vortices genannt) in der supraleitenden Probe
ausbilden, welche aus normalleitendem Material bestehen. Aus ener-
getischen Griinden sind diese Bereiche schlauchfdrmig mit der Achse
parallel zum angelegten Eeld;iIm.ﬁbergangsbereich vom supraleiten-
den zum normalleitenden Bereich, der FluBschlauchwand, flieft ein
kreisfOrmiger Abschirmstrom, der einen magnetischen Dipocl dar-
stellt. Die Wechselwirkung der Vortices untereinander fithrt dazu,
daB sich ein sogenanntes. FluBschlauchgitter -bildet. Unter dem Ein-
fluB eines &uBeren Magnetfeldes und eines elektrischen Feldes kon-
nen die Vortices durch die Lorentzkraft bewegt werden. Diese Bewe-
gung wird durch Haftstellen (scogenannte"Pinningzentren) behindert.
Uberschreitet die Lorentzkraft einen kritischen Wert, so 18sen
sich die Vortices von den Haftstellen und eine Bewegung der FluBb-
schlduche ist mdglich. Die Pinningzentren kOnnen Kristallbaufehler
wie Zwillingsgren=zen, Rorngrenzen, ader auch Ausscheidungen in dem
Supraleiter sein. Je stdrker das Pinning an den Haftzentren ist,

desto hther ist die kritische Stromdichte.

Zusdtzlich zur Bewegung durch das angelegte Magnetfeld findet noch
eine thermisch aktivierte Wanderung dexr Vortices statt. Dies kann
man “durch. Messungen des Abfalls der Remanenz einer.supraleitenden
Probe in Abhéngigkeit von der Zeit messen /58, 59/. Dazu nimmt man

die Magnetisierungskurve einer Probe auf, zum Beigpiel mit in
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SQUID-Magnetometer. Bei gesintertem Bulkmaterial lieferten unsere
Messungen bei 4 K einen Abfall der Remanenz von 7% nach 6 Stunden.
Dieser Wert bezieht sich auf die Remanenz der Probe, die direkt
nach dem Abschalten des Magnetfeldes von 4 Tesla gemessen wurde.
Bei Filmen, deren Oberflichennormale parallel zum HMagnetfeld aus-
gerichtet war, ist dieser Abfall nicht so stark und betrdgt etwa
2% /59/, wenn man unter gleichen Bedingungen wie eben miBt. Dieser
thermisch aktivierte Prozess und EKratzer auf dem Substrat be-
wirken, daB die kritischen Stromdichten, die aus Remanenzmessungen
und der Bean’schen Formel /60/ resultieren, eine GrdBenordnung
niedriger liegen als die Werte aus Stromtransportmessungen /58/;
wie sie eben in Kap. 6.1. vorgestellt wurden. In der Bean’schen
Formel ist die Remanenz proportional zur kritischen Stromdichte.
Die Kratzer bewirken, daB die Kristallstruktur des Filmes gestort

ist und so Schwachstellen in der Schicht vorhanden sind.

Ein weiteres Experiment wurde an Schichten durchgefiihrt, um zu
messen, in welchem MaBe Korngrenzen oder weak links das Fliefen
des Abschirmstromes in der Schicht behindern /53%/. Zu diesem Zweck
wurden Magnetisierungsmessungen an mehreren Proben durchgefiihrt.
Das Magnetfeld stand dabei wieder senkrecht zur Schichtoberfldche.
Wenn der Abschirmstrom nicht behindert wird, muB bei gleichartigen
Proben, die auf Substraten unterschiedlicher Flache hergestellt
werden, das Verhdltnis aus Magnetisierung und Radius des Abschirm-

°

stromes gemdB der Bean’schen Formel konstant sein. Sie lautet :

I, ~ H/x

Magnetisierung der Probe = m/V
Radius des aAbschirmstromes in der Probe

il

mit

i

Remanenz der Probe

< 8 H =
Hi

Volumen der Probe

Bei einkristallinen Filmen gilt :
v o= ﬁ*rz*d
d Dicke der Probe

I, ~ m/(ﬁ*r3*d)

Bei polykristallinen Filmen mit vielen weak links und Korngrenzen
flieBt der Abschirmstrom hauptsdchlich innerhalb kleiner EKorner.

In solchen Filmen &ndert sich die Remanenz bei FldchenvergriBe

A
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mit r2 {proporticnal der Probenfldche). In einkristallinen Filmen
sollte der Abschirmstrom iliber die ganze Probenfldche flieBen. Beil
konstanter kritischer S8Stromdichte &ndert sich dann die Remanenz
bei Flachenverdnderung mit r3. Dieses Verhalten finden wir in
unseren Filmen. Um dies zu untersuchen, wurde =zundchst die Magne-
tisierungskurve einer ungeteilten Schicht (10*10 mmz) bei 4 K auf-
genommen. Danach wurden die Substrate in 4 Viertel zerschnitten
und an Jjedem dieser Teilstilicke wiederum die Magnetisierungskurve
aufgenommen. Auf diese Weise wurde der Radius des Abschirmstromes
einmal auf r=5 mm und bei den kleineren Proben auf r=2.5 mm einge-
stellt. Die Verhdltnisse der Remanenz zu r3 waren bei den ver-
schiedenen Proben konstant. Daraus ergibt sich, dafl der Abschirm-

strom in der gesamten Schichtfldche flieBt.

Im folgenden soll nun die Abhdngigkeit der kritischen Stromdichte,
ermittelt aus Transportmessungen, diskutiert werden. Der Wert der
kritischen Stromdichte hdngt wvom Winkel =zwischen HMagnetfeldrich-
tung und Schichtoberfldche ab. Man kann im wesentlichen zwei Fdlle
unterscheiden. Steht das Magnetfeld senkrecht zur Schichtoberfld-
che, so ist die EBErniedrigung der kritischen Stromdichte stdrker,
als wenn das Magnetfeld parallel zur Schichtoberfldche steht. Dies
liegt daran, daB in der senkrechten Geometrie die Lorentzkraft,
die die Vortices bewegt, in der Schichtebene senkrecht zur Briicke
wirkt. Dadurch entstehen am Briickenrand FluBschlduche, die quer
von einem Briickenrand zum anderen wandern. Diese Bereiche sind
dann normalleitend, und der effektive Querschnitt der Briicke, der
supraleitend ist, wird erniedrigt. Dadurch wird die kritische
Stromdichte vermindert. Da auBerdem beim Wandern der Flufischlduche
Wdrme entsteht, wird die Temperatur in der Briicke erh&ht, wodurch

die kritische Stromdichte weiter verringert wird.

Steht das Magnetfeld parallel =zur Schichtebene, s¢ muBl man zusdtz-
lich unterscheiden, ob das Feld in Stromrichtung oder senkrecht
dazu angelegt wird. Im ersten Fall verschwindet die Lorentzkraft
(Kreuzprodukt aus dem magnetischen wund elektrischen Feld). Der
Abfall in der kritischen Stromdichte mit zunehmenden Feld ist hier
am .geringsten. Steht die Feldrichtung senkrecht zur Stromrichtung,
So'érgibt Sich wieder ein Beitrag fiir die Lorentzkraft. Diese ist
parallel =zur c-Achse des YBa,Cu;0; ausgerichtet. Hier erniedrigt

sich die kritische Stromdichte weniger als in der Geometrie, in
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der das Magnetfeld senkrecht =zur Schichtoberfldche steht, da noch
zusdtzliche Haftzentren vorhanden sind. Diese sind das Interface
zwischen Schicht und Substrat sowie die Schichtoberfldche. In der
anisotropen Struktur des ¥YBa,Cu30; wirken zusdtzlich die CuO,-Ebe-
nen als Pinningzentren. Hierzu existiert ein theoretischer Vor-
schlag von M. Tachiki und S. Takahashi /61/. Diese Autoren nehmen
an, daf die BSchichtung des YBa,Cuz0, selbst zu einem effektiven
Pinning fihrt. Die Ebenen mit den Cu0-RKetten sind schlecht
supraleitend, wdhrend die CuO,-Ebenen sehr gut supraleitend sind.
Die normalleitenden FluBschlduche werden aus energetischen Griinden
zwischen den CuO,-Ebenen liegen. Der Vortexdurchmesser hat etwa
die GrdRe der ERohdrenzldnge. Die Form des FluBschlauches bleibt
nicht mehr kreisfGrmig, sondern wird oval verzerrt, da ein Vortex
durch zwei supraleitende CuO,-Ebenen eingeschlossen wird. Von den
gut supraleitenden Ebenen wird der FluBischlauch abgestofen und
kann deshalb nur sehr schlecht entlang der c-Achse bewegt werden.
Die theoretischen Werte, die Tachiki aus Modellrechnungen fiir die
kritische Stromdichte angibt, liegen bei 77 K bei 3%107 A/cmz, ge-
messen im Eigenfeld des Supraleiters. Dies ist noch eine Grdfen-
ordnung héher ist als die bis jetzt erreichten Werte fiir die kri-
tische Stromdichte. Hur Gao et al. /28/ erreichen mit gesputterten

Filmen etwa 10’ A/cm2 bei. 77 K.

