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1. Einleimung 5

1. Einfeitung

Josephson-Kontakte sind Grundelement vieler Anwendungen der oxidischen Hochtemperatur-
Supraleiter, wie SQUID’s, schnelie Signalverarbeitung (RSFQ) und Josephson Oszillatoren.
Supraleiter-Normalleiter- Supraleiter-(SNS)-Kontakte bieten die Moglichkeit, den kyitischen
Strom und den normalleitenden Widerstand unabhiingig tiber die Geometrie und die
Barriendicke einzusiellen undé bicten somit gute Vorsussetzungen fir den Einsatz in
clektronischen Schalkreisen. Zur Zeit ist eine technische Anwendung jedoch dadurch
begrenzt, da} an der SN-Grenzfliche Effekic avfireten, die bisher weitgehend unversianden
sind. |

Zum emen findet bei den meisten Barrierenmaterialien an der SN-Grenzfliche eine drastische
Reduzierung des supraleitenden Ordnungsparameters statt, die eine Verringerung der I.Ry-
Produkie zur Folge hat. Zum anderen werden die normaileitende Widerstinde der SNS-
Kontakte haufig nicht durch den Widerstand der normalleitenden Schicht, sondern durch den
Grenzflichenwiderstand bestimmt. Das hat zwar zur Folge, dal sich sehr viel héhere
normaileitende Widerstdnde erreichen lassen, als mit niederohmigen metallischen Schichien
moglich wire. Jedoch 14Bt sich dieser Widerstand nicht iiber die Barrierendicke emstellen und
ist nur sehr schiecht kontrollierbar.

Fine Kontrolle ist schon deswegen schwierig, weil die Ursachen fiir die hohen
Grenzflichenwiderstinde, sowie die Transporimechanismien in den Grenzflichen nach wie vor
unbekannt sind.

Die metallischen Perowskite SrRuG3 und CaRul3 sind als epitakiische Barierenmaterialion in
SNS-Kontakten eine interessante Alternative zun Au und Ag, da sie Kontakigeometrien
erméglichen, bei denen die Abmessung der Barriere tiber die Schichtdicke des Ruthenat-Films
eingestellt werden kann. Durch ihre einfache pseudokubische Struktur sind sie, im Vergleich zu
YBa,Cu3075 -Verwandten Materialien, ein weniger komplexes System mit eimer festen
stabilen Sauerstoff-Stéchiometrie. Das Verstindanis der YB2,Cu;05_5 -Ruthenat-Grenzflichen
ist in Hinblick auf einen mdéglichen technischen Einsatz von SNS-Kontakten mit Ruthenat-
Barriere von zentraler Bedeutung,

Ziel dieser Arbeit ist das bessere Verstindnis der Transporteigenschafien von SNS-Kontakten
mit StRuO3-Barriere, die durch die SN-Grenzfliche stark beemnflufit werden. Dabei werden
verschiedene Kontaktgeometrien verwendet, um den Einflufl des Herstelhimgsprozesses auf die
SN-Grenzfliche und die Transporteigenschaften der Kontakte zu untersuchen. Desweiteren
werden SNS-Kontakte mit Au-Barrieren hergestell, wum die Anisotropie der
Transporteigenschafien an einem einfachen Barrierensystem zu untersuchen.

Grundvoraussetzung fiir diese Untersuchungen ist die Entwicklung der Technologien, die fiir
die Herstellung der SNS-Kontakte erforderlich sind. Das schilelit Verfahiren zur Abscheidung
von YBa,Cuz 07 5-SrRulsz-Multilagen ebenso ein wie Strukturierungsmethoden, bei denen die

.Besonderheiten der Materialsysteme beriicksichtigt werden miissen.

- Zunichst werden in Kapitel 2.1 die fiir die SNS-Kontakie relevanien Eigenschaften des
Hochtemperatur-Supraleiters ¥Ba,Cuz0y.5 und dinrer YBa,CuyO5_5-Filme vorgestelit, In
2.2 folgt ein kurzer Uberblick iiber den Josephson-Effeki und die Eigenschafien von
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6 1. Einleitung

Josephson-Kontakten. Die relevanten Transport- und Unterdriickungsmechanismen fiir den
Cooperpaar- und Quasiteilchen-Sirom m SNS-Kontakien aus Hochtemperatur-Supraleitemn
werden in 2.3 vorgestellt und die relevanten Modelle zur Beschreibung der
Kontakteigenschaften beschrieben. SchlieBlich folgt in 2.4 ein Uberblick tber die
Korngrenzkontakte, als die gebrduchlichsten Josephson-Kontakte. AnschlieBend erfolgt ein
Uberblick iiber den internationalen Entwicklungsstand bei der Herstellung von SNS-Kontakten
mit verschiedenen Barrierenmaterialien. Aus den Méglichkeiten und Grenzen die sich mit den
verschiedenen Materialien als Barriere in SNS-Kontakten eréffnen, ergibt sich die Motivation

und die Aufgabenstellung fiir diese Arbeit (2.4.3).

Der Aufbau der Sputteranlage und die Entwicklung emes Mehrlagenprozesses fiir die
YBa,Cuz0y_5-StRul5-Muliilagen, die fiir die Hersteling der SNS-Komtakte notwendig
waren, wird in Kapitel 3 beschrieben. Die elektrischen und magnetischen Eigenschaften der
SrRuC3-Filme, die in Hinblick auf die Verwendung von SrRuQ3 als Barrierenmaterial relevant
sind, werden vorgestelli. Die Ergebnisse der Mikrostruktur-Untersuchungen der YBa,Cus Gy g
-S1RuG;-Grenzflichen und Multilagen werden vorgestellt und in Hinblick auf ihre Bedeutung
fiir die Kontakteigenschaften diskutiert.

In Kapitel 4 werden die relevanten Strukturierungsmethoden und die Herstellungsprozesse
beschrieben, die fiir die verschiedenen Kontakitypen entwickelt wurden.

Die verwendete Meftechnik zur Untersuchung der Tramsporteigenschaften und die
Eigenschafien der planaren Kontakte aus a-Achsen-orientierten Muitilagen werden in Kapitel 5
vorgestellt.

Die Mbglichkeit einer Proximity-Kopplung an der Oberfliche eines c-Achsen orientierten
YBa,Cuz0,_5 -Filmes wird in Kapitel 6 am Beispiel der YBa,Cu307 5-Au-Grenzfliche in
YBa,Cu;307_5-Au-Nb-Kontakten diskutiert und die Transport-Eigenschafien von SNS-Stufen-
Kontakten mit Au-Barriere beschrieben.

Die experimentellen Ergebnisce, der Sirom- Spamnungskennlinien von SNS-Kontakten
verschiedener Geometrien mit SrRuQz-Bamiere werden in Kapitel 7 vorgestellt. Auf
Grundlage emes Veigleiches mit theoretischen Modellen erfolgt die Diskussion der
Traopsportmechanismen fiir den Quasiteilchen- und den Cooperpaar-Strom.

AbschlieBend folgt in Kapitel 8 eine Zusammenfassung der Frgebmsse u..d ein Ausblick auf
md ghche weitere Arbeiten auf’ f.diesem Geblet
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2. Grundlagen 7

2. Grundlagen

2.1. Hochtemperatur-Supraleiter

Gemeinsamkeit aller Hochtemperatur-Supraleiter (HTSL) ist die Verwandtschaft mit der
kubischen Struktur von CaTiO3 (Perowskit) (siche Abbildung 2.1). Die verschiedenen
Hochtemperatur-Supraleiter zeigen mehr oder weniger grofle Abweichungen ven der idealen
Perowskit-Struktur, ein entscheidendes Merkmal aller Materialien ist jedoch eine periodische
Folge von CuO-Ebenen und eine Zwischenschicht aus Metaltionen (meistens Seltene Erden
und Erdaikalimetalie} und Sauversiofl

Die ersten HTSL waren Lay. (Ba;CuOy.y (Tc=30K) [1] bzw. La, (SrpCu0y.y (T=40K) [2]
mit einer K,NiF4-Struktur. Die bekannteste Struktur, bei der mit Tc=90K als ersies cine
kritische Temperatur oberhalb 77K erreicht wurde [3], ist YBa,Cu3 0y (YBCO), baw. die
verwandten Materialien ReBa,Cuz0;5 (Re: Nd, Sm, Eu, Gd, Ho, Er, Tm). Die
technologische Entwicklung von YBCO ermdglicht bereits die Herstelhung dilnner Filme und
YBa,Cu307.5 / PrBayCu3 04 Ubergitter sehr guter Qualitit und bietet somit eine gute Basis
fiir mégliche Anwendungen.

Noch  hohere  Ubergangstemperaturen, aber auch  wesentlich  komplexere
Herstellungsbedingungen  haben - die  Materialien BiySr,CaCuy0, (T=80K) baw.

O Sauerstoff

. B Leerstcllen des Sauerstoffs

& Kupfer -

-~ Abb.2.1: a) Perowskit-Struktur; b) Kristallstruktur von YBa;Cu3075 B

i
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2 2. Grundlagen

BizsrzCaQCu30x (TC=IIOK) {4} und leB&zC&Cﬂsz (TC=107K) bzw. leBBQCElzCUng
(T=125K) [5]. Den derzeitigen Rekord hilt HgyBayCayCus Oy mit eimem T, von 133K [6],
das sich unter Druck bis auf 160K erhihen 188¢ [7].

Die Forschung geht zur Zeit in die Richtung, daf durch Molekularstrahlepitaxie kimstlich
Schichtsysteme ans CuO-Ebenen und Metalloxiden (“infinite Jayer") erzeugt werden, um damit
gezielt Strukturen mit noch héheren Ubergangstemperaturen zu erzeugen.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde YBCO als supraleitendes Material verwendet, da die
Herstellung von Supraleiter-Normalleiter-Kontakien hohe Anforderungen an die Qualitét der
diinnen Filme und Muktilagen stelli. Die Eigenschaften vor YBCO werden deswegen im
weiteren genauer beschrieben.

2.1.1. YBasCuz04_g: Die Struktur und ihre Figenschaften

Die orthorhomische Kristallstrukior von YBCC ist in Abbildung 2.1b zu schen. Die Struktur
mit den Gitterparametern a = 3,8227A; b = 3,8872A; ¢ = 11,682A [8] entsteht durch

Ubereinanderstapeln dreier Perowskit-Zellen. Von zeniraler Bedeutung sind die CuOs-
Pyramiden. Die Basen dieser Pyramiden sind innerhalb der ab-Ebene miteinander vernetzt und
bilden so die CuQy-Ebenen. Die Spitze der Pyramide (das Apex-Sauerstoffatom) verbindet
diese Ebenen mit den in Richtung der b-Achse ausgedehnten CuQ-Ketten. Insgesamt 1Bt sich
die Struktur durch die Abfolge der folgenden Sequenzen beschreiben:
...-Ba0-CuOy(Ebenen)-Y-CuOy(Ebenen)-Ba0-CuO(Ketten}-. .

Die Bildung der Cooperpaare findet hauptsichlich in den CuCGp-Ebenen stait. Bie Cul-Ketten
sind nur indirekt an der Bildung von Cooperpaaren beteiligt, da sie ein Ladungsreservoir fiir
die CuQOp-Ebenen bilden. Dieser Ladungstransfer findet tiber die Cu-Oppe-Cu-
Kettenfragmente in c-Richtung statt

Einfiufl des Sauerstofigehaltes auf die Struktur und ihre Eigenschaften

Mit abnehmendem Sauerstoffgehali enistehen in den CuQ-Ketten der orthorthombischen
YRCO-Sirukiur Sauverstoffehisielien, wihrend die Cu0p-Ebenen weitgehend umverindert
bleiben. Die Sauerstoffatome verteilen sich gleichmiifig auf a- und b-Achse, so daB schiieSlich
ein Ubergang in eine tetragonale Phase stattfindet. Mit zunchmenden Szuerstofidefizit o
kommt es aulerdem zu einer VergroBerung des Abstandes zwischen den CuQO-Ketten und den
CuOy-Ebenen und somit zu einer Zunahme der c-Achse.

Die supraleitenden Figenschafien werden durch den Sauerstoffgehalt stark beeintrichtigt, da
die CuO-Ketien als Reservoir fiir freic Ladungstriiger mit zunehmenden 8 abgebaut werden
und der Ladungstransfer durch die VergroBerung des Abstandes zwischen Ketten und Ebenen
erschwert wird. Tn Abbildung 2.2 ist die Ubergangstemperatur T, in Abhingigkeit vom
Sauerstoffpehalt zu schen [8]. Bei groflem Sauerstoffdefizit 8 > 0,6, d.bh. in der tetragonalen
Phase, ist YBCO nicht supraleitend. Bei & =~ 0,6 begiunt die Struktur bei niedrigen
Temperaturen supraleitend zu werden und erreicht bei 8 = 0,2 sein optimales T von ca. 90K.
Eine Hauptaufgabe bei der Herstellung von YBCO mit guten supraleitenden Eigenschatten
besteht also darin, eine ausreichende Beladung mit Sauerstoff zu gewihrleisten.

€ 7T

_ Bie Auisotropie
~Die Anisotropie der Kristallstruktur bedingt eine starke Richtungsabhingigkeit nahezu aller

_physikalischer Eigenschaften. So ist der spezifische Widerstand in c¢-Richtung 25-50 mal
- grofer als in ab-Richtung und in a-Richtung etwa doppelt so grof wie in b-Rickiung (siche
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2. Grundlagen 9
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Abb.2.2: Abhingigkeit der Ubergangstemperatur voin Sauerstoffdefizit & nach [8]

[9],[10]). Wiahrend die Kohirenzlinge in ab-Richtung &5 = 20-30A betrsgt, ist die
Kohdrenzlinge in c-Richtung &, ~ 3-4A eine GroBenordnung niedriger ([11},[12]). Die
Tatsache, daf die Kohdrenzlinge in c-Richiung kleiner als die Abmessung der Emheitszeile ist,
macht die Beobachtung von Josephson-Effekten in c-Richtung problematisch, da schon
atomare Stérungen zu einer Unterdriickung der Supraleitung fiihiren konnen.

2.1.2. Eigenschaften diinner YBa,Cu3;0, 5-Filme

2.1.2.1, Wachstums-Eigenschaften

Die Herstellung dimner YBCO-Filme kann mit Tea

900 ';‘00 500 400 300 200
1 I

verschiedenen Verfahren realisiert werden. Die

gebréuchiichsien Methoden sind die Kathoden- 0 b

zersidubung {Sputiern} und die Laserablation.

In Abbildung 2.3 ist der Parameterraum fir -

Temperatur und Op-Druck  bei  den 10° |

verschiedenen Methoden angedeutet [15]. Da S - -

bei tieferen Temperaturen die Mobilitat nicht = - e
ausreicht, um ein gutes epitaktisches Wachstum & 12 -ii?:;n \\r;f:r':f;ff’f“ »

zu ermdglichen, wird bei fast allen Verfahren in ~\ '\\"_"‘,'.-;';'_3‘"-'

der Nihe der Stabilititsgrenze der tetragonalen i N -'.r:'j,\\ VBiafigdy

Phase (nach Bormamn und Neélting - [13]) oL s iy mmf i
abgeschieden. : S SRR i
Die Filme liegen nach der Deposrtmn in der o T nudamaten: ‘\ L
_sauerstoﬁ”veraimten tetragonalen Phase vorund 0 e "_\"'.‘f"' "
‘werden - erst - - durch  eine ansanueneuuc L 10 1000/T :':SIK} 0
Sauerstofibeladung i -die gut -supraleitende . : L
_:ortho:hombxsche Phase umgewandelt. ~ © = Abb.2.3: Erweitertes Phasendiagranmm fiir
Wie gut ‘die Filme mit’ Seuerstoff beladen =~ "--.._YBCGna_ch [151 o

-werden, hingt stark von der Orentierung und
- der Filmoberflache ab, da die Sauerstoffdiffusion entiang der verschiedenen Kiistallrichtungen
“gehr uaterschiedlich ist. Im Bereich von 400°C, in dem bei einer Atmosphire Sauerstoff die

tlai Ao A ndhoa

" orthorhombische Phase mit & ~ O gebildet wird, ist die Diffusion entlang der c-Acnse zu
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10 2. Grundlagen

vernachlissigen, da die Diffusionskonstante in ab-Richtung 5 Gréfenordnungen héher als in c-
Richtung ist [16]. Die Sauerstoffbeladung ist also im Fall von c-Achsen orientierten Filmen
wesentlich schwieriger als bei a-Achsen orientierten Filmen. Storungen im Kiistallwachstum
und Ausscheidungen in c-Achsen orientierten Filmen verbessem jedoch die Sauerstoffdiffusion,
da dadurch Diffusionskanile entstehen, die die wirksame Oberfliche in ab-Richtung
vergrofiern.

2.1.2.2. Oberflichenmorphologie

Die Rauhigkeit der YBCO Oberfliche ist in SNS-Schichtsystemen von zentraler Bedeutung fiir
die Homogenitit der normalleitenden Zwischenschicht. Insbesondere bestimmt die Qualitét der
YBCO-Oberfliche, ab welcher Dicke sich Zwischenschichien kurzschiuffrei herstellen lassen.
Bei der Abscheidung diinner Filme kann es dazu kommen, daB sich nicht-sidchiometrisches,
hauptsichlich Cu- {(Cu0) und Ba-reiches Material auf der Filmoberfliche absondert (z.B. [17]).
Solche Ausscheidungen stellen ein grofies Problem fiir die Herstellung von SNS-Kontakien
dar, da sich dadurch nicht nur die Oberflichenrauhigkeit stark vergréBert (100nm-1lpmy),
sondern auch eine nicht-stéchiometrische Grenzfliche entsteht. Durch eine geeignete Wahl der
Herstellungsparameter kann dieses Problem jedoch gelost werden [18], [17].

Selbst ausscheidungsficic YBCO-Filme weisen in der Regel eine grofe Rauhigkeit auf, die
durch die Morphologie der Filme bestimmt wird. Die endgiiltige Morphologie und die Art der
Defekte werden schon im fiithen Wachstumsstadium festgelegt und hingen davon ab, ob
“Layer by Layer"-Wachstum oder Inselwachstum vorherrscht [19]. Bei einer Fehlanpassung

zwischen Substrat und Film treten Spannungen auf, die bewirken, da} ab einer bestimmten
Diicke "Layer by Layer" Wachstum in Inselwachstum iibergeht. So treten gerade bei MgO-

AFdrav X i A v¥ vy Ad L S A g

Subsiraten aufgnund der relativ groflen Fehlanpassung zu YBCO (15%) hiufig schon bei

TYnlne oarion — . i
Dicken zwischen 1 und 10nm aufgrund der Spannungen Schraubenversetzungen auf [19], die

Utrspung von starkem dreidimensionalem Spiralwachstum sind und za Oberflichenrauhigkeiten
von bis zu 10nm fibren kénnen [20]. Bei Substraten mit sehr geringer Fehlanpassung wie
LaAlO3 (1% Fehlanpassung) und NdGaO3 (0,23%) ist die Dichte der Schraubenversetzungen

[P yaeen e [

wesentlich ECTIRECT LLI].

Verwendet man Substrate, derem Oberflichennormale um einen Winkel von 2°-3° von der
(100)-Richtung abweichen, so entsteht ein quasizweidimensionales Filmwachstum {step fiow)
entlang der atomaren Oberflichen-Stufen [21].

Die Dichte der Schraubenversetzungen 138t sich durch geringe Wachstumsraten und durch eine
Eihohung der Depositionstemperatur verringem, da dadurch die Mobilitit der Atome auf der
Substratoberfliche erhoht wird [22]. S : . :

2.1.2.3. Einfluf} von Substratstufen auf das Filrawachstum

Ausfilrliche Untersuchungen der Mikrostruktur durch TEM (Transmissions Elekironen
Mikroskop) haben gezeigt, daB das Wachstum eines YBCO-Films iiber einer Substratstufe
stark von dem Stufenwinkel abhingt [24], [25]. Wihrend die Orientierung der c-Achse
senkrecht zur Substratoberfliche an flachen Stufen (Stufenwinkel < 45°) beibehalien wird,
passt der Film bei steileren Winkeln seine Orientierung an die Stufenflanke an. Das heifit, daB
der Film im Stufenbereich mit der c-Achse senkrecht zur Stufenflanke aufwichst und sich
- demzufolge zwei Komgrenzen ausbilden (siche Abbildung 2.4). o o ' '

Der Effekt 1Bt sich erkliren, wenn man beachtet, daB die makroskopische Stufe aus vielen
- -atomaren horizontalen und vertikalen Stufen besteht. Bei flachen Stufen tberwiegt die Anzahi

o e e e
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der horizontalen Stiicke, wihrend fiir Winkel > 45° die Anzahl der vertikalen Stiicke grofier
ist, an denen Atome nukleieren und ein c-Achsen orientiertes Wachstum bewirken.

Das oben beschricbene Wachstumsverhalten wurde bei S1TiO3- und LaAlO3-Substraten
beobachtet. Bei MgO, mit einer sehr hohen Fehlanpassung, wichst der Film immer parallel zor
Substratoberfliche, so dal es auch bei flachen Stufen zur Ausbildung zweier Komgrenzen
kommt [27],.[26]).

Diese Komgrenzen fithren zu einer Reduzierung der kiitischen Strome um mehrere
Gréfenordnungen [29]. Dieser Effekt 148t sich einerseits fiir die Herstellung von Josephson-
Kontakten nutzen, andererseits ist bei der Herstellung von Multilagensystemen darauf zn
achten, daB groBe Transportstréme in YBCO nur iiber flache Subsiratstufen mit Winkeln < 45°
moglich sind.

K §
e
YBGCO o < 45°

Abb.2.4: Abhingigkeit des Filmwachstums vom Stufenwinkel nach [24]:
a.) 0 <o <45°= keine Anderung der Wachstumsrichtung, keine Komgrenzen
b.) 0= 45°= es bilden sich viele Doménen aus, die durch 90° Komgrenzen getrennt sind

c.) 45° <o <90°= Anderang der Wachstumsrichtung = zwei 90° Komgrenzen

2.2. Der Josephson-Eifekt

2.2.1. Die Josephson-Gleichungen

Der Josephson-Effekt ist eine Folge der Phasenkohiirenz der supraleitenden Ladungstriger.
Diese Ladungsiriger sind Elektronenpaare (Cooperpaare), die in emen gememsamen
Grundzustand kondensieren (Bosekondensation). Der makroskopische Supraleiter 138t sich
deshalb durch eine einzige Wellenfunktion W=p1/2-¢i® mit der Dichte der Cooperpaare p und
der gemeinsamen Phase ¢ beschreiben.

Koppelt man zwei supraleitende Elekiroden dber eine diiune Isolator-Barriere oder eine
normalleitende Schicht (Kopplungskonstante x), so dab es zu eimem Austausch von

Cooperpaaren zwischen den Elektroden mit den Wellenfunktionen ¥, ,=p ,1/2-¢1912 komrmen
kann, dann dehnt sich die Phasenkohdrenz der einzeluen Elekiroden auf das ganze System aus.
Der Strom J und die Spannung U iiber dem Kontaktgebiet lassen sich dann duxch die zwei
~Josephson-Gleichungen beschreiben [30]:

. .- “2x . . : = — ]
I= P, sin(o, - 9,) = I sin(o) - ?= "0 1

e
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i

Aus der 1. Josephson-Gleichung ergibt sich, dafl auch ohne Anlegen einer dulercn Spannung
ein Gleichstrom {iber den Kontakt fliefen kann, der von der Phasendifferenz ¢ = ¢, - 9,
zwischen den beiden Elektroden abhingt. Der maximale Strom J, der dissipationsfrei durch
den Koniakt flieBen kann, hingt von der Stirke der Kopplung und der jeweiligen Geometrie
ab. Erhoht man den Strom iiber den kritischen Wert I, so fiillt eine Spannung U tiber dem
Kontakt ab und demzufolge flieBt ein zusitzlicher Wechselstrom mit der Frequenz v= 2eU/h
iiber den Kontakt. Diese Oszillationen bezeichnet man als AC-Josephson-Effekt.

Die zweite Josephson-Gleichung ist von sehr universeller Natur. Sie héngt nicht wie die erste
Josephson-Gleichung von der Natur und der Geometrie des Josephson-Kontakies ab und
liefert die Frequenz der Josephson-Oszillationen, die bei einer gegebenen Spannung nur von
fundamentalen Konstanten bestimmt wird.

0 2el
N 2
7 (2)

2.2.2. Bas RCSJ-Modell

Von Steward [31] und McCumber [32] wurde die Beschreibung eines Josephson-Kontaktes

durch die Parallelschaltung des Cooperpaarstromes, des normalleitenden Stromes

(Quasiteilchenstrom) mit dem Widerstand Ry und des Verschiebungsstromes C-dU(t) / de (C:

Kapazitit des Kontaktes), der durch die hochfrequente Wechselspanmung am Kontakt
ervorgerufen wird, vorgeschlagen (siche Abb.2.5). Da in der Praxds die Impedanz der

Kontaktes ist, wird an dieser Stelle der Fall der Stromeinprigung am Kontakt behandelt.

In dem Fall ergibt sich aus der Strombilanz folgende Bedingung:

0] -
Mit Hilfe der 2. Josephson-Gleichung {GL 2) ergibt sich eine Differentialgleichung 2. Ordnung
fir die Phasendifferenz ¢, die mit i=1/I,, T=.t, o, =2eI.R /i md B, = 2el RIC/h
der Bewegungsgleichung eines gedimpfien Pendels im Gravitationsfeld uater dem Einfluh

 Ising 3 U

raN
| i
-
2
]
i
@)

Abb.2.5: Ersaizschalthild nach dem RCSJ-Modeil
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eines duferen Drehmomentes entspricht.

dz(p (AN
dr

i= sing+ d—@—%— B
dt

Der Parameter o, beschreibt die charakteristische Grenzfrequenz des Josephson-Kontaktes, die
durch die Dimpfung des Systems aufgrund der normalleitenden Komponente zu Stande
kommt. Der Parameter (B, ist ein Mab dafiir, ob der Verschiebungssirom oder der

normalleitende Strom im Kontakt vorherrscht.

Dementsprechend konnen zwei Falle unterscheiden werden [33]:

s B¢ > 0,8 ungedimpiier Fail

e Bg <0.8: gedampfier Fall

Der einfachste Fall ist der Grenzfall vernachlissigbarer Kaparzititen Bp « 1, bei dem die
Dimpfung durch den Ohmschen Widerstand das System bestimmt. In dem Fall nimmt die U-I-
Kennlinie fiir I > I, folgende einfache Form an:

U= Ryl (1) ~1 (5)

Bei grofen Strémen nihert sich die U-I-Kennlinie asymptotisch der Chmschen Geraden U =
R,.L

Einfiuf von Rauschquellen auf den Josephson-Kontakt

Bei hohen Temperaturen haben thermische Flukiuationen der Elekiromen im Ohmschen
Widerstand einen groBen EinfluB auf den Josephson-Kontakt. Aus den thermischen
Fluktuationen ergibt sich nach Johnson und Nygquist [33] unter der Voraussetzung
kT » eU, o der Strombeitrag I, = 2ek,T/ 7, der in der Strombilanz beriicksichtigt werden
muB. Je groBer der Parameter y = Ig / T ist, desto stirker ist die Verrundung der Kennlinien und
die Verringerung des kritischen Stromes aufgrund des thermischen Rauschens.

Bei hohen Spannungen mufl msitzlich das Schrotrauschen und bei niedrigen Frequenzen das
1/ERauschen [33] im Kontakt beriicksichtigt werden. Ein anderer, fiir die Mefpraxis sehr
wichtiger Beitrag, ist der Einflufl duflerer Rauschquellen in der Laborumgebung, o

2.2.3. .Eosepnsoxi-iéanta&e unter Mikrowelleneinstrahlung
Setzt man den Josephson Kontakt einer elektromagnetischer Strahlung mit der Frequenz v,

aus, so kommt es zu einer Phasensynchronisation und demzufolge zu Stufen konstanter
Spannung (Shapire-Stufen) in der Kennlinie:

h )
U =nv, — n=0 1, £2 ... (6)

Diese Erscheinung ist ein indirekter Nachweis fiir den AC-Josephson-Effekt.
Zur Beschreibung eines Josephson-Kontaktes in einem &uBeren Mikrowellenfeld betrachtet
man dieses Feld als zusatzhche Stromqueile d.le m. dle Strombﬂanz des RCS?—ModeIles mit

: embezogen werden muB

1

SIS
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(7

- . . .. . o
1) = 1, + Isin{o,t) bzw. i(t) = i,+ i;sm(Qt) mit2= —*=

Der Parameter O ist als Verhiltnis von eingestrahlter Frequenz zur Frequenz der Josephson-
Ogszillationen dabei von zentraler Bedeutung fiir das Verhalten des Kontaktes.

Die Abhingigkeit der Shapirosmufenhéhe AL, von der Amplimde der Mikrowellenstraklung
148t sich im Fall grofier Q oder groBer Amplituden durch Besseifunktionen Jy; beschreiben:

AL = 21 |J, [11 ;N mit n = 0, &1, £2 ... (8

Q j1+p202

2.2.4. Josephson-Kontakte im Magnetfeid
In Anwesenheit eines Magnetfeldes wird die supraleitende Phase des Josephson-Kontakties und
somit der Suprastrom riumlich moduliert:

Hx)=1, sin(btd“‘ H-x+ const) (9)
®0

Dabei ist d,= d+2A; (d: Barriendicke; Ay London’sche Eindringtiefe) die Dicke der vom

Magnetfeld uwchdrmgenen Zone und @, = h/2e das magnetische Fluliquant.

Die Wirkung des Eigenmagnetfeldes, das durch die Wechselstréme, die im Josephson-Kontakt

flieBen, generiert wird, filhrt dazu, daB sich der Strom auf den Rindern des Kontaktes

konzentriert. Die Strecke, iiber die der Suprastrom vom Rand aus in den Kontakt em&ﬂngt, ist

die Josephson-Emdringtiefe Ay= (#°c*/ $nedf, )2

Josephson-Kontakte der Breite w konnen so in zwei Kategorien eingeteilt werden:
e kurze Kontakte: w <4); (homogene Stromvericilung )

e lange Kontakte: w> 4A; { Strom konzeniriert sich an den Rindemn }

Im Fall eines langen Kontakies ergibt sich in einem #uleren Magnetfeld eine komplizierte
Stromverteilmg [34].

Bei einer homogenen Siromverteilung (w « 4X,) mit w » A;, ergibt sich im eimer Rechteck-
formigen Kontaktfliche eine Abhingigkeit des Stromes vom #uBeren Magnetfeld, die der
Tntensititsverteilung des Lichtes an einem Spalt entspricht (Fraunhofermuster): ”

. o

sin(m——) ! :

D _

LED = 1) L O-HAg, Ag - w2y (9
7;:@0 ) o _ : _ - . _

Sind obige Bedingungen nicht erfilllt, so treten charakteristische Abweichungen auf, die
wichiige Rickschiisse auf die iaisichliche effekiive Fliche und die Stromverteilung im
- Kontakt zulassen. Fine eindeutige Bestimmung der Stromverteilung aus der gemessenen

B Wl vt B s
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Magnetfeldabhsingigkeit ist jedoch nicht méglich, da bei der Messung des Betrages die
Informationen iiber die Phase verloren gehen.