Zusadtzlich muB bei den drei eben beschriebenen Konfigurationen
auch noch der EinfluBl des Eigenfelds des Stromes beriicksichtigt
werden, der durch die Bricke flieBt. Die Vortices, die durch das
Eigenfeld entstehen, liegen Dbel unseren c-achsentexturierten
Filmen wiederum hauptsdchlich zwischen den CuO,-Ebenen. In dieser

Ronfiguration werden sie aber, wie oben erldutert, sehr effektiv

6.3. Die kritische Stromdichtite im Magnetfeld senkrecht zur

Schichtoberfliche

In Figur [24] ist die Messung an einer 200 nm dicken Schicht dar-
gestellt. Die HMessungen wurden beli 5 verschiedenen Temperaturen
durchgefiihrt. ¥it abnehmender Temperatur wird die Abh&ngigkeit der
kritischen Stromdichte vom Feld immer schwidcher. Wehrend bei 83 K
eine Anderung des Magnetfeldes um 4 Tesla eine Abschwichung der

kritischen Stromdichte um mehr als 3 Gréfenoxrdnungen bewirkt, ver-




46

o 10

g 3

\c_) B

_,_.? 5
Pl 69 K
I 74 X
= 77 X
= ] 81
~J

E B

o

= 01+

p; 3

= 1 Dicke : 200 nm > B3 K

3 {1 Breite: 50 pm

b 1 H.LSchicht

St

MO_O}. TT T TIr7vr Y77 [ 1P rrrrrrrjrrigsgfiyvirgrrJry1r 1o rrrTrT T 7Ty TT i iTT

0 i 2 3 4 5

Magnetfeld / Tesla

Figur [24] Abh#dngigkeit der kritischen Stromdichte einer 200 nm
dicken Schicht vom angelegten Magnetfeld.

mindert sich I_. bei 63 K nur noch am den Faktor 10. Die Messpunkte
oberhalb von 1*10° A/cm? waren nicht mehr zugdnglich, da die Zu-
leitungen des Probenhalters nur eine Stromstdrke von 150 mA tragen
k6nnen und dies bei dieser Probe einer kritischen Stromdichte von
1#10% A/cm? entspricht. Im Vergleich zu anderen Autoren /21, 42,
52, 53/ sind diese Filme 3Ahnlich oder besser. Teilweise liegt die
kritische Stromdichte bei anderen Autoren /42, 53, 63/ im Rullfel

héher, fdllt aber bei Anlegen eines Magnetfeldes von 1 Tesla beil
77 K um 2 GrdBenordnungen ab /64/. Dies ist eventuell darauf zu-
riickzufiihren, daB die Schichten bei hoheren Substrattemperaturen
hergestellt wurden und deshalb eine geringe Defektdichte besitzen.
Wie oben schon gesagt, ist die Defektdichte, bestehend aus Ver-
setzungen und Stapelfehlern, in den hier untersuchten Filmen recht
hoch. Dies hat aber keinen nachteiligen EinfluB auf die kritische
Stromdichte unter EinfluB eines HMagnetfeldes. Vielmehr haben
Bestrahlungsexperimente von Roas et al. /52/ gezeigt, daB die kri-

tische. Stromdichte erhdht werden kann, wenn man zusdtzliche Defek-
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Figur [25] Abhdngigkeit der kritischen Stromdichte einer 12 nm
dicken Schicht vom angelegten Magnetfeld.

te durch eine Tieftemperaturbestrahlung in die Schichten hinein-

bringt.

Auch diinne Filme mit einer Schichtdicke von weniger als 50 mm
zeigen ein dhnliches Verhalten in Abhdngigkeit vom Magnetfeld. Man
muf jedoch die reduzierte Temperatur t=T/T_ (R=0) zugrundelegen.
Die Abnahme der kritischen Stromdichte (Figur [25]) 1ist, bezogen
auf die reduzierte Temperatur, vergleichbar mit der, die dicke
Filme =zeigen. In einem 12 nm dicken Film wird die kritische
Stromdichte bei t=0.9 um den Faktor 100 erniedrigt, ebenso wie bel

der 200 nm dicken Schicht.

6.4. Die kritische Stromdichte im Magnetfeld parallel zur Schicht-

A ‘oberfliche

Hierfergibt sich in der senkrechten Geometrie eine schwichere Va-

riation der kxritischen Stromdichte mit dem Magnetfeld, wie auch

i R

oben schon dargelegt. In Figur [26] sieht
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Figur [26] Abhdngigkeit der kritischen Stromdichte einer 200 nm
dicken Schicht vom angelegten Magnetfeld H parallel =zur

Schichtoberfliche.

gleichen Schicht wie in Figur [24]. Noch bei 86 K erniedrigt sich
I. unter dem EinfluB eines Magnetfeld von 4 Tesla nur um den Fak-
tor 100, was 2 GrdBenordnungen schwidcher ist als in der Ronfigura-
tion, in der das Magnetfeld senkrecht zur Schicht steht. Auch die-
se Werte sind vergleichbar oder besser als bei anderen Autoren
/21, 52/. Nur die Werte der kritischen Stromdichte, die von Itoza-
ki /53/ angegeben werden, liegen hdher. Seine HMessungen fanden

allerdings an Filmen aus HoBa,Cu40, statt.

Filme, die mit CVD-hergestellt wurden /24/, zeigen unter dem Ein-
flufl eines HMagnetfeldes von 5 Tesla parallel zur Schichtoberfléache
bei 77 K einen Abfall der kritischen Stromdichte um den Faktor 10.
Der Absolutwert betrdgt zwar nur 5107 A/cmz, aber bei Anlegen von
25 Tesla trdgt diese Briicke noch 5%10% A/cm?. Ab 5 Tesla ist kein
Abfall .in. der k;itischen _Stromdichte;:ﬁestzustellen.z Diese Filme

haben sicherlich ein hohe Defektdichte, was zu einem guten Pinning

fihrt.
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Figur [27] Abhi#ngigkeit der kritischen Stromdichte einer 12 nm
dicken Schicht vom angelegten Hagnetfeld parallel zur
Schichtoberfliche.

Ein &ahnliches Verhalten findet sich auch bei den diinnen Filmen
dieser Untersuchung (Figur ([27]). Die Messungen an dem 12 nm
dicken Film zeigen, daB 9 X unterhalb der Sprungtemperatur unter
Einfluf eines Magnetfeldes von 4 Tesla nur noch ein Abfall um den
Faktor 1.3 festzustellen ist. Selbst bei 75 K &ndert sich die kri-
tische Stromdichte nur um den Faktor 10, was deutlich besser ist
als bei den dicken Filmen. Auch die anderen diinnen Filme zeigen
bei Anlegen des Magnetfeldes parallel zur Schichtoberfldche nur
noch eine Anderung um den Faktor 2, also weniger als eine GrdBien-
ordnung, wenn man bei Temperaturen von T=0.8*T_(R=0) misst. Dies
kann darauf zuriickgefiihrt werden, daf die FluBschlduche an den

vorhandenen Grenzfldchen des YBa,Cu30; sehr effektiv festgehalten

werden.:
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7. Der EinfluB von Deckschichten auf die supraleitenden Eigen-—

schaften diinner YBa,Cus09 Filme

Ut den EinfluB von Deckschichten auf die supraleitenden Eigen-
schaften zu untersuchen, wurden 30 nm dicke YBa2Cu3O7—Filme herge-
stellt und mit verschiedenen Materialien bedeckt. Diese Materiali-
en waren amorphes YBaQCu3O7, PrBajCu30,, CaF,, Silber und Gold.
Wie in Kapitel 5.1. beschrieben, wurden die Filme entweder in der
selben Sputteranlage mit der Deckschicht (amorphes YBa4Cu304,
PrBa,Cu305) versehen oder der Film wurde durch einen sehr schnel-
len Transfer aus der Sputteranlage in eine Aufdampfanlage (eine
Zeitdauer von typischerweise 1 bis 2 Minuten) in dieser mdglichst
schnell montiert. Der schnelle Transfer ist notwendig, um den Kon-
takt mit der Luftfeuchtigkeit kurz zu halten, damit die Schichten
ihre supraleitenden Eigenschaften nicht verindern, bevor die Deck-
schicht aufgebracht ist. In der Aufdampfanlage wurden dann die
entsprechenden Materialien als Deckschichten aufgedampft. Als Ver-
gleichswert der verschiedenen Schichten wurde die Ubergangstempe-
ratur und die kritischen Stromdichte der Filme genommen. Dabei wa-

ren bei diesen Experimenten Substrate vorhanden, die eine bessere

menten. Deshalb lieferten die hier untersuchten Briickenpaare ver-

gleichbare Ergebnisse,

7.1. Amorphes ¥Ba,Cu,04_ _als Deckschicht

Als Standarddeckschicht wurde amorphes YBa,Cu304 gewdhlt, da bei
dieser Deckschicht, wie oben beschrieben, kein negativer Einfluf
auf die supraleitenden Eigenschaften des einkristallinen YBa,Cu3z04
Filmes festgestellt werden konnte. Die amorphe Schicht besitzt im
allgemeinen eine Dicke von etwa 50 nm. In Figur [28] ist der Ver-
lauf der kritischen Stromdichte gegen die Temperatur einer mit
amorphem YBa,Cu;0; abgedeckten Schicht eingezeichnet. Man erkennt
deutlich, daf die beiden RBriicken wegen der besseren Substratguali-
tdt keine groflen Unterschiede im Verhalten aufweisen. To(R=0) be-

trug bei beiden Briicken 86 K und die kritische Stromdichte

1*10° a/cm? bei 71 K.
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Figur [28] EKritische Stromdichte von zwei Briicken einer 30 nm
dicken Schicht, die mit 50 nm amorphem YBaQCu3O7 abge-
deckt ist.

7.2. Einkristallines PrBa,Cu30 als Deckschicht

Hier muf zundchst auf die strukturellen und elektrischen Eigen-
schaften des PrBa,Cu30,; eingegangen werden. PrBa,Cu,0, ist neben
REBasCu307 (RE = Ce, Tb)} eine Verbindung der YBa,Cuy04-Material-
klasse, die halbleitendes Verhalten und keinen Ubergang zur Supra-
leitung zeigt. Sie besitzt die gleichen strukturellen Eigenschaf-
ten wie YBa,Cu30,, das heiBt sowohl &hnliche Gitterparameter als
auch Lagenwachstum /65, 66/. Weiterhin ist glinstig, daB PrBa,Cu304
beim Herstellungsprozef mit Sauerstoff abgesdttigt wird und so der

YBa2Cu3O7*Schicht keinen Sauerstoff entziehen kann.

Zur Herstellung einer PrBa,Cu40, Deckschicht war es notwendig, das
Target zu wechseln, da keine Apparatur vorhanden ist, bei der in
einer Sputterkammer beide Targets montiert sind. Dies‘geschah auf
zwel Arten. Entweder fand ein schneller Transfer zwischen zwei

vorhandenen Sputterkammern statt, wobei zunichst die YBa,Cu304

A1
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Schicht hergestellt wurde, das Substrat dann ausgebaut und inner-
halb von einer Minute in der zweiten EKammer eingebaut wurde. Die
zweite MOglichkeit war, in der selben Anlage das Target auszutau-
schen. Dabei wurde die YBa,Cu;04-Schicht, wahrend der Targetwech-
sel stattfand, auf 300 °C in flieRendem Sauerstoff gehalten, um

eine Reaktion mit der Luftfeuchtigkeit auszuschliefen.

Aunf Grund der strukturellen-Eigenschaften besteht die Mdglichkeit,
PrBa,Cu3;0, als isolierende Zwischenschicht fiir supraleitende Bau-
elemente zu verwenden. Die Herstellungsparameter sind, wie in Ta-
belle {1] schon eingetragen, die gleichen wie fir YBa,Cu30,. Da
bei 700 °C bei vielen Substrattypen Diffusion einsetzt, muB also
zundchst gekldrt werden, ob eine Diffusion zwischen der
PrBa,Cu304~ und der YBa,Cu30,-Schicht vorhanden ist und die supra-

leitenden Eigenschaften stdrt.

Per Widerstandsverlauf einer reinen PrBaQCu3O7 Schicht ist in Fi-
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Figur [29] Widerstandsverlauf . einer 100 nm dicken PrBaj;Cuz04-
Schicht.
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gur [29] zu sehen. Das halbleitende Verhalten des Films ist klar
zu erkennen. Der spezifische Widerstand bei Raumtemperatur ist um
den Faktor 100 h&her als der von YBa,Cuj04. Beil Stickstofftempera-

tur betrigt dieser etwa 1.5 f{lcm.

Untersuchungen mit RBS und Channeling wurden an einem Schichtsy-
stem aus einem 15 nm dicken YBa,Cu;04 Film unter einer 50 nm
dicken PrBa2Cu3O7-Schicht durchgefiihrt. Um die Schichtdicke der
YBaZCu3O7—Schicht zu bestimmen, war auf dem Substrat bei der
Herstellung der PrBa,Cuj30,; Schicht eine Hilfte mit einer MgO-Haske
abgedeckt. Die RBS-Messung dieser Seite ergibt eine Schichtdicke
von 15 nm fiir die YBa,Cu305 Schicht, die als Simulationsparameter
in der Auswertung der Doppelschicht eingesetzt wird. Diese Messung
(RBS und Channeling) sind in Figur [30] =zu sehen. Sie ergaben

einen sehr guten Wert flr x,;, am Pr-Ba-Signal von 10%, wenn der

Energie / MeV
1.2 1.4 1.8 1.8

60 i ; I |
Ti Cu Ba,Pr

|
| y

Rickstreuvausbeunte

T i i e l
5§40 g60 700 800 800
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Fiqur [30] RBS-und Channeling-Spektrum eines Schichtpaketes 15 nm
YBa,Cu404/ S0 nm PrBa,Cuz0; auf SrTiOjz.
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Helium-Strahl senkrecht zoxr Substratoberfldche einfdllt /67/. Das
bedeutet, daB die PrBa,Cu30,; Schicht sehr qut c-achsentexturiert
auf dem YBa,Cu;0, aufgewachsen ist. HMan sieht innerhalb der Aufld-
sung von RBS keine Diffusion von Pr in die untenliegende YBa,Cu;04
Schicht. Die Flanke des Pr-Signales fdllt genausco schnell ab wie
die der eingezeichneten Simulation. Die Stéchniometrie des Filmes
ist im Rahmen der Messgenauigkeit von RBS PrBa,Cuj05. Auch beil
Channeling-Messungen in [011]-Richtung zeigte sich eine Erniedri-
gung der Riickstreuausbeute. Ein X ;, von 30% am Praseodym-Barium-

8ignal und Channeling im SrTiO, deuten deutlich auf epitaktisches

Wachstum des PrBa2Cu3O7 auf YBaECu3O7 hin.

Auch TEM-Messungen liefern das Ergebnis, dafl innerhalb der Messge-
nauigkeit keine Diffusion =zwischen den beiden Schichten stattfin-
det (Figur [37]). Es ist zu sehen, daB die PrBa,Cu30; Schicht sehr
gut kristallin aufwdchst. Zwar existieren einige Bereiche (Figur
[38]); in denen die c-Achse um 90° gekippt ist. Dieser Umstand
kann aber darauf =zuriickgefiihrt werden, dafl sich die Gitterparame-
ter a und b nur gering von c/3 des PrBa,Cu;0; unterscheiden /65/
und deshalb drei um 90° verkippte Einheitszellen eine unverkippte
ersetzen kdnnen. Aber auch die geringe Substratqualitdt wird, wie
weiter unten diskutiert wird, hier mit hineinspielen. Der Kontrast
an der Grenzfldche zwischen YBa,Cu;0, und PrBa,Cu;0,; ist auf einer
Skala von etwa 1 nm scharf. EDX-Analysen in der YBa,Cu304-Schicht
und in der PrBa,Cu;04-Schicht zeigen kein Signal des jeweils ande-
ren Elementes. Im Rahmen der Messgenauigkeit kann also eine Diffu-
sion der beiden Schichten ineinander ausgeschlossen werden. Hier-
mit ist also gezeigt, daB ein halbleitendes Material existiert,
das die YBa,Cu30, Schicht nicht zerstdrt und mit dieser eine
scharfe Grenzflidche bildet. Dies ist auch in Ubereinstimmung mit
den Ergebnissen von J.M.Triscone et al. /68/. Sie stellten Multi-
schichtsysteme aus YBaQCu3O7/ DyBa,Cu40,; her und haben aus Messun-
gen mit ' Réntgenmethoden aus vorhandenen Uberstrukturreflexen ge-
schlossen, daB in einem Multilayersystem mit Einzelschichtdicken

von 2.4 nm nahezu keine Diffusion aufgetreten ist.