2.3. Theoretische Beschreibung der SNS-Kontakie

2.3.1. Bffekte an Supraleiter-Normalleiter-Grenzflichen

Im Gegensatz zu SIS-Kontakten, bei denen die Isolatorschicht eine Potentialbarriere darstellt,
so daB sowohl Quasipartikel als auch Cooperpaare nur liber einen quantenmechanischen
TunnelprozeB  ausgetauscht werden konmen, existieren i einer normalleitenden
ZFwischenschicht unbesetzte elektronische Zustinde, iiber die direkte Leitungsprozesse
stattfinden koénnen.

Im wesentlichen gibt es zwei Prozesse, die an SN-Grenzflichen aufireten und zu eiuein
Transpert von Cooperpaaren durch die normalleitende Barriere filhren konnen:

s Andreev Reflexion
e Proximity Effekt

2.3.1.1. Andreev- Reflexion

Bei hoher Durchlissigkeit der Grenzfliche kann die Andreev-Reflexion von Elekironen eine
groBe Roile spielen. Dabei wird beim Aufireffen eines Elekirons auf die SN-Grenzfliche ein
Loch refleltiert und ein Cooperpear tritt in die supraleitende Elekirode ein. Durch das
normalleitende Gebiet kann dann ein Suprastrom iiber Elekironen und Locher flieflen, die
ginander wechselseitig durch Andreev-Reflexion an der Grenzfliche generieren [35]. Durch die
Mehrfachreflexionen an den zwei Grenzflichen eines SNS-Kontakies enistehen diskrete
Zustinde, die zu "subgap-peaks" und zu Oszillationen der Zustandsdichte oberhalb des "gap”
fishiren.

Der keitische Strom nimmt exponentiell mit der Schichidicke ab [36]. Die Strom- Phasen-
Beziehung ist jedoch nur in der Nihe von T sinusférmig und die Kennlimien zeigen den
charakieristischen ExzeBstrom {37, 38}

L« A tanh[ eiU,_P) exp[— Z‘EN) (11)

ZTEKB i

Dabei ist dy die Dicke und 1 die mittlere freie W eglange der Elektronen in der normalieitenden
Barriere.

Der Effekt ist also zu vemachiissigen wenn 1 « dyy ist, da in diesem Fall der kohirente
ErzeugungsprozeB an der Grenzfliche durch. inkohérente Stofiprozesse gestont wird. Die
Andreev Reflexion wird also hauptsichlich an der Grenzfliche zwischen YBCO und Metallen

mit grofen wiitieren freien Weglingen eine Rolle spielen,

Im Fall der YBCO-(Au,Ag)-Grenzflichen ist jedoch die Transparenz so gerng, daf dieser
- Effeki eine untergeordnete Rolle splelt

2.3.5.2. Proximity-Effekt:

Bei dem Kontakt zwischen einem Metall und einem Supraleiter kann es zu eimer Diffusion von

o Coaperpaaren m den - Normalleiter - kommen, so- dab - iiber. eme Linge iN auch im

[ S e e |
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normalleitenden Gebiet eine Phasenkohdirenz zwischen den Cooperpaaren besteht. Die
Wahrscheinlichkeit F(x) ein Cooperpaar in dem Abstand x von der Grenzfliche vorzufinden
betrigt dann [39]:

F(x)= (¥,F,)= ®(x)-exp(-|x//E,) (12)

Dabei ist @ eine Funktion, die sich nur langsam mit x &ndert, so daf} man ndherungsweise von
einem exponentiellen Abfall ausgehen kann.

Der Verlauf der Wellenfunktion im normalleitenden Bereich wird durch StoBprozesse stark
beeinfiult. Bei der Beschreibung des Proximity Effekies lassen sich zwei Grenzfiile
unterscheiden:

Yelean Himit"
Wenn die mittlere feie Weglinge ly i Metall viel gréfier als die Kohéirenzlinge § ist, gilt:
hv . e -
E. = ——;  (vp: Fermi-Geschwindigkeit) (13)
2nk, T,

Die Ladungstriger bewegen sich in diesem Fall nahezu ungestért durch das normalleiiende
Gebiet und Streuprozesse finden im wesentlichen nur an der SN-Grenzfliche statt. Je mach
Durchlissigkeit der Grenzfliche verhalten sich die Ladungstriger wie in einem Resonator. Das
kapn dazu filhren, daB der kritische Strom und der normalleitende Widerstand oszllatorisch

von der Barrierendicke abhingen [401.
L]
"dirty limit"

Ist die mittlere freie Weglinge Ly im Metall viel kleiner als die Kohérenziiinge £, so stellt die
SN-Grenzfliche einfach em zusitzliches Streuzentrum dar und der Transport der
supraleitenden  Ladungstriger kaun durch eimen Diffusionsprozel mit dem

Diffusionskoeffidienien D = 1/3-v 1, beschrieben werden. Fiir die Kohdrenzifuge ergibt sich:
. % ¥
. frvyl " :
S Voat | T |2akd a9
. [ B¢ 27[ B “¢ J

2.3.2, Modelle zur Beschreibung der SNS-Iksntakie

Fiir die technische Anwendung von SNS-Kontakten ist die kritische Spannung Vi = IRy von
zentraler Bedeutung. Die Ambegaokar-Baratoff-Relation [41} ﬁu‘ Tunne]kontak‘e glbt eine
obere Abschatmmg fiir die erreichbaren IcRy-Produkte: -

A o e
LRy = ( %e \ (21@) (13)

Dabei ist A die Energieh‘icke der beiden als gleichartig angenommenen Elektroden.

. Bei tiefen Temperaturen { T « T, } gilt die Abschitzung Vo = 1A / 2e. Das bedeutet bei YBCO
‘mit ‘A = 20meV, daB bei 77K ein Ve von ungefahr 10mV erzielt werden kann. Die
~ experimentellen Werte legen jedoch meist 1-2 GréBenordnungen unter diesem Wert.

[ A M e
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Abb.2.6: Abhingigkeit der Cooperpaardichie von y vnd yg nach [42] a) yg =0;b) vy =0

2.3.2.1. SNS-Modell

Eine mégliche Erklirungen fiir die drastische Reduzierung des I Rn-Produktes im "dirty Limit”
liefert die Theorie von Kupriyanov und Likharev [42], nach der folgende Effekte an der SN-
Grenzfliche beriicksichtigt werden miissen:

1) Biffusion von normalieitenden Ladungsiviigern in die supraleitenden Hlekérodens:

Bei dem Kontakt zwischen Normalleiter und Supraleiter diffundieren nicht nur Cooperpaare in
den Normalleiter, sondern auch Quasiteilchen vom Normalleiter in den Supraleiter.
Demzufolge kann der Ordnungsparameter schon an der Grenzfliche stark reduziert sein.
Dieser Effekt wird durch den Unterdriickungsparameter y parametrisiert: ' o
y= Psbs @6)
Pxbx .

Das Verhalten des Ordoungsparameters an der SN-Grenzfliche in Abhingigkeit von v ist in
Abbildung 2.6a zu ‘schen. Fiir den Fall y » 1 sind in der Nihe der Grenzfliche viele
Quasiteiichen vorhanden, die in den Supraleiter hineindiffundieren kénnen und dort den
Orduungsparameter iiber eine Langv & unterdriicken. Im entgegengesetzten Fall (y « 1) hat
der Proximity-Effekt im Normalleiter kaum Einfluf anf die Eigenschaften des Supraleiters. Der
Ordnungsparameter des Supraleiters bleibt bis zur Grenzfliche nahezu konstant u:ﬂd die
Cooper-Paare dringen in den Normalleiter bis zu einer Tiefe von ﬁN eif. : :

1) Kenemcn von La&ungst’ragem ap ﬁer iﬁeﬁmacne

Eine andere Moglichkeit besteht darin, daf die SN-Grenzfidche eine endliche Traﬂspaienz ﬁll‘
~die Ladungstriiger hat. Dadurch kommt es zu einem Sprung des Ordnungsparameters an der
Grenzfliche, der durch den Parameter yg parametrisiert wird:
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RB

PN§;
Das Verhalten des Ordnungsparameters an der SN-Grenzfliche in Abhingigkeit von vy ist in
Abbildung 2.6b zu sehen. Bei y=0 bleibt der Ordnungsparameter bis zur Grenzfléche konstant
und macht fiir yg=0 dort einen Sprung. Der Ordnungsparameter betriigt bei grofien yg- Werten
an der SN-Grenzfliche nur noch ein Bruchteil seines urspriinglichen Wertes.
Eine Verringerung der Grenzflichentransparenz schrinkt auch die Diffusion der Quasiteilchen
vom Normalleiter in den Supraleiter ein, so dad dieser Effekt (y > 0) bei groBen Werten fiir yg
vernachlissigt werden kann. Der Grenzflichenwiderstand Ry ist ein Mal} fiir die Transparenz
der Grenzfliche und kann verschiedene Ursachen haben:

¢ Verunreinigungen (Dielekirika) und Gitterstérungen an der Grenzfiiche
e Beugmgsefiekte der de Broglie-Welle der Elektronen an der Grenziliche

o Fehlanpassung der Fermi-Geschwindigkeiten

-——
ey
~3

S’

Te= Ry: Grenzflichenwiderstand

Neben Verunreinigungen stellen auch Gitierstdrungen an der Grenzfliche sehr effektive
Streuzentren fiir die Ladungsirdger dar.

Ist die de Broglie-Wellenlinge der Elektronen in der GroBenordmumg der Rauhigkeit der
Grenzfliche, so miissen, in Analogie zur Optik, Beugungseffekte beriicksichtigt werden. Ist die
de Broglie-Wellenlinge sehr viel grofer als die Rauhigkeit der Grenzfliche, so titt die
Wellennatur der Elekironen in den Hintergrund und es kénnen quasiklassische Beschreibungen
benutzt werden [40]. Die Durchlissigkeit der Grenzfliche hingt dann hauptséchﬁch davon ab,
ob dic Ladungstriger an der Grenzfliche enmtsprechende Zustiunde auf der Fermikugel des

Norimnalleiters finden.
lreinhiint +man fhad dam  {aran—>fi c‘koﬂx‘;nﬂnraﬁ"a_u_ﬂ nar APT! Reﬁ'rﬁa AP?‘ l"hl‘i"ch dig

3
u@iuCA.:xv.uusb man o8l GEN SSrenziacaenwlGrisl T2

Fehlanpassung der Fermigeschwindigkeiten zwischen YBCO und Edelmetallen zustande
kommt, so konunt man zu den folgenden Abschéitzungen fiir die Unterdriickungsparameter fiir
cine YBCO-(Ag, Au)-Grenziliche [42]:

c-Richtung: y=100; yg=10000

ab-Richtung: y~3; yg=20

Da diese Werte fiir die Unterdriickungsparameter lediglich die Fehlanpassung der Fermiflichen
beriicksichtigen, ist zu erwarten, daf eine reale Grenzfliche, die ein gewisses Mall an
Gitterstdrungen enthilt, zu einer noch stirkeren Unterdriickung fdh;"t und eine Proximity-
Kopplung in c-Richtung nmahezu umméglich ist. Bei der Wahi der Geometric eines SNS-

Kontaktes ist somit zu beachteten, daﬁ eine Kopphmg der supralenenden Elektroden uber dle
ab—Ebenen ermoglicht wird.

2.3.2.2, Resonanztunnel-Prozesse

Bei SNS-Kontakten mit Zwischenschichten aus defekireichen Halbleitern, oder bei der
Ausbildung gestérter Bereiche an der SN-Grenzfliche, spiclen neben einer d.u'ekten
:;_,emahlgkelt auch andere Leﬁungsmechamsmeu eme Reﬂe (smhe Abb 2.7 SRR
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Abb.2.7: Verschiedene Leitungsmechanismen in Halbleiter- bzw. Isolator-Barrieren mit einer
hohen Dichte lokalisierter Zustéinde.

1} direktes Tunneln

2) Resonanztunneln tiber lokalisierte Zustdnde

3) Hopping

Der direkte Tunnelprozef spielt nur bei sehr diinnen defekifreien Barrieren eine Rolle. Die
Stromdichte der Ladungstriger nimmt exponentiell mit der Dicke ab:

iy ccexp(— 2xd) x: Wellenzahl der Elekironen in der Barriere {18)

Enthilt die Barriere lokalisierte Zustinde in Form ven Venmreinigungen, Defekie oder
Dotanden, so stchen zusitzliche Leitungskanile zur Verfiigung. Elektronen, deren Energie der
eines lokalisierten Zustands entspricht, kénnen die Barriere ungehindert durchdnngen '

Fiir die Stromdichte iiber diese Kanile gilt:

jr o0 N (E.)exp(— kd) (19)

Bei groferen Barrierendicken und einer hohen Dichte lokalisterter Zustaﬁae NL dominiert der

Resonanztunnek-ProzeB.

Mit steigender Temperatur werden diese lokalisierten Zustinde durch eine Beteiligung von
Phonenen fiir eine zunchmende Anzahl von Elektronen resonant. Von Glazman und Matveev
[44] wurde gezeigt, daB sich die Leitfihigkeit aus der Summe iiber die Beitrage éinzel_n_er
Kanile ergibt, die sich durch Resonanzumneln iibern }okahswrte Zustande erge‘ben '
Bex klemen Snanmmgen el « kBT gﬂt rmt R R SRR

%—ZG exp{— 2d/<n+1)a} TR G, exp(- d/a)+ G, exp( 2d/3a) T+ S

~ Dabei ist o der eﬁ'ektlve Radius der lokalisierten Zustinde:

V untere Leitungsbandkante f.L chennsches Pctential (2 1)
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Temperaturabhingige Beiirige ergeben sich nur bei Transporiprozessen, an denen mehrere
lokalisierte Zentren beteiligt sind. Die Bedeutung dieser Kandle nimmt mit steigender
Temperatur zu.

Fin analoger Proze kann mit zunehmender Spannung beobachtet werden, d.h. bei eU » kgT

gili:
%= > G, expi- 2d/(n+1)a}-Un’;§_‘ = G,exp(- d/a)+ G, exp(— 2d/3a)- U+ (22)

Das bedeutet, daB bei hohen Spannungen Kanile mit hdheren n wichtig werden. Aus der

exponenticlien Dickenabhingigkeit in Gleichung 20 und 22 wird ersichilich, dad it
mmchmender Barrierendicke Kanile {iber mehrere Zustinde stark an Bedentung gewinnen.

Mit zumehmender Temperatur und zunehmender Dichte der lokalisierten Zustidnde geht dieser

Prozef in "Varizble Range Hoppmg" [45] tiber.

T R T - )
Die eben beschricbenen Leitungskanile sind fiir den Transport ven Cooperpaaren nsofern

problematisch, da die Coulombabstofung der Elektronen auf dem lokalisierten Zustinden
itberwunden werden mufl. Von Devyatov und Kupriyanov wurde der Cooperpaarstrom durch
Resonanztunneln iiber einen lokalisierten Zustand fiir kleine Barrierenhohen V-p berechnet
[46].

In diesem Modell wird die Unterdriickung des I;Rn-Produktes in der Barriere durch den
dimensionslosen Wert I'y g parametrisiert [46]:

r - T, d {d
W= a_wv_ 20 o (23)

Der Parameter ist proportional zu dem Verhiltnis der Rate der Cooperpaare, dic die Barriere
durch thermische Aktivierung iiberwunden haben, zu der Raie der Cooperpaare, die durch
einen reinen Resonanziunnelprozel durch die Barriere gelangt sind.

Bei I'y g « 1 dominiert der Tunnelprozess und bei I'p g = O geht die Abhéngigkeit iiber m die
Werte fiir die Ambeokar-Baratoff-Theorie [411( Gl. 15):

V. = iV“*B(()) {(24)

Bei groBen Werten fiir I' g kommt es zm einer Unterdriickung des I RN-Produktes durch
thermische Anregung lmd im Grenzfall ['7 ¢ » exp(d/oc) erhilt man: _
Lecep(-d/a) S (25)
Der Zerfail der Cooperpaare in der Barriere wird also durch den effektiven Radius der
lokalisierten Zusifinde bestimmt. Man erhilt mit einem solchen Prozess also unter Umstanden
eme Kopplung liber viel grofere Abmessungen als die Kohirenzlinge, dic aus der Theorie des

Proximity Effektes fiir Materialien mit einer sehr geringen Leitfihigkeit folgen wiirde.

. Ty . . " . " t "
Diese Uberlegungen Hefern alse eme Erklirumg fiir den "Long Range- Proximity-Effekt”, den

man beispielsweise bei YBCO-PrBCO-YBCO—Kontakten beobachtet [471,]48].

- 2.3.2.3. Magnetische Paarbrechung
-Paramagnetische Jonen konmen im Supraleiter eine Paarbrechung bewirken, da die
. Wechselwirkung der ungesitigten Spins der fonen mit demen der Leitungselekironen in
~ Konkurrenz zu der antiparallelen Spin-Kopplung der Cooperpaare tritt. Der Effekt muB bet
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Barrierenmaterialien mit starken magnetischen Momenten beriicksichtigt werden, insbesondere
danu, wenn eine 1an°1‘eichweitige ferromagnetische Kopplung in dem Material besteht.
Berechnungen von Kuplevakhskii et al [49] liefern fiir Temperaturen in der Nihe von T,
folgende Abhangzgkert des kritischen Stromes von der Schichidicke der ferromagneﬁschen
Zwischenschicht:

I, =, ep(-d/E,)-{1-2sin*(nd/4d,)}-8(d - d,) ; (26)

d_: kritische Dicke; 0: Heavyside Funktion

Der erste Faktor entspricht der iiblichen exponetiellen Dickenabhingigkeit, die von der
Kobirenzlinge der Zwischenschicht abhingt. Der zweite Faktor beriicksichtigt die
Paarbrechung fir den Fall, daB Spin-Bahn-Streuprozesse vernachlissigt werden k&nnen und
die Austauschenergic kgTo e groBer als die thermische Enmergie ist. Die Paarbrechung
bewirkt also, daf der Suprastrom ab einer kritischen Dicke d. verschwindet. Die kritische
Bicke hingt von der Stirke der ferromagnetischen Kopplung, aber auch von der mittleren
freien Weglidnge und der Fermi-Geschwindigkeit des Materials ab [49].

So wurde beispielsweise von Claeson et al. [50] an Pb/Fe/Pb-Muliilagen eme kritische Fe-
Schichtdicke von SA bestimmt, oberhalb der keine Suprastréme durch die Barriere gelangen.

2.4. Josephson-Kontakte aus Hochtemperatur-Supraleitern

2.4.1. Korngrenzkoniakie

Neben den SNS-Kontakten sind bei den Josephson-Kontakten aus Hochtemperatur-
Supraleitern die Korngrenzkontakte von grofier Bedeutung. Da die Komgrenzen in einem
Hoc}ltemperamr-Sup aleiter als "weak link" wirken [28], besteht die einfachsie Moglichkeit
zur Erzeugung eines Josephson-Kontaktes darin, definiert Komgrenzen an bestimmten Stellen
eines Filmes 7zu erzeugen. An dieser Stelle folgt ein kurzer Uberblick tiber diese. E\untak‘typen
und die technologischen Moghchkeﬁen bzw. Grenzen. :

i} Stufenkontakte

Wie von Jia et al. [24] {siche 2.1.2 )} gezeigt wurde, entstehen an steilen Substratstufen zwei
90°-Komgrenzen im YBCO-Film. Diese Ari der Kontakte hat aufgrund der vergleichsweise
einfachen Herstellungsmethode breite Verwendung gefunden [51],{52]. Es lassen sich IRy
Produkte von 0,1lmV-5mV bei-4,2K wvnd 0,5mV bei 77K [29] herstellen. Desweiteren
erméglicht dieser Kountakityp aufgrund seines geringen 1/fRanschens die Herstellung sehr
emplindlicher SQUID-Sensoren [60]. Diese Kontakie weisen in der Regel jedoch eine sehr
_inhomogene ~Stromverteilung auf und - die Parameterstreuung ist demzufolge ein grofies
Problem. " Dieses Problem wird dadorch verschirft, daB die Siufenkoniakic eine
 Serienschaltung zweier Josephson-Kontakte mit sehr unterschiedlichen kritischen Strémen sein
kénnen [59]. Die Kontakteigenschafien skalieren nur schlecht mit der Briickenbreite, so dal
“sich der kritische Strom lediglich tiber den Sauersioffgehalt der Komgrenze einstellen 138t
[29]. Damit ist es jedoch nicht mdglich, verschiedene Werte fiir den kyitischen Strom in einer
Schaltung von Josephson-Kontakten einzustellen.

[
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2) Biepitaxiale Kontakte

Fine Altemative bieten die Biepitaxialen Kontakte, bei denen eine "Template"-Schicht benutzt
wird, um die Orientierung in einem Teil der supraleitenden Films zu 4ndermn. Von Char et al
wurden die Systeme  Saphit/MgO/SrTiOz  [53] wund  SrTiO3/MgO/CeOp [54]
(Substrat/Template/Puffer) untersucht.

Nachteil dieser Methode ist, neben einem sehr komplexen Herstelhmgsprozef}, dab sich damit
aur 45°-Komgrenzen erzeugen lassen, die mit sehr keinen [cRy-Produkten verbunden sind
[28] ( ToRy= 0,1-1mV bei 4,2K; 1-10uV bei 77K [54]). In Hinblick auf die Homogenitit und
die Kontrollierbarkeit bestehen im wesentlichen die gleichen Probleme wie bei den
Stufenkontakien.

3) Bikristalle

Setzt man ein Substrat aus zwei Einkristallen unter einem Winkel o zusammen, so entsteht an
der Grenzfliche eine Kormgrenze, an der sich die Orientierung der a- bzw. b-Achse um den
Winkel o #ndert. So lassen sich beliebige Fehlorientienmgswinkel erzielen und somit auch
héhere I Rpn-Produkte als bei den Biepitaxialen Kontakten (0,1-1mV bei 4,2K; 0,01-0,1mV
bei 77K [55], [56]). Die Siromverteilung in den Bikristallen ist wesentlich homogener als i
den anderen Komgrenz-Kontakten. Die Bikristall-Kontakte kdnnen gut durch das RSJ-Modell
beschricben werden und es lassen sich Parameterstreuungen < 30% erzielen. Bikristalle sehr
guter Qualitit sind bereits kommerziell erhililich, so daf kein komplexes Multilagenwachstur,
wie im Fall der Biepitaxialen Kontakte, ndtig ist. Nachteil dieses Verfahrens ist, dal grofie
Einschrinkungen in der Wahl der Geometrie fiir integrierte Schaltungen bestehen.

Germeinsamkeit aller Komgrenz-Kontakte ist, daB sich der kritische Strom nur iiber die

izl Ty oe it I'N o . "
Briickenbreite, bzw. iber den Sauerstoffzehalt der Konrgrenze cinstellen 18t. Josephson-

Kontakte mit kiinstlicher Barriere bieten hingegen den Vorteil, daf} sich bei einer gegebenen
Geometrie der kritische Sirom und der normalleitende Widerstand iber einen groBen Bereich
emstellen 186t

ThA Banlias T 11 + A%l 3 : a
Die Realisierung von Tunnelkontakten auf YBCO-Basis scheitert an der Herstellung ditnmer

kurzschtuBfieier Isolator-Barrieren, da atomare Stufen bereits 1lom Rauhigkeit mit sich bringen
(siehe Abschnitt 2.2.2.2). Deshalb ist es asussichtsreicher SNS-Kontakie mit einer
normaileitenden bzw. halbleitenden Zwischenschicht zu wihlen, da durch den Proximity-Effekt
eine Kopplung iiber deutlich gréfere Abmessungen (>10nm) erreicht werden kann.

2.4.2. i}berbliek fiber SNS-E{ontakté mit kiinstlichen Barrieren

Bei ‘der Wahi ‘des Barrierenmaterials fiir SNS-Kontakte ist zu beachten, daB es zu eimer
Reaktion zwischen dem Material und YBCO komumen kann. Es gibt beispielsweise nur neun
Metalle, deren Oxide eine geringere Bindungsenergie als CnO haben und somit in Kentakt mit
YBCO keine Oxidschicht entstehen muB {57): Ru, Rh, Pd, Ag, Os, Ir, Pt, Au, Hg o

Alle anderen Metalle reagieren mit Kupraten wie YBCO und fihren zur Bildung eines
Metalloxides und emer halbleitenden YBCO-Schicht von eimigen nm an der Grenzfliche. In
Tabelle 2.1 sind die Oxidschichtdicken fiir verschiedene Metalle zusammengestelit. ~
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Material Fe Al Ti In Bi Pb Cu Si Ag | Au

Dicke der
4 3 4 4 A - -
Oxidschicht 24A | 14A | 10A | 8A A A Al 2

Tab.2.1: Dicke der Oxidschichten zwischen YBCO und verschiedenen Metallen nach [57]

Bei der Wahl des Herstellungsprozesses und der Kontakigeometrie fiir SNS-Kontakte ist zu
beachten, daB YBCO an der Umgebungsiufi mit Feuchtigkeit und €05 zu Hydroxyden und
Carbonaten reagiert. Demzufolge eignen sich YBCO-Oberflichen, die der Luft oder wissrigen
LSsungen ausgesetzi waren, nur sehr schlecht fiir die Herstellung von SNS-Kontakten. Damit
sind-alle Prozesse, bei denen die Zwischenschicht nicht insitu aufgebracht wird, sehr kritisch,
da die Gefahr besteht, daB eine degradierte YBCO-Schicht an der SN-Grenzfliche entsteht.

2.4.2.1. SNS-Kontakte mit Ag, Au-Barrieren

Die Edelmetalle Ag und Au sind nach den vorangegangenen Uberlegungen die einfachsten
Metalle, die fiir die Herstellung von SNS-Kontakien in Frage kommen. Da kein epitaktisches
Wachstum der Metalle auf YBCO mdglich ist, muf} eine Kontaktgeometrie verwendet werden,
bei der dies nicht erforderlich ist.
Die einzige Geometrie, bei der beide SN-Grenzflichen "in-situ” herstelit werden kénnen,
wurde von Dilorio et al. [61], bzw. Ono et al. [62] vorgeschlagen. Dabei wird durch gerichtete
Deposition von YBCO an einer Substratstufe eine Durchtrenmmng des supraleitenden Films
bewirkt und anschiiefend durch einen Au-Film verbunden. Auf diese Weise kann im
Stufenbereich eine Ankopphmg iber die ab-Ebenen erreicht werden, ohne den YBCO-Film
einem zusitzlichen Strukturierungsschritt auszusetzen.
Diese Kontakte lassen sich gut durch das RSJ-Modell beschreiben, jedoch sind sie durch sehr
niedrige normalleitende Widerstinde gekennzeichnet, da es einen grofien Bereich auBerhalb der
Stufe gibt, m dem der Quasiteilchen-Strom iiber die c-Achse flieflen kann (Ryy = 0,05-1Q;
I Ry = 0,6mV bei 4,2K). Die Verwendung einer Ag, Au-Legierung als Zwischenschicht fiihrt
zu einer Erhdhung des I Ry-Produktes auf 1mV bei 4,2K [62]. Durch dic Zunahime des
Widerstandes nimmt die Kohirenzlinge gegeniiber den reinen Metallen ab und das I;Ry-
Produkt {31k mit der Temperatur stirker ab, so daB diese Kontakte nur bis 50K arbeiten.
Eine Erholumg des normalleitenden Widerstandes um eine Gréfenorduung {(ven 0,602 auf 6(2)
konnte von Rosenthal et al. [63] dadurch erzielt werden, dall das Gold durch einen weiteren
Atzschritt auBerhalb des Stufenbereiches entfernt wurde. Da der kritische ‘Strom nahezu
unverdndert bleibt, kénnen I Rn-Produkie von 7mV bei 4,2K erreicht werden. '
Von Dong et al. [64] wurde durch eine Isolatorschichi ein Quasiteilchen-Strom tber die c-
Achse auferhalb des Stufembereiches verhindert. Der normalleitende Widerstand konnte
dadurch auf den 15 fachen Wert erhoht werden und es wurden I;Ry-Produkte von 7,8mV bei
4,2K bzw. 0,18mV bei 77K erzelt. Auflerdem weisen die Koniakte eine selir homogene
Der normalleitende Widerstand der SNS-Kontakte mit Au (Ag)-Barriere wird nicht durch die
~ Goldschicht, sondern durch den Kontaktwiderstand von 2-12-10-% Qem? bestimmt. Dieser
‘Widerstand ist mehrere Grofenordnungen héher als sich aus der Fehlaupassung der

Fermigeschwindigkeiten ergibt [42]. Die genauen Ursachen fiir den Grenzflichenwiderstand

und die Tramsportmechanismen an der YBCQ-Edelmetall-Grenzfliche sind bisher nicht

. .zvoﬂsténdig geklirt. Von Sanders et al. [65] wurden, umabhingig von der Hoéhe des
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Kontaktwiderstandes, Hinweise auf Tunnelprozesse gefunden, die durch magnetische Streuung
an isolierten magnetischen Momenten an der YBCO/Ag-Grenzfliche begleitet werden.

Eine Kontrolle des kritischen Stromes und des I.Ry-Produktes ist bei diesem Kontakttyp nur
begrenzt méglich, da die Barrierendicke nicht systematisch gedndert werden kann und der
normalleitende Widerstand durch die Grenzfliche bestimmt wird.

2.4.2,2, SNS-Kontakte mit epitaktischen Barrieren

Perowskitihnliche Barrierenmaterialien ermdglichen Kontakigeometrien, bei denen ein
epitakiisches Wachstum erforderlich ist. Dazu gehdren planare Kontakie aus vollstindig in situ
hergestellfen Dreifachschichten und Rampenkontakte. Da die Kopplung der supraleitenden
Elektroden iber die ab-Ebenen erfolgen sollte (siche Abschnitt 2.3.2.1), miissen bei planaren
Kontakten a-Achsen orientierte Filme verwendet werden. Rampenkontakte ermdglichen
hingegen eine ab-Kopplung an der Kante eines c-Achsen orientierten Films und sind der
gebriuchlichste Kontakityp. Der genaue Einflufl des ex-situ-Prozesses zur Erzeugung der
YBCO-Rampe auf die Figeaschaflen der SN-Grenzfliche ist bei diesern Kontakttyp jedoch
unklar.

Es sieht eine groBe Anzahl epitaktischer Materialien zu Verfligung, die ein gréferes Spektrum
an Materialeigenschafien er6ffnen als die einfachen Metalle. Neben einer geringen
Fehlanpassung zwischen dem Barrenmaterial wnd YBCO sind noch  andere
Materialeigenschafien von Bedeutung, da sic Beitrige zum Grenzflichenwiderstand hefern und
im Rahmen der SNS-Theorie (siche Abschaitt 2.3.2.1} zu einer Unterdriickung des I Rn-
Produktes fithren:

1} te Anpassung der Fermigeschwindigkeiten

2} Guta Anpaggmg der Gitterkongianten und der thermischen Konstanten

Salenw itaxd Wl SAAvaSwA SRS S LSRR EElois 5

3} Chemische Kompatibilitit: Keine Interdiffusion und Reaktion an der Grenzfliche

Hohe Grenzflichenwiderstinde sind auch deswegen fiir die Herstellung von SNS-Kontakien
von Nachteil, da diese Widerstinde in der Regel schwer kontroflierbar sind und stark von
kleinen Anderungen des Herstellungsprozesses abhingen. Da sich gewisse Beitrige der
Grenzfliche nicht verhindern lassen, ist es vorteilhaft, cin Barrierenmaterial zu verwenden,
dessen Widerstand so hoch ist, da er den entscheidenden Beitrag zum normalieitenden
Widerstand liefert. Desweiteren sollte das Barrierenmaterial stabil gegeniiber dem YBCQ-
HerstellungsprozeD sein und méglichst nicht von der Sauerstoffkonzentration abhingen.