Die kritische Stromdichte in Abh3ngigkeit von der Temperatur eines
30 nm dicken Filmes YBa,Cu30,; unter einer 60 nm dicken PrBa,Cu;04
‘Schicht ist in Figur [31] dargestellt. Der Film ist komplett sup-

raleitend bei 88 K, und bei 77 X tragt er eine kritische Strom-
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Figur [31] Kritische Stromdichte wvon zwei Briicken einer 30 mm
dicken YBa,Cu30- Schicht, die mit PrBa,Cujz0, abgedeckt
War.

dichte wvon 1*106 A/cmz. HMessungen 'é.n einem 15 nm dicken Film zeig-
ten eine um den Faktor 2 schlechtere kritische Stromdichte der
Doppelschicht als eine nicht abgedeckte Brilicke aus YBa,Cug0q auf
dem selben Substrat. Auf dieser Probe war die Ubergangstemperatur
der nicht abgedeckten Schicht niedriger als die der abgedeckten
Teilschicht (An diesem Film wurden auch die RBS-Messungen durchge-
fiihrt (Figur [30]))._-_Falls Diffusion von Pr in die YBa,Cuj04
Schicht wvorhanden ist, muBf die Konzentration der Pr-Atome niedri-
ger sein als 5% bezogen auf die Y-Atome, denn beli dieser Konzen-
tration ist das - T. wvon Y, ,Pr,Ba,Cu30, auf etwa 86 K erniedrigt
/65, 66/. Diese Erniedriqung der Ubergangstemperatur tritt aber
auch bei einem nicht mit PrBa,Cu304 bedeckten 15 nm dicken Film
auf und ist somit nicht auf die Deckschicht zuriickzufilihren.
Weiterhin kann ein EinfluB der magnetischen Momente der Pr-Atome

auf die supraleitenden Eigenschaften ausgeschlossen werden. Die
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7.3. CaF, als Deckschicht

Durch XPS-Messungen konnte gezeigt werden, daf CaF,, anders als
viele Materialien, keinen: Einflu8 auf die Saunerstoffkonzentration
an der Grenzfliche zum YBa,Cu;04 hat /69/. Zum Beispiel entziehen
/70/ Indium oder Blei durch Oxidation an dem YBa,Cu30,; Sauerstoff.
Mit CaF, ist es weiterhin moglich, auf Silizium eine epitaktische
Schicht herzustellen. Kann man die Substrattemperatur fir die Her-
stellung von YBa,Cuj0; sowelt erniedrigen, daB eine Reaktion zwi-
schen CaF, und YBa2Cu3O7 ausgeschlossen werden kann, so ist es
méglich, auf Silizium mit einer CaF2~Zwischenschicht YBa2Cu3O7
epitaktisch aufwachsen zu lassen. Weiterhin ist es glnstig, gerin-
ge Anteile an Fluor der YBa,Cu304 Schicht =zuzusetzen, da dadurch
die kritische Stromdichte erhsht werden kann /71/. Deswegen und
weil CaF, leicht aufzudampfen ist und in der Halbleiterindustrie
viel Verwendung findet, wurde es als Passivierungsmaterial gete-
stet. In Figur [32] ist die kritische Stromdichte von zwel

Briicken, die mit CaF, abgedeckt waren, gegen die Temperatur aufge-
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Flgur [32] Krltlsche Stromdichte von zwei Briicken auf einer 30 nrm
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tragen. Ruch hier ist kein groBer Unterschied zu den mit amorphem
YBa,Cu30, abgedeckten Schichten (Figur [28]) zu erkennen. T, (R=0)
liegt bei 85 K und die kritische Stromdichte bei 77 K betréagt
1%10° A/cmz. Die drei Deckschichten liefexrn also vergleichbare Er-
gebnisse bezogen auf I, und T,. Eine Alterung der YBa,Cu30q
Schichten unter den drei vorgestellten Deckschichten fand innex-

halb mehrerer Monate nicht statt.

7.4. Silber als Deckschicht

Silber und Gold sind gingige Kontaktiermaterialien, die sich prob-
lemlos verdampfen lassen. Es konnte gezeigt werden, daB mit Silbex
und Gold niederohmige Kontakte hergestellt werden kénnen /72, 73/.
Diese Kontakte werden aufgedampft oder aufgesputtert und dann beil
400 oder 500 °C in Sauerstoff mit der YBa,Cu;0; Schicht getempert.
Dadurch ergeben sich Kontaktwiderstdnde wvon 10-10 xem. Weiterhin
konnten Akoh et al. /73/ zeigen, daB Gold in direktem Kontakt mit
dem YBayCus04 supraleitend wird, was auf den Proximityeffekt zu-
riickzufihren ist /56, 75/. Die Ubergangstemperatur des Goldes ist
niedriger als die des Supraleiters. Fiir einige Systeme wie z.B.
Silber auf Blei konnten Bergmann et al. den Proximityeffekt /76,
77/ nachweisen. Dieser setzt allerdings sofort ein und ist nicht

zeitabhidngig.

In der vorliegenden Untersuchung wurden alle Proben mit Silber-
oder Goldkontakten versehen, auf die dann die Federkontakte aufge-
setzt wurden. Da der Aufdampfvorgang bei Raumtemperatur ablauft
und kein Tempervorgang bei 400 Oc angeschlossen wird, erwartet man
keinen negativen EinfluB auf die supraleitenden Eigenschaften auf
Grund von Diffusion von Silber in die YBa,Cuz04-Schicht. Mit einex
EDX-Analyse an einem Schichtsystem YBa2Cu307/PrBa2Cu307/YBazcu3O7
/Ag, an dem eine Querschliffpréparation durchgeftihrt wurde, konnte
innerhaldb der Messgenauigkeit kein Silber in der darunterliegenden

YBa,Cu304-Schicht nachgewiesen werden.

Es stellte sich jedoch heraus, daB Silber die supraleitenden
Eigenschaften der Y¥YBa,sCujz04-Schichten verschlechtert. Bel zwel mit
Silber bedeckten Briicken war zwar ein Ubergang zur Supraleitung zu
erkennen, die Schichtpakete wurden aber nicht komplett supralei-
tend. Selbst bei 4 K blieb ein Spannungsabfall iiber die Briicke
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Figur [33] Kritische Stromdichte von einem 30 nm dicken ¥Ba,Cu30,
Film, der mit Silber abgedeckt war.

iibrig. Eine weitere Bricke zeigte kein so drastisches Verhalten
(Figur [33]). Der Einsatzpunkt bei sehr niedrigen Messstrdmen
(1 #A) lag bei etwa 80 K und die kritische Stromdichte blieb bis
60 K unterhalb von 1*10° A/cm?. Bei 4 X erreichte der Film eine
Stromtragfdhigkeit wvon 2+106 A/cmz, die deutlich niedriger liegt
als diejenige der Filme, die mit den anderen Materialien abgedeckt
waren. Die Messungen an dieser Briicke zwei Wochen spdter zeigten,
dafl der Ubergang zur Supraleitung komplett verschwunden war. Der

nicht -mit Silber bedeckte Teil der Probe zeigte Jjedoch® ein

unverdndertes T.(R=0).

Auf Grund dieser unerwarteten Hessergebnisse wurden weitere Versu-
che durchgefiihrt. Bei diesen Experimenten wurden 30 nm dicke un-
strukturierte YBa,Cu30; Filme mit einem 2 mm breiten und 10 mm

langen"Silbersteg' bedampft wund dann mit einer CaF, " Schicht

passiviert. 'Das 'Silber: trennte dabei zwei unbedeckte Bereiche

YBaZCu307 voneinander ab. So konnte auf einer Probe gleichzeitiqg

£
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Schichtpaketes YBa,Cu30,/Ag gemessen werden. Das Zeitverhalten des
Widerstandes und der Ubergangstemperatur dieser Schichten wurde
dann untersucht. Dabei stellte sich heraus, daB mit zunehmender
Zeit die Ubergangstemperatur des Schichtpaketes YBaZCu3O7/Ag nied-
riger wurde und der Schichtwiderstand anstieg. HNach einer Woche
war bei einem Film die Ubergangstemperatur von YBa,Cu;04/Ag von
85 K auf 20 K abgefallen. Zwischen den HMessungen wurden die
Schichten der normalen Laboratmosphdre ausgesetzt. Ob die Ernied-
rigung der Ubergangstemperatur auf eine Alterung der gesamten
¥Ba,Cu3045 Schicht zurickzufitthren ist, wurde ebenfalls gemessen.
Dabei zeigten die nicht mit Silber bedeckte ¥Ba,;Cu30, Schicht kei-
nen nennenswerten Abfall der Ubergangstemperatur. Die Ursache fiir
die Verschlechterung der supraleitenden Eigenschaften konnte noch
nicht entgliltig geklirt werden. Der Proximityeffekt kann ausge-
schlossen werden, da dieser nicht zeitabh#&ngig ist. Miglich wire,
dah das Car, auf dem Silber Risse bekommt und dadurch ermtglicht,
dai die YBa,Cu30,-Schicht mit der Luftfeuchtigkeit in Beriihrung
kommt. Dann beginnt wieder der oben beschriebene AlterungsprozeB.
Dies konnte allerdings bei den Schichten, die nur mit CaF, abge-
deckt waren, nicht beobachtet werden. Da Silber eine L&slichkeit
fiir Sauverstoff besitzi, kann man sich als weitere HM&glichkeit wvor-
stellen, daB der Sauerstoff aus der YBaQCu307—Schicht in die Sil-
berschicht hineindiffundiert. Dieser Sauerstofiverlust der Schicht
fithrt dann zu einer Erniedriqung in der {bergangstemperatur. Un-
tersuchungen an dickeren YBa,Cu30,;-Filwen (d etwa 100 nm) zeigten
kein Absinken der Ubergangstemperatur. Im Zusammenhang mit diesen
Messungen an 30 nm dicken Filmen kann man verstehen, daB die
Briicke YBa2Cu3O7/Ag eine niedrigere kritische Stromdichte hat als

die der anderen Schichtsysteme.

Dampft man statt Silber Gold auf die Schicht auf und untersucht
dieses Schichtsystem auf die gleiche Weise, so ergibt sich kein
Unterschied in der Ubergangstemperatur zwischen YBa,Cu30,/Au und
YBa,Cu304. Dies ist mit der Interpretation der Ergebnisse fiir Sil-
ber durch Sauerstoffdiffusion in Ubereinstimmung, da Sauerstoff in

Gold unléslich ist.

Insgesamt kann man schlieBen, daB die Deckschichten aus amorphem
YBa,Cu30,, einkristallinem PrBa,Cuj04 und CaF, vergleichbare Er-

gebnisse liefern. Sie stdren die supraleitenden Eigenschaften des
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YBa,Cuy04 Filmes nicht, da eine Diffusion zwischen den Deckschich-
ten und der YBa,Cuj304-Schicht nicht stattfindet. Auflerdem schiitzen
sie den Film vor Luftfeuchtigkeit und kSnnen so als Passivierungs-
schicht verwendet werden. Silber =zeigt ein ganz anderes Verhalten,
ist aber als ZXontaktiermaterial sehr gut zu verwenden, da bei
Schichtdicken gréfier als 100 nm kein Alterungseffekt im Rahmen dex
Messgenauigkeit festgestellt werden konnte. Der HMechanismus, dexr
fiir die Verschlechterung der supraleitenden Eigenschaften der
YBa2Cu3O7—Schichten verantwortlich ist, muB noch weiter untersucht

warden.
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8. Versuch der Herstellung eines SIS-Josephsonkontaktes

In dexr Literatur sind mehrere Versuche bekannt, Supraleiter-Isola-
tor-Supraleiter (SIS) oder Supraleiter-Normalleiter-Supraleiter
(SNS) Tunnelkontakte mit Hoch-T,-Filmen herzustellen. Bs wurden
dabel haupts&chlich Niob oder Blei als Gegenelektrode verwendet
/78, 7%, 80/, um den notwendigen Hochtemperaturschritt (T=700~
800 °C) bei der Herstellung der YBa,Cu,04~Gegenelektrode zu ver-
meiden. Es ist aber von groBer Bedeutung, daB beide Elektroden aus
Hoch-T -Material bestehen, um diesen FKontakt bei Stickstofftem-
peratur betreiben zu kOnnen. Die Versuche, beide Elektroden aus
Hoch-T_-Material herzustellen, fiihrte auf die Suche nach geeigne-
ten Zwischenschichten. Diese Zwischenschichten scllten mdglichst
ein epitaktisches Weiterwachsen der oberen Hoch-T,-Filme ermSgli-
chen. Eine polykristalline Deckschicht ist nicht wiinschenswert, da
in dieser bereits weak links vorhanden sind. Man kann dann nicht
mehr unterscheiden; o©b man die Tunnelbarriere miBt oder die weak

links in der polykristallinen Deckschicht.

Shiota et al. /81/ stellten einen Versuch vor, die untere
¥Ba,Cu430,-Schicht durch Atzen mit CFy in einer dinnen Deckschicht
in einen Isolator umzuwandeln. Dann brachten sie erneuit eine
YBa,Cu304-Schicht auf. Die Ubergangstemperatur dieses Xontaktes

betrug aber nur 50 K.

Weiter wurde versucht, eine diinne MgO-Schicht auf die erste
YBa,Cu30; Schicht aufzudampfen. Hierbei stellen sich aber die fol-
genden Probleme ein. Erstens ist es nicht einfach, eine epitakti-
sche Schicht aus MgO0 auf YBa,Cug0, herzustellen. Zweitens stellt
es sich als Schwierigkeit heraus, eine sehr diinne Schicht g0
(einige nm) fldchendeckend, also ohne Inselwachstum, aufwachsen zu
lassen. Zum dritten ist bekannt /37/, daB die ersten 6 nm
YBa,Cus04 auf HgO Einkristallen sehr stark gestSrt aufwachsen und
nicht bzw. sehr schlecht supraleitend sind. In der Arbeit von
Tonouchi et al. /82/ hat das gesamte Schichtpaket YBa,Cu30-/MgO
/YBa2Cu3O7 nur eine Ubergangstemperatur von 50 K. Als wesentlicher
Nachteil stellt sich dabei heraus, daB ein Nachtemperschritt not-

wendig ist.

i
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Bin weiterer Versuch wurde von M.Nemoto et al /83/ vorgestellt.
Sie wversuchten, aus der sogenannten griinen Phase des ErBa20u3O7,
namlich Er,BaCuQg, eine Zwischenschicht herzustellen. Eine Bewer-
tung dieser Versuche ist nicht moglich, da die bei diesen Unter-
suchungen verwendeten Filme bei 850 °C nachgetempert werden muf-
ten. Sie geben eine Schichtdicke von 60 nm an, in der Diffusion
zwischen Er,BaCu0z und ErBayCuy0; stattgefunden hat. Diese
Schichtdicke wurde mit SIMS gemessen und ist viel zu groff fiir eine
Tunnelbarriere. Als weiterer nachteiliger Punkt muBl angefithrt wer-
den, dafB die meisten Filme, die nachgetempert werden miissen, eine
sehr rauhe Oberfli8che besitzen. Dieser Umstand kann nicht tole-
riert werden, wenn eine 1-2 nm dicke Isolatorschicht aufgedampft
werden soll. Diese dinne Schicht ist dann sicherlich nicht f1i-
chendeckend, so daf3 ein supraleitender ZKurzschluB nicht ausge-
schlossen werden kann. Das ist fiir eine reprcduzierbare Herstel-

lung solcher Kontakte natlirlich untragbar.