Es gibt cine Vielzahl epitaktischer Materialien, die als Barrierenmaterialien in SNS-Kontakten
untersucht wurden. An dieser Stelle soll keine vollstindige Zusammensiellung folgen, sondermn
ein Uberblick, an Hand dessen die Problematik, ein optimales Material zu finden, erliutert
werden soll. - S

Die Materialien kénnen folgendermafBien kiassifiziert werden:

¢ YBCO-Verwandte: PrBCO, dotiertes YBCO
e Perowskite mit metallischer Leitfihigkeit: z.B. die Ruthenate
__Tabeﬂe 2.2 .gibt einen Uberblick tiber verschiedene normalleitende Perowskite, im Vergleich
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Material Gitter- Parameter des spez. Widerstand { magnetische
parameter [A] | pseudokubischen | bei 300K [€lcm] |Eigenschaften Zitat

Kristallstruktur Gitters [A]

YBayCu3z07 a=382 a'=3282 _ 4 Pauli- 81 [9]
b=3.89 b= 3,39 Pab = 1-310™" | poramagnetismus

Orthorhombisch c=1168%8 c'=3,89 pc=3-10

Yg,7Cag 3BayCuz Oy a=3,82 a=3282 _ 4 Pauli- [67].
b=3,89 b'=13,89 Pab = 3-10 Paramagnetismus [[86]

Orthorhombisch c=1L.7 ¢=39

YBa;Cuy 79C0y 2107 [a=387 a'=3.82 = o104 Pauli- [67],
b= 3809 b'=13,89 Pab Paramagnetismus |[85 |

Orthorhombisch c=11,7 c=339

PrBazCuz 07 a=3,87 a’=3,87 pab= 10 Antifeiro- [58]
b=392 =392 pec=100& magnetisch [66]

Orthorhombisch c=1166 ¢ =388 halbleitend

SrRuO3 a=235,53 a'=3.91 Ferromagnetisch  |[1],[68]
b=5737 =393 3.10% unterhalh 150K {[71]

Crihorhombisch c=7385 ¢'=393

SraRuO4 a=b=3_37 pab= 1-10% | Pauli- [21.[68]
c=12,74 pe=3102 & Paramagnetismus  {[69]

Tetragonal nicht metallisch

CaRuQO3 a=3536 a'=379 Antiferro- [31.[68]
b=553 b'=3,91 251074 magnetisch [70]

Orthorhombisch c=17,67 c'=3284 {Ty=110K) [71]

Tab.2.2: Beispiele normalleitender Perowskite im Vergleich mit YBCO. Obere Hilite: YBCG-
Verwandte Materialien, Untere Hilfte: metallische Perowskite (Ruthenate) '

YBCO-Verwandie Materialien:

In YBCO und andercs perowskit-hnlichen Supraleitern findet mit abuchmender
Ladungsirdgerkonzentration ein Metall-Supraleiter-Isolator-Ubergang  statt. Bei einer
bestimmten Ladungstrigerkonzentration hat YBCO die optimalen supraleitenden
Figenschaften. Durch Anderung der Sauerstoffkonzeniration (sighe 2.1.1) ‘oder durch
entsprechende Substitutionen #ndert sich die Ladungsirigerkonzentration und es kommt zu
einer T.-Emiedrigung. Wird die Ladungstrigerkonzentration weiter reduziert, so geht YBCO
in einen antiferromagnetischen TIsolator bzw. einen Halbleiter iber, bei dem der
Ladungstransport @iber "Variable Range Hopping" (VR eriolgt. Eire Uberdstienmg von
YBCO bis zu emem Metall, das kemen supraleitenden Uhergang zeigt, ist jedoch nicht
moghch

-?E‘?B&zﬂﬁsﬁma

Ersetzt man Y teilweise durch Pr, so wird die ﬁbergangstemperatur unterdriickt und man
erndlt mit PrBayCusOq;s (PrBCO) schiieflich eine halbleitende - Verbindung, die nicht
__supraleﬂ:end wird."[73]. Der Effekt “kann nicht allein iiber eine Verénderung der
Ladungstrigerkonzeniration erlddrt werden, da auch die magnetische Paarbreohung emen
méglichen Beiirag zu der Unterdruckung der Supraleitung leistet [76]. '
PrBa,Cuy 045 bietet - sich ‘als einzige * nicht-supraleitende ~Verbindung des Sysiems
 ReBa,Cu307.5 (Re: Seltene Erde) fir die Herstellung von SNS-Koutakten an, da der
-spezifischer Widerstand mit 10Gem (300K) sehr hoch ist. PrBCO und Y, Pry_BayCus0qs
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wird von zahlreichen Gruppen als Barrierenmaterial verwendet (z.B. [48],[73],[741.[471). Es
werden normalleitende Widerstinde von 1-10Q erreicht, die nicht durch die SN-Grenzfliche
sondem iiber die Barrierendicke bestimmt und somit I Ry-Produkte im Bereich von 10mV bei
4 2K erzielt werden [73] {siche Tabelle 2.3).

Wihrend von Faley et al. [75] iiber den gesamten Temperaturbereich ein metallischer Verlanf
des normalleitenden Widersiandes beobachtet wird, wurde von anderen Gruppen bei tiefen
Temperaturen ein Ubergang zu einem Tramsport durch resonantes Tummeln tiber lokalisierte
Zentren beobachtet [79], [80]. Eine mégliche Erklinmg fiir die Uberlagerung dieser beiden
Transporimechanismen ist, daB die CuO-Ketten einen metallischen Beitrag zum
Ladungstransport Hefern, der von der Sauersioffbeladung der Filme abhingt [78], der
Ladungstransport in den CuQy-Ebenen hingegen iiber lokalisierte Zustinde in Form von
Sauerstoffehlstellen und Defekien erfolgt [77].

Da lokalisierte Zustinde in der Barriere eine mégliche Quelle fiir 1/fRauschen in den
Kontakten darstellen [81], [82], sollie bei hohen Anforderungen an die Rauscharmut ein mit
YBCO verwandtes Material verwendet werden, das sich innerhalb des metallischen Bereiches
des Metall-Isolator-Ubergangs befindet und somit eine direkte Leitfihigkeit besitzt.

Detiertes YBLO mit reduziertems T

Von Char et al. wurde die ladungstrigerreiche Dotierung Y 7Cag 3Ba;Cu307.5 [67], [86] und
die ladungstrigerarme Dotierung YBayCuy 79C0g 2107.5 » [67], [85 ] untersucht.

Bei diesem System wurden sehr geringe Grenzflichenwiderstinde in der Gréfenordnung von
107100 cm?2 erzielt, so daR der normalleitende Widerstand durch das Barvierenmaterial
bestimmt wird und eine metallische Temperaturabbingigkeit zeigt. Die Kontakte iassen sich
sehr gut durch das RSJ-Modell beschreiben und die Magnetfeldabhiingigkeit des kritischen
Stromes weist gerade bei Co-dotierten YBCO auf eine vergleichbar homogene
Stromverteilung hin. Die Kontakte lassen sich auBerdem gut mit klassischen Proximuty-Effekt-
Modellen beschreiben und es wurden Hinweise auf Andreev-Reflexion gefunden.

Dic Problematik bei diesen Barrierenmaterialien bestelt jedoch darin, daB die normalleitenden
Widerstiinde bei tiblichen Kontaktdimensionen im mQ-Bereich legen und bei Kohérenziingen
von ca. 10nm (siehe Tabelie 2.3) nicht sehr grofie Barrierendicken verwendet werden kénnen.
Bei Ca-dotiertem YBCO ist der kritische Strom bei 40nm so weit unterdriickt, dafl die
Kontakte nicht bei 77K arbeiten. Bei Co-dotiertem YBCO tritt dies schon bei ca. 20nm ein.

Bei “den Ca-dotierten YBCQ-Barrieren besteht auBerdem das Problem, daf die
Kontakteigenschafien stark von der Sauerstoffkonzentration abhingen und lokale
Abweichungen von der Filmstdchiometrie aufireten [86]. '

Pseudokubische Perowskite mit metallischer Leitfahigkeit

Beispiele fiir Perowskite mit metallischer Leitfihigkeit sind die Oxoruthenate CaRuOs,
SrRuQ; und SrpRuQy4 (siche Tabelle 2.2). Von Char et al wurde CaRuO3 [83] als
BRarrierenmaterial untersucht. Neben einer sehr hohen Parametersirenung zeigen die U-I-
Kennlinien starke Abweichungen vom RSI-Modell. Von Antognazza et al. [84] wurde das
ferromagnetische SrRu03 als Barrierenmaterial verwendet. Es wurden im wesentlichen
‘ghuliche Ergebnisse wie mit CaRuQ3 erzielt, mit dem Unterschied, daB bei Barrierendicken
oberhald 25nm méglicherweise ‘aufgrund magnetischer - Paarbrechung (siche - 2.3.2.3) kein

.:CUGp\.« asrsirom I meahr nvigfieﬂ: nn:- Armpitpﬂ Icn.,_ ﬁrnr{nhp pﬂ‘rm‘rpnﬁsm hpi T7K ﬂ'\m
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Material IRy Ry Rp[Qcem?] En Zitat
10mV (4,2K) .
PrRCO PVARER L 01-100 | 108107 | 40-60A | [751,[48]
0,3mV (77K)
Y 7Cag,3Ba,Cu3075 100pV (77K} | 20-50mQ | 4-10-10 100A [86]
YBa2,Cuy 79C00 21075 | 130V (70K)  80-400me 1-10°% 704 {851
10mV (4,2K
CaRu03 (4.2K) 0,30 1-10-8 44A [83]
s 60uV (77K)
1mV {4,2K
SrRuOs3 (4,2K) 30 1-10-8 62A [84]
18pV (77K}

Tab.2.3: Veigleich der Kontakicigenschaften der verschiedenen Barrierenmaterialien; die
Ergebnisse fiir PrBCO sind lediglich eine Auswahl aus den Ergebnissen zablreichen Gruppen

Die normalleitenden Widerstinde sind, #hnlich wie bei den Kontakien mit Au-
Zwischenschichten, hoher als von der Leitfihigkeit des Barrierenmaterials erwarien werden
kann und werden auf einen Grenzflichenwiderstand von Ry = 1-10-8Com? zuriickgefithrt. Es
lassen sich bei iiblichen Kontaktfiichen normalleitende Widerstinde von 0,3(2-3() erzielen.

Die Ursachen fiir den Grenzilichenwidersiand bei diesen Materialien sind nach wie vor unklar
und die Transportmechanismen durch diese Grenzfliche unbekannt. Von Char et al [67]
werden die Unterschiede m dem thermischen Ausdehmungskoeffizienten wnd die daraus
resultierenden Spannungen als mégliche Ursache flir den Grenzflichenwiderstand
vorgeschiagen.

2.4.3. Motivation , Aussicht

Der Uberblick fiber die verschiedenen Barrierenmaterialien hat gezeigt, dafl SNS-Kontakte mit
metallischer Barriere entweder sehr niedrige normalleitende Widerstinde haben, wie im Fall
von Co- und Ca-dotiertem YBCO, oder der normalleitende Widerstand durch die SN-
Grenziliche bestimmt wird, wie im Fall von Au und den Ruthenaten. PrBCO-Barrieren
ermoglichen hingegen hohe normalieitende Widerstinde, die dber die Barrierendicken
kontrolliert werden kénnen, jedoch stellen lokalisierte Zustinde in den Barrieren mégliche
Rauschquellen dar,

SNS-Kontakte mit Au- und Ruthenatbarrieren sind somit nach wie vor such Hir technische
Anwendungen von Interesse, da die hohen Grenzflichenwiderstinde die Maglichkeit bieten,
normalleitende Widerstinde im Q-Bereich und I Ry-Produkte im mV-Bereich (bei 4,2K) zu
erreichen. Andererseits ist die Ausbildung einer hochohmigen Grenziliche hiufig mit einer
hohen Parametersirevung der SNS-Kontakie verbunden. Grundlage fiir eine bessere Konirolle
der SN-Grenzfliche ist die Kenninis moglicher Ursachen fiir die Entstehung hochohmiger
. Bereiche und der Transportmechanismen in der SN-Grenzfliche.

. Schwerpunkt dieser Arbeit ist die Untersuchung dieser Fragesteilung in SNS-Kontakten mit
Ruthenat-Barrieren. Der Vorteil dieser Metalle gegeniiber den YBCO-Verwandten-Materialien
ist, daB sie eine einfache Struktur und eine sehr stabile Ru*-Konfiguration haben und somit
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28 2. Grundlagen

nicht die Problematik besteht, daB sich in Abhingigkeit von den Prozeflbedingungen in den
Kontakten andere Sauersioffkonfigurationen ergeben. Da der spezifische Widerstand der
Ruthenate 2 GréBenordoungen héher als der von Au ist, ist eine bessere Anpassung der Fermi-
Geschwindigkeiten zu YBCO (siehe 2.3.2.1) und somit ein geringerer Grenzflichenwiderstand
Zu eTwaiten.

Neben materialspezifischen Ursachen, kann der Grenzflichenwiderstand auch Ursachen haben,
die durch ex-situ-ProzeBschritte bedingt sind. Deshalb wird im Rahmen dieser Arbeit ein
Vergleich zwischen Rampen-Kontakten, bei denen die YBCO-Rampen mit verschiedenen
Atzmethoden erzeugt werden und planaren Kontakten mit vollstindig in situ hergestellten
Grenziidchen angestrebi.

Da die Kopphing der supraleitenden Elektroden iiber die ab-Ebenen erfolgen sollte, wird
mmichst der Ansatz planarer Kontakte mit a-Achsen orientierten Muliilagen verfolgt. Die
Untersuchung dieser Herstellungs-Methode erfolgt an a-Achsen orientierten YBCO-PrBCO-
Multilagen.

Als Alternative dazu wird die Méglichkeit einer Proximity-Kopplung in c-Achsen orientierten
Wiultilagen untersucht. Dazu wird am Beispiel der YBCO-Au-Grenzflichen eine mdgliche
Proximity-Kopplung an der Oberfliche eines c-Achsen orientierten Filmes untersucht.
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3. Herstellung und Charakterisierung diinner Filme und
Multilagen
3.1. Die Sputteranlage

3.1.1. Sputiern in “off-axis"- Geometrie

Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte die Filmherstellng mit Hilfe der Kathodenzerstiubung
(Sputtern). Einen Uberblick {iber das Verfahren findet sich in der Literatur beispielsweise bei
[87] oder [88]. Beim Sputtem von YBCO ist es notwendig, dem Sputiergas Sauersiofl
hinzuzufiigen, da sonst keine ausreichende Oxidation des aufwvachsenden Films gewdhrleistet
ist. Die Zugabe von O hat jedoch zur Folge, dafi G -Ionen vorhanden sind, die in Richtung
des Substrates beschleunigt werden uad dort zu einer Zerstorung des aufivachsenden Films
fithren.

Dieses Problem lidRt sich 16sen, indem der Druck in der Anlage so weit erhéht wird, dafl eine
Thermalisierung der O--lonen vor dem Aufireffen auf dem Substrat erreicht wird [18]. Eime
weitere Moglichkeit, den BeschuB des Substrats mit segativen Ionen zu verhindern, besteht
darin, das Substrat aus der Flugrichtung der Yonen zu entfernen, indem es um 90° gegen die
Kathode verdreht wird (siche Abb. 3.1) ("off-axis"-Sputtern). Ein solches Verfahren ist mit
einer sehr niedrigen Sputterrate verbunden, da nur ein Bruchteil abgesputterten Materials in die
Richtung des Subsirates gelangt.

Die Depositionsrate 1iBt sich dadurch erhdhen, daB unterhalb des Targets ein Magnet befestigi
wird (Magnetron-Sputtern), der die Tonen auf eine Kreisbahn zwingt umd somit eine Ethéhung
der Tonendichte in der Nihe der Targetoberfliche bewirki.

Heizer
Abstand 1

E Subsirat

000000 |

= B
Abstand 2

Abb.3.1: Geometrie des off-axis-Spuitern
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30 3. Herstellung und Charakierisierung diinner Filime und Multilagen

3.1.2. Aufbau der Mehrkopfsputteraniage

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Mehrkopfsputteraniage zur Abscheidung von Multilagen
fiir die Herstellung von SNS-Kontakten aufgebaut. In Abbildung 3.2 ist der Aufbau der
Sputteranlage schematisch dargestelli, der die in-situ Deposition dreier verschiedener
Materialien durch "offfaxis"-Sputtern erméglicht. Als Kathoden dienen Magnetron-Kanonen,
die fir YBCO und die jeweiligen Barrierenmaterialien im rf-Betrieb genutzt werden. Die
Metalle Silber bzw. Gold werden im Gleichstrombetrieb abgeschieden. Die Befestigung von
Shuttern an jeder Kanone verhindert die Beschichtung der ungenutzten Kanonen wihrend des
Sputterprozesses.

Als Kammer dient e CF 150 Doppelkreuzstiick, das mit einem Turbomolekularpumpstand als
Pumpsystem ausgeriistet ist. Damit kann die Kammer bis zu einem Hintergrunddiuck von
ungefihr  1-10-5mbar abgepumpt werden. Wihrend des Sputterprozesses kamnn die
Turbomolekularpumpe iiber das dariiberliegende Schieberventil gedrosselt werden.

Als Substratheizer dient ein Widerstandsheizer, der von K.Schmidt {(KFA-ZAT) fiir den
Betrieb bei hohen Temperaturen und hohen Sauerstoffdruck entwickelt wurde. Bie Kontrolle
der Heizertemperatur erfolgt iiber einen Eurotherm-Temperaturregler zusammen mit 2
Thermoelementen, die i den Heizer eingeldtet sind.

Um die thermische Ankopplung der schiecht leitenden Subsirate an den Heizer =z
gewihileisten, werden sie mit Leitsilber aufgeklebt. Die Substrattemperatur Hegt mit dieser
Methode ca. 50°C unter der des Heizers und hingt von den Sirahlungseigenschafien des
bereits abgeschiedenen Films ab.

Das Sputtergas, ein Ar-G,-Gemisch, wird iiber einen Durchfluflregler kontrolliert und oberhalb
des Substrates eingelassen.
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3. Herstellune und Charakterisierung diinner Filme und Muliilagen 31

3.2, Herstellung diinner YBayCuz04_5-Filme

LS

Die Untersuchung des Wachsiums dilnner YBCQO-Filme, die durch offaxis-Sputtern hergestellt
wurden, ist bereits von zahlreichen Grappen beschrieben worden (z.B. [89], [90]) und war
nicht Gegenstand dieser Arbeit. Im Rahmen dieser Arbeit stand die Optimierung der diinnen
YBCO-Filme entsprechend der Anforderungen, die fiir die Herstellung von SNS-Kontakten
bestanden, im Vordergrund. So sollte neben den guten supraleitenden Eigenschafien der
YBCO-Filme deren Kiistallqualitit ein epitaktisches Wachstum weiterer Schichten
ermdglichen.

Desweiteren ist die Oberfiichenranhigkeit der Filme fiir die Eigenschafien der SNS-Kontakie
von zeniraler Bedeuiung, da eine glatte ausscheidungsfreie Oberfliche Grundlage filr das
Aufwachsen kurzschluBifreier Barrieren ist {siche auch 2.1.2.2). AuBerdem behindert
nichtstéchiometrisches Material die Proximity-Kopplung an der SN-Grenzfliche.

3.2.1. Der Herstellungsprozell

Die Substirate werden mit Leitsilber auf den Heizer aufgeklebt und zunichst auBerhalb der
Kammer auf mindestens 100°C hochgeheizi, damit sich das Losungsmittel nicht in der Kammer
oder auf den Targets niederschidgt. Vor dem Sputterprozel wird die Kammer auf 1-10-4mmbar
abgepumpt und dann fir ca. 30min vorgesputtert.

In Tabelle 3.1 sind die Standardbedingungen fiir die Herstellung c-Achsen orientierter YBCO-
Filme zusammengestellt. In diesem Parameterbereich ergeben sich Sputterraten von 0,5-
To/min.

Die Parameter wurden zur Optimierung der Filmeigenschafien wn wenige Prozent geiindert.
Die Verinderung der Targetoberfliche mit der Zeit macht ein stindiges Nachregeln der
Parameter erforderlich. Bei Verwendung eines neuen Targets verinderten sich die Parameter
so, daf in der Regel eine neue Optimierung nétig war und sich erst nach einigen Sputterzyklen
stabile Bedingungen ergaben.

e optimale Subsirattemperatur variiert fiir die verschiedenen Substratmaterialien (LaAl104,
SrTi03, NdGeC3) wm 10-20°C.

Die Sauerstofibeladeprozedur fiir einfache YBCO-Filme ist, wie auch von Gao [91] filr einen
off-axis-Sputterprozel beschricben wurde, sehr unkritisch. Deshalb wurde die Karmmer
standardmiBig oberhalb des Phaseniibergangs orthorhiombisch-tetragonal (T= 600°C) (siche
auch 2.1.2.1) mit I Atmosphire Sauerstoff geflutet.

Druck/Durchfluf rFLeistung 100 W
Verhiitnis Ar:09 C21d BC-bias : -40V - 20V
Ar-Durchftufl 68 SCCM Abstand 1 (siehe Abb.3.1) 3-4 cm
Or-Durchilufl 34 SCCM Abstand 2 {siche Abb.3.1) 3-4 cm
‘Gegamtdruck 0.2 mbar | Heizertemperatur o 780°C-820°C

Tab.3.1: Standard Herstellungsparameter fiir c-Achsen orientierte YBCO-Filme *
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Abb.3.3: Réntgendiffraktogramm eines YBCO-Films im Bereich des 005-Reflexes; fnser:
Rockingkurve des 005-Reflexes.

3.2.2. Die Eigenschaften diinner YBCO-Filme

Bie Kristallstrakiur

In Abbildung 3.3 ist der (005)-Reflex des Rontgendiffraliogrammes eines YBCO-Films auf
$rTi03 und die Rockingkurve des Reflexes (siehe Inset) zu sehen. Der Film besitzt eine gute
Knstaﬂqua]itat da die Halbwertsbreite der Rockingkurve 0,16° betrigt.
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Abb.3.5: REM-Aufhahme einer YBCO-Oberfliche auf S:TiO3

Die Orienticrung der Filme ist ¢ L zur Substratoberfliche und es konnten keine a-Achsen
orientierten Bereiche nachgewiesen werden. Aus der Lage des {005)-Reilexes ergibt sich fir
die Linge der c-Achse 11,6 A, was nach 8] einem Sauerstoffgchalt von ca. 7 entspricht.

Rutherford-Riickstrenraten von 1% "minimum yield" (Definition siche zB. [93]) (Abb.3.4)

bestitigen das nahezu einkristalline Wachstum der Filme.

Oberflicheneigenschafien

In Abbildung 3.5 ist die Raster-Elcktronen-Mikroskop~-(REM)-Aufhahme der Oberfliche eines

VBCO-Films zu sehen. Tn der linken Ecke ist ein Partikel -wahrscheinlich CuO- zu sehen, der
zur Fokussierung ausgewdhli wamde; ansonsten ist die Oberfliche weitgehend
ausscheidungsfrei. Die Morphologie des Films ist mit dieser Untersuchungsmethode nicht zu
erkennen, so dafb keine Aussager itber die Oberflichenrauhigkeit gemacht werden kénnen.

Die Mikrostruktuy

Die Untersuchung der Mikrostiuktur erfolgie duch Transmissions-Elektronen-Mikroskopie
(TEM) im Institut fiir Mikrostrukturforschung des IFF durch Herm C.L. Jia. nformationen
iiber die Untersuchungsmethode und die Proben-Priparation finden sich zB. in seiner
Dissertation [92]. In den untersuchten YBCO Filmen wurde reines c-Achsen “orientiertes
Wachstum gefinden, doch fillt eine hohe Dichte von Wachstumsinseln anf (sieche Kapitel
2.1.2.2). Der mittlere Abstand der Wachstumsinseln, die durch Antiphasengrenzen vonemander
getrennt sind, betréigt 100nm-200nm. In der TEM-Aufiahme in Abbildung 3.6 ist cine
‘Wachstumsinsel mit einem Durchmesser von 200nm zu erkennen. An den Antiphasengrenzen
(it Pfeilen gekennzeichnet), sind haufig YpO3-Einschilisse finden. Dies ist ein Hinweis

darauf, daB in dem verwendeten Sputterregime ein leichter Y-UberschuB vorliegt [94]. Aus der

Morphologie der Filme resultiert eine Oberflichenrauhigkeit von 3-3nm.
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Bie Supraleitenden Eigenschaften

Durch eine Optimierung der Abscheidungsparameter konnten Filme mit einem T, von 90K
erzielt werden, wie in Abb.3.7 an dem induktiv bestimmten magnetischen Abschirm-Signal zu
sehen ist. Die kritischen Stréme der Filme, die an strukturierten Briicken (siche Kapitel 4)
durch 4 Punkt-Messungen ermittelt wurden, waren typischerweise 1-3-106 A/cm?2.
Ublicherweise hatten die YBCO-Filme mit guter Kristallqualitdit jedoch lediglich
Ubergangstemperaturen zwischen 85K-90K. Dies ist konsistent mit den Beobachtungen
anderer Arbeitsgruppen [94], daff Y-reiche Filme im Gegensatz zu Cu-reichen Filmen zwar
glatte Oberflichen und hahere kritische Stréme aufweisen, aber ein niedrigeres T, als die Cu-
reichen Filme haben.

Pa eine geringe Oberflichenrauhigkeit ein Schwerpunkt bei der Optimierung der YBCO Filme
war, konnten die Filme nicht in einem Cu-reichen Regime abgeschieden werden, i dem die
Herstellungsbedingungen stabil in Bezug auf die Ubergangstemperatur sind, aber viele CuO-
Ausscheidungen entstehen. Deshalb hingt die Ubergangstemperatur der Filme sehr empfindlich
von klemmen ProzeBinderungen ab.

Die Oberflichen waren aber zuverlissig nahezu frei von Ausscheidungen, so dafl die

Rauhigkeit der Filme von 3-5nm durch YBCO-Inselwachstum bestimmt wird.

3.3. Herstellung diinner Sr{Ca)Ru{z-Filme

Urspriingliches Ziel dieser Arbeit war die Herstelhng diinner SrpRu0j4-Filme, da bei dieser
trukinr keine ferromagnetische Ordmung auflritt. Die Versucke diinne Filme dieser Phase
herzustellen, scheiterten daran, daB stets die wesentlich stabilere ferromagnetische Phase
StRuQO3 gebildet wurde. Diese Problematik wurde auch von anderen Asbeifsgruppen
beobachtet [98] und bis jetzt gibt es keine Verdffentlichungen tiber die erfolgreiche Herstellung
diinner SroRuQy- Filme. fm Rahmen dieser Arbeit wurden deshalb die Perowskite SrRuGj
und CaRuO3 vatersucht.
Neben der Kristallqualitit sind die elekirischen und magneiischen Eigenschafien der Filme =
untersuchen, da sie grofen Einflull auf die Eigenschafien der SNS-Kontakte haben konnen.

3.3.1. Bie Struktur und ibre Eigenschafien

In Abbildung 3.8 ist die Struktur der

metallischen Perowskite StTRuQ3 bzw. CaRu(s

zu sehen. Das zentrale Metallion (Ca bzw. Sr) ist
von RuQg Oktaedern umgeben, die sich an den

Ecken beriihren wund sich dort ein

Sauerstoffatom  teflen.  Der  vierwertige
‘Rutheniwn-Ionenrumpf befindet sich in beiden
“Verbindungen in  der sehr  stabilen

4d3K onfiguzation [95].

Die Sauverstoffkonfiguration ist demzufolge sehr
_ stabil, so daB es nur bei CaRuO3_y zur Bildung
von Phasen mit x+0 kommen kann [96].

- Um die metallische Leiifihigkeit der Struktur zu  Abb.3.8:. Struktur von 51‘&103 bzw.

verstehen, mof der Einfluf des Kristallfeldes auf CaRuOgnach [68] 7 L
- die Ru-lonen in Betracht gezogen werden. So

Ru

Sr bzw. Ca
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spaltet sich das d-Orbital der Ru-Ionen im kubischen Feld der Sauerstoff-Oktaeder m ein
héherenergetisches e, Dublett, bei dem die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen m
Richtung der negativ geladenen Saunersioffliganden sehr grof ist, und ein tzgfﬁpleﬁ: auf, bei
dem die maximale Aufenthaltswahrschemlichkeit zwischen den Liganden liegt und das somit
energetisch giinstiger ist. Durch die Bindung zwischen dem p-Orbital des Sauerstoffs und den
iy bzw. eg -Zustinden des Ru-Kations entstcht ein n-Band und ein antibindendes n*-Band.
Da das n*-Band nur teilweise gefiillt ist, kommt es zu einer metallischen Ieitfahigkeit [68].
Wihrend CaRuQO3 antiferromagnetisch ist, weist SrRuQOsz unterhalb 160K  eine
ferromagnetische Ordmmg auf [68]. Unter Bericksichtignng der metallischen Leitfihigkeit
liegt in den beiden Strukturen eher eine Band- als eine lokalisierte Elekironenmagnetisierung
vor [70]. In dieser Beschreibung kommi es in SrRu03 aufgrund des im Vergleich zu CaRuOsg
breiteren 4d-Bandes zu einer ferromagnetischen Kopplung.

Die Herstellung der S:rRuQO3 und CaRuQ3z Sintertargets erfolgte in Zusammenarbeit mit Frau
Dr. Xu und Herm Ata-Allah, bzw. der Firma "HITEC Materials”. Ein groBes Problem besteht
darin, dafl} dic Sintertemperatur nicht sehr hoch gewidhlt werden kann, weil sich die Struknur
oberhalb 1200°C zersetzt [96] und dann, da RuQC leicht fliichtig ist [97], die richtige
Targetstochiometrie nicht mehr gewihileistet wire. Demzufolge sind die Targets nicht sehr
dicht gesintert und zeigen eine grofe Neigung zur Rissbildung durch thermische Spannungen
wihrend des Sputterns.

3.3.2. Eigenschaften diinner SrRu(;-Filme

3.3.2.1. Herstellung und Charakterisierung

Bei der Herstellung diinner StRuQ3 Filme stand im Vordergrund, ein Verfahren zu finden, das
kompatibel mit dem Abscheidungprozef fiir YBCO ist.

In Tabelle 3.2 sind die Standardparameter fiir die Deposition von SrRuQz zusammengestellt.
Der GasdurchfluB entspricht dem Wert, der bei der Deposition von YBCO verwendet wird,
um die Herstellung von Mulillagen zu erleichiern. Die Substrattemperatur wurde so niedrig
wie moglich gewihit, um Diffusionsprozesse bei der Multilagenherstellung zu minimieren. Die
Leistung wurde auf 830W (100W bei YBCO) reduziert, um der Entstehung von Rissen in dem
pordsen Target vorzubeugen.

Mit der Wahl der Parameter nach Tabelle 3.2 ergibt sich eine Sputierate von ca. 0,6nm/min.

Verhiiinis At:07p 21 Abstinde siche Tabeile 3.1
Ar-Durchflufl 68 SCCM ri-Leistung 80W
Og-Durchflu 34 SCCM DC-bias -140 - -180V
Gesamtdruck 0.2 mbar Heizertemperatur 680°C-780°C

Tab.3.2: Standardparameter fiir die Deposition von StRu03

< Iie Kristallstrukiur

_ In Abbildung 3.9 ist ein Ausschnitt des Réntgendiffraktogrammes eines SrRuO3-Hims auf

~ einem (100)-orientierten SrTi03-Substrat zu sehen. Aus dem (002)-Reflex ergibt sich 3,97 A
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Abb.3.9: Roéntgendiffraktogramm von SrRuQOj auf SrTiC3 (100); Inses: Rockingkurve des
SrRu(3-002-Reflexes.

als Gitterkonstante des pseudokubischen Gitters. Die Halbwerisbreite der Rockinglurve des
{002)-Reflexes betrdgi 0,05°, was nzhe der Aunflésung der Apperatur Hegt und die gute
Kristallqualitit des Films beweist. Rutherford-Riickstreuraten von 3% “minimmm yield"
bestitisen das nahezn emkristalline Wachstum der Filme (Abb.3.10) und die richtige
Stochiometrie. Ahnliche Ergebnisse wurden auch von anderen Gruppen erziek ([99], [100]).
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Abb.3.10: RBS- und Channeling Spekiren eines StRuO3-Films auf S:TiO3 ; glatie Kurve
Smn.laﬁon nm Sr Ru L
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Abb.3.11: REM-Aufnahme einer SrRuQO3-Oberfliche; Depositionstemperatur: 800°C; es
treten Locher in der sonst glaiten Oberfliche auf R

Oberfiichencigenschaften

Die Rauhigkeit der SrRuQO3 Filme, die bei Depositionstemperaturen unterhalb 800°C
hergestellt worden, lag unterhalb der Anflésungsgrenze des AFM (Atomic Force Microscope)
von ca. 0,5mm. Eom et al [100] berichten ebenfails iber SrRuOsz-Oberflichen it
Rauhigkeiten von einigen A und sehen darin einen Hinweis auf "layer by layer'-Wachstum bei
diesem Material. Erst bei Depositionstemperaturen im Bereich von 800°C treten Probleme aufl
In Abbildung 3.11 ist die REM-Aufhahme einer StRuG3-Oberfliche zu schen, die bei 800°C
hergestellt wurde. Mian sieht, dafl es auf der sonst sehr glatten Oberfliche zur Aushildung von
Lochern kommt.

3.3.2.2, Elektrische und magnetische Kigenschaften

Der elekirische Widerstand

Bei Raumtemperatur ist der spezifische Widerstand der SiRuG3-Filme mit 300ulcm um 2
Gréfenordnungen hoher als Silber (ppo=1,6uQ0em [101] ) und Gold (pA,=2,21:Qcm [101] ).
Die Temperaturabbingigkeit des spezifischen Widerstands zeigt einen metallischen Verlauf
der in Abb.3.12 zu sehen ist. Bei 150K treten Abweichungen von dem linearen Verlauf auf, die
ihre Ursache in dem Aufireten einer ferromagnetischen Ordnung haben.

Das Restwiderstandsverhilinis R{3C0K)/R(100K) ist mit 1,5 vergleichbar mit Ergebnissen

__ anderer Gruppen [100] fiir diinne Filme, liegt jedoch unterhalb des Wertes 2,7 fiir Einkristalle
[711.- - AR
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Abb.3.12: Spezifischer Widersiand eines StRuQ3-Films; Depositionstemperatur: 790°C;
Filmdicke 120nm;

Magnetische Figenschaften

In Abb.3.13 ist die Temperaturabhingigkeit der Magnetisierung zu sehen, die mit einem
SQUID-Suszeptometer [103] in einem Magnetfeld von 700 G gemessen wurde. Man sieht
einen deutlichen Anstieg der Magnetisierung in dem Temperaturbereich (T=160K), in dem der
Knick im Temperaturveriauf des Widerstandes aufiritt, wodurch bestitigt wird, dafl dieser im
Zusammenhang mit dem Aufireten einer magnetischen Ordnung steht.

In dem gemessenen Temperaturbereich (bis 250K) 148t sich der Verlauf von ¥{T) nur sehr
schlecht durch ein Curie-Weil-Gesetz beschreiben, so dafl sich daraus kein zuverlissiger Wert

:-. e . ! . ) - . .
o] TUEge 100 S50 2000 280
| Tk S

:Abb 3.13: Temperaturabhingigkeit der Magnetisierung on SrRuQj3 . be; H=_7OOG;
Deposrtwnstemperatur 790°C; Dicke des SrRuO3-Fﬂms 120nm; S
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AbB.3.14;: FErgebnisse der Hall-Effekt-Messungen eines dimmen  SrRuQz-Filmes
(Depositionstemperatur: 790°C; Filmdicke: 35nm);, Temperaturabhingigkeit des a) Hall-
Widerstand , b) der Ladungstrigerkonzentration, ¢} der Hall-Beweglichkeit;

fiir die Curie-Temperatur ermitteln 1iB¢. Bei 50K deutet sich ein Peak in der Magnetisierung
an, der auf einen Umordnungsprozess der magnetischen Momente hinweist. Von Kaunbayasi
[104] wird bei dieser Temperatur cine starke Anderung der maguetischen Anisotropie i
beobachtet, die mit emer Verzerrmg der RuQO-Oktaeder und einer damit verbundenen
Umordnung des magnetischen Gitters begriindet wird.

Hall-Effekt-Messuncen

Durch die Messung des Hall-Effektes erhili man Informationen iiber die Konzentration der
Ladungsiriger und ihre Beweglichkeit. Dabei wird die Hallspannung Uy gemessen und daraus
‘der Hallwiderstand Ry nach folgender Bezichung aus der Breite der Leiterbaln b, dem
“MeBstrom I und dem angelegten Magnetfeld B ermittelt [105]: SRR

o g B
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Die Messung des Hall-Effektes erfolgte innerhalb dieses Institutes m der Abteilung
"Photovoltaik”. In Abbildung 3.14a ist die Temperaturabhingigkeit des Hallwiderstandes eines
35am dicken SrRuQ; Films zu sehen. Der Hallwiderstand hat e positives Vorzeichen, was
bedeutet, daB der Ladungstransport tiber Lo cherleitung erfolgt.

Der Verlauf des Widerstandes weist 2 Maxima auf Das erste Maximoum oberhalb S0K tritt
ungefihr dort auf wo das Maximum in der Magnetisierung gefunden wurde (siche Abb.3.13).
Das zweite Maximum bei ca. 150K befindet sich in der Nihe der Curie-Temperatur der
ferromagnetischen Crdnung. Nimmt man an, daf nur Ladungstriger eines Bandes und emer
Polaritit am Ladungstransport beteiligt sind, so ergibt sich die Ladungstrigerkonzentration n
aus dem einfachen Zusammenhang [165]:

i 1
ne Rye

In Abb.3.14b sind die Werte flir die Ladungsirigerkonzentration in Abhingigkeit von der
Temperatur zu sehen. Unterhalb 150K ist die Ladungstrigerkonzentration nahezn konstant,
wie es von einem Metall erwartet wird, jedoch mit p ~ 1-102lcm3 eine GréBenordnung
niedriger als beispielsweise Au oder Cu (n ~ 1-1021em™3). Dieser Wert entspricht in etwa der
Ladungstrigerkonzentration von YBCO (n = 2-5-10%1¢m™3).

Die Beweglichkeit 1, = R, /p (Abb.3.14c) ist sehr gering (~10 cm?/Vs), was bedeutet, dafl
die Streuung der Ladungstriger eine grolle Rolle spielt. Unterhald der Curie-Temperatur
nimmt Py stark zu und erreicht ihr Maximum da, wo die Magnetisiervngskurve einen Pezk hat
{Abb.3.13) und es wu emer Umordnung des magnetischen Gitters kommt. Durch die
Umordnung der magnetischen Momenie enistehen neue Streuzentren, die eme Abnahme der

Beweglichkeit zur Folge haben.

3.3.3. Eigenschaften dilnner CaRu{3-Filme

Die Herstellung der CaRuQ3-Filme erfolgte mit den gleichen Parametern wie die S:Ru03-
Filme (siche Tabelle 3.2). Das Problem bei der Herstellung von CaRuO3-Filmen bestand darin,
dal} nur bei sehr niedrigen Substrattemperaturen eine SiSchiometsie x > 0,8 erveicht werden
konnie (siche Abb.3.152), Diese Filme weisen jedoch, wie die RBS-Channeling-Ergebnisse in
Abb.3.15a zeigen, eine vergleichbar schlechte Kristallqualitit auf da die Mobilitdt der Atome
nicht ausreicht, ein gutes epitaktisches Wachstum zu erméglichen. Mogliche Ursache fiir diese
Probieme war, dai} die verfigbaren CaRuO3-Targets bereits ein Ru,heml,m-])eﬁznt hatten
(x=0,8). . :

In Abb. 3. ISb ist der Verlauf des Widerstandes fiir CaRuyOsz-Filme mit verschiedenen
Stochiometrien x zu sehen. Wihrend die Filme mii eimer Stéchiometrie x ~ 0,8 einen
metallischen Temperaturverlauf zeigen, sind Filme mit x ~ 0,7 halbleitend. Die Kristallqualitit

der hajbleitenden Filme ist mii 3%-10%-"minimuimt-yicld"” besser als die der metallischen Filme

(sieche Abb.3.15b) und filli somit als mdgliche Ursache fiir die Abwelchung vou dem
metamschen Widerstandsverlauf aus. et T
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Abb.3.15: a) Abhingigkeit der CaRu,03-Stichiometrie x und des Channeling "minimmm
vield" von der Substrattemperatur; b} Temperaturabhingigkeit des Widerstands fiir CaRuy O3
Filme mit 3=0,8 und x=0,7;

Da keine Phasen mit einem niedrigen Ruthenium-Gehalt, z.B. Ca,Ru0y, (analog zn SryRuQy),
bekannt sind, wurde die Mikrostruktur solcher Filme durch TEM untersucht. Es konmten
jedoch weder Fremdphasen noch Verzermmngen des Gitters beobachtet werden. Die
pseadokubischen Gitterparameter 2 = 3,85 A; ¢ = 3,83A entsprechen den aus der Literatur
bekannten Ergebnissen [100].

Es liegen aiso Rutheniurafehistellen vor, die keine nachweisbare Gitterverzerrung verursachen,
aber -méglicherweise durch eine Verringerung der Ladungstrigerkonzentration- einen Metall-
isoiator-Ubergang in der Struktur bewirken. Eine Temperung der Filme in einem
S_auerstoﬁplasma_hatte-hjngegen-keinen Einfluf auf die Leitfiihigkeit der Filme. - -

3.4. Eggu aften der SrRuQ3-YBCO-Muldiagen

Da 510}1 die Herstellung von CaRuOgz-Filmen mit der richtigen Sidchimetrie bei dem
verfiigbaren Targetmaterial als sehr kritisch erwiesen hat, wurde ihin Rahmen dieser Arbeit
lediglich SRuQ3 als Barrierenmaterial verwendet. Im folgenden wird die Herstellung von
YBCO-SrRu03-Multilagen beschneben und dle fiir die SNS-Kontakte relevanten
Elgenschaﬂen vorgestellt ' o B

3.41. Deposition von Multilagen

- Das Wachstum von SrRuQO5 auf YBCO ist unkritisch, d.h. dafl die Filmqualitdi hauptsichiich
durch die Qualitit des YBCO-Films bestimmt wird. So wird Ublicherweise ein RBS -
- "minimum-yield" der YBCO-SitRu(3-Doppelschicht von 3 bis 4% erreicht. Die Parameter fiir
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Abb.3.16: REM-Aufashme der Oberfliche von ¥YBCO auf SrRuQOj3 (Substrattenmperatur
300K); in den diamantformigen Auscheidungen 10t sich durch EDX Ruthenium nachweisen.

dic Abscheidung von YBCO auf SrRuQj3 sind hingegen sehr viel kritischer. Diese Provlemati
wird im Folgenden diskutiert werden. ' '

3.4.1.1, [nterdiffusion

Wenn die Depositionstemperatur fiir YBCO auf $RuO3 zu boch gewihit wird, kann es zur
Interdiffusion kommen. Die Ubergangstemperatar bieibt dadurch zunéchsi unbeeinfiudi, aber

es werden viele Ausscheidungen gebildet und es entsteht eine sehr rauhe YBCO-Oberfldche. In .

Abb.3.16 ist die Oberfliche eines YBCO-Filmes zu schen, der bei 800°C abgeschieden wurde.
In den diamantformigen Ausscheidungen konnte mit Energie Dispersiver Rontgen-Analyse
(EDX) Ruthenium nachgewiesen werden. Dieser Effekt wird spiter in Zusammenhang mit
TEM-Untersuchungen genzuer diskutiert. Das Problem komnte dadurch geldst werden, dafs die
Substrattemperatur auf 750°C reduziert wurde. Die YBCO-Filme wachsen auch bei diesen

piedrigen - Temperaturen .mit guter Kristallqualitét c-Achsen orientiert auf und ‘haben.

ausscheidungsfreie Oberildchen.

3.4.1.2. Sauerstoffbeladung

Die Konfiguration des Sauerstoffs in den Ruthenaten ist so stabil, daBb fiir die Diffusion von
-~ Sauerstoff durch einen einkristallinen Film eine hohe Anregungsenergie erforderlich ist. Das hat
zur Folge, dafB die Sauerstoffbeladung eines YBCO Films, der mit einem SrRuO3-Film bedeckt

g ¥

ist, ‘mit Schwierigkeiten verbunden ist. Diese Problematik wurde fiir- andere = kubische
Tooalene T10&1 0000 i
UUj- - . :

Perowskite wie die Isolaioren 8:rTi03 und NdGaG3 ebenfalls beobachtet {1

Die normale Sauerstofiveladung besteht darin, dafl der Heizer bis auf ca 600°C abgekiihlt wird .
. und d di.e T HIMET Iﬂitl ptn QorrmraintE oafhfar wird {ciche Kanitel 3.1)_ Iﬁdukiive

AUl SAUCIHLUIE - SUUULUL Wi \(DIvily  ARGprives.

e ~ Messungen an YBCO/StRuO3- Doppelschichten, die nach diesem Verfzhren beladen wurden,
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zeigen, daBl solche YBCO Filme

nicht oder erst bei sehr niedrigen .

Temperaturen ~ - ~supraleitend RS o s sae e T T -
werden. In Abb.3.172 ist der 8-20- 25} (@) (005) YBCO (unten) -
Scan einer YBCO/SrRuO/YBCO i c=11.84 A
Dreifachschicht zu sehen, die in 20}
situ hergestellt wurde und nach
dem beschricbenen 150
Standardverfahren beladen wurde. .
Man sicht, dall der (005)-Reflex iok
aus zwei getremnien Peaks besteht,
die von der oberen bzw. der
unteren YBCO-Schicht stanmmen.
Die c-Achse der unteren Schicht
ist mit 11,84 A stark vergrofBert,
was einem Sauerstofigehalt von x
~ 6.0 entspricht [8]. Das bedeutet,
dall die untere Schicht so wenig
Sauerstoff enthdlt, daBl sie micht ] - YBCO
supraleitend ist. EEes |
Erst eine spezielle Sauerstoff 05k ' / \ ]

(005) YBCO (oben)
c=11.85A
05 :

f .
0,0 Fr—t—t— e

10} _
- (005) YBCO
c=11.68 A

Intensitdt [bel. Binheiten)

beladung (b bei  630°C)
ermfglicht die Diffusion wvon ]
Sauverstoff durch die SrRu0sz3- s
Schicht. Die Abbildung 3.17b zeigt r '
den  (005)-Reflex mnach der e 38!5 390 5
emstiindigen Temperung bei 680° 20[°]
C in einer Sauerstofl-Atmosphire.
Fs 1aBt sich nur noch ein Reflex
erkennen, der mait c=11,66A einem
Sauerstoffgehalt von x ~ 6,9 und
einem T¢ von 89K entspricht, was
zeigt, dafl der untere Film durch _
dieses Verfahren ausreichend mit Sauerstofl beladen wurde. Durch Messung der AC-
Suszeptibilitdt - 148t sich ‘dieser Effekt an Dreifachschichien nicht nachweisen, da die
bschirmung durch den oberen, gut supraleitenden Film ausreicht, um Magetfelder vollstindig
abzuschirmen. Bei der Herstellung von SNS-Kontakien ist die oben beschriebene

SrRuQG3-Dreifachschichi: a) bei 600°C mit Gy gefluiet
und abgekiihlt b) 1h bei 680%in Oy getempert Lo

Beladeprozedur unumginglich, um die supraleitenden Eigenschaft der ‘unteren Eieké:rode zu. -

gewihrleisten.

3.4.2, Mikrostruktur der YBCO-SrRuO3-Multilagen

Die beiden zentralen Probleme bei der Heistellung von Multilagen - die Interdiffusion und die

Sanerstofibeladung - konnten ~hinsichtlich der globalen Filmeigenschafien wie To und’
Kristallqualitit, gelést werden. Da fiir die Figenschafien der SNS-Kontakte die Qualitéit der-
- SN-Grenzfliche von zentraler Bedeurung ist, muf} die Frage gekliri werden, wie sich diese:
- Probleme ‘in ‘unmittelbarer Nihe der beiden Materialien auswirken. Die Untersuchung -der

D RAM o e Aol TEIRA L et SNUPUTUNUT s RPN PN < PP - S o SR
_ .LVLmLUS‘uLu&L duren -1 EM ucu;l‘i keine uj.LULu_Lahuucu tiber den Sauerstoffgehalt, kauu abcr s

Abb. 3.17: 6-26-8can des {005)-Reflexes emer YBCO-
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Abb.3.18: TEM-Aufighme eines YBCO-5iRu03-YBCO-Echichtpaketes

AufschiuB iiber eine mdgliche Interdiffusion an der Grenzfliche geben. Zum anderen kann
dadurch die wichtige Frage geklirt werden, wie die Fehlanpassung der beiden Matenahen an
der Grenzfliche ausgeglichen wird.

In Abbiidung 3.18 ist eine TEM-Aufiahme einer YBCO-SiRuO3- Drelfachsc}}lcht zu -schen.
Bei der unteren YBCO-Schicht zeigt sich die gleiche Welligkeit der Oberfliche, die schon in
Kapitel 3.1 beschrieben wurde und ihre Ursache in dem Tnselwachstum des Materials hat. Die
obere 'YBCO-SrRuQ3-Grenzfliche ist hingegen wesentlich glaiter, uh die Su\auz—
Zwischenschicht gleicht dic Unebenheiten im unteren YBCO-Film aus.. ~ - - -

Es finden sich sowoh! im cberen als auch im unteren YBCO-Film Wachsmmsmse}n mit einem
Durchmesser von 100-200nm, die durch Antiphasengrenzen voneinander getrennt ‘sind.
Betrachtet man die Auntiphasengrenzen in der oberen YBCO-Schichi genauer, so finden sich
dort siulenfdrmige Einschliisse (Abb.3.19). Genauere Analysen mit EDX und Szmulatmnen
(1073 ze1gen aaﬁ es, smh wn em kubisches Perowskit mit der chemlschen Formel :

Baj.xSrgRuy . YyCuZO3 d

und der &ﬁerkonstanten a=4,2A  handelt. Eine #hnliche - Struktur . -BaLaRuCuC-, deren
elekirischen  Eigenschaften jedoch bisher unbekannt sind, wurde kiirzlich -von Kambe et al.
beschrieben [108]. ‘Die- Antiphasen-Grenzen stellen also Kanile dar, in denen es zu einer
Diffusion. und - Reaktion zwischen YBCO und SrRuO3 kommt.. Solche - siulenformigen
Finschliisse finden sich ebenfalls in der unteren Y CG—Sc%cht Jedoch smd sie- dort mcht $0
dicht verteilt und ihre Durchmesser sehr kiein. -
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AbDb.3.20: Hochauflosende TEM-Aufnahme einer YBCO-StRuO3-Grenzfliche; es sind viele

atomare Stufen vorhanden
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Die beobachteten Diffusionskanile liefern auch eine Erklarung fiir die Oberflichen, die bei zu
hohen Depositions- Temperaturen flir YBCO auf StRu(3 beobachtet werden (siche Abb.3.16).
Entlang dieser Kanile bilden sich rutheniumhaliige Struktaren, die in Form von
Ausscheidungen an die Oberflache wachsen.

Untersucht man die YBCQO-StRuQ3-Grenziliche im Bereich der Wachstumsinseln genauer, so
findet sich dort keine Interdiffusion von Atomen der beiden Materialien. In Abb.3.20 ist eme
hochauflésende TEM-Aufhahime der unteren YBCG-SrRuO-Grenzfliche zu sehen.

Die Grenzfliche ist atomar scharf und besitzt viele Stufen, entsprechend der
Oberflichenmorphologie des unteren Films kurz vor der Deposition des SrRuQz-Fihms. Die
atomare Strukiur der Grenzfliche konnfe durch Simulation der TEM-Bilder ermittelt werden
[109] und ist in Abb.3.21 2zu schen.

Als erstes wichtiges Ergebnis ergibt sich, . o

daB der untere YBCO-Film, wie auch von @?@?@?@?@Q@?@?@?
Bursili et al. [110] beobachtet wurde, stets e (363000 0:0:Cxn

mit einer (001)-BaO-Ebene endet. An die ®© ﬁh@j;\@g\@;@;@;;\@;\ @
BaO-Ebenen  der  YBCO-Oberfliche PRI PSP S T RS S T
. . . @e@ceBece@ee@oc@ ¢ B o PGP
schliefen sich die (001)-Ru09-Ebenen der Qe 000000
folgenden StRuQO3-Schicht an. Die Stufen @o@ce@c@c®e @90 O0°@
haben die Hohe einer YBCO-Einheiiszelle JeETo XXe LI LIGIO NS LIOL
von 1,17nm. Im Stufenbereich grenzen ©c©@20°® g0l oisolsid
(100)- bzw. (010}-CuO-Ebenen des 20200 L N - N
PoPe®o@sTeTeDIEZT
YBCO an (100)- bzw. (010)-SrO-Ebenen eollolle e oo NeNe
des SrRu(3. Diese  Grenzflichen- cOe@o@ WO e (e D) e (me
Konfiguration ist m Abbildung 3.21 zn %é’é@s@e@s@@@eo}%%
schen und dadurch gekennzeichnet, dal B @@ @e@o@oPel
sich Stapelfolgen von Kationen mit grofien % % % % % % {é ,
“ . . \ @°Qe@oE2BeG0O O 2
{(Ba, Sr) und kleinen Radien (Cu, Ru) e@sﬁsg@Q@G@Q@OjC§
abwechseln. ch}g(}sg@o&og.@eki

Auf diese Weise ergeben sich extrem

spannungsarme  Grenzflichen zwischen Abb.3.21: Atomare Struktur der YBCO—SIR&OT
YBCO und SrRuQj3, an demen keise Grenzfliche

Interdiffusion  stattfindet.  Desweiteren i o
konnte gezeigt werden, dafl die Oberfliche eines c-Achsen orientierten YBCO Films stets mit
-einer isolierenden (001)-Ba0O-Ebene endet. Das ist in Hinblick auf eine mogliche Proxinity-
Kopplmng in c-Richtung von groBer Bedentung, da die {001}-Grenzfliche durch einen Isolator
gebiidet wird, der eime starke Unterdriickung des Ordnungsparameters bewirkt (siche Kapitel
2.3.1.2). Andererseits erdffnet die Oberfliche der YBCO-Fiime, mit einer hohen Dichie
atomarer Stufen, die Méglhichkeit emer Pm)ﬂmlty-Kopplung iber die a-b-E‘benen im
Stufenbereich. :

He
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4. Herstellung von SNS-Kontakten

4.1. Aufgabensteliung

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Herstellungsprozesse fiir verschiedene SNS-Kountakt-
Geometrien entwickeli. Die grundiegenden Herstellungsprinzipien waren aus verschiedenen
Verdffentlichungen bekannt, die jedoch zum Teil sehr unvollstindig waren, da in den meisten
Arbeiten die elektrischen Eigenschafien der Kontakte und nicht das Herstellungsverfahiren im
Vordergrund standen. Aulerdem sind die Verfahren hiufig nicht auf die gegebenen Umsténde
wie Filmoberflichen und -qualitit, Barrierenmaterial und die "versteckten Parameter” der
jeweiligen Anlagen iibertragbar.

In diesem Kapitel werden die Verfahren beschricben, die emtsprechend der gegebenen
Bedingungen optimiert wurden. Dazu werden zuerst die relevanten Strukturierungsmethoden
erliutert und anschlieBend die konkreten Herstellungsprozesse fiir die folgenden Kontaktypen
vorgestellt:

1. SNS-Stufen-Kontakte

2. SNS-Rampenkontakte

3. Plasare Kontakte aus SNS-Multilagen

Die Herstellung der verschiedenen Kontakie macht die Strukturierung der Substratmaterialien
(LaAl0Q3, S1Ti05, Mg0), diinner YBCO-Filme, der normalleitenden Zwischenschichten und
der Metallisierung aus Au erforderlich.

Bei der Wahl eines Prozesses fiir die Herstellung von Substratstufen ist zum einen wichtig, dall
die Oberfliche nicht geschédigt wird und ssmu ein gutes epitaktisches Wachstum der YBCO-
Filme gewihrleistet bleibt. Zum anderen mufl es méglich sein, reproduzierbar die gewiinschte
Flankenform zu erzeugen, da die Entstehung von YBCO-Komgrenzen im. Stufenbereich stark
von dem jeweiligen Stufenwinkel abhingt (siche Kapitel 2}. '

Bet der Strukturierung von YBCO stand im Vordergrund, die supraleitenden Figenschafien der
Filme so wenig wie moglich zu beeintrichtigen. Neben der Hersteliung einfacher planarer
YBCO-Strukiuren war es fiir die Herstellung von SNS-Rampenkontakten notwendig, gezielt
flache Flam{_en Zu - erzlelen, um d.arauf ‘ein komgrenzenfreles Wachsmm wetterer Filine zu
e*mogncnen '

4,2. Uberblick iiber die Strukturierungsmethoden

4.2.1. NaBchemische Atzmethoden

NaBchemische Atzprozesse sind im allgemeinen vollkomimen isotrop, so dali es zu einem
_ Unterdizen der Lackmaske kommt. Bin soiches Verfahren cignet sich dann gut fiir eimen
StrukturierungsprozeB, wenn lediglich grobe Strukturen erzielt werden miissen und keme
‘steilen Flanken erforderlich sind.
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Nafichemisches Atzen von YRCQ

Die gebrauchlichsten Atmosungen die eine kontrollierte Strukturiernung ermdglichen, sind eine
verdiinnte Losung von Phosphorsidure (H3PO4) in Wasser [111] und eine gesittigte Losung
von Ethylen-Diamin-Tetraacetat (EDTA) [112],[113]. Auf Grund des Unteritzens lassen sich
nur Strukturen > Spm zuverldssig mit diesem Verfabren erzeugen.

Eine Losung von Brom in Ethanol [114] kann ebenfalls zur Strukturierung von YBCO
verwendet werden. Dabei entstehen an der YBCO Oberfliche Bromide von Y, Ba und Cu, die
in Ethanol geldst werden konnen, Ein Vorteil dieser Losung ist, daBl sie zur Reinigung von
YBCO-COberflichen verwendet werden kann, da sie bevorzugt Ba-reiche Hydroxyde und
Karbonate entfernt. Die Atzrate dieser Losung ist entlang der ab-Ebenen selir viel hoher als in
c-Richtung, so dal es bei c-Achsen orientierten Filmen zu einem noch stérkerem Unteritzen
als bei isotropen Atzlsungen kommt und sehr flache Flanken entstehen [74]. Ein Nachteil der
starken Anisotropie besteht darin, daB sowohl Atzrate als auch Atzprofil stark von der
Kristallqualitdt der Filme abhingen.

NaBichemisches Atzen ver Gold

Die Verwendung einer Jod-Kalumjodid (JKJ) Losung ermdglicht das selektive Atzen von
Gold und Silber auf YBCO [115]. Sie bietet eine einfache Moglichkeit, grobe Strukiuren zu
dtzen. Problematisch sind Metalle, insbesondere Ag-Schichten, die bei hohen Temperaturen
aufgedampfi wurden und eme Metall-YBCO-Diffusionsschicht gebildet haben. Diese
Diffusionsschicht 148t sich nicht mit einer Jod-Kaliumjodid-Losung entfernen.

4.2.2. Das Ioneastrahl-Atzen (IBE)
Mit dem rein physikalischen Ionenstrahidizen (IBE) lassen sich belicbige Materialien
strukturieren und auf Gruad des stark gerichteten Charakters naheru senkrechte Flanken
erzeugen. Mit der Moglichkeit, die Proben gegeniiber dem Tonenstrahl zu kippen, lassen sich
gezielt Atzprofile einstellen. Da dieses Verfahren nicht selektiv ist, ist ein kontrolliertes Atzen
von Multilagensystemen nur schwer moghich. Demzufolge mufl die Endpunktkonirolie optisch
bzw. iber eine Analyse des abgetragenen Materials durchk SIMS (Secondary "orl Mass
Spectrometiry) vorgencuunen werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Oxford-Ionenstrahl- A’iza.nlage mit einer 15¢cm Kaufmann-

Quelle [116] verwendet. Es besteht die Moglichkeit, den Probenteller zu rotieren und um
Wigkel von 0°-90° aus der Normalen wegzuklppen Deswelteren wird der Prcbenteﬂer
m.dldﬁfi‘dﬁa.ﬁlo bis auf-12°C gekithi, o - S

STiO3 o 23nm/min
LaAlOs 3um/min
YBaZCu3 07, BB aQCugi}y 4nm/min
1 SRuO; 3 sam/min
 Au |13, 8om/min -

Fzb. 4.1: IBE-Atzraten der verwendeten Materialien bei I= 44mA, U=250V
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Abb.4.1: Abhangigkeit der Atmate fir SrTiO3 von der Stromdichte J bzw. der
Beschleunigungsspannung U.

Die Atzraten

Die Atzrate wird im wesentlichen durch die Stromdichte, die Beschleunigungsspannung und
den Verkippungswinkel bestimmt. Bis zu einer Stromdichte von 0,15 mAcm2, unterhalb der
sich kein Strahlstrom mehr extrahieren 1iBt (I = 28 mA), nimmt die Atzrate linear mit der
Stromdichie ab, wie in Abb.4.1a am Beispiel von StTi03 zu schen ist. Bis zu ciner Spannung
von ca. 300V nimmt die Atzrate ebenfalls linear mit der Beschleunigungsspannung ab
(Abb.4.1b).

In Tabelle 4.1 sind die Atzraten bei U=230V, ¥ = 0,25 mA/em?2 {I=44mA) fiir die relevanten
Materialien zusammengestellt,

In Abb.4.2 ist die Atzrate von SrTiO3 in Abhingigkeit vom Verkippungswinkel zu sehen. Die
Atzrate nimmt zunichst zy, da die Impulskomponente parallel zur Cberfliche zunimmt. Bei ca.
50° ergibt sich eine maximale Atzrate. Bei grofieren Winkeln nimimni die Atzrate mit cosH ab,
da der Strahl tiber ein grofies Gebiet auf der Probe aufgeweitet wird und somit die effektive
Strahldichte stark abnimmt [117]. Ein solches Maximum in der Winkelabhingigkeit findet sich
bei YBCO und simtlichen Substratmaterialien [29]. Bei raanchen polykristallinen Metallen wie
Au [117] und Nb [29] £ilit die Atzrate tiber dem gesamten Winkelbereich mit cos® ab.