Mit den in dieser Arbeit geschilderten Ergebnissen sollte es im
Prinzip mdglich sein, mit PxBa,Cu;0; und den nahezu ausscheidungs-
freien  YBa,Cuy05-Schichten einen  Tunnelkontakt  herzustellen.
Dieser Versuch wurde auch unternommen. Dabei wurde eine Pri-
parationsmethode {filr die Herstellung des Josephsonkontaktes vexr-
wendet, die bei isolierenden 2Zwischenschichten 1iiblich ist und
ausgezeichnet funktioniert /84/. Die Form des Kontaktes ist in Fi-
gur [34] eingezeichnet. Zundchst wurde eine 100 nm dicke
¥Baj,Cuy04-Schicht auf SxTiO, aufgesputtert. Dabei wurden Teile des
Substrates mit einer Blende aus ¥g0 (100) abgedeckt, so daB nur
ein etwa 2 mm breitex Steg aus ¥Ba,Cu40y aufwuchs. Dann wurde
durch eine Lochblende (Durchmesser ca. 5 mm aus MgO (100))
PrBa,Cu30, aufgesputtert und der YBayCuj305 Film teilweise bedeckt.
Danach wurde durch die Schlitzblende iiber den Bereich, der mit
beiden Schichten bedeckt war, wiederum YBa,Cu30; aufgesputtert
(Dicke etwa 100 nm). Die Schichtdicke des PrBa,Cu30; wurde in
verschiedenen Versuchen zwischen 10 nm und 200 nm variiert, um die
beiden fYBaZCu3O7 Schichten elektrisch voneinander =zu isolieren.
Der Widerstandsverlauf eines solchen Schichtpaketes ist in Figur
[34] zu sehen. Dabei betrug die Zwischenschichtdicke 100 nm. Man
erkennt, dall das gesamte Schichtsystem bei etwa 80 K supraleitend
wird. BEs ist bei einem MeBstrom von 1 mA kein Restwiderstand der
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Figur [34] Widerstandsveriauf eines Schichtpaketes aus YBa2Cu3O7/
PrBa,Cu;04/ YBa,Cu30,. Man erkennt deutlich das metal-
lische Verhalten im normalleitenden Bereich. AuBerdem
ist eine Schemazeichnung der Probengeometrie und der
Strom-Spannungskontaktierung eingezeichnet.

Mit RBS-Messungen und TEM-Aufnahmen kann man wiederum zeigen, daf
im Rahmen der HMeflgenauigkeit keine Diffusion zwischen den Schich-
ten auftritt, und daB die obere YBaQCu3O7-Schicht auch einkristal-
lin und epitaktisch auf der PrBa,Cu30,;-Schicht weiterwdchst.

In Figur [35] ist die RBS-Messung an einem Dreifachschichtpaket zu
sehen. Vergleicht man das RBS-Spektrum mit der ebenfalls einge-
zeichneten Simulation mit d(YBa,;Cu30,)=60 nm/d{PrBa,Cu304)=150 nm/
d(¥YBayCu304)=60 nm, so sieht man wiederum, daB Simulation und Ex-
periment hervorragend uUbereinstimmen. Daraus- folgt, daB keine Dif-
fusion stattgefunden hat. Das Verschwimmen der riickseitigen Flanke
vom Randcomspektrum liegt daran, dafl in dickeren Schichten die
Schichtdickenaufldsung von RBS ungenauer -ist. Betrachtet man das
Channeling-Spektrum am Pr-Ba-Signal, so erhdlt man ein Xmin VoD
10%. Wiederum kann man schliefen, ‘daB das gesamte Schichtpaket

epitaktisch aufwdchst. - =

Al
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Figur [35] RBS- und Channeling-Spektrum eines Schichtpaketes aus
¥Ba,Cuq0,/PrBa,Cu,0,/¥Ba,Cu30; bei senkrechtem Einfall
des He lumstra les ezogen auf die Filmoberfldche.

In einer Querschliffprd@paration ist ein weiteres Schichtpaket zu
sehen (Figur [36]1). Die untere YBa2Cu3O7~Schicht wachst sehr gut
einkristallin auf dem SrTiO3 auf. Allerdings ist die Defektdichte
in dem Film sehr hoch. Dies erkennt man an den Rontrastunterschie-
den innerhalb der YBaZCu3O7—Schicht. Die Grenzfldche . zwischen
¥Ba,Cu30, und PrBa,Cu304 ist in Figur [36] durch Pfeile markiert.
Dabei wurde ihre Lage durch die bekannte Schichtdicke der unteren
YBaZCu3O7—SChicht und durch den ZFKontrastunterschied  zwischen den
beiden Schichten bestimmt. Die 30 nm.dicke PrBa,Cu40,-Schicht ist
homogen, zeigt keine Ldcher und ist sehr gut kristallin aufgewach-.
sen. Dies wurde an mehreren Stellen gemessen. Mit einer EDX-Analy-
se an den einzelnen Schichten ist keine Diffusion zwischen den La-

gen festzustellen. In Figur [37] ist ein Ausschnitt aus Figur [36]
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Figur '[3§) HTEM-Aufnahme von einer Querschliffspriparation eines

_Schichtsystems'YBa20u307/PrBa2Cu3O7/YBa20u3O7 auf einem
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abgebildet. Es ist auch hier wieder zu sehen, daB alle drei

Schichten epitaktisch aufwachsen und die Grenzfldchen scharf sind.

Im Gegensat_i-3"_:dazu_::.'i_s_t .'-i_n;_"Figur-'f_._[__38] ein ."-.Schichtsystem auf einem
schlechten_.'Sub_strat:' "c_iarge__stellt-._: Im Rahmen der .MeBgenauigkeit ist
auch hier'kej,rie Di'ffusibn .'fe.stzustellen._. ‘Die Schlchtqualltat ist
bei weitem: nicht so gut W1e die in Flgur [36} Es- glbt viele Be-
reiche insbesondere in der PrBa2Cu3O7-SchJ_cht dle eine Verklppung

der c-Achse um. 900 zelgen.

Im folgenden erd eJ_ne Analyse durchgefuhrt, ob sich 'ein Tunnel-
kontakt mit: der 1n Flgur {34] dargestellten Geometrle bei einer
Barrlerenfiache -von -4 : mm2 reailsleren _La.ﬁt. Der ‘I‘unn91w1derstand
ist nomalerwelse umgekehrt proportlonal zur Tunnelfliche. Weiter-
hin hé&angt: de:r: Wlderstand exponentlell von - der Barrlerenhohe und
der Dicke. der.’ Barrlere ab. In ‘unserem .Fall WJ_rd d:x,e Leitfahigkeit
bei der Hessung wenlger duz:ch den Tunneleffekt bestlmmt, da die
Dicke der: PrBa2Cu3O7—ZWJ,schenschlcht Iﬂlt “100 nm ~‘'sehr groB ist,
sondern vielmehr - ~bestimnt die endllche Leltfahs.gkelt der halbleil-
tenden PrBaZCu3O7—Zw:LschenschJ_cht ‘das elektrlsche Verhalten der
Drelfachsch;l,cht.- Dleser ‘Anteil wird: unten -abgeschédtzt. Zusdtzlich
kénnen noch Schottkybarrleren oder cein; Sauerstoffverlust an der
Grenzflache _.__sz_-s_che_n._.:_ Barrierenschicht: und Supraleiterfilm einen
Einfluf auf: das: Wider.standsverhalte.n”besi‘.tzen.'- Dies ist zum Bei-
spiel der 'ﬁ'all : Wenn man Blel oder Indlum als Deckelektrode fir
ein Tunnelexperlment verwendet..__ Blei: -zum Belsplel entzieht der
Oberfléche 'der YBa2Cu3O7 -Schicht: Sauerstoff /70,79,80/. Auf Grund
des Sauerstoffverlustes J.n der Grenzflache bJ_ldet 'sich eine sauver-
st01fvera_:;"_‘nte St.hl(.ht. D_J__es hat erle Reduz.ierung dm_ Energieliicke
an der Genzfldche Zur: Fol(je.. Weiterhin: fuhrt dJ_e Blldung von iso-

llerendem PbO zu. einem hochohm1gen Kontakt / 70/

Wie oben : erwahnt | wurde,'_ '.ist..__r.'_der;:'s SPezifis_che__ :'“Widerstand der
PrBa,Cu307-Schicht (. '='f 1.5 Qcm) 'be;:”'77.._K:_j_um .den Faktor 15000
gréfer als.der. der YBaZCu3O7-FJ_lme (o '100 ,u,ﬂcm) bei 100 K. Die
Geometrie bei - der Messung ist. so gewdhlt, daB die Bahnwiderstédnde
der Elektroden bis hin zur Dreifachschicht nicht in Erscheinung
treten sollten. Es handelt sich bei dem oben gezeigten Schichtpa-
ket "‘um eine Reihenschaltung von Widerstdnden. Diese ergeben sich

im unglinstigsten Fall einmal aus den Bahnwiderstdnden der
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YBa2Cu3O7—Schichten iiber und unter dem FRontakt und dem Fldachen-
widerstand der PrBa20u3O7-—Zwischenschicht. Rechnet man nun die Wi-

derstidnde der einzelnen Xomponenten aus, so ergeben sich folgende

Werte:

Dimension der YBa2Cu307—Schicht :

Lénge 1= 0.2 cm
Breite ba 0.2 cm
Schichtdicke d & 1*107° cm
spezifischer Widerstand f 100 uflcm

Daraus resultiert ein Widerstand von

*

Ry & —2- = 10 Q.
i b*d

Dieser Wert mufl verdoppelt werden, da es sich um zwel Elektroden

handelt (also Ry = 20 {1).