Azschidigung

Die Schiidigung der Kristallstruktur durch den Ionenbeschufl hingt im wesentlichen von der
Eindringtiefe der Ar™-Ionen 2b, die fiir Encrgien unterhalb 600V im Bereich von wenigen
- Atomlagen liegt [117]. Eine Schidigung findet also nur dort statt, wo die Probe nicht mit Lack
bedeckt ist. Bei der Strukiurierang von YBCO ist dies damn kritisch, wenn ein supraleitender
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U=500V
J=0.5 mAlcm?

64 T T T T 7 T ¥
: 0 20 40 60 80

Verkippungswinkel [° ]

Abb.4.2: Abhingigkeit der Atzrate von S1TiO3 Vom Verkippungswinkel
bei U=500V, J=0,5 mA fem?

Ubergang iiber eine Atzkante benstigt wird oder Mehrlagen nur bis auf die untere YBCO-
Schicht durchgestzt werden. '

Die Wirmeentwicklung wihrend des Aizprozesses spielt cine weitaus gréfere Rolle. Die
Erwirmung der Substratraaterialien ist im allgemeinen unproblematisch, jedoch kaun der Lack
an Kanten und kleinen Strukturen Iokal se}n stark erhltzf werden, S0 da.B ez swh anschlieBend
nur schwer entfernen 148t '

Das Ionenitzen von YBCQO ist wesenthh h‘mscher da-aus der Probe. bel Erwarmung m
Vakoum verstirkt - Sauerstoff herausdiffindiert und *eine -drastische Verschlechtemng der
supraleitenden Figenschaften zur Folge haben kann (siche Kapitel 2.1. 1).

Die Erwirmung der Proben ldft sich durch eine Reduzierung der Atziemtimg VeITingeri.
Jedoch ist es nicht sinnvoll, mit kleineren Beschleunigungsspannungen als 200V zu #tzes, da
unterhalb dieses Wertes eine drastische Verringerung der Materialabtragung stattfindet (siehe
Abb. 4.1). Die meistens Atzprozesse wurden deghalb mit U=250V und einer Stromdichte von
0,25mA/cm?2, d.h. einer Leistung von 62,5 mW/cm? ausgefiihrt (Atzraten siehe Tabelle 4.21).
Desweiteren kamn einem Aufheizen dadurch- entgegengewirkt werden, daB die Probe gekiihlt
wird und Atzpansen emgeﬁlhrt werden, in denen die Wirme abgeleltet werden kann. Dabei ist
die thermische Ankopplung der Proben an die Kithlung von zentraler Bedeutung. Das
Aufkieben der Proben auf den Probenteller durch eine diinne Vakuurofeti-Schicht konnte die
- gewiinschte Kiihfung nicht gewihrleisten, da der Photolack ‘sich in Folge lokaler Uberhitzung

- hiufig sehr schlecht Iosen TieB. AuBerdem 145t sich ‘das Fett schwer entfernen und bringt

~ Kohlenstoffverynreinigungen mit sich. Reide Probleme komnten dadurch gelst werden, dafl
die Proben an Stelle des Vakuumfettes mit Leitsilber auf den Probenteller aufgekleb wurden
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Das Maskenmaterial

Mit Hilfe von Niob-Masken lassen sich nahezu senkrechte Substratstufen erzeugen {29],
wohingegen bei Lackmasken immer gewisse Verrundungen aufireten. Die Verwendung von
Niobmasken hat jedoch den Nachteil, dafl die Substrate bei diesem Prozef in Kontakt mit Nb,
reaktiven Gasen (SFg) oder Sauren (HF) kommen, was zur Verunremigung und Schidigung
der Oberflichen fithren kann. Die durch einen solchen Prozel geschidigten COberflichen
erschweren ein gutes YBCO-Film Wachstum [29] und verursachen siets ausscheidungsreiche
YBCO-COberfldchen.

Selbst bei der Verwendung von einfachen Lackmasken wurde hiufig beobachtet, daBl die
wihrend des Atzens mit Lack bedeckte Substratseite viele Ausscheidungen aufiveist, wihrend
die ionengedtzie Seite weitgehend sauber ist (siehe Abb.4.3). Daraus folgt, daBb es wihrend
dem mit einer Erwirmung verbundenen Ionendtzen zu einer Reaktion zwischen Substrat und
Photolack kommt, die eine Schidigung der Substraioberfliche zur Folge hat. YBCO-Filme, die
auf solchen Substraten abgeschieden werden, zeigen eine sehr rauhe Oberfliche, mit einer
hohen Dichte an Anccnﬁmd’nnce‘n

Werden die Substrate vor der Strukiurierung mit einer diinnen Gold-Schicht bedeckt (20nm-
50nm) (siche auch [118] ), so kann einer Reaktion mit dem Maskenmaterial vorgebeugt
werden. Diese Gold-Schicht 148t sich durch einen zweiten Ionendtzschritt schnell und chne
eine Beeintrﬁohtigung des Stufenprofils entfemen da die Atzrate von Gold 6 mal héher als die
von SrTi0Q3 ist (siehe Tabelle 4.1) und somit nach Abétzen einer 30nm dicken Au-Schicht
lediglich 5nm SIT103 entfernt werden. Substrate die nach diesem Verfahren hexgestellt
wurden, zeigen stets sehr glatte Oberflichen.

Diese Methode ist auch bei der Strukturierung von YBCO von grolem Vorteil, soweit micht
die spitere Entfernung der Gold-Schicht problematisch fiir die jeweilige Struktur ist. Die Au-
Deckschicht beugt nicht nur einer Reaktion mit dem Photolack vor, sondern schiitzt die
YBCO-Schicht auch wihrend der Photolithographie vor dem Kontakt mit Losungsmiiteln und
der Entwicklerfliissigkeit.

Abb.43: SrTi03-Substrat, das mit einer Lackmaske (ohne Gold-Schutzschicht) gedtzt wurde;
Ver_kippungswinkel fir den Ionenstrahl 70°
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Abb.4.4 TEM-Aufnahme einer SrTi0sz-Stufe (70° Verkippung mii Rofation) auf die ein
YBCO-Film abgeschieden wurde = 35° Stufenwinkel, keine Kormgrenzen. ’

Einflufl der Atzparameter auf das Rampenprofil

Die Herstellung von steilen Stufen uad mit Verkippmgswmke]n des Ionenstrahls bis 30° ven

der Normalen wurden ausfihslich von K. Herrmann in seiner Dissertation untersucht [29]. Im

Rzhmen dieser Arbeit wurden groBere Verkippungen mit der Zielsetzung untersucht,

Stufenwinkel < 45° zn erzeugen und damit Korngrenzen im Stufenbereich ganz zu vermeiden

(siche Kapitel 2.1.2.3).

Der Abschattungseffekt der Ionen an einer Stufe kann zur Erzeugung flacher Stufen geautzt
werden. Das fithrt jedoch dazu, daR an gegeniiberliegenden Flanken auf einer Probe

umterschiedliche Stufenwinkel entstehen. Da dies fiir die Herstellung von integrierten

Schaltungen eine grofie Einschrinkung bedeutet, wurde ein Verfahren gesucht, das aaf bexden
Flanken das gleiche Rampenprofil hiefert. :

Dazu wurden Stufen unter verschiedenen Verkippungswinkeln geftzt und die Stufenproiile
“durch TEM uatersucht. Das erfordertiche Stufenprofil - ca. 30° auf beiden Flanken- ergab sich
“bei einer Verkippung des Tonenstrahls wm 70° aus der Normalen, wenn die Proben wihrend
‘des Atzprozesses rotiert wurden (siche Abb.4. 4). Verzichiet man auf die Rotation, so ergibt
-sich auf der abgeschatteten Seite ein Stufenwinkel von ca. 16° und an der gegenil berhegenden
: :Flanke an der der Ionenstrahl in die Smfe hmemtnﬁ’l: ein Winkel von ca. 45°.

(i Lot 8

LT




54 4, Herstellung von SNS-Kontakien

4.2.3. Liﬁ_:-of;f-?rqzeﬁ

Ein Lift-off-Prozefl mit Photolack ist bei YBCO und anderen epitaktischen Materialien nicht
méglich, ‘da- die Filmabscheidung bei Temperaturen um 800°C und in Anwesenheit von
Sauersioff erfolgt und organische Lacke unter solchen Bedingungen verbrennen.

Eine Alternative ‘dazu besteht darin, eine Maske aus CaO zu verwenden [119], die stabil
gegeniiber den_ Depositionsbedingungen ist und sich anschliefend in Wasser liften 146t Die
Interdiffusion zwischen YBCO und CaQ ist ein grofes Problem bei dem Prozef3. Deshalb wird
eine Diffusionsbarriere (z.B. ZrCp) zwischen der YBCO-Schicht und dem pordsen CaQ
bendtigt. - Dieser ZrOs-Film sollie in situ aufgedampft werden, da CaO sehr stark
hygro sko_pi_sc_h is‘l: und di_e 0’0 erﬂéche_b_e_reits c_lur_c_h_ di_e_:_ Luﬂfguohﬁgkeit degradiert [120].

4.3. Hersieﬁhmg von SNS-K@E‘&&E{&&E an Sﬁbs%raés*ﬁfea
Dle Herstellung von SNS-Kontakten mit Ag und Au an einer Substratstufe wurde von Cno et
al. [62] bzw. Dilorio et al. [61] vorgeschlagen (siehe auch Kapitel 2.4.2.1). Dic Erzcugung
eines Abrisses im YBCO-Film an einer Substratstufe hingt jedoch sehr spezaﬁsch von dem
jeweiligen Abscheidungsverfahren und den Herstellungsparametern ab. '
Im Rahmen dieser Arbeit wurde in Zusammenarbeit mit der TU-Miinchen uantersucht, ob es
mdglich ist, durch thermisch reaktives Verdampfen [121] unter einem Winkel von 45° einen
FilmabriB an Substratsiufen zu erreichen. Der mdgliche Vorteil eines solchen Verfahrens
gegeniiber iiblichen Sputterprozessen (siche Kapitel 3) ist, daB bei einem Prozefidruck
unterhalb 1-10~4 mbar die mitilere freie Wegkinge grofer ist und somit die Impulsverteilung
der Atome besser erhalten bleibt. Durch eine vergleichsweise niedrige Substrattemperatur ist
die Mobilitit der Atome und somit die Chance fiir cine Nukleation im Stufenbereich
méglicherweise geringer als bei einem Sputterprozell.
Fiir diesen Kontakityp solite die Substratstufe moglichst steil sem, um emen Abriss des YBCO-
Films zu ermdglichen. Die Substratoberfliche sollte weiigehend frei von Verunremnigungen
sein, da diese im Stufenbereich Kristallisationspunkte fiir Ausscheidungen bilden, die falls sic
supraleitend sind, die Au-Barriere kurzschlieBen komlen, bzw. falls sie 1sohereﬂd sind, d1e
Kopp‘mg der YBCO- Elektroden beh;ndefn -

ﬁer Hersteﬂungsgsrezeﬁ

Die Stufen in S17103 bzw. MgO wurden durch Ionensirahidtzen unter einen Winkel von 15°
erzeugt (Herstellungsparameter siehe Tabelle 1 im Anhang). Dadurch ist gewihrleistet, dab ein
Stufenwinkel von ca. 80° entsteht und die Redeposition von Material an der Stufe minimiert
wird [29]. Durch eine Au-Schutzschicht kénnen Verunreinigungen auf der Oberfliche und im
Stufenbereich zuverldssig verhindert werden (siche Abschnitt 4.2). Der mnachfolgende

'Hersteﬂungsprozeﬁ ist in Abbildung 4.5 schematisch dargestellt. Die Abscheidung der YBCO-
Filme. erfolgte durch ther.:mlsch reakiives Verdampfen [121] umter einer Winkel von 45° von
den verudﬁqumqucucu kﬂUU 4.5a ) mibCuncucuu wu.xu,c it au.u aus der Gulscscngcbvu.cu
‘Richtung Gold aufgedampft (Abb.4.5b). '

‘Die eigentlichen Kontaktbriicken mit Breiten von 2-8um wurden durch Tonenstrahlitzen aus
diesern Schichtpaket erzengt. Die mit dem Ionenitzen von YBCO verbundene Problematik
- wurde in Abschnitt 4.1.2 beschrieben. Zuletzt wird die Probe im Bereich der Stufe und auf den

- Bondpads mit Lack bedeckt und das resiiiche Au durch eine Jod-Kaliumjodid-Losung (siche

- 4.1.1) entfernt (Abb.4.5¢), um eine Vierpunktmessung am SNS-Kontakt zu erreichen.
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Abb.4.5: Herstellung von SNS-Kontakten mit Au: a) gerichtete Deposition des YBCO-Films;
b) gerichtete Deposition des Au-Films; c) Entfernung des restlichen Au-Films mit Jod

Kaliumjodid.

Problematik: Filmahrif}

Die Unterbrechung des YBCO-Films an der Substratsiufe wurde untersucht, indem Proben
obne Au-Bedeckung hergestelit wurden und der Widerstand von Mikrobriicken gemessen
wurde, die iiber die Stufe verliefen. Der Widerstand von 2-8um breiten Briicken betrug bei
Raumtemperatur maximal 30-50k(2 und bei tiefen Temperaturen 10-100k(2.

Das bedeutet, daB Materialablagerungen an der Stufe vorhanden sind, die jedoch micht
supraleitend sind. Dieses Ergebnis entspricht den Beobachtungen anderer Arbeitsgruppen [62].
EDX-Untersuchungen von Dong et al. [122] haben gezeigt, daB das Material im Stufenbereich
hauptsichlich aus CuO bestiehi.

Problematisch bei dem oben beschriebenen Test ist, dafl die YBCO-Fiime nicht mit einer
Schutzschicht bedeckt waren und somit die Gefahr besteht, daBl dinne supraleitende Bereiche
im Siufenbereich vorhanden sind, die an der Umgebungshift schnell degradieren, aber bei den
SNS-Kontakten durch eine Au-Bedeckung geschiitzt sind. Die Problematik dieser méglichen
Kurzschliisse wird in Kapitel 5 in Zusammenhang mit den elektrischen Messungen an den
Kontakten noch einmal diskutiert. ST

4.4. Herstellung von Rampen-Kontakten

Eine ab-Kopplung der supraleitenden

Elekiroden in einem c-Achsen orientierten

Film 148t sich durch die Geometrie des é
Rampen-Kontakies (Abb.4.6) erzielen. L
Gleichzeitis ergeben sich sehr kleine ' == =5 | Isolator
Kontakiflichen, da eine Dimension durch = =
die Filmdicke bestimmt wird. YBCO
Die ‘zentrale technologische Aufgabe bei. ER T o
‘der  Herstellung - von  SNS- Substrat
Rampenkontalien ~ besiecht i der
Préparation einer Stufe 1w YBCO-Film, '
deren Stromiragfihigkeit in der Abb.4.6: Geometrie des Rampenkontakies
Gréfenordmung eines ungestorten YBCO- & o0 ol
‘Films (j ~.1-100 Acm_z-'bei 77K ) Liegen soll -
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Das bedeutet zum einen, daBl die Stufe so flach sein muf}, daB keine Komgrenzen enistehen,
die eine Reduzierung der Stromdichten bewirken (siche Kapitel 2.1.2.3). Zum anderen sollte
der Strukturierungsprozel keine Schidigung des YBCO-Films 1im Stufenbereich bewirken, die
eine Reduzierung der Stromtragfihigkeit zur Folge hat.

Die Herstellung der Stufe kann durch Ionendtzen [123], durch Filmabscheidung iiber einer
Schattenmaske [124] oder durch nalichemisches Atzen [74] erzeugt werden. Tm Rahmen dieser
Axbeit wurden folgende Methoden zur Rampenherstellung nutersucht:

e . Brom-Ethanol-geitzie Kanten
e Ionengeitzte Kanten

Die YBCO Filme und StRuO3-Zwischenschichten wurden durch off-axis-Sputtern hergestellt
(siehe Kapitel 3).

4.4.1. Kontakte mit naBchemisch gedtzien Kanten

Von Faley et al [74] wurde fiir die Herstellung von Rampen-Kontakten eine Brom-Ethanol-
Losung verwendet. Mit dieser Miethode ergibt sich ein sehr flacher Stufenwinkel von ca. 3°, da
die Atzrate der Losung in ab-Richtung 15 mal gréfler als in c-Richtung ist (siche auch 4.1.1).
Solche Rampen kénnen sehr grofie kritische Stréme tragen, da die lokale Stdchiometrie an der
Kante durch die Atzidsung nicht verdndert wird [114].

Da gewdhnliche AZ-Lacke aufgrund ihrer Loskchkeit in Ethanol nichi benutzt werden kénnen
und keine emfache Moglichkeit zur Belichtung von PMMA-Lack zur Verfiigung stand, wurde
im Rahmen dieser Arbeit eine Doppelschicht ans Ca0 und Zr(y als Aizmaske verwendet.

Dic CaQ-Schicht bictet dic Moglichkeit, die obere YBCO-Schicht im Uberlappbereich zur

b}
§ Substral E
)
= YBCO 3 N [ YBCO=—

! Substrat E

. Abb.4.7: NaBchemische Hersteling von Rampenkontakten; a) Strukurierung der Atzmaske
durch einen Photolack-Lifi-off; b) Atzen der Rampe mit Brom-FEthanol; ¢) Abscheidung von
Barriere und oberer Elektrode; d) CaQ-Lifi-off Entfemnen der cberen Elekirode im
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unteren Elektrode durch Lift-off (siche 4.1.3) vollstindig zu entfernen und somit zusétziliche
Strompfade in c-Richtung zu verhindern. Bie Zz0 -Schicht dient als eigentliche Atzmaske, da
sie durch Brom-Ethanol nicht gedtzt wird. Die Préparation der Lifi-off-Maske (siche Abb.4.72)
wird im Anhang beschrieben und ist dort in Tabelle 2 zusammengefasst. Der im Rahiven dieser
Arbeit verwendete Prozed zur Herstellung von SNS-Kontakten mit Brom-Ethanol geétzien
Kanten ist in Abbildung 4.7 schematisch dargestellt.

Die Rampe wird in einer 0,3 prozentigen Lésung von Brom in Ethanol gedtzt (Abb.4.7b) und
grindlich in Fthanol und schlieflich in Propanol gespiilt. Da zu lange Atzzeiten Flankenwinkel
>60° zur Folge haben konnen [74], ist darauf zu achten, daf} die Probe nach dem Durchitzen
des YBCO-Films direkt aus der Atzlésung entfernt wird.

Nach einer zusitzlichen Oo-Plasmareinigung (30min bei 300W Mikrowellenplasma 2.45GHz)
wird die Barriere und die zweite YBCO-Schicht in situ durch "off-axis"-Sputtern aufgebracht
(Abb.4.7c). Bei der Verwendung von SrRuQ3 -Zwischenschichten ist nach der Abscheidung
eine emsbvnd.ve Saverstoffoeladung bei 680°C notwendig, wm eine ausreichende Beladung der
unteren Elektrode zu gewahﬂeisten (siche Abschnitt 3.4.1.2.).

Nach der Deposition wird die Probe fiir ca. 15 min in Wasser eingelegt und die Schichten im
‘Uberlappbereich mit Ultraschall bzw. mechanisch geliftet (Abb.4.7d). SchiieBlich werden aus
dem Schichipaket durch Ionenstrahlitzen die eigentlichen Kontaktbriicken mit Breiten von 2-
20pm strukturiert und die Gold-Kontakte fiir die Bondkontaktierung der Probe aufgedampf.
Die Qualitit der YBCO-Rampe wurde untersucht, indem mit diesem Verfahren Keontakte ohne
Barrierenschicht hergestellt wurden. Es ergaben sich kritische Stromdichten > 106A/cm? bei
77K, was bedeutet, daf der Strom nicht durch die naﬁgeatzte Grenzfliche begrenzt wird.
Mogliche Auswirkungen des nafichemischen Atzens suf die SN-Grenzfliche werden in Kapitel
7 in Zusammenhang mit den elektrischen Eigenschaften der SNS-Kontakte diskutiert.

Der Nachteil des Verfahrens liegt darin, dah sich die Stufenform nicht nur mit der Atzdauer
verindert, sondern auch stark von der Filmqualitit abhingt. Da die verwendeten Filme Defekte
beispielsweise an den Antiphasengrenzen aufweisen (siche Kapitel 3), wurden sehr
unregelmiBige Rampenprofile beobachtet.

Auch das CaO-Lifi-off Verfahren hat sich als sehr unzuverlissig herausgestellt, da die Proben
iiber langere Zeit in Kontakt mit Wasser sind und der CaO-Lift-off nicht immer funktioniert.
Deshalb wurde (Leses Verfah:fen bei den ionengedtzien Rampen—Konfakten nicht verwendet.

4.4.2. Kontakte mit ionengeftzten Kanten

Es gibt verschiedenen Verdffentlichungen iiber die Herstellung von Rampenkontakten durch
Tonenstrahlitzen [48], [125] Die Parameter “hingen jedoch sechr spezifisch von der
‘Konfiguration der jeweiligen Atzzmlage wie zB der Ionenque}le und der thermischen
Ankopplung der Proben ab, so daf die Parameter nur begrenzt auf die vorhandenen
‘Bedingungen tiberiragbar sind. Es mulite also in Rahmen dieser Arbeit ein Prozef entwickelt
‘werden, der. mit der vorhandenen Konfiguration die Herstellung flacher 'YBCO-Stufen
- gewihrleistet und eine moglichst geringe qchadﬁlmg cieq YBCO-Fﬂms im Bereich der Rampe
- zur Folge hat.

' ;‘_.In Abbildung 7.8 ist eine Ubersicht iiber den ProzeB zu sehen, der fiir die Hersteﬁung der. SNS-
: _Kﬁnt&ﬁe uut Jionengedtzten Kanten verwendet wurde. T T S
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Abb.4.8: Herstellung eines Rampenkontiaktes mit ionenstrahlgefizter Kante; a) Strukturierung
der MgO-Maske durch Lift-off, b) Ionenstrahlitzen der Rampe, c) Abscheidung von Barriere
und oberer Elekirode, d) Stukiurierung der Mikrobriicken und Entfernen des oberen YBCO-
Filmas im Uberlappungsbereich

Die Atzmaske

Als Atzmaske wurde bei den ionengeditzten Rampen ein amorpher Isolator verwendet, der
durch einen Lifi-off-Prozef strukturiert werden kann (siche Abb.4.82). Diese Methode hat den
Vorteil, daB die Atzmaske gleichzeitig in den nachfolgenden Prozessen als Isolationsschicht
genutzt werden kann, um den Stromflufl in o-Richtung zu verhindem.

Es wurden die Isolatoren amorphes MgQO (a-MgQO) und CeO (a-CeU) als Maskenmaterial
getestet. Mit emer Ce(O-Maske wurde der umtere YBCO-Filin wihrend des zweiten
Depositionschrittes durch die Diffusion von Ce so stark geschidigt, daB er micht mehr
supraleitend war. Dieser Effekt wurde auch bei YBCO/CeO-Multilagen beobachtet [128] und
auf die Bildung von Ceraten wie z.B. BaCe zuriickgefiihrt. Es muf also bei der Wahl des
Isolatormaterials darauf geachiet werden, dafd die Neignng zur Interdiffusion mit YBCO gering
ist. Bei MgO wurde ein solcher Effekt nicht beobachiet und somit fiir die Herstellung der
Kontakie verwendet. Die Stellen fiir die Kon’taki:lerung der unteren Elektrode werden mit
Photolack bedeckt und miissen somit nicht nachtriiglich durch einen weiteren Atzprozeh
freigelegt werden, Desweiteren wird mit diesern ProzeB. eine Kontamination der Rampe mit
Lackbruchstiicken withrend des Atzprozesses verhindert.

Ein Nachteil des Verfabrens ist, daB dieser Isolator nicht bei hohen Temperaturen epitaktisch
aufgewachsen werden kann, da er sonst nicht mit einem einfachen Photolack Lifi-off
‘strukturiert werden kann. Demzufolge ist auch der obere YBCO-Film amorph und es lassen
. sich keine weiteren Lagen epitaktisch aufivachsen.
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Ionenstrahifitzen Reinigen / Ausheilen
Spannung 250V Gy-Plasmareinigung | 30min bei 300W
Strom 44mA Aushetlen :
Kippwinkel 70° 1 atm Qy; 800°C; 10min
Rotation ja Beladung der unteren ¥BCO-Schicht:
Atzintervaile 305/30s 1 atm Op; 680°C; 1h

Tab.4.2: Praparation und Nachbehandlung der YBCO-Rampen

Rampenherstellung

Die YBCO-Rampen wurden durch Ionenstrahlitzen unter einem Winkel von 20°
(Verkippungswinkel 70°) erzeugt (siche Abb.4.8b), da durch TEM—Untersuchuﬁgen (siche
Abb.4.4) gezeigt werden konnte, daB sich damit auf beiden Atz-Flanken ein Stufenwinkel von
etwa 35° ergibt (siche Abschnitt 4.2). Die Parameter fiir den Ionendtzprozed sind in Tabelle
4.2 zasammengestellt {siche anck [127]). Die Endpunktkoatrolle des Atzprozesses wurde
durch SIMS vorgenommen, wodurch vermieden wurde, tief in das Substrat hineinzudtzen und
die Rampe nachtriglich durch riickgesputterte Substratatome zu verunreinigen.

Abscheidung von Barriere und sberer Elektrode

Nach dem Ionenitzen der Rampe wurden der Lack auf den Bondpads und mdgliche
Verunreinigungen an der Stufe im Sauerstofiplasma ( 30 min bei 300W ) entfernt. Die Probe
wurde danach in die Spuiteranlage ecingebaut, i einer Atmosphire Sauerstoff auf die
Depositionstemperatur von YBCC hochgeheizt und bei diesen Bedingungen ca. 10 min
geterpert. Ein solches Verfahren wird von verschiedenen Gruppen angewendet, da REED-
Untersuchungen gezeigt haben, daB es innerhalb weniger Mimuten zu einer Rekristallisation der
teilweise amorphisierten Oberfliche kommt [129]. Die Sauerstofibeladung der Stufe durch
diesen ProzeBschritt spielt keine Rolle, da Sauerstoff wieder ausdiffundiert, wenn die Kammer
auf emen Sputterdmck von 0,2 mbar abgepumpt wird,
Deshalb ist es wichtig, dafl die gesamte Probe nach der Deposition von Barriere und oberer
YBCO-Schicht in Sauersioff abgekiihit und dadurch wieder vollstindig beladen wird. Bei der
Verwendung von SrRuQ3-Barrieren mufl die Probe ca. 1h bei 680°C getempert werden, um
eine ausreichende Beladung der unteren YBCO-Schicht zu gewihrleisten {siche 3.4.1.2). Die
Préparationsschritte  fiir. die Qﬁ?'FPnhersteﬁmg sind  in. Tabelle 4.2 noch enmal
"'.'zusammengefasst. o :

‘Schiiefilich werden aus dem Schichtpaket in einem weijteren Ionenitzprozel. die eigenilichen
‘Koniakibriicken it Breiten von 2um-20um strukiuriert und dabei der YBCO-Film im

. Uberlappbereich zur unteren Elekirode groBienteils entfornt (Abb.4.88). Als letztes werden die

- "Gold-Kontakte fiir die Bondkontaktierung der Probe aufgedampii. Genauere Angaben dber
- den Prozef und die Lithographieschritte finden sich in der Diplomarbeit von C.Rohée [127}.
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60 4, Herstellung von SNS-Kontakien

Die Qualitit der auf diese Weise hergestellien YBCO-Rampen wurde dadurch getestet, dab
Rampen-Kontakte ohne Barrierenschicht hergestellt wurden. Es wurden kritische Stromdichten
im Bereich > 109A/cm? bei 77K erzeli, was bedeutet, daB der kritische Strom dem eines
ungestdrien Films entspricht und der Einflufl der ionengeitzten Grenzfliche im wesentlichen zu
vernachlissigen ist. Eine Reinigung der Rampen nach dem Ionenitzen mit eimner Brom-Ethanol-
Losung (0,01%) fithrte nicht zu einer Erhéhung der kritischen Siromdichten, sondern lediglich
za emer Zunshme der I.-Streaung auf einer Probe (siche [127]). Der Einilull des
Ionenitzprozesses auf die Kontakicigenschafien wird in Kapitel 7 in Zusammenhang mit den
elekirischen Messungen, im Vergleich mit den anderen Kontakitypen, genauer diskutiert
werden.

4.5, Herstellung planarer Kontakie

Eine Kontaktgeometrie, in der beide
YBCO-N-Grenzildichen in  situ
erzeugt werden konnen, sind
planare Kontakie, die aus YBCO-
N-YBCO-Dreifachschichten (siche
Abb.4.9) hergestelit werden.

Die Herstellung planarer Kontakte
wurde von verschiedenen Gruppen
beschrieben (z.B. [130], [133]} =
Dabei handelt es sch um
komplizierte Prozesse, die aus der
Technologie konventioneller
Supraleiter auf die Hochtemperatur-Supraleiter dbertragen wurden. Die Kontakifliche der
erfolgreich realisierten Josephson-Kontakte betrigt zwischen 20x20um? und 100x100pm?
[133], so daB die Wahrscheinlichkeit fiir einen Kurzschluf} innerhalb des Kontaktgebietes sehr
hoch ist. Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Prozefd entwickelt, bei dem die Besonderheiten
der YBCO-Filme beriicksichtigt und die Anzahl der Prozefischiitte mimimiert wurden. Dadurch
ist es méglich, Kontakien mit Flichen von 2pm-2pm herzustellen. Neben der Empfindlichkeit
der YBCO-Oberfliche gegeniiber Entwicklerfliissigkeit und Umgebungsluft, mufie auch
beriicksichtigt werden, dafl der Aufldsung der Photolithographie durch die kieinen verfiigbaren
ProbengréBen {10mm-10mm) Grenzen gesetzt sind. '

Der Prozef ist in Abbildung 4.10. schematisch dargestellt; zu den Grundprinzipien gehdrt:

e " die Probe wird vor jedem Strukturierungsschritt groBflichig mit Au bedeckt
o -.die Kontaki-Siulen ergeben sich an Uberkreuzungen schisaler Bahnen

Abb.4.9: Geometrie des planaren SNS-Kontaktes

1.} Strukturierung der unteren Elekirode

Die Dreifachschichten, deren Herstellung in Kapitel 3 beschrieben wuirde, werden direkt nach
der Abscheidung in-situ mit einer ca. 30nm dicken Gold-Schutzschicht bedeckt. In eimem
-ersten Lithographieschritt wird der Bereich mit Lack bedeckt, der spiter als untere Elekirode
-bzw. als deren Zuleftung dienen wird. Der Rest der Probe wird durch Ionensirahlitzen bis auf

~das Substrat durchgestzt (siche Abb.4.102). Eine Endpunktkontrolle erfolgt dabel entweder

- durch SIMS oder durch einfache Sichtkontrolie. Die Parameter sind in Tabelle 3 im Anhang

dieser ‘Arbeit zusammengestelit. Die Lackmaske wird durch einen Umkehrprozef strukturiert,
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Barrisre

| D Substrat

Abb.4.10: Schematische Darstellung der ProzeBschritte der Multilagenstruktusierung:
a) Strukturierung der unteren Elekirode; b) Seitenisolierung und Planarisiering; ¢) Aun-
Abscheidung und Strukturiervmg der coberen Eleldrode; d) der Kontakt ergibt an der
Uberkrenznng der beiden Elektroden

da fiir den anschlieBenden Lifi-off Prozel eine negative Lackﬂanxe (siche Lackprofil in
Abb.4.10a) von essenticler Bedeutung ist.