Dimension der PrBaZCu3O7—Schicht z

Linge 1 & 1%107° cm
Breite b~ 0.2 cm
Schichtdicke d = 0.2 cm
spezifischer Widerstand g & 1.5 flem

Daraus resultiert ein Widerstand von
Rpy ® 4¥107% Q.
Im normalleitenden Zustand hat die PrBa,Cu304-Schicht keinen Ein-
fluB auf den Widerstandsverlauf. Da der gemessene Raumtemperatur-
widerstand des Kontaktes 14 [l betrdgt (Figur [34]), 1&Bt sich der
Widerstand der PrBa,Cu;04-5Schicht wegen des Spannungsabfalles in
den Elektroden iiber und unter der Barriere nicht nachweisen. Dies
ist in Einklang mit der Messung, die keine halbleitende Wider-
standsabhéngigkeit mit der Temperatur =zeigt. Es ist noch ein er-
heblicher Anteil der Bahn- oder Xontaktwiderstdnde der ¥YBa,Cu304-
Schichten wvorhanden. Dies erkennt man auch deutiich an dem rein
metallischen Verhalten des Widerstandes oberhalb von 100 K. Im
supraleitenden Zustand sieht man im Rahmen der MeBgenauigkeit auch
keinen Effekt. Nimmt man den iiblichen HMefistrom von 1 ma, so fEllt
an “der PrBa,Cu304-Schicht eine Spannung in der Gr&Benordnung von
0.4 pV ab, die aber nicht mehr mit der vorhandenen MeBapparatur
nachgewiesen werden kann. In Kapitel 3. wurde schon angegeben, dafl

bei "den Messungen der kritischen Stromdichte ein Spannungsabfall
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von 10 pV als MaB genommen wurde. Diese GrdBenordnung mul auch in
soich einem Experiment erreicht werden. Um eine relevante Anderung
im Spannungsabfall iiber die Flache zu erhalten und damit die Mog-
lichkeit,; einen Tunnelkontakt =zu messen, ist die einzige MoSglich-
keit, die ZRontaktfldche der PrBa2Cu3O7—Schicht zu veridndern. Er-
niedrigt man diese Fliche von 4 mm? auf eine Fliche von 5%5 pmz,
so erhilt man bei 1 mA HMefBstrom einen Widerstand von 50 {I, der

nicht mehr durch die Eigenschaften der Deckelektroden verdeckt

wird.

Aus den niedrigen Widerstdnden (14 (1) iiber die Fl&che des FKontak-
tes kann man schlieBen, daB der elektrische FKontakt =zwischen der
PrBa,Cu;0,~Schicht und den YBa,Cujz0; Filmen weltgehend ohmisch
ist. Falls PrBa,Cu,0,; mit YBa,Cu;0, eine Schottkvbarriere ausbil-
det, so ist diese sehr niedrig und mit dem hier verwendeten groli-

fldchigen Kontakt nicht zu festzustellen.

Weiterhin kann man ausschliefen, daB ein supraleitender Kurzschluf
in der PrBazCu3O7—Schicht vorhanden ist. Betrachtet man die ver-
schiedenen TEM-Aufnahmen der Dreifachschichten, so findet man
selbst bei einer Dicke von 30 nm keine LScher in der PrBa,Cuj04-
Schicht. Auch in Figur [38] ist klar zu sehen, daB die PrBa,Cu30,-

Schicht auch bei der schlechteren Xristaliguelitdt keine Ldcher

aufweist.

Mit der im vorliegenden Experiment verwendeten HMaskentechnik, bei
der der Xontakt wihrend des Herstellungsprozesses strukturiert
wird, 1ist ein Fliche wvon 5%*5 pmz nicht zu préaparieren. Erstens
kann man Xeine Masken mit einer Genauigkeit von einigen um aus MgO
fertigen. Zweitens miifte man die vorhandenen Masken in der Sput-
teranlage auf etwa ein Mikrometer genau auf dem Substrat positio-

nieren, was unmoglich ist.

Finen Ausweg bietet eventuell die Strukturierung mit einer SIMS-
Apparatur (SIMS=secondary ion mass spectroscopy). Hierbei wird mit
einem feinen Sauerstoffionenstrahl (Durchmesser einige pm) das
Schichtpaket bis auf die untere YBa,Cuj0;-Schicht weggesputtert.
Es wird dabei ausgenutzt, dafl man den Ionenstrahl unter einem Mi-
kroskop sehr genau positionieren kann und daB eine gleichzeitige
AnalysemSglichkeit zur Verfligung steht. Mit SIMS kann man durch

20N
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die MOglichkeit der Elementanalyse widhrend des Sputtervorganges
detektieren, wann der Ionenstrahl die PrBa2Cu3O7~Schicht durch-
sputtert hat, und erkennt, wann die untere YBa2Cu3O7—Schicht an-
fangt. AuBerdem kann man messen, ob das Strahlprofil des JTonen-
strahls homogen ist. Es lassen sich auf diese Weise entsprechend
kleine Fldchen aus einem Dreischichtpaket herauspriparieren. Diese
Strukturierungsmethode ist schematisch in Figur [39] dargestellt.
Zundchst wird die Dreifachschicht mit Silber abgedeckt und in die
SIMS eingebaut {1.Schritt). Nun wird eine Fl3che herauspripariert,
wobei bis auf die untere YBayCu305 Schicht das Schichtpaket abge-
dtzt wird (2.Schritt). (Bis zu diesem Punkt ist das Verfahren
schon angewendet und es hat gut funktioniert.) Im 3.Schritt wird
diese Struktur mit CaF, iberdampft, um die untere YBa,Cu304-
Schicht bis auf den inselfdrmigen RKontakt in der Mitte elektrisch
von den anderen Schichten zu isolieren. Im 4.Schritt wird dann der

mittlere Teil des Schichtpaketes wiederum mit einem Ionenstrahl

1.Schritt : Dreifachschicht 4.Schritt : Kontaktieren der
sbgedeckt mit Silber isolierten Teilschicht
d //// // %ﬁgBag Cus GF; ;
SO Pry Beg Cug O, g
Y}; iB&g Cus O? ///
E SrTi0s
2.8chritt : Atzen mit SIMS 5.Schritt : Aufdampfen einer
bis in die unters Silber—Schicht

Y; Bag Cug Oy Schicht

S

/]

3.Schritt : Auidampfen einer
CaF, Schicht

Figur [39] Schematische Darstellung der Strukturierung mit der
: STHMS-Anlage.
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freigedtzt, so daB das Silber als Rontaktiermaterial freiliegt. Im
5.Schritt wird eine Deckelektrode aus Silber aufgedampft, um das
ansonsten elektrisch isolierte Schichtpaket =zu kontaktieren. Auf
diese Weise kann im Prinzip ein Tunnelkontakt hergestellt werden.
Hier stellen sich dann allerdings wiederum Probleme ein. Die so
hergestellten Strukturen zeigen natidrlich keine rechtwinkligen
Kanten. Weiterhin gibt es Schatteneffekte beim Aufdampfen des
CaF,, was eine inhomogene Schichtdicke des CaF, an diesen Kanten
zur Folge hat. Daraus resultiert, daB die Isolation der oberen
Silberschicht zu den anderen Schichten fehlerhaft sein kann. Wei-
terhin ist es eine Frage, wie der 4.Schritt durchgefiihrt wird. Mit
geladenen Teilchen wie bei SIMS kann man keinen Isolator absput-
tern, da Aufladungseffekte einen Sputtervorgang verhindert. Hier

muB man dann eventuell auf Neutralteilchen ausweichen.

Eine andere Moglichkeit, die am ehesten fiir eine technische Anwen-
dung in Frage kommt, bietet die Photolithographie verbunden mit
einer lift off Technik und Atzverfahren. BAber auf diesem Gebiet
muB erst Erfahrung gewonnen werden, bis man bei den YBa,Cu;04 Fil-
men so feine Strukturen herstellen kann wie z.B. bei Nb oder NN,

die noch unverdnderte supraleitende Eigenschaften nach dem Struk-

turieren zeigen.