2.) Seitenisolierang

Durch die Wahl der Geometrie (siche Abb.4.10) gibt es auBerhalb des Kontaktgebietes keine
Uberlappungen zwischen der unteren Elektrode und der oberen Zuleitung, Es miissen also nur
die Seitenwinde isoliert werden, an denen -die- Au-Znleitung spiter die Siule fiberkreuzt. Zu
diesem Zweck wird die Lackmaske des 1.Atzprozesses fiir einen "self-align" Lift-off-Prozef
genuizt. Die Seitenisolierung erfolgt also schon vor dem Durchitzen auf die untere hiektrode
Aﬂ den Isolator miissen die folgenden Anforderungen gestelli Werden ' -

e gute Haftung auf dem Substratmaterial
e gute Haftung von Gold auf dem Isolator
e geringe Schidigung von YBCO durch Diffusion von Isclatoratomen

Die Haftungseigenschafien von gesputterten Si0p waren sehr gut, jedoch konnte eine
‘Erhitzung des Photolacks wilrend des Sputterprozesses nicht verhindert werden, wodurch der
_anschliefende Lift-off ProzeB sehr .erschwert wurde. Dieses Problem konnte dadurch
“vermieden werden, daf-Si0y duch Elekironeastrahl-Verdampfen abgeschieden wurde, jedoch
‘waren die Haftungseigenschafien solcher Filme auf den Substratmaterialien sehr schlecht. Die

Haftungseigenschafien von gedampflem SiO sind wesentlich besser, jedoch besieht bei allen
Oxiden 8i(0y_y die Gefahr, daf} durch che Dlﬂ"‘uﬂon Vo, Sl—Aiomen eie Schad.igung des
'Supralelters verursacht wird.
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Materialien wie o-PrBaCuQ, o-SrTiO3 und o-MgO eignen sich sehr gut fiir diesen Prozef}, da
sie sehr gut auf dem Substrat haften und auch keine Schidigung durch Interdiffusion aufixitt.
Der Isolator MgQO hat sich bei diesem ProzeB bewdhri, da er sich leicht Elektronenstrahl-
Verdampfen 148t und nicht gesputtert werden mull.

Die Form der Lackmaske und die damit verbundene Angriffsfiiche fiir das Losungsmittel ist
fiir die Zuverlissigkeit des Lift-off-Prozesses von zentraler Bedeutung. So ist es von groflem
Vorteil, wenn keine kleinen Kontaktfiichen freigelegt werden miissen, sondern lange schmale
Bahnen, in die das Lgsungsmiitel leicht eindringen kann. Da aufgrund der klemen
ProbengréBen keine exakte Kontaktbelichtung mdéglich ist, treten stets Verrundungen der
Lackmasken auf die den Lifi-off erschweren. Deshalb ist es fiir den MgO-Lifi-off wichtig, daf
der Lack durch emen UmkehrprozeB strukturiert wird. Dadurch entstehen negative
Lackflanken (siche Abb.4.10a) und es wird die Entstehung von MgO-Ziunen an der
Abrifikante verhmdert an denen die anschlieBend aufgebxachte Cold—Zulertung sehr Ieicht
abreiflen kann. : :

3.) Freilegung der unter Elckirode und Strukturierung der oberen Elektrode

Entscheidender Vorteil der im Rahmen dieser Arbeit entwickelien Strukturierungsmethode
gegeniiber dem von anderen Gruppen verwendeten Verfabren (z.B. [133]) ist, daBh die
Strukturierung der Au-Zuleitung und das Durchitzen auf die umtere Flektrode in einem Schritt
erfolgt. So wird die Probe vor dem zweiten Lithographieschritt komplett mit emer Gold-
Schichi bedeckt {Abb.4.10c), die bereits als obere Zuleitung dient (Abb.4.10d). Diese Gold-
Schicht sorgt desweiteren fiir einen Schutz des Schichipaketes vor Lésungsmitich und
Entwicklerfliissigkeit und fiir eine gleichmifige Relichtung von Strukfuren mit sehr
verschiedenen Reflexionseigenschafien (Au, YBCO, MgO).

Das Durchiitzen des Schichtpaketes bis auf die untere YBCO-Elekirode wird dadurch schr
erschwert, daB fiir YBCO kein selekiiver TrockendtzprozeB zur Verfligung steht. Die
verfiigharen naBchemischen Atzprozesse sind fiir dic wenigsten Barrierenumaterialien selektiv,
auBerdem koénnen an Inhomogenititen i der Barriere Licher bis durch die untere Elekirode
entstehen.

Das Freilegen der unteren Elekirode muf aiso ebenfalls durch Ionensirahliizen erfoigen. Da
bei diesem zweiten Atzschrift nur noch ca. 1% des Substrates mit Material bedeckt ist (siehe
Abb.4.102), liegt das resultierende SIMS-Signal unterhalb der Nachweisgrenze. Deswegen ist
die Atzdauer in der Regel die cinzige Mbglichkeit, diesen Atzschritt zu kontrollieren. Die
Parameter fiir den 2. Struktwiierungsprozef sind aus Tabelle 4 im Anhang zu entnehmen.

In Abb.4.11 ist die REM-Aufoabme eines Kontﬁes nach den b1sher beschnebenen
Strukturierungsschritien zu sehen.

4.} Durchirennen der oberen Zuleitung
Die bisherigen Strukturierungsschritte liefern lediglich eine Dreipunkimessung am Josephson-

Knnfsa!d da “die Pm]ﬂﬂx]PIhrnspn FUr ‘oheren FElektrode nicht mmrpieﬁ‘end werden, Die
'Messungen sind ‘mif einem. Resmaderstand behaftet, der durch den Kontaktwiderstand
-zwischen Gold und YBCO zustande kommt. Bine korrekie Vierpunktmessung erfolgt erst
‘dann, wenn die Goldzuleitung durchirennt wird. Dies ist jedoch technologisch schwierig, da
‘das Yonenstrahldtzen nicht selektiv ist und die darunterliegenden Strukiuren bei diesem

Gt lrtn Alerit ot At x
uuunbﬁ.ﬁer""gaav i Zerstirt vvuxdeu ksﬂﬂeﬁ E‘iﬂ T'}n-rn?n{-vnﬂﬂnh r%::n- .én.,7111pih:ng L—n'n‘nfp T

_bvl T{onf‘wbﬂachvn mit & > 10um erfolgreich durchgefithit werden. Demzufolge sind die
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Abb.4.11: REM-Aufhahme eines planaren SNS-Keontaktes; Kontaktfliche: 6pm-6pm

Messungen an den Kontakten hiufic lediglich Dreipunkimessungen und mit einem
Restwiderstand behaftet.

Zu der Schidigung der c-Achsen-orientierten Multilagen durch den Strukturierungsprozefl ist
zu sagen, daB sich das T, der unteren Schicht durch den ProzeB nicht um mehr als 2°C
verringeri, cbwoll diese Schicht bei dem Durchiizen eimem direkten Ionenbeschull ausgesetzi
ist.

Strukturierung a-Achsen-orientierter Multilagen

Ein besonderes Problem bei der Strukturierung von a-Achsen orientierten Filmen besteht darin,
daB die Filme sehr empfindlich in Bezug auf Sauerstoffverluste sind, da die CuOy-Ebenen an
der Oberfliche fiei liegen und die Sauerstoffdiffusion innerhalb der Cu0y-Ebenen wesentlich
gréfer als in c-Richtung ist. Bei der Multilagen-Strukturierung mmf die untere Elektrode
freigedtzt werden, so daB es zu einem direkten BeschuB des a-Achsen crientierten Films
kommt. So fiihrie ein fiinfminiitiges Andtzen (88mA, 500V, 30s/30s) ecines a-Achsen
orientierten Films zu einer Verringerung von T, um 20K und einer deutiichen Verbreiterung
der (k0O)-Rockingknrven. Das zeigt, dafl es nicht nur zu einem Verlust von Sauerstoff
sondern auch zu einer Schidigimg der Kristallstruktur kommt,

Die Strukturierung a-Achsen orientierter Multilagen ist somit ein besonders kritischer Prozef}
und auch nach dem oben beschriebenen Verfahren kénnen Schidigungen nicht vollstdndig
vermieden werden.

besteht darin, daf die obere Elekirode nicht auf einfache Weise supraleitend komtaktiert

Fin Hauptproblem bei dem technischen Finsatz der planaren YBCO-N-YBCO-Kontakte
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werden kann, wie es in der Nb-Technologie mdglich ist. Dies ist jedoch fiir die meisten
technischen Anwendungen, z.B. SQUIDs erforderlich. :

Wenn die obere Elekirode mit YBCO-Zuleitungen verbunden werden so]], so muf mcht nur
ein epitaktischer Isolator verwendet werden, sondern es muf auch gewihrleistet sein, dafl der
YBCO-Film die "Schnittstelle” Isolator-obere Elektrode (siche Abb.4.9) ungestért iiberwichst.
Dies ist insofern schwierig, als schon Stufen in der GréBenordnung von 10nm Kormgrenzen im
YBCO-Film verursachen [132]. So Hegen bisher keine Veréffenthichungen iber eine
erfolgreiche supraleitende Kontaktierung der oberen Elekirode vor.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde auf Grund dieser Probleme ebenfalls auf eine supraleitende
Kontaktierang verzichtet, da die Untersuchung der Tramsporteigenschafien von SNS-
Kontakten und nicht die technische Anwendung im Vordergrund stand,

g
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5. Eigenschaften planarer Kontakie aus a-Achsen
orientierten Multilagen

5.1. Motivation

Planare SNS-Kontakie haben den grofen Vorieil, daB beide SN-Grenzildchen in situ
hergestellt werden konnen (siche Abb.5.1). Da die Transparenz der YBCU-N-Grenziliche in
c-Richtung vernachlissigbar ist (siehe Abschnitt 2.3.2.1), muf die Kopplung der YBCO
Elektroden iiber die ab-Ebenen erfolgen und somit a-Achsen orientierte Filme verwendet
werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurden die Transporteigenschaften von planaren Kontakten
aus a-Achsen orientierten YBCO-PrBCG-YBCO-Mutktilagen untersucht.

PrBCO eignet sich gut als Bamrerenmaterial in SNS-Kontakten, da zum einen die
Gitteranpassung an YBCO sehr gut und zum aunderen die Fehlanpassung der Fermi-
Geschwindigkeiten zu YBCO geringer als bei den Edelmetallen ist. Durch den hohen
spezifischen Widerstand (p=10Qcm) besteht die Méoglichkeit, daB die normalleitenden
Widerstinde der Kontakte durch die PrBCO-Schicht und anicht durch den
Grenzflichenwidersiand bestimmt werden {siche 2.4.2.2.).

Es gibt verschiedene Verdffentlichungen iiber Rampenkontakie mit PrBCO-Barrieren (z.B.
[48], [741). Von Hashimoto et al. {133] und Bammer et al. [134] wurden planare Kontakte aus a-
Achsen orientierten YBCO-PrBCO-YBCO-Multilagen hergestelit.

Bei der Herstelung dieses Kontakitypes sind sowohl an die Filmhersteiling als auch an die
Strukturierung hohe Anforderungen gestellt. Das Herstellungsverfabren fiir die Kontakte
wurde in Kapitel 4.4 beschrieben. Dieses Verfabren wurde im Laufe dieser Arbeit entwickelt,
so daB gerade die SNS-Kontakte, die in diesem Kapitel diskutiert werden noch nicht unter
optimalen Bedingungen hergestellt wurden. Deshalb wurden beispiclsweise lediglich SNS-
Kontakie mit Kontaktflichen zwischen 10-10pm? und 50-50pm? realisiert.

Die in dieser Arbeii verwendeten a-Achsen orientierten Filme und Multilagen wurden von.E.
Sodtke im Rahmen semer Dissertation hergestellt [78]. An dieser Stelle folgt deshalb nur ein
kurzer Uberblick iiber die Gesichtspunkte der Filmherstelmg, die fiir das Verstindnis der
Kontakteigenschaﬁen von Bedeutung sind. L N

il T

Abb.5,1; Planarer Kontakt aus s-Achsen orientierien Multi_lagen. :
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5.2. Uberblick iiber die Herstellung a-Achsen orientierter Filme

Bei hohen Depositionstemperaturen wichst YBCO c-Achsen orientiert auf Wird die
Substrattemperatur verringeri, so entstehen zunichst a-Achsen orientierte Bereiche und
schlieBlich kommt es zn einer vollstindigen a-Achsen Orientierung des Films.

Ein Problem bei der Abscheidung von a-Achsen orientierien Filmen bei tiefen Temperaturen
besicht darin, daB diese Filme trotz guter XKristailqualitdt eme stark verringerte
Sprungtemperatur haben. Bei einer direkten Deposition auf dem Substratmaterial wurden
Sprungtemperaturen zwischen 10K und 40K erreicht, bei einer Bekeirmmng des Substrates mit
PrBCO konute T, auf 55-65K gesteigert werden [78].

Von Inam et al. [135] wurde ein Verfahren vorgeschlagen, bei dem die Abscheidung bei tiefen
Temperaturen begonnen wird und nach erfolgter Keimbildung die Substrattemperatur erhoht
wird, um eine hohere Sprungtemperatur zu erreichen. Durch das "Template” wird das a-
Achsen Wachstum stabilisiert und ein Umschlagen der Orientierung bei hdheren Temperaturen
verhindert. Mit diesem Verfahren (Template: 710°C; spéter 760°C-770°C) wurden
Sprungtemperaturen oberhalb von 80K erreicht [78].

Der Nachteil der Filme, die mit der Template-Methode hergestellt wurden, besteht darin, dafl
sic eine wesentlich hohere Oberflichenrauhigkeit besitzen, was fiir die Herstellung von
kurzschlufifreien Filmen einen grofien Nachteil darstellt.

5.3. Messung von Strom- Sgéanmmgskeﬁniiﬂien

Da die Kennlinien der Josephson-Kontakte durch ZuBlere Stérungen stark veridndert werden
kénnen (siche Kapitel 2.2.), mui} die Mefapparatur gut gegen duflere Stérungen abgeschirmt
werden. Fine Entkopplung von den 50Hz-Stérungen des Netzes wurde dadurch erreicht, dal
cine batteriegespeiste Mefelekironik verwendet wurde. Um die Emkopplung &dublerer
hochfrequenter Wechselfelder zu verhindern, wurden sémtliche Zuleitungen mxt Tiefpassfiltern
versehen. Die Proben wurden wihrend der Messung mit emer Cryoperm-Ummantelung
versehen, i statische dulere Felder abzuschirmen.

Zur Messung der Strom- Spannungskemnlinien wurde den Koniakten tiber eine
batieriegespeisie Quelle ein Strom eingeprigt und die abfzllende Spannung am Xomtakt
gemessen. Das Spannungssignal wurde um den Faktor 10-10000 verstérkt und zunichst auf
dem Oszilloskop beobachtet.

Zur Verarbeitung der Daten konnien die I-U-Kenulinien iiber einen 12-bit-Aunalog-Digital-
Wandler mit einem Rechner aufgenommen werden. Das Ausgangssignal der batteriegespeisten
Stromguelle wurde dazu fiber dag Spannumgssignal des Analog-Digital-Wandlers mit dem
Rechner gesteuert. Wihrend der Stromrampen wurde das Spannungssignal an der Probe durch
einen Versidrker an den Spannungspegel des Analog-Digital-Wandlers angekoppelt und von
dem Rechner aufgenommen (siehe auch [140]). '

Die Temperaturabhéingigkeit :der  Transporteigenschafien Wurde entweder m einem
Verdamnferkrvostat (Firmg L evhnid\ ader durch i'hermmohe Anknnnhmsr an das Helinmbad
emer Heliumkanne gemessen Dle Messu:ug der Temperamr erfolgte iiber emen
Platinwiderstand. : :

Zur Messung der Kontakte unter Efﬁkroweuenemstmhlung befan(i sich ein Koaxialkabel im
© Probenstab. Der Innenleiter des Kabels wirkt als Antenne und wurde bis auf wenige Millimeter

an dia Dea i is T ;
an die Probe herangefilbrt. Dadurch war die Ubertragung von Freguenzen bis zu 11GHz

mbglich.
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5. Figenschafien planarer Kontakte ans a-Achsen orientierten Multilagen 67

Zur Messung der Magnetfeldabhingigkeit der Kontakteigenschafien wurde ein Helmholtz-
Spulenpaar konstruiert, das an den He-Kryostaien angebracht wurde und dort Messungen m
Magnetfeldern bis 150G ermoéglicht. Um einen schnellen Uberblick iiber die
Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stromes zu bekommen, konnte eine kleine Spule im
Probenstab genutzt werden, mit der Magnetfelder bis ca. 10G erzeugt werden konaten. Diese
Messung erfolgte {iber einen Komparator mit einem Spannungskriterium von 10pV, so daf} die
I (H)-Abhingigkeit direkt am Oszilloskop oder auf dem Monitor des Rechners beobachtet
werden konnte.

5.4. Eigenschaften der SNS-Kontakie

Die meisten SNS-Kontakte wurden aus Muliilagen hergestellt, die nach dem Template-
Verfahren (siche 5.2) abgeschieden wurden. Es wurden zom Vergleich auch Kontakte aus
Multilagen hergestellt, die ohne Template abgeschieden wurden und glattere (Oberflichen,
jedoch ein verringertes T hatten.

SNS-Kontakte aus Dreifachschichten mit Template-Verfahren

Es wurden ca. 20 Proben mit PrBCO-Barrierendicken zwischen 50nm und 150nm strukiuriert.
Dabei wurden mit Kontaktflichen zwischen 10pum-10pm und 50pm-50pm kritische Strome
zwischen 500uA und 20mA bei 4,2K erreicht (Stromdichten: 102A/cm? und 10°A/cm?). Es
konnten bis maximal 75K Cooperpaar-Strdme beobachtet werden.

In Abbildung 5.2 ist die Kennlinie eines Kontaktes mit einer Barrierendicke von 100nm zu
sehen. Der kritische Strom 1Bt sich weder durch Mikrowellenstrahlung noch durch ein duleres
Magnetfeld unterdriicken. Der normalleitende Widerstand konnte deshalb auch nur aus der

ol TH2K
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“'Abhb.5.2: I-U-Kennlinie eines Kontaktes mit 100mm Barrierendicke; Kontakifidche: 20_-20;.;:312.
~Kontakt wurde mit der Template-Methode hergestelit.
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Abb.5.3: IFU-Kennlinie eines mit dem Template-Verfahren hergestellten Kontaktes (50pum-
50um) mit 100nm Barrierendicke bei verschiedenen Temperaturen;
Inset: Termperaturabhingigkeit des kritischen Stromes.

Extrapolation der I-U-Kemlinie zu hohen Spanmungen mit 0,07(2 abgeschitzt werden. Die I
U-Kennlinien der Kontakte weisen einen hohen Exzef-Strom auf und konnen nicht durch das
R8J-Modell beschrieben werden (siehe Kapitel 2.2.2).

Der ermittelte Wert liegt mehrere Grofenordnungen unter dem normalieitenden Widerstand
von 25€2, der sich aus p=10Qcm bei einer PrBCO-Schicht von 100nia berechnet.

Die meisten Kontakte weisen "flux-flow'-dhnliche Kennlinien auf die auch bei hohen
Temperaturen nicht RSJ-Zhnlich werden (sieche AbbD.5.3). Die Tempersturabhingigkeit des
kritischen Stromes hat ist im Inset in Abbildung 5.3 zu sehen. Der normalleitende Widerstand
(Ry = 0,3Q0), der sich aus diesen Kennlinien abschitzen 14Bt, ist temperaturunabhingig.

Es konnte kein eindeutiges Skalieren des kritischen Stromes mit der Kontaktfliche beobachtet
werden. In Abbildung 5.4 ist der kritische Strom bei verschiedenen Temperaturen in
Ah#ngigkeit von der Barrierendicke zu sechen. Die MebBpunkte lassen sich bei allen
Temperaturen durch einen exponentiellen Verlauf I ~exp(-d/€) mit der Kohdrenzlinge £ =
70nm beschreiben. Bei kleinen Barrierendicken (d=30nm) weicht der gemessene kritische
Strom von dem exponentiellen Verlauf ab.

SNS-Keontakie aus Dreifachschichien ohne Template

Es wurden SNS-Kontakie aus Multilagen, die ohne Template abgeschieden wurden, it
Barrierendicken von S50nm und 100nm hergestelit. Wie bei den Kontakien mit Template
konnten kritische Stromdichten bis 10°A/cm? bei 4,2K gemessen werden. Cooperpaarstrme
konnien bis 65K beobachiet werden. Die I-U-Kenniinien der Kontakie zeigien bei tiefen
Temperaturen (T<40K) eine Hysierese (siche Abb.5.5). Die Temperaturabhingigkeit des
kyitischen Stromes ist in Abbildung 5.6 zu sehen. Der kritische Strom konnte durch e #ulleres
- Magnetfeld (maximal 150G) um ca. 1% moduliert werden (siche Inset Abb.5.6). - ' :
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Abb.5.4: Abhingigkeit des kritischen Stromes von der Barrierendicke bei verschiedenen
Temperaturen;, Kontaktfliche: 10um-10um; Kontakte wurden mit Template-Methode
hergestelit.
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. Abb.5.5: Kennlinien ‘cines Kontaktes, der ohune Te e—VeIfa}iren hergesteﬂf vmrde ﬁlf
_verschiedene Temperaturen; Kontaktfliche 20im-20um; Barrierendicke: 50nm [78].
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Abb.5.6: Abhingigkeit des kritischen Stromes von der Temperatur eines Kontakies, der ohne
Template-Methode hergestelll wurde; Kontakifliche 20pm-20pm; Barrierendicke: 50nm.
Inset: Magnetfeidabhingigkeit des kritischen Stromes.

5.5, Diskussion

Die kritischen Stromdichten der planaren SNS-Kontakte sind mit 102-105A/cm? (bei 4,2K)
schr hoch und lassen sich weder durch Mikrowellenstrahlung noch durch ein Magnetfeld
unterdriicken. Die normalleitenden Widerstidnde sind mehrere Grofienordnungen niedriger, als
sich aus dem Schichtwiderstand von PrBCO berechnet und unabhingig von der Temperatur.
Daraus wird deutlich, dafl der Stromiransport fiir Cooperpaare und Quasipartikel nicht iiber
die PrBCO-Barriere erfolgt, sondemn andere Leitungskanile vorhanden sind. Der
Cooperpaarsirom zeigt im wesentlichen kein Josephson-Verhalten, so dabl der Stromiransport
wahrscheintich iiber supraleitende Kurzschliisse in der Barriere erfolgt.

Die Dickenabhingigkeit des kritischen Siromes stehi nicht im Widerspruck zu diesen
Uberlegungen, da durch das Zuwachsen von Kurzschliissen mit zunehmender Barrierendicke
gine solche Abhiingigkeit verursachi werden kann. Ein solches Verhalien wurde auch von
Robertazzi et al. an Kurzschliissen in MgQO-Barrieren beobachtet [125]. Die ermiitelte
Kohirenzlinge von 70nm ist zudem eine GréBenordnung hoher als die von anderen Gruppen
an Rampenkontakien fir PiBCO verdfentlicht wurde (z.B. 6nm von Gao et al{48]).

Dic Ergebnisse anderer Arbeitsgruppen an planaren Kontakten zeigen ebenfalls starke
Hmweise auf eine hohe Dichte von Kurzschiissen ([137], [134]) und Kohérenzidngen im
Bereich von 10nm [134]. Von Bamer et al. wurden Stromdichten bis 104A/cm? und hohe

- Exzefl-Stréme an Kontakten beobachtet, die mit dem Template-Verfahren hergestelli wurden -

und somit moglicherweise sehr hohe Rauhigkeiten und viele Kurzschiiisse auiwiesen.

- ‘Deutliche Hinweise auf einen Stromiransport durch eine geschlossene PrBCO-Barriere "zeigen _

U TP L e U T SO P 1r . movnm Thaveactalld x3maem
pj.dudic i\.UD.Lcmw, die von nTaauu.uULU et aL {1331, [138] aus f‘v‘iuhﬁagcu uc;gvstcﬂt wu.mdcu, die
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5. Eigenschaften planarer Koniakie aus a-Achsen orientierten Multilagen 71

ohne Templaie abgeschieden wurden. Die Kontakte zeigen RSJ-formige Keopnlinien und
nahezu ideale Fraunhofermuster, allerdings auch sehr groBe Kohirenzlingen von 28nm. Die
Kontakte arbeiten jedoch nur bis maximal 30K [139]. Eine mogliche Ursache dafiir ist, daB die
YBCO-Filme schon wegen des Verzichts auf die Template-Methode eine reduzierte
Ubergangstemperatur haben.

Ia Rahmen dieser Arbeit konnte selbst durch die Verwendung von glatteren Filmen, die chne
Template-Methode hergestellt wurden, keine Vemingerung der KurzschiuBdichte erreicht
werden.

Insgesamt sind die Aussichten, mit a-Achsen orientierien Multilagen kontroiiierbare Josephson-
Kontakte herzusteilen, die bei 77K arbeiten, sehr gering. Desweiteren ist der Emsatz a-Achsen
omientierter Bauelemente in integrierten Schaltungen problematisch, da die Kombination mit c-
Achsen orientierten Elementen, zB. Leiterbahnen, mit der Entstehung von Komgrenzen
verbunden ist. Deshalb wurden ihm Rahmen dieser Arsbeit Alternativen zu  dieser
Kontaktvariante untersucht, die in den folgenden Kapiteln diskutiert werden.
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6. Proximity-Kopplung an der YBCO-Au-Grenzildche

Die Untersuchungen planarer Kontakte aus a-Achsen orientierten Multilagen (Kapitel 5) haben
gezeigt, daB die Verwendung dieses Kontakttyps mit grofien Problemen verbunden ist. Neben
der Schwierigkett, in a-Achsen orientierten Multilagen kurzschiuBfreie Barrieren zu erzielen,
ist der Einsatz a-Achsen orientierter Banelemente problematisch, da in integrierten Schaltungen
eine Kombination mit c-Achsen orientierten Elementen, z.B. Leiterbahnen erfolgen mmuB.
Deshalb wurden im Rahmen dieser Arbeit Alternativen uatersucht, die eine Verwendung c-
Achsen orientierter Filme ermdglichen. In diesem Kapitel wird die Untersuchung emer
méglichen Proximity-Koppling an der Oberfliche eines c-Achsen orientierten YBCO-Films
beschrieben. Da die Transparenz der (100)-Grenzfiiche zu vernachldssigen ist (siche Kapitel
2.3.2.1), war zu untersuchen, ob durch Stufen an der YBCO-N-Grenzfliche eine Ankopphing
an die ab-Ebenen erreicht werden kann.

Dabei bestcht zum einen die Maglichkeit, daBl die atomaren Stufen an der YBCO-Oberfliche
(siche Kapitel 3.4.2) eine solche Ankopplung iiber die sb-Ebenen bewirken (Abb.6.1a).

Zum anderen wurde untersucht, ob durch cine Stufe im Substrat eine Kopplung tber die ab-
Ebenen erreicht werden kamn (siche Abb. 6.1b).

a} b}
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Abb.6.1: ab-Ankopphing in einem c-Achsen orientierten Film;
a) durch atomare Stufen an der Gberfliche; b) durch eine Stufe im Subsirat.

ic einfachste Mdaglichkeit, die Proximity Kopphmng an der YBCO-Grenzfliche m
untersuchen, bietet eine Au-Barriere, da diese bei niedrigen Temperaturen abgeschieden
werden kann und eine komplette Bedeckung der YBCO-Oberfliche gewihileistet ist. Zum
anderen hat Gold gegeniiber der oxidischen Barrieren den Vorteil, da} durch den metallischen
Leitungsmechanismus der Ladungsiransport nicht zusitzlich verkompliziert wird (siche Kapitel
2.42.2)

2.42.2).

Da bei Au-Zwischenschichien keine planare Geometrie mit einer oberen YBCO-Elekirode
moglich ist, wurde stattdessen eine Nb-Schicht verwendet. Da die elekirischen Eigenschafien
von Nb vnd Gold sehr #holich sind, ist die Unterdriickung des Ordaungsparameters an der Au-
Nb-Grenzfliche zu vernachlissigen, so dafl Eigenschafien der Kontakie durch die YBCO-Au-
die Eygebnisse an YBCO/AU/YBCO-

£ iR nha haokirmsy 1
 Grenzfliche bestimmt werden. AnschlieBend werden

Stufen-Kontakien mit einer komplexeren Geometrie diskutiert.
‘e MeBtechnik fiir die I-U-Kennlinien wurde in Kapitel 5.3. beschrieben.
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6. Proximityv-Kopplung an der YBE(G-An-Grenzfliche 73

6.2.1. Die Kontakigeometrie

In Abb.6.2 ist die Geometrie der untersuchien Kontakte zn sehen. Die Herstelhmg der YBCO-
Aun-Doppelschicht erfolgte in situ durch off-axis-Spuitern (siche Kapitel 3). Um mdgliche
Diffusionsprozesse auszuschlieBen, wurde die Au-Schicht bei Raumtemperatur abgeschieden
und nicht bei hohen Temperaturen getempert. Diese YBCO-Gold-Doppelschichten (100nm
YBCO; 10-20nm Au) wurden mit dem Prozef}, der fiir die Herstellung planarer SNS-Kontakte
aus Dreifachschichten (Kapitel 4.4.) entwickelt wurde, strukturiert. Statt der oberen Au-
Schicht wurde Nb verwendet, das d.urch einen Lifi-off-Prozef} strukiuriert wurde, Mit diesen
Herstellungsproze ist gewihrleistet, daf nur die Au-Oberfliche duferen Einfliissen ausgesetzt
ist und die kritische YBCO-Grenzfliche in situ hergestelit wird.

Es wurden 3 Proben auf ecinfachen Substraten hergestellt und 3 Proben auf Substraten, in
denen durch founenstrahlitzen eine Stufe (Stufenhéhe 150nm) erzeugt wurde. Damit keine
Komgrenzen im YBCC-Film entstehen, wurden Stufen mit einem Stufenwinkel von ca. 30°
verwendet (siehe Kapitel 2.1.2.3.). Die Herstellung von 30° Subsiratstufen wurde in Kapitel
4.1. bzw. im Anhang dieser Arbeit (Tabeile 1) beschricben. Die Kontakiflichen der SNS-
Kontakte wurden so positioniert, daf sie tiber dem Stufenbereich lagen. .

Auf einem Chip befanden sich 20 Kontakte mit Kontakifiichen zwischen 2pm-2pm und 20pm-
20um. Die Ergebnisse fiir die beiden Probentypen werden im folgenden vorgestelit.

6.2.2. Strom- Spannungskennlinien

Planare Kontakie {(chne Stufe)

Alle untersuchten Koniakte ohne Substratstufe zeigten Cooperpaarsirdme. In Abbildung 6.3 ist
die Strom- Spannungskennlinie eines YBCQO-Au-Nb-Kontaktes mit eier Kontaktfliche von
- 8um-8um zu sehen (10nm Gold), die bei 4,2K gemessen wurde. Die I-U-Kennlinien sind RSJ-
 formig (siche Tmset 6.3) und zeigen unter dem Einflub von Mikrowellenstrahtung gut
-ausgepragie Shapirostufen. Der kritische Strom betrigt 150pA uad der normalleitende
Widerstand, der =~ durch die Unterdriickung des  Cooperpaar-Stromes  unter
‘Mikrowelleneingtrahlung bestimmt wurde, betrigt 90m2 (I.Ry = 13uV). ' '

Die kritischen Strome der Kontakte skalieren mit der Kontaktfliche (siche Abb.6.4). Es

S ergeben smh St romchchten von 2002“—‘&/(:11:&2 Dic normalleitenden Widerstande smd z hoch um_ -
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ADbb.6.3: I-U-Kennlinie eines YBCQ-Au-Nb-Kontaktes mit und ohne FEinsirahiung von
Mikrowellenleistung =7,5GHz; Kontakifliche: 8-8um?; Dicke der Au-Schicht: 10nm Inset:
I-U-Kennlnie im Vergleich mit dem RSJ-Modell :

auf den Widerstand des Au-Films zuriickgefiiirt zu werden, staitdessen werden sie durch einen
urenznachenmderstana R von 5:10° 8Qcm? bestimnt. :

200 -

180

B0 -

“Kontakiflache [ um?]

"Anb 6.4: 'Abnangigkelt des krmschen Stromes von der Kontakififiche. Symbole stel[en den
'N‘ﬂtteiweﬁ liber einen unp mit 20 Kontakten dar. Au-Barrierendicke: 10nm. .
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Planare Kontalkte mit 3¢° Substratstufe:

Die Kontakte, bei denen sich im Bereich der Koataktfliche eine 30°-Stufe befindet, zeigen
gbenfalls RSJ-formige I-U-Kennlinien und Shapirostufen unter dem Finflu von
Mikrowellenstrahlung. Die kritischen Stromdichten liegen mit 300A/cm? und die
Grenzflichen-Widerstinde mit Rg= 5-10-8Qcm? in der gleichen Grofienordnung wie bei den
Kontakten ohne Stufe.

Der Anteil der supraleitenden Kontakte war bei diesen Proben nicht so groB (ca. 70%) wie bei
den Proben ohne Subsiratstufen (100%). Auf Grund der geringen Anzabl der gemessenen
Kontakte (6 Probea mit je 20 Kontakien) kann daraus aber keine statistische Aussage
abgeleitet werden.

6.2.3. Biskussion

Es wurden in planaren YBCO-Au-Nb-Kontakien mit c-Achsen orientierten YBCO-Filmen
Cooperpaar-Siréme mit kiarem Josephson-Verhalien beobachtet und ein IoRn-Produkte von
13uV erreicht. Die Moglichkeit einer Proximity Kopplung in c-Richtung scheidet aus, wenn
man den Verlauf der Wellenfunktion in einem YBCOQO-Au-Nb-Kontakt betrachtet, der in
Abbildung 6.5 schematisch dargestellt ist. Dabei wurden die von Kupriyanov [42] berechneten
Werte fiir die Unterdriickungsparameter in c-Richtung eines YBCO-Filmes beriicksichtigt.
Daraus wird deutlich, dall unabbingig von der Dicke der Au-Schicht vnd der Au-Nb-
Grenzfliche die Unterdriickuag des Ordnungsparameters an der YBCO-Au-Grenzfliche einen
Uberlapp der Wellenfunktionen und somit die Beobachtung von Suprastrtémen nahezn
unmdglich iacht.

Diese Uberlegungen wurden von Akoh st al {1417 an YBCO-Au-Nb und von Lee et al. [142]
an YBCO-Au-Pb-Kontakien bestétigt. Wihrend von diesen Gruppen m ab-Richtung gut
definierie Josephson-Effekte beobachtet wurden, konnten in c-Richtung keine Suprastréme
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- Abb.6.5: Verlauf der Cooperpaar-Dichte F(x) in einem YBLU-AII—Nb iz{ontakt Werte fiir v
und yB nach [42] (siehe auch [1407).
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nachgewiesen werden.

Die beobachtete Proximity-Koppling muf also iber die ab-Ebenen entlang der atomaren
Stufen erfolgen, die in Kapitel 3 nachgewiesen wurden. Ahnliche Ergebnisse wurden von Foote
et al. [144] beobachtet, die die Ankopplung an die ab-Ebenen mit der Diffusion von Aun in die
Korngrenzen begrinden.

Bei Kontakten mit a-Achsen orientierten Filmen wurden Stromdichten von 5-10°A/cm?
erreicht [142], die 2-3 Grofienordnungen iiber denen in dieser Arbeit beobachteten
Stromdichten lagen. Die I Ry-Produkte lagen in der gleichen GréfBenordnung (30uV), da der
Grenzflichenwiderstand in [142] 2-3-Gré8enordnungen niedriger war. Dadurch wird deutlich,
daB der Ordaoungsparameter in den Kontakten mit a-Achsen orientierten Filmen [142] und den
mit c-Achsen orientierten Filmen, die in diesem Kapitel beschrieben wurden, dem gleichen
Unterdriickungsmechanismus an der Grenzfliche unterworfen ist. Die grofen Unterschiede in
den Stromdichten und den Grenzilichenwiderstinden kommen durch unterschiedliche effektive
Flichen zustande. Diese effektive Fliche ergibt sich in c-Achsen orientierten Filmen aus der
Anzahi atomarer Stufen, an denen eine Proximity-Kopphmg erfolgen kann.

Der Vergleich zwischen den Proben mit und obne Substratstufe hat gezeigt, dafl die kritische
Stromdichte durch die Stufe nicht vergréBert werden konnte. Die Anzahl der atomaren Stufen
ist auch auBerhalb der Stufe so hoch, dafl die lokale Erhéhung der vertikalen Stufenanteile auf
die Gesamtfliche bezogen keine Rolle spielt. Der Effekt kann dann eine Rolle spiclen, wenn
auf dem Rest der Kontaktfliche keine ab-Kopplung durch atomare Stufen mdglich ist.
Diese Ergebnisse zeigen, daB auch in c-Achsen orientierten Muliilagen eine Proximity-
Kopplung erfolgen kann, Es ist zu erwarten, daBl die Kontakie wesentlich kieinere
tromdichten als entsprechende planare Kontakte mit a-Achsen orieatierten Filmen aufiveisen,
jedoch komnen vergleichbare I Ry-Produkie erzielt werden, da die gleichen
Unterdriickungsmechanismen an der SN-Grenzildche wirksam simd.

6.3. YBCQ-Au-YBCO

6.3.1. Die Kontakigeometrie
Bei den untersuchien YBC(O-Au-YBCO-Kontakten (siche Abb.6.6) erfolgt dic Proximity-

Kopplung der beiden YCBQ Elekiroden im Bereich einer Substratstufe (siche auch Kapitel
2.4.2.1.). Die YBCQO-Au-Grenzflichen sind zwar in-situ hergestellt, doch ist die Geometrie der

Fa s Y b D) -

Abb.6.6: YBCO-Au-YBCC-Kontakt an emer Subsiratstufe
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Abb.6.7: I-U-Kennlinien eines Spm breiten Kontaktes bei 4,2K; a) x:100pV/Einheit;
y:1mA/Emheit ;b) £9,3GHz, 2,6dBm, x:100pV/Einheit, v: 1mA/Einheit,

Kontakifiiche im Vergleick zu den planaren Kontakten schr undefiniert. Eine definjerte
Ankopplung an die ab-Ebenen, wie in Abb.6.6 schematisch dargestelit ist, Eegt in keinem
realen SNS-Kontakt vor. Zum einen gibt es Materialablagerungen an der Stufe (siche 4.2.) und
zom anderen zeigen TEM-Aufhahmen, dal die untere Elekirode bis an die Stufe heranwichst
[140] und nicht die in Abb.6.6 suggerierte Ankopplung an die ab-Ebenen erfolgi.

Im foigenden werden die Tramsporteigenschaften der Kontakie kurz vorgestellt und in
Zusammenhang it den Ergebnmissen aus 6.2. der Verlauf des Cooperpaar- und des
Quasiteilchen-Stromes in dieser Kontaktgeometie diskutiert.

Die Herstellung der SNS-Kontakte ist in Kapitel 4.2. beschrieben worden. Bei den hier
diskutierten Kontakten wurde eine Stufenhéhe von 120nm und eine YBCQO-Filmdicke von
80nm gewihit. Die Dicke der Gold-Schicht betrug ca. 200nm (siehe auch [143]).

6.3.2. Transporteigenschaften

Es wurden ungefihr 20 Kontakte umtersucht, bei denen Cooperpaar-Stréme beobachtet
wurden. Diese Kontakte zeigten kyitische Strome zwischen 20pA und 2mA bei 4,2K und
normalleitende Widerstinde zwischen 0,03 und 0,3Q. Es wurden I,Ry-Produkte von bis zu
0,4mV erreicht. Es wurden Cooperpaar-Strome bis 85K beobachtet. "

Ein Tejl ‘der Kontakie wies sich durch cimen zweiten Kuick in der I-U-Kennlnie als
Reihenschaltung zweier Kontalie avs Das kann darauf zarfickgefihet werden, daB es sich bei
diesen Kontakten um eine Paraliclschaltung eines SNS-Kontaktes und eines Stufenkontakies
handelt, der.aus einer Reihenschaltung zweier Josephson-Kontakie besteht. Bei diesen
Kontakten ist somit. supraleitendes Material im Bereich der Stufe vorhanden. Diese
Problematik wurde bereits in Kapitel 4.3 diskutiert. Im folgenden werden die Eigenschafien der

Kontakte vorgestellt, die keinen zweiten Kontakt in der I-U-Kennlinie zeigten.

_Stmm%pam&ngs-i&gnnﬁﬁien : .

In Abbﬂdung-GJa.ist die RS}-frmige Kennlinie eines Sum breiten SNS-Kontakies mit cine
Lritischen Strom ‘von 1,8mA bei 4,2K zu schen. Abbildung 6.7b zeigt die Kennlinie des
-Kontaktes unter Emsirahiung von Mikrowellenstrahiung. Es lassen sich Shapirostuten bis zur
. 26sten Ordnung (n=26) becbachten. Durch die Unterdriickung des kritischen Stromes mit
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ADbb.6.8: a) Temperaturabhingigkeit des kritischen Stromes;
b) Temperaturabhingigkeit des normalleitenden Widerstandes; To= 85K

Mikrowellenstrahlung wurde ein normalleitender Widerstand von 0,2 Q bestimmt (IoRy =
360uV).

Temperatur-Abhingigkeit

Es wurden Suprastréme bis ca. 85K beobachtet. In Abb.6.8a ist die Temperaturabhingigkeit
des Lritischen Stromes zu sehen. Der kritische Strom geht in der Nzhe von T niherungsweise
linear gegen Null In Abb.6.8b ist der normalleitende Widerstand eines Kontaktes in
Abhiingigkeit von der Temperatur zu sehen. Der Widerstand nimmt bis zu 0,8-T; um 75% ab
und bleibt bei tieferen Temperaturen nahezu konstant. Das bedeutet moglicherweise, dafl bei
hohen Temperaturen der metallische Widerstand des Au-Filmes einen Beitrag zum
normalleitenden Widerstand Hefert, bei tiefen Temperaturen jedoch der temperaturunabhingige
Kontakiwiderstand - der - YBCO-Au-Grenzfliche - tiberwiegt. - Eine guantitative Aussage ist
jedoch aufgrund der umdefinierten Kontakigeometrie schwierig (siche Diskussion). Em
temperaturunabhingiger Verlanf des normalleitenden Widerstandes wird von anderen
Arbeitsgruppen bei YBCO-Au-Kontakten ebenfalls beobachtet (siche z.B. [151]) und bedeutet,
daB der Ladungstransport durch die SN-Grenzfliche iiber einen direkten Tunnelprozef} [65]
oder resonantes Tunneln iiber einen lokalisierten Zustand erfolgt (siehe Kapitel 2.3.2.2).

Die Temperaturabhingigkeit des T Ry-Produktes wurde mit den Berechnungen der SNS-
Theorie im. "dirty Limit" verglichen (siche Kapitel 2.3.2.1), fiir den Fall, daf} die Dicke d der
Goldbarriere etwa einer Kohdrenzlinge (siche zB. [146]: £=140nm ) entspricht [145]. Da in
6.2. gezeigt wurde, dalB auch an c-Achsen orientierten Oberfiachen cine Ankopplumng iber die
ab-Ebenen erfolgt, konnte angenommen werden, daf die Kontakte symmetrisch sind, d.h. daf
der Parameter yp fiir beide SN-Grenzflichen identisch ist. Die MeBdaten sind in Abb.6.9 im
‘Vergieich it den theoretischen Werten zu sehen. Die Ergebnisse lassen sich gut miit diesem
“Modell fiit yg = 20 beschreiben, da nur der gemessene Wert fiir 4,2K von der entsprechenden
Kurve abweicht. Die Daten ‘anderer' Gruppen ([147], [148]) von SNS-Kontakten mit Au-
" 'Barriere liegen auf der Kurve mit dem gleichen Unterdriickungsparameter yg [145].
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Abb.6.9: Temperaturabhingigkeit des I.Ry-Produktes eines symmetrischen SNS- Kontaktes
nach Kupriyanov [18} (durchgezogene Linien) mit verscmedenen Werten fiix 'YB ;
s: I Ry-Produkt der gemessenen Kontakte. -

iagnetfeid—éﬁhaﬁgsgkelt

In Abb.6.10 ist die Magnetfcldabhanglgkert des kritischen Stromes zu sehen. Es ergibt s1ch
eine periodische Abhingigkeit (Periode: 20G) mit einem zentralen Maximmun. Aus der Periode
148t sich eine effektive Breite des Kontaktes von 6pm bestimmen, der der tatsichlichen Breite
des Kontaktes {Spm) entspricht (siche Kapitel 2.2.4.). Bei einem Verhilmis w/i;= 3,8 beginnt
in.den Kontakten bereits eine Verdringung des Stromes auf den Rand, so daB Abweichungen
von dem idealen Fraunhofermuster zu erwarten sind. Der kritische Strom 1Bt sich durch das
iuBere Magnetffeld nur um ca. 80% unterdriicken, was durch riumliche Inhomogenitdten
der Barrere erklirt werden kann [149] Solche Inhomogenititen kinnen durch ‘ein
kompliziertes Filmwachstum im Siufenbereich leicht erkldrt werden. Von Diforic et al. wurden

quahtaﬁv ahnhche IC(H)-Abhangigkezten ant SNS—Kon*akten mit dleser Geometne beonachtet

[150]. -

6.3.5, Diskussion

Der Transport des Quasipartikel- und des Cooperpaar-Stromes ist in diesen Kontakien sehr
kompliziert, da die Kontaktgeometrie undefiniert ist. Der normalleitende Widerstand ist bei
tiefen Temperaturen temperaturunabhingig wnd wird durch den Grenzilichenwiderstand der
YBCO-Au-Grenzfliche bestimmt. Fine Abschitzang des Kontakiwidersiandes aus dem
pormalleitenden Widerstand ist aufgrund der undefinierten Geometrie schwierig. Nimmt man
‘stattdessen einen Kontaktwiderstand von 5-10-Qcm an, der aus den planaren Au-Kontakten

. abgeschitzt _.'wurde..(Kapitel 6.2), so ergibt sich eine Kontakifliche von ca Spm-3um -
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Abb.6.10: Abhingigkeit des krtischen Siromes vom Magnetfeld; die Substratoberfliche
wurde senkrecht zum Magnetield orientiert; w/A ;= 3.8;

(Briickenbreite 5Sum). Der normalleitende Strom flieft also in einem Bereich von 3um
auBerhalb der Stufe. Dieses Bild stinumt mit den Ergebnissen anderer Gruppen tiberein, die cine
Erhéhung des normalleitenden . Wlderstandes durch Entfernung dieser zusitzlichen. Gold-
Schicht erreicht haben [63]. .

Dal sich die erzielten I Ry-Produkte gut im Rahmen der SNS-Theorie beschreiben lassen und
cine gute Ubercinstimmung mit den Ergebnissen anderer Gruppen besteht, spricht zusammen
mit der Tatsache, dal kein zweiter Kontakt in der I-U-Kennlinie beobachtet wurde daftir, dafl
der Coopemaar—si:rom tatsaohhch iiber die Au-Schicht und  micht —dber —supraleitende
Materialanlagerungen im  Stufenbereich erfolgt. Die ‘beobachtete I.(H)-Abhingigkeit
unterscheidet sich nicht von den iiblichen Abhingigkeiten, die bei Stufenkontakten beobachtet
werden [29], so daB es letziendlich nicht 3usgeschlﬁssen 1s§: daﬁ eme Paraﬂeischammg von
SNE-Kontakt und Stufenkontakt vorliegt.

Die Beitrige zum Cooperpaar-Strom iiber die atomaren Stufen an der Gberfliche des ¢-
Achsen orientierten Films sind wegen I ~exp(-d/&y) nur expounentiell kiein, so dall der
Cooperpaar-Strom hauptsichlich im Bereich der Stufe fliefit. Dies wurde von Rosenthal et al.
[63] 'bestaﬁgt, da sich der kritische Strom durch das Abstzen der resi:hchen Goldscmcht nichi
andpﬁ' T ) _
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7. SrRu03 als Barrierenmaterial in SNS-Kontakten

7.1. Motivation

7.1.1. Das metallische Perowskit SrRull;

Die ‘-elekirischen FEigenschafien des metallischen Perowskits SrRuO; bieten gute
Voraussetzungen fiir die Verwendung des Materials in SNS-Kontakten. Der elekirische
Widerstand bei Raumtemperatur und die Ladungstrigerkonzentration liegen in der gleichen
GréBenordnung wie die Werte fir YBCO, so daB die Fehlanpassung der Fermui-
Geschwindigkeiien an der Grenzfliche sehir gering ist (siche Kapitel 3.3.2.2)) und keinen
entscheidenden Beitrag zum Grenzflichenwiderstand liefert.

Die Kristallstruktur der SyRuQ3-Filme und der YBCO-SrRuO3-Grenzflichen bietet ebenfalls
die Vorraussetzung flir einen geringen Grenzflichenwiderstand, da Mikvostruktur-
Untersuchungen (Kapitel 3.4.2) gezeigt haben, dafl die YBCO-SrRuQ5-Grenzfliche atomar
scharf ist und dort nur minimale Spannungen aufireten.

Die stabile Sauerstofikonfiguration des Materials hat den Vorteil, daf die Eigenschafien der
SrRuQ3z-Barrieren nicht vom Sauerstoffgehal abhingen (Kapitel 3.3.2). Andererseits resultiert
daraus die Problematik, daB die Sauerstoffdiffusion durch das Material sehr schwierig ist
(3.4.1.2). Durch eine Temperung bei hohen Temperaturen kamn erreicht werden, dafl die
untere YBCO-Elektrode supraleitend ist. Trotzdem ist unklar, wie sich dieser Effekt in der
unmittelbaren Nihe der beiden Materialien auf die Sauersioffstdchiometrie des YRBCO-Films
auswirkt, Ein Einfluf} dieses Effeictes auf die Transporteigenschafien der Kcntakte kann somit
nicht ausgeschlossen werden.

Wie in Kapitel 3.3.2.2. gezeigt wurde, tritt in den SrRuGs-Filnen unterhalb 150K eine
ferromagnetische Kopplung auf Daher ist zu untersuchen, ob magnetische Paarbrechung
(siche -Kapitel 2.3.2.3.) -in- den - SNS-Kontakten eing Ro]le spiek. Antognazza et _al [84]
beobachten eine kritische Dicke von 25nm bis zu der ein Cooperpaar-Transport iiber " die
ferromagoetische StRuQOz-Barriere moglich ist. Da dieser Arbeitsgruppe nicht bekannt wax
[152], daB die Sauerstofibeladung der umteren Elektrode problematisch ist, besteht die
Moglichkeit, daB oberhalb der kritischen Dicke der wntere YBCO-Film nicht supraleitend ist
und deshalb kemn Cooperpaar-Strom flieflt. Deshalb war zu untersuchen, ob mit der
Sauerstofibeladung, die fiir die Multilagen entwickelt wurde (siehe Kapitel 3.4.1.2), auch in
SNS-Kontakten mit gréferen Barrierendicken Suprasiréme beobachiet werden kénnen.
Desweiteren wurde von Antognazza et al. [84] beobachtet, dafl der normalleitende Widerstand
der Kontakte, shnlich wie bei den YBCO-Au-Kontakten (siche Kapitel 6), nicht ‘durch den
Widerstand der StRuOs-Schicht, sondem durch einen Grenzflichenwiderstand bestimmt wird
(siche auch Kapitel 2.4.2}. Deshalb waren die Transport- und Unterdiiickungsmechanismen fiir
den Quasiteilchen- und Cooperpaar-Strom an der SN—Grenzﬂache zu bestimmen und mdgliche
- Ursachen zu untersuchen.

In diesem Kapitel werden die Eigenschaften der SNS-Kontakte mit SrRu03-Bairiere in
Hinblick auf diese ~ Fragesiellung - diskutiert. = Obwohl . die. Abweichungen  der

- Kontakteigenschafien vom RSJ-Modell und die Strewung der Kontakteigenschaften, wie auch -
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bei Antognazza et al [84], sehr groB sind, kénnen qualitative Aussagen iiber die Transport-
und Unterdriickungsmechanismen gemacht werden.

7.1.2. Bie Kontskigeometrien

Fiir das Verstindnis der Effekie, die an dem SN-Grenzflichen aufiveten, ist es wichtig zu
unterscheiden, welche Effekte intrinsisch sind und welche durch den Strukturierungsprozef
hervorgerufen wurden. Von Antognazza et al [84] wurden SrRuOsz-Barrieren nur in
Rampenkontakien mit ionengedtzien Kanten umtersuchi, Dieser Kontakttyp erméglicht eine
definierte ab-Aukopplung in einem c-Achsen orientierten Film (siche Abb.7.1a) und die
Realisierung sehr kiciner Kontaktflichen. Andererseits ist der EinfluBl des lonenitzprozesses
auf die SN-Grenzfliche sehr kritisch und unklar, ob die Schadigung durch eine Rekristallisation
vollstandig ausgeheilt werden kann. ¥ Rahmen dieser Arbeii wurden deswegen neben den
ionengedtzten Rampen (Stufenwinkel 30°) auch Kontakie uniersuchi, in denen die Kante mii
Brom-Ethanol gedtzt wurde (siche Abb.7.1b) und Kontakte, in denen die Grenzflichen
volikommen in situ hergestellt wurden (siche Abb.7.1¢).

Zur Untersuchung von SNS-Kontakten, in denen beide Grenzflichen in situ hergestellt sind,
wurden planare Kontakte aus c-Achsen orientierten Multilagen verwendet. In Kapitel 6 wurde
am Beispiel der YBCO-Au-Grenzilichen gezeigt, daB in c-Achsen orientierten Filmen eine
Proximity Kopplung iiber die ab-Ebenen an atomaren Stufen mdglich ist (siche Abb.7.1). Bei
diesem Kontaktyp ist zwar dic genaue Kontakifiiche fiir den Suprastrom undefiniert, trotzdem
skalieren die kritischen Stréme mit der geometrischen Kontaktfliche, da die atomaren Stufen
regelmiBig verteilt sind (siehe Kapitel 6).

Ein Nachteil dieses Kontaktyps ist, daB die Kontaktflichen (4pm2-400pm?) mindestens eine
Gréflenordnung gréfer als bei den Rampenkontakien sind und dadurch die Wahrscheinlichkeit
fiir Barriereninhomogenitdten im Bereich des Kontaktes sehr grof ist.

In Abb.7.1 ist ein Uberblick iiber die verschiedenen Kontakttypen zu schen, deren Herstellung
in Kapitel 4 beschrieben wurde. Das Verfahren zur Messung der [-U-Kennlinien wurde in
Kapitel 5.3 beschrieben.

Im folgenden werden die Eigenschaften der verschiedemen Kontakttypen vorgestellt.
Zielstellung dabei ist nichi, die verschiedenen Technologien zur Herstellng von Josephson-
Koniakien zu vergleichen, sondern den méglichen EinfluB der verschiedenen
Strukturierungsmethoden auf den Transport an der SN-Grenzfliche zu untersuchen. '

a

7.1z Uberblick iiber die verschiedenen Kontakigeometrien:
Tonengeiitzte Stufe: Winkel = 30°; b) Brom-Ethanol-Stufe: Winkel = 3°; '
anarer Kontakt mit "in-situ"-Grenzfliche: atomare Stufen (Winkel ~ 1°)
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Abb.7.2: -U-Kenulinie eines ionengeidtzten Rampenkontaktes bei 4,2K und 35K (Inset);
Breite des Kontakte 10um, Barrierendicke 10nim, Gestnchelte Linie: Ohmsche Gerade
entsprecnena .l\N, die uin den Exzess-Strom verschoben lSt

7.2. Rampenkontakie mit ionengeétzten Kanten

Rampen-Kontakte mit ionengestzten Kanten warden roit Barrierendicken von Snm bis 30nm
untersacht. Die Dicke der YBCO-Elektroden betrng 100nm-150nm. ‘Bei Kontakten mit

Barriendicken < 20nm wurden bis 60K Cooperpaar-Strome beobachtet. Die kritischen Stréme
betru.gen bei 4, ZK zmschen TpA und 300pA (S;romcimhteﬂ 102A/cm? - I()""ff&./cm2 ), ‘die
6mV bei 4,2K erzelt.

Bei Kontakten mit 20nm dicker Barriere zeigten nur ca. 20% der Kennlinien Cooperpaar-
Strome, bei Kontakten mit 30nm keine der Kennlinien. Im folgenden werden zunichst die
Figenschafien ~der  Kontakie beschrieben, bei demen Cooperpaarsiifise sufiraten L.ud

anschlieBfend die Transportmechanismen in den Kontakien mlt dmken Bameren dlsk:mert in..

_denen ur Q’llﬁSlp artlkel zum Stromtransport be1tragen o
_7 2.1. E{oniakte mit Coeperpaar—Stromerg_ e

‘7.3 1.1. Strom- Spaﬁnﬁngskennhmen

Tn Abb.7.2 ist die Kennlinie eines Kontaktes mit einer SrRuQ3-Dicke von 10nm bei 4,2K und
35K (siehe fnset) zu sehen. Der normalleitende Widerstand ist mit 4Q2 zwei Grofenordnungen
‘héher als von dem Widerstand der StRuQO3 Fiime erwartet werden kann (R(SrRu03)~0,010).

" Dies entspricht einem Grenzﬂachenmderstand von 2 10 -3 Qcm’- und stzmmt it dem Ergebms o

"._-"VOII Antognazza et a]_ [84] Lberem o
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Abb.7.3: Abhingigkeit (a) des kritischen Stromes und (b) der normalleitenden Leitfihigkeit
von der Briickenbreite (Ionengeiizie Rampen-Kontakte; Barrierendicke 10nm); A: Mittelwert
iber ca. 20 Kontakte; T=4,2K

Bei tiefen Tempera‘cureﬂ tritt in der Keanlinie cine Hysterese auf, dic oin mdglicher Hinweis
daraufist, dab sich ein Dielekérikum an der SN-Grenzfliche befindet. Sie kann aber auch ihre
Ursache i Streukapazititen des SrTi03-Substrats oder der MgO-Schicht im Uberlappbereich
haben., Die Kriimmung der Kennlinie bei niedrigen Spannungen kaun entweder durch die
Bewegung von FluBlinien entstehen, die an Inhomogenititen i der Barriere mukleiren [154],
oder durch Fiske-Resonanzen erklirt werden [155]. Oberhalb 2mV geht die Kennlinie in eme
um den ExzeB-Strom verschobene Chmsche Gerade tfiber (gestrichelte Linje in Abb.7.2}.

Fin ExzeB-Strom wird hiufig bei Josephson-Kontakien aus Hochtemperatur-Supraleitern
beobachtet. Die genaue Ursache dafiiy ist bisher nicht bekannt, er kann beispielsweise durch
Andreev - Reflexionen an-der -SN-Grenzfiche -hervorgerufen werden - [37] -(siehe -Kapitel
2.3.1.1), was aber aufgrund der geringen Transparenz der Grenziliche zu vernachldssigen ist.
Eine weitere mdgliche Ursache fiir einen Exzefi-Strom smd statistisch verteﬂte supraieri:enae
Kurzschiiisse in der Basriere [153].

Die Abhingigkeit des kritischen Stromes und des normalleitenden Widersiand der Kontakte

von der Briickenbreite ist in Abb.7.3 zu sehen. Dabej stellen die Mebpunkie den Mittelwert
iiber die Daten aller gemessenen Kontakte mit 10nm Barrierendicke bei 4,2K dar. Es ist eine
Tendenz zur Skalierung zu erkennen, jedoch gibt es starke Abweichungen von dem erwarteten
finearen Verlaufbei einer homogenen Stromverteihng ita Kontakt. Dadurch wird deutlich, daf}
Barriereninhomogenititen vorhanden sind, die jedoch sehr regelmifBig vud dicht verteilt sind,
so daB der kritische Strom und der normalleitende ‘Widerstand :nicht unabhangig von ‘der

__Kon‘taktﬂache smd

T~ 11 oA iot Al T
. _UGL BOTDNauCiCinGl  wikdisanl J.:L, WIS aucli . 581 GL - X oo=an-

“wurde (siche Kapitel 6) mnahem temperaturunabhingig (siche. Abb.7. 4—) -Maoglicher
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Abb.7.4: Temperaturabhingigkeit des normalleifenden Widerstandes eines ionengedtzten
Rampen-Kontaktes fiir 10pm Briickenbreite; Barrierendicke 10nm.

resonantes Tunneln tiber einen lokalisierten Zustand [44] in der isolierenden Grenziliche. Dies
wird spiter in Zusammenhang mit den anderen Kontakttypen genauer diskutiert werden.
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o __Abb.‘? .5: I-U-Kennlinie eines ionengeiitzten Rampen-Kontakies unter Mikrowelleneinstrahlung
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7.3.1.3. Strom-Spannungskennlinien unter Mikrowelleneinstrahlung

Neben den Gleichstrom- Eigenschaften der Kontakie wurde ihr Verhaiten unter dem Einflul}
von Mikrowellenstrahlung uotersucht. ITn Abb.7.5 ist die I-U-Kennlinie eines Kontaktes bei
einer Frequenz von 6.578 GHz und verschiedenen eingestrahlien Leistungen zu schen. Es
zeigen sich gut ausgeprigte Shapirostufen bei U = h/2ef = 14pV, deren Hohe mit der
eingestrahlten Mikrowellenleistung oszilliert.