C.T.Rogers et al. /85/ haben ebenfalls YBa,Cu30,/PrBa,Cu;0,
/YBaZCu307—Schichten,*verwendet, um einen Josephsonkontakt herzu-
stellen. Aber auch in dieser Untersuchung betrug die Ubergangstem-
peratur des Kontaktes nur 50 XK. Dieser kann also ebenfalls nicht
bei 77 K eingesetzt werden. Weiterhin ist nicht gesichert, ob es
sich wirklich um einen Josephsonkontakt handelt. Oszillationen in
der I-U Kennlinie bei HMikrowelleneinstrahlung sind zwar e¢in Indiz
dafiir, aber genauso k&nnen diese Oszillationen durch supraleitende
Kurzgschliisse 1in derx PrBaQCu307—Schicht verursacht werden, die
durch Ldcher in dieser Schicht entstanden sind. Die Schichten von
C.T.Rogers wurden mit Laserablation hergestellt, und diese Filme
haben typischerweise kugelférmige Ausscheidungen an der Ober-

fliche, die solche supraleitenden Kurzschliisse bewirken kdnnen.

"In dieser Untersuchung konnte gezeigt werden, daBl mit PrBa,Cu304
und YBa,Cuz0, ein System zur Verfiigung steht, in dem Schichten
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gangstemperatur der YBa,Cuj0,-Schichten ist nicht erniedrigt. In-
nerhalb der MeBgenauigkeit der Nachweismethoden konnte keine Dif-
fusion zwischen den einzelnen Schichten nachgewiesen werden. Wei-
terhin konnte gezeigt werden, daB bis =zu Dicken von 30 nm kelne
Locher der PrBa2Cu3O7—Zwischenschicht vorhanden sind, die einen
supraleitenden KXurzschluB verursachen kOnnten. Insgesamt besteht

mit diesem Schichtsvstem die #HOSglichkeit, Tunnelkontakte herzu-

stellen, sofern die Probleme der Strukturierung geldst sind.

9. Zusamnenfassung

Ziel dieser Arbeit war es, den EinfluB von verschiedenen Grenzfld-
chen, Schicht-Substrat und Schicht-Deckschicht, auf YBa,Cu;0; Fil-
me zu untersuchen. Weiterhin sollten Versuche =zur Herstellung
eines supraleitenden Bauelementes durchgefiihrt werden. Zu diesem
Zweck wurde eine Sputtermethode entwickelt, mit der es gelungen
ist, einkristalline, epitaktische Filme aus YBaZCu307 und
PrBa,Cu30,; auf SrTiO; herzustellen. Die Préparation dieser Schich-
ten wurde mit einem DC-Sputterverfahren durchgefiihrt, dessen Be-
sonderheit der hohe Sputterdruck von 1-6 mbar reinem Sauerstoff
ist. Diese Filme nehmen wdhrend des Abkiihlvorganges von ProzeBtem-
peratur bis Raumtemperatur, der etwa 3 Minuten dauvert, so viel
Sauerstoff auf, daB sie sehr gute supraleitenden Eigenschaften
zeigen. Die S8chichtdickenvariation, die die 1 cm? groBen Filme
zeigen, betrdgt weniger als 5 %. Die Fliche, die homogen besput-
tert werden kann ist nur von der Griéfie des Targets und des Sub-
stratheizers abhingig und kinnte somit bel Bedarf vergrifert wer-
den. Bis zu Schichtdicken wvon 10 nm zeigen die Filme bei Raum-
temperatur einen konstanten spezifischen Widerstand von 300 uf{lcm.
Die Ubergangstemperatur ist bis zu einer Dicke von 15 nm nicht er-
niedrigt und ist grdBer als 88 K. Ein 5 nm dicker Film wurde noch

bei 50 X komplett supraleitend.

Die Oberflédchenrauhigkeit ist bei Verwendung eines YBa,Cu304-Tar-
gets sehr gering, und es sind keine Ausscheidungen auf der Ober-
fliche zu erkennen. RBS- und Channeling-Messungen liefern ein
Minimum Yield von 5.5% bei senkrechtem Einfall des Helium-Strahles
bezogen auf die Substratoberflache. TEM-Nessungen konnten zeigen,
daB auf guten SrTiQ;-Substraten ein perfektes Wachstum der
YBazcu3O7—Schicht mOglich ist. AuBerdem zeigten diese HMessungen,
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daB die Substratqualitit ein entscheidender Faktor fir gutes Film-

wachstum ist.

Messungen der kritischen Stromdichten wurden sowchl im HNullfeld
als auch im Magnetieid gemessen. 8Sie liefern das Ergebnis, daf
Filme mit einer Schichtdicke wvon 100 nm bei 77 K mehr als
1%10° A/cmz im HNullfeld tragen koénnen. Selbst ein 12 nm dicker
Film erreichte diesen Wert bei 68 K. Im Magnetfeld ergibt sich
eine unterschiedliche Variation der kritischen Stromdichte, je
nachdem wie man das Magnetfeld beziiglich der Substratoberfliche
anlegt. Steht das Feld senkrecht zur Schichtoberfldche, so ist die
Abnahme der kritischen Stromdichte grdfer als beil paralleler
Orientierung. Hier f&llt die kritische Stromdichte bei einem Hag-
netfeld von 4 Tesla und bei einer Temperatur von T=0.95*T, um drei
GréBenordnungen ab. Steht das Feld parallel zur Schichtoberfléche,
so zeigen dicke und diinne Filme unterschiedliches Verhalten. Der
Abfall der kritischen Stromdichte ist nicht so stark wie beim Feld
senkrecht zur Schichtoberfldche. Ein diinner Film der Schichtdicke
12 nm zeigte bei T=0.55*T. und einem Magnetfeld von 4 Tesla nur
noch eine Abnahme um den Faktor 2. Bei dickeren Filmen nimmt I
stdrker ab, und bei T=0.9*T_, erniedrigt sich die krvitische Strom-

dichte um eine GrdBencrdnung.

Der Einflul wvon Deckschichten wurde an 30 nm bzw. 15 nm dicken
YBaZCu3O7~Filmen untersucht. Hier stellte sich heraus, dafi amor-
phes YBa,Cu30,;, PrBa,Cu;0, und CaF, die abgedeckte Schicht nicht
beeintrdchtigen. Die Werte der kritischen Stromdichte und die
Ubergangstemperaturen waren bei den drei Schichtsystemen ver-
gleichbar. Diese drei Haterialien verhindern auch dauerhaft den
Rontakt mit der Luftfeuchtigkeit ausgesetzt, der schlecht fir die

supraleitenden Eigenschaften der Filme ist.

Silber als Deckschicht erniedrigt die Ubergangstemperatur und die
kritische Stromdichte drastisch. Worauf diese Erniedrigung gzuriick-
gefiihrt werden kann, ist noch nichit v8llig gekldrt. Der Proximity-
effekt als Ursache kann ausgeschlossen werden, da die Verdnderung
der beiden GroBen zelitabhingig ist. Wahrscheinlich ist eine Diffu-
sion von Sauerstoff aus der dinnen YBa,Cuj0,-Schicht in die Sil-

berschicht dafir verantwortlich.
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Die Messungen an PrBa,Cu,0, auf ¥Ba,Cus0, ergeben, daB beide Mate-
rialien epitaktisch aufeinander aufwachsen und keine mefbare Dif-
fusion =zwischen beiden Schichten stattfindet. Hiermit steht ein
halbleitendes Material zur Verfiigung, um supraleitende Bauelemente
wie zum Beispiel Josephsonkontakte herzustellen. Auch bei einem
Dreifachschichtsystem konnte gezeigt werden, daB die zweite
¥Ba,Cu30, epitaktisch auf PrBa,Cu,0-; aufwdchst. Ein Schichtpaket
aus YBa2Cu3O7/PrBa2Cu3O7/YBa2Cu3O7 als Prototyp fiir ein supralei-
tendes Bauteil zeigte eine Ubergangstemperatur von 80 X, was hdher
ist als bei allen anderen Xontakten, die bis jetzt in der Litera-
tur publiziert wurden. Die HMessungen haben gezeigt, daB die Kon-
taktwiderstande zwischen YBa,Cujy0, und PrBa,Cu30,; sehr niedrig

- 8ind.

Mit YBa,Cu50, und PrBa,Cu40,; ist ein vielversprechendes System ge-
funden, mit dem sich supraleitende Bauelemente realisieren lassen.
Die Probleme der Strukturierung der Kontakte sind sicherlich 18s-—

bar, aber hier muB ncch viel Erfahrung gewonnen werden.

R
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