In Abbildung 7.6 ist die Abhingigkeit der Stufenhéhe von der Mikrowellenleistung fiir die
ersten 3 Ordnungen im Vergleich mit der Abhéingigkeit zu sehen, die nach dem RCSJ-Modell
(siche Kapitel 2.2.3) berechnet wurde. Im Inset in Abb.7.6 ist die entsprechende Kennlinie des
Kontaktes bei verschiedenen eingestrahiten Leistungen zu sehen. Fiir dic Simulation wurden
die Fitparameter: B = 1; v = 0,0049; {1 = 0,28; I, = 36pA; Ry = 190 gewihit (Definition
siche Kapitel 2.2.2- 2.2.3). In die Berechnungen Wmde eine Kapazitit mit einbezogen, da die
Kennlinie eine leichte Hysterese zeigte.

Es wurde bei allen drei Ordnungen eine gute Ubereinstimmung fiir die Periode erreicht. In
Bezug auf das Amplitudenverhilinis gibt es jedoch gerade bei den hoheren Ordmumgen starke
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Abb.7.6: o Experimentelle Abhingigkeit der Stufenhéhe fiir n = 0,1,2 von der eingestrahlten
: -Mus:r{)weuemmsmng Durchgezogene Linic: Simulierie Abhingigkeit; Fitparameter: {2 = 0,28;
v =10,0049; Be =1 . Inset: T-U-Kennlinie des ionengedtzten Rampen-Kontaktes ( T—4 2 d =
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Abb,7.7: Magnetfeldabhiingigkeit des kritischen Stromes { w=10pm; d=10nm; T=4,2K). Das
Magnetfeld war parallel zur Rampe ausgerichtet; w/A=1,5.

Abweichungen. Diese Abweichungen sind nicht auf das thermische Rauschen zurtickzufiihren,
da dies in der Simulation beriicksichtigt wurde und hauptsichlich dazu fihrt, daB die Minima
abgefiacht werden. Die Abweichungen haben zum einen ihre Ursache in den Verrundungen, die
bei den héheren Ordnungen eine Bestimmung der Stufenhthe erschweren. Zum anderen zeigen
die Strom-Spannungs-Kennlinien, dafl der keitische Strom einen groflen Exzefl-Strom-Beitrag
aufveist (siche Inset Abb.7.6), der sich nicht im Rahmen des einfachen: RC SI—Modeﬂes
besc}uelben 188t und somit nicht in der Simulation bemckﬂchtlgt wurde. - . :

7.3.1.4. Magnetfeldabhiingighkeit

In Abb.7.7 ist die Abhingigkeit des kritischen Stromes von einem Magnetfeld zu sehen, das
parallel zur Rampe angelegt wurde. Es ergibt sich-eine-periodische Abhingigkeit-mit -der
Periode AH~1G und einem zentralen Maximum bei H = 0. Der Strom wird insgesamt jedoch
aur um ca. 10% moduliert. Mit einem Verhilimis w/A;=1,5 sind die “beobachteten
Abweichungen von dem idealen Fraunhofer-Muster nicht auf Einflisse des Eigenmagnetfeldes
zuriickzufithren. Bei einer Crientierung des Magnetfeldes parallel zur Rampe sollte die Periode
foigendermajien von - der . Bamerendwke d und der effektwen Flache Weﬁ' a‘bhaﬂgen _
@/weﬁ(d+2?\.) : SR
Nﬂnmi man als effektive Fliche wgg= D- smG (D: Filmdicke; 8 Rampenvwnkei} SO ergﬂ)t 510}1
eine Periode von 195G, die etwa 2 GroBenordnungen iiber dem ermitielten Wert liegt und in
diesem Fall experimentell nicht zugénglich war. Die Periode der beobachteten Modulation liegt
m der gielchen Grodenordnung wie die Periode, die zu erwarten wiére, wenn das Magnetfeld
parallel zur Substratoberfliche und ‘senkvecht zur Rampe orentient ist (AH,;~6G)." Diese

- Modulation kann ‘also durch eine Magnetfeldkomponente senkrecht zur Rampe bedingt sein,
_rh:n -7'!1 A‘n'rnh ﬁsp mnﬂvprﬂrqngnncr ﬁpr unteren V'Rf‘ﬂ-'p}pldrnr'lp Pﬂi‘e‘ﬁ'é“tf 'Ur'm p‘rﬂn et 9]

"[48} wurde an Rampenkontakten eine Uberlagerung zweier Penoden im Bereich von 7G und N
: ---100G beobacntet die den beiden Feldkomponenten entsprechen. : o
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Abb.7.8: I-U-Kennlinien von ionengedizten Rampen-Kontakten (10pm Briickenbreite} ohne
Cooperpaar-Strom mit Barrierendicken d von 20mm wund 30nm; T=4,2K.; Jnset:
Temperaturabhingigkeit des Widerstandes bel U~ bei d=20nm. o

Die unvollstindige Unterdriickung des kritischen Stromes durch das Magnetfeld kann #hnliche
Ursachen wie der beobachiete Exzel-Strom haben, d.h. durch Kurzschlisse in der Barriere
hervorgerufen werden [149]. Eiue weitere Ursache fiir die unvollstindige Unterdriickung kann
sein, dall der YBCO-Film gerade im Bereick der Rampe dunner als die ;_,Gndon sche

Emdﬂngnefe ?LL ist (siche Kaprtel 2.2.4).

722%&0&‘@:&%&: {;‘?m}e %Césﬁzerpaar-—sérémé

Bei der Untersuclung von ca. 60 Kontakten aus verschiedenen Chargen mit Barrierendicken =

30nm wurden bei keinem der Kontakte Cooperpaar-Stréme beobachtet. Bei Kontakten mit
einer 20nm dicken SrRuQ3-Zwischenschicht zeigten etwa 80% der Kontakte ebenfalls keine
Suprastréme. Da bei diesen Proben durch unabhingige Messungen der oberen und der unteren
Elektrode sichergestellt werden konute, daB beide Elekiroden supraleitend sind, kann eine
unzureichende Sauerstoffbeladung der unteren Elekirode durch die StRuO3-Zwischenschicht
als mégliche Erklirung fiir die Abwesenheit von Cooperpaar-Stromen ausgeschiossen werdet.

Das bedeutet zum einen daB 30nm dicke SarOo-Ra‘meren m diesam K()m:akttvn frel von
‘supraleitenden Kurzschliissen ‘sind. ' Zum "anderen werden dadurch - die Ergebnisse. von
‘Antognazza et al [84] bestitigt, die in StRuQ; eine kritische Dicke von 25nm beobachten,
“oberhalb der durch magnetische Paarbrechung eine Kopplung der supraleitenden Elektroden
3verhinderi: wird, ‘Aufgrund von Barﬁezeninhomogeﬁitéten, deren EinfluB bereits bei den I-U-

: wu::_de, .kaz_m be_l dcn u:itersa,chten _Kont_akt_en dl_e fk_nt:_tsc_he chke _mcht. ger.a&. bestﬂnmi W_e_r_d_en. _
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Abb.7.9: [1: Spannungsabhingiger Teil des Quasipartikelstromes {(I-U/R;) bei T=4,2K;
Durchgezogene Linie: A(d)-U73; (Ionengedtzte Rampen-Kontakte mit Barrierendicken
d=20nm bzw. d=30nm; w=10nm)}

Die Beobachtung von Kontakten ohme Cooperpaarstréme bietet die Moglichkeit, die
Transportmechanismen fiir den Quasipartikel-Strom gesondert zu untersuchen. Die Kennlinien
der Kontakie weisen starke Nichtlinearititen auf (Abb.7.8). In Abb.7.9 ist der nichtlineare Teil
des Stromes I-U/Rq bei T = 4,2K gegen die Spannung aufgetragen. Daraus ergibt sich fiir
beide = Schichtdicken. I= U/R Ul)-i— A(a} U”“’ $ b_zw.- i odie 1ts.a}hgj§e

I/R(d) IR, (d)+A(d)-U

Ein Beztrag aar Leitfihigkeit, der proportmnal m U3 s, erg&b‘t szch nach Clazmann uﬁé '

Matveev [44] durch resonantes Tunneln itber 2 lokalisierte Zustinde (siche Kapitel 2.3.2.2}.
Der Widerstand bei kleinen Spannungen (U=0) nimmt mit abnehmender Temperatur stark m

(siche Taset von Abb.7.8). Dieses Verhalten entspricht nicht dem metaﬂlschen SrRu03 Fﬂm_

u.nd ist auch fiir einen Grenzﬁacﬁenmcierstand ungewdohnlich.

In Abb.7.10 ist der temperaturabhiingige Teil der Leitfibigkeit 1/R(U=0) - URO gegen. die
Temperatur aufgetragen. Daraus ergibt sich: I/R(d)= I/R,(d)+ B(d)-T" -

Der Beitrag, der proportional zu T43 verliuft, kann durch resonaptes Tunmeln iber 2
iokalisierte Zustinde erklirt werden (siche  Kapitel = 2.3.2.3). Die beobachtete
Temperaturabhingigkeit 1Bt sich also durch den gleichen Transpoﬁmechamsmus ‘wie die
Krimiung der [-U-Kennlinien {siche Abb.7.9) beschreiben. : T

'_'_Moghche Ursachen fiir den temperaturunabhingigen Beztrag smd ein : dxrekter Tunnelprozeﬂ

' ._'oder resonantes Tunneln iber einen lokalisierten Zustand. :
~Aus dem ermittelten Wert fiir 1/R, = 6250- 87002 (siche Abb. 7 10 und. 7. 9) gemnﬂt man

_:"ube_r._y}_{e__ ez/ﬁ__'ch__N_.e_me._Abschatzung fir die ‘Anzahi N=15-20 der. .Kanale, dle__a_n_ dem

T
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Abb.7.10: A: Temperaturabhingiger Beitrag zur Leitfibigkeit 1/R-1/R, bei U=0; ;
Durchgezogene Linie: B(d)-T%3; (lonengeitzte Rampen-Kontakte mit Barrierendicken
d=20nm bzw. d=30nm; w=10mnm)

resonanten Tunnelprozel iiber ein lokalisiertes Zentrum beteiligt sind [44]. Dieser Wert liegt in
der gleichen Gréfienordung wie die Abschitzungen fiix PrBayCuy oGag 1075 und ist zwei
Gréfienordoungen Kleiner als Abschiizungen fiir PrBCO [157].

Die Hohe der Leitfihigkeit und ihre Temperatur- und Spannungsabhiingigkeit {siche Abb.7.9
und Abb.7.10) unterscheidet sich deutlich fiir die beiden untersuchten Schichtdicken. Gerade
die Reitrige A(d) und B(d) zur Leitfihigkeit, die ihren Ursprung in resonantem Tunneln iiber 2
Zustinde haben, sind fiir die 20nm dicke Barriere um eine Gréflenordmung bdher als bei der
30nm dicken Barriere. Bei resonantem Tunneln sollten diese Beitrige mit A~exp(- -2d/3at) und
B~exp(-2d/30) eine exponentielle Abhiingigkeit haben (siche Kapitel 2.3.2.2.). Da bei diesen
Kontakten die Dicke der isolierenden Barriere nicht in unmitteibaren Zusammeﬁang mit der
Dicke der SrRuO3-Schicht steht, ist eine solche Dickenabhingigkeit zunéchst nicht konsisteat
mit der Vorstellung einer isolierenden Grenzfliche. Mogliche Ursachen fiir diese

Dickenabhingigkeit werden i : Zusa.mmenhang it den Ergebmssen bel den anderen'

ziontakttyp en diskuneﬁ

=

7.3 iﬂampem{&)m&me mit Eﬁl”ﬂm-ﬂiﬂéﬂﬂiwgediﬂwﬁ Kanten

Es erfolgte ein Vergleich mit Kontakten, bei ‘denen ‘dic YBCO- Rampe it Brom—EthanoE
‘geditzi wurde, da diese Atzmethode, im Gegensatz zum Ionenitzen, keine Schidigung der
- YBCO-Oberfliche zur Folge hat [114] (siche auch Kapitel 4.4.1). Dazu wuorden 10 Kontakte
* untersucht, bei denen die Rampe wit Brom-Ethanol erzeugt wurde und die Dicke der SrRuOz-
. ‘Barriere 30nm betrug. Da der Stufenwinkel und somit die Kontaktfiache (siche Kapitel 4. 4.1)

g it dleser Ferstedungsmethode sehr schlecht kantrolhervar ‘waren, wurde dieser Komakttyp. -

(R ) i
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Abb.7.11: Strom-Spanmmgskennlinie eines mit Brom-Ethanol geftzten Rampenkontaktes mit
und ohne Mikrowelleneinstrablung; (Barrierendicke 30nm; Briickenbreite Spm); Gestrichelte
Linje: Ohmsche Gerade entsprechend Ry Jnserr A:  Nichtlinearer Beitrag des
Quasiteilchensiromes {I-U/R); durchgezogene Linie: 1,8-108U 7/3, SRR

nicht griindlicﬂer untersucht. Uber mégliche Paarbrechungseffekte lassen sich keine Aussagen
gewinnen, da sich absolute Bairierendicken fir verschiedene K Kontaktgeometrien schlecht
vergleichen lassen. An dieser Stelle folgt deshafb T ein kurzer Uber'bhck uber die
charakteristischen Merkmale dieser Kontakte.

Die untersuchten Kontakte zeigen bei Briickenbreiten zwischen 2pm und 10pm kritische
Strome von 100pA - 4mA bei T=4,2K Die genaue Kontaktfliche ist bei diesem Kontakityp
nicht bekannt, da bei den flachen Stufen ein groBer c-Achsen-Amnteil zu dem Bereich der
Rampe gehort (siche Abb.7.1a). Berticksichtigt man nur den ab-Anteil, der durch die Dicke .des
‘unteren Filmes bestimmt wird, so ergeben sich Stromdichten von 104A/cm? bis 4-10%A/cm?.
Die normalicitende Widerstinde betrugen zwischen 10 und 14Q. Es wurden I;Ry-Produkte
von 1-7mV bei 4,2K erreicht und bis 70K kounnten Cooperpaar-Strome beobachtet werden.

~In Abb.7. 11 é:e I—U—Kem}hme gines Spm breiten Kontaktes bei 4, ZK im Vergleich mit- der
Kennlinie zu “sehen, die sich durch Unterdriickung des ~Cooperpaar-Stromes - unter
“Mikrowelieneinsirahlung  ergibt. Bei hohen Spamnungen (10mV) kommt es in beiden
" Kennlinien zu einer starken Zunahme der Leitfihigkeit, die nicht dem Verlauf der Ohmschen
“Gerade entspricht, die bei einer metallischen Barriere zu erwarten wire (gesirichelte Linie) und

- bereits bei den ionengeitzten Kontakien mit dicken Barrieren beobachtet wurde (ADD. 7.2).

SRR AT

g
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Abb.7.12: A: Normalleitender Widerstand in Abhéingigkeit von der Temperatur; Kontakt mit
Brom-Ethanol-Rampe {Briickenbreite: Spm; Barrierendicke:30nm),

Inset: B: Temperaturabhingiger Beitrag =zur Leitfihigkeit 1/R-1/R;; Rg=R{U=0};
durchgezogene Linie: 1,1-103T*,

Der normalleitende Widerstand, der sich bei kleinen Spannungen aus der Kennlinie mit
unterdriickiem Cooperpaarsirom (Abb.7.11) ergibt, betrigt 15Q. Dieser Wert ist ungefiibr 3
Gréfenordmmgen héher, als sich aus dem spezifischen Widerstand der S:RuQ3-Schicht
berechnet (R(SrRu(;)=0,1Q2) und entspricht einem Grenzflichenwiderstand von 1-10-8Qcm?2,
wenn nur der Bereich der ab-Kopplung im Rampenbereich beriicksichtigi wird.

Im Inset in Abb.7.11 ist der nichtlineare Beitrag des Quasiteilchen-Stromes I—U/R(U—O)
(Cooperpaarstrom warde durch Mikrowellenstrahlung unterdriickt} in Abbhéngigkeit von der
Spaunung zu schen. Bei Spannungen obemaib ZOmV ergibt s1c]1 mit. B=1,8-10-% -und
RO—R(U=O\ fiir den Quasiteilchen-Strom: . : :

i= U/R,+B-U U™ bzw. fiir die Leitfihigkeit YR = YR, + B-U*
Der spannungsabhingige Beiirag zur Leitfihigkeit verliufi also auch bei diesem Kontakttyp

proportional zu U3 und 136t sich nach Glazmann und Matvesv {-.-4} durch resonantes Tunneln
tiber 2 lokalisierte Zustdnde beschreiben. .. . . : '

7.3.2. Temperaturabhingigkeit des normalleitenden Widerstandes

In Abb.7.12 ist die Temperaturabhingigkeit des normalleitenden Widerstandes bei U0 zu

sehern. Der normalleitende Widerstand nimmt roit abnehmender Temperatur zu, zeigt also nicht
-den metallischen -Verlauf der SrRuO3-Zwischenschicht. Im Inset der Abbildung 7.12 ist -der
- temperaturabhingige ‘Teil der Leitfihigkeit /R - LR, ( RO =R(U=0, T=4,2K) gegen die
-f_Temperamr aufgetragen Daraus ergibt s1ch mit, A—I 1-1073: ST S
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Es ergibt sich also mit einem Verlauf proportional zu T4/3 die gleiche Temperaturabhingigkeit
wie bei den ionengeitzten Kontakten mit dicken Barrieren (siche Abb.7.10). AuBerdem ist die
Abhiingigkeit konsistent mit der Kiiimpmung der I-U-Kennlinien {siche Abb.7.11) und kann
durch resonantes Tuuneln iiber 2 lokalisierte Zustinde beschrieben werden.

7.4. Planare Kontakie

Planare Kontakte mit c-Achsen orientierten Multilagen wurden mit Barrierendicken zwischen
16am und 40nm untersucht. Bei den dicken Barrieren war der Anteil der supraleiienden
Kontakte sehr gering (ca.20%), aber es wurden selbst bei 40nm noch kritische Stréme von
wenigen pA erreicht. Insgesamt wurden bei Schichtdicken zwischen 10mm wad 40nm und
Flichen von 2um-2um - 20pm-20mm kritische Strome von 1pA bis 500pA erreicht und
normalleitende Widerstande zwischen 0,1Q wnd 1k beobachtet. Die kritischen Stromdichten

betrugen in Bezug auf die geometrische Kontakifiiche 3-101A/cm? -103A/cm?. Es wurden
Adnlia vnxncnl‘n:n 20::‘] 'n‘nﬂ ')mv E’)P'l 4 7K Pﬂ"e‘i@ht Biﬁ Kontakte Ohlle SunraStromB

T o

J.CJ.\N_.I. WAELIIL LY LYV A WL wes oAl

wurden nicht genauer untersucht, da keine unabhingige Messung von der oberen Elekirode
méglich war (siche Kapitel 3.4) und somit eine Degradation nicht ausgeschiossen werden

konnte. Es konnten bis ca. 70K Cooperpaarsiréme beobachtet werden.

7.4.1. Strom- Spannungskenniinien
In Abb.7.13 ist die Kennlinie eines planaren Kontakies mit einer 10nm dicken StRuQC3-Barriere

33_
0.8 T=84K -

Ul mV]

‘Abb.7.13: I-U-Kennlinic eines planaren Kontaktes bei 4,2K und 64K (Inset), (Barrierendicke
~10nm; Kontakifliche 4-4pm?); gestnchelte Lmle 0hmsche C-erade entsprechend RN und wmn
den ExzeB- Strom verschoben. . .
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T

bei 4,2K und 64K zu schen. Der kritische Strom betrigt bei 4,2K 88uA und der normalleitende
Widerstand 100} (I Rn=0,88(2). Bei hohen Spannungen beobachiet man auch bei diesem ’
Kontakttyp eine Zusatzleitfihigkeit (siche gestrichelte Linie in Abb.7.13). Ein U7/3-Verlauf ist
in dem Spannungsbereich 6-8mV noch nicht machzuweisen und wurde bei den anderen
Kontakttypen auch erst oberhalb 10mV beobachtet {siche Abb.7.9 und Abb.7.11}.

Die Form der Kennlinien entsprichti ansonsten mmn wesentlichen den Kontakten mit
ionengedizien Kanien. Es lassen sich neben einer Hysterese bei tiefen Temperaturen
Resonanzen in den Kennlinien beobachten. Der Exzess-Sirom betrigt ca. 50% des kritischen
Stromes (siche gestrichelte Linie in Abb.7.13). Der normalleitende Widersiand ist auch ber
diesem Kontakityp mit in situ hergesielten SN-Grenzflichen mit 1002 4 GréBenordnungen
héher als aus dem Widerstand der SrRuQs-Barriere erwartet werden kann (R{SrRuO;)}~1mQ)
und entspricht einem Grenzflichenwiderstand von 1,6-10-6Qcm2.

Bei der Abschitzung des Grenzflichenwiderstandes und der kritischen Stromdichien T
(10A/cm?-103A/cm?) mmf beachiet werden, daB die effektive Kontaktfliche in c-Achsen 1
orientierten Multilagen fiir den Cooperpaarstrom durch die Dichte der atomaren Stufen
bestimmt wird. Der Vergleich mit den Rampenkontakten, bei denen nahezu auf der gesamten
Kontakifliche eine ab-Kopplung moéglich ist und die Stromdichten 1-2 GréBenordnungen
héher sind, bestitigt dieses Bild, wenn etwa 10% der Kontaktfliche in den planaren Kontakten
aus atomaren Stufen besteht (aus den Mikrostrukturuntersuchungen 1806t sich 2% abschiitzen,
siche Kapitel 3.4.2). Unter diesem Gesichtspunkt ist auch konsistent, dall der
Grenzflichenwiderstand bei den in situ hergestellten Kontakten 2 GréBenordnungen iiber dem
Wert bei den Rampenkontakten liegt.

Da die atomaren Stufen regelmiBig auf der Konfakifliche wvericilt sind, deutet sich ein
Skalieren des kritischen Stromes und des normalleitenden Widerstandes mit der Kontaktfiiche
an (giche Abb.7.14), was auch in Xapitel 6.3 fiir die Grenzfliche zwischen An und einem c-
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- Abb.7.14: a) Abhingigkeit des kritischen Stromes von der Kontakifliche; b) Abhingigkeit des
- normalleitenden Widerstandes von der Kontaktfliche. A: Mittelwert iiber die gemessen
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Achsen orientierten YBCO-Film beobachtet wurde.
Die Abweichungen von dem idealen Skalicrungsverhaiten (durchgezogene Linie in Abb.7.14)
sind zusitzlich auf Barriereninhomogenitéten zuriickzufiibren.

7.4.2. Temperaturabhingigkeit des normalleitenden Widerstandes

Der normalleitende Widerstand nimimt auch bei diesem Kontakttyp mut - abnehmender
Temperatur zu (siche Inset Abb.7.15). Die Leitfihigkeit ist, wie auch bei den beiden anderen

Kontakttypen beobachtetet wurde, proportional zu T (/R = YR, + A-T"", siche Abb.7.15)
so daB auch bei vollstindig in situ hergesteliten Kontakten resonantes Tunneln iber i-2
lokalisierte Zentren ein méglicher Transportmechanismus in der SN-Grenzfidche ist.

7.4.3, Dickenabhingigheit

Es wurden Kontakte mit Barrierendicken zwischen 10nm und 40nm untersucht. In Abb.7.16 ist
za schen, daB sich die Abhingigkeit des kritischen Stromes und des normalleitenden
Widerstandes von der Barrierendicke durch einen exponentieflen Verlauf beschreiben 140t
Daraus ergibt sich eine Kohdrenzlinge des Normalleiters £,= 8nm £ 4nm {Abb.7.16a) und cine
Zerfallslinge fiir den Quasiteilchentransport von 1/x = Snm * 2nm (Abb.7.16b}).

Die Kohdrenziinge stimmit innerhalb der Streunng mit dem Wert von 6am berein, der von
Antognazza et al. [84] fiirx StTRuO3 bestimmt wurde. Der Wert fiir den kritischen Strom bei
A0nm stimint zwar mit dem exponentiellen Verlenf iiberein, jedoch ist zu beachten, daB bei
dieser Barrierendicke nur ca. 20% der Kontakte supraleitend wurden und die beobachteten
Cooperpaar-Strome moglicherweise durch dimne Bereiche in der Barriere flieBen. Da die
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~~Abb.7.15: Temperaturabhangigkeit der Leitfihigkeit; 0,B: T/R-1/R, fiir - verschiedene

" Kontakte; durchgezogene Limie: 1,1-103T%; {(planarer Kontaki; Barrierendicke 10nm;

* Kontaktfische 4um-dum); Inser: A-Temperaturabhingigkeit des normalleitenden Widerstandes. -
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Abb.7.16: a) Abhingigkeit der Stromdichte ven der Barrerendicke; b) Abhéngigkeit der
normalleitenden Widerstandes (normiert auf die Kontakifliche der planaren Kontakte A) von
der Barrierendicke. Die ermittelien Kohirenz- bzw. Zerfallslingen (&; bzw. 1/x) entsprechen
dem eingezeichneten geraden Verlauf

Kontakiflichen bei den planaren Kontakten um einen Fakior 10-100 gréfier als bei den
Rampenkontakten simd vond somit auch die Wahrsoheinlichkeit fiir Dickenschwankungen im
Bereich des Kontaktes gréfer ist, steht die beobachiete Dickenabhingigkeit nicht im
Widerspruch zu der kritischen Dicke von 20nm, die bei den Rampenkontakten becbachtet
wurde.

Die exponentielle Abhingigkeit fiir den normalleitenden Widerstand ist im Rshmen der
Vorstellung einer isolierenden Grenzfliche nicht unmittelbar zu verstehen. Da sich auch bei den
Kontakten muit ionengedtzten Kanten eine Dickenabhingigkeit andeutet {siche Abb.7.9 uad
Abb.7.10), wird dies spiter zusammenhingend diskutiert.

7.5. Diskussicn

Die Tatsache, daB die normalleitenden Widerstinde bei allen Kontakttypen mehrere
GréBenordnungen zu hoch sind, um durch den Widerstand der SrRu03 Zwischenschicht
bestimmt zu werden, zeigt, daf} trotz der geringen Fehlanpassumg der Fermigeschwindigkeiten
zwischen YBCO und SrRuC3 und der atomar scharfen YBCO-SrRuO3-Grenzilichen die
Durchlissigkeit der Grenzfliche stark reduziert ist. Das bedeutet, dafl an der Grenzfliche oder
in der Barriere Unterdriickungs-Mechanismen aufireten, die im folgenden diskutiert werden.
Das Verstindnis der Transporiprozesse in den Kontakien ist insofern schwierig, als
verschiedene Transportkanile und Paarbrechungs-Mechanismen existieren.

Bei Kontakten mit diinnen Barrieren konute durch die Maguetfeldabhingigkeit (siehe Abb.7.7)
und den Nachweis des AC-Josephson-Effekies (siche Abb.7.6) gezeigt werden, daff der
- Cooperpaar-Strom Josephson-Charakter hat. Zusitzlich existiert ein hoher Exzefi-Strom und
- .ein Beitrag 'zum_._'C_oepgrpa_ar:Stmm,_ der. nicht - durch ‘ein ‘Auferes Magnetfeld unterdriickt
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7. 8§¥Ru03 als Barrierenmaterial in SNS-Kontakten 97

werden kann. Das ist ein Hinweis darauf, daBl zusitzliche Transportkanile fiir Cooperpaar-
Strome, beispielsweise supraleitende Kurzschiiisse, existieren.

Durch diese zusitzlichen Kanile wird die genaue Bestimmung einer kritischen Dicke fiir die
magnetische Paarbrechung erschwert. Die kritische Dicke liegt im Bereich von 20am, da bei
Barriendicken > 20nm in den Kontakten mit ionengedtzten Kanten keine und bei den planaren
Kontakten nur vereinzelt Suprastréme beobachtet wurden, die moglicherweise auf dinne
Bereiche in der Barriere zuriickzufiihren sind.

Transportmechanismus fiir den Quasiteilchen-Strom

Aufler den Rampen-Kontakten mit diinnen Barrieren zeigen alle Kontakie Kenmlimien mit
einem nichi-linearen Verlauf, in denen der Strom oberhalh ca. 10mV proportional zu U7
verliuft (siche Abb.7.11 und Abb.7.9). Dieses Verhalten korreliert mit einer Zunahme des
normalleitenden Widerstandes bei tiefen Temperaturen, dem ein Verlauf der Leitfihigkeit
proportional zu T%3 enispricht. Diese Beitriige haben ihre Ursache m resonantem Tunneh Gber
2 lokalisierte Zentren. Bei den ionengeitzten Rampen-Kontakten wird bei dinnen Barrieren
nur der temperaturunabhingige Beitrag zur Leitfihigkeit beobachtet, der seine Ursache in
resonanten Tunmel iiber einen lokalisierten Zustand hat {Abb.7.4). Bei dicken Barrieren
werden auch in diesen Kontakten die Beitriige iiber zwei Zentren deutlich.

Der Transport des Quasiteilchen-Strorues erfolgt also, unabhéngig von der Kontakigeometrie
und der Behandlung der Grenzfisiche, durch resopantes Tunneln iiber ein oder zwei lokalisierte
Zustinde.

Die becbachteten Dickenabhingigkeiten fiir den normalleitenden Widerstand stehen zundchst
in Widerspruch zu der Vorsteliung einer isolierenden Grenzfliche und sprechen fiir die
Moglichkeit, daB die SrRuO3-Zwischenschichten nach dem Herstellungsprozefl nicht mehr
metallisch, sondem isolierend sind. Wie in Kapitel 3.3.3 am Beispiel der CaRuOs3-Filme
gezeigt wurde, findet bei den Ruthenaten in Analogie zu anderen perowskit-dhnlichen
Systemen ein Ubergang vom Metall zum Isolater statt. So konnen Ru-Fehistelien, aber auch
andere Defekte und Dotierungen, die in dem Materal durch den Herstellungsprozel erzeugt
wurden, die elekirischen Eigenschaften so verindern, daB SrRuQs3 isolierend wird und der
Ladungstransport durch resonanies Tunneh iiber lokalisierte Zustinde erfolgt.

Um diese Moglichkeit zu untersuchen, wurde bei einer YBCO-8:Ru03-YBCO-
Dreifachschicht die obere Schicht naBchemisch abgefitzt und der Widerstand der SrRuOs3-
Zwischenschicht gemessen. Dies war méglich, weil auf cine Sauerstoffbeladung der unteren
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isclierendes YECO
mit lokalisierien Zusténden
- Abb.7.17: Modell fiir die Barrieren-Geometrie fiir den Fall emer dicken Barriere, bei dem nur
wenige Kurzschliisse vorhanden sind und der Stromtransport hauptsichlich durch die
- Grenzfliche erfolgt.
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98 7. SrRuQ3 als Barrierenmaterial in SNS-Kontakten

Schicht verzichtet wurde und diese somit keinen supraleitenden Kurzschiufl verursachte. Diese
SrRuO3-Zwischenschicht zeigte die gleiche metallische Temperaturabhingigkeit wie ecin
einfacher SrRuO3-Film und ist demnach durch die Abscheidung der oberen Elekirode micht
beeintrichtigt worden. Die isolierende Barriere muf} sich also an der SN-Grenzfliche befinden
und die beobachteie Dickenabhingigkeit des normaileitenden Widerstandes eine andere
Ursache haben. Ein mégliche Erkiirong ist, da bei diinnen Barrieren Kurzschliisse vorhanden
sind, an denen eine Unterbrechung der isclierenden Grenzschicht stattfindet {siche Abb.7.17)

und diese Unterbrechungen mit zunehmender Barrierendicke seltener werden.

Die Transporteigenschafien der uniersuchien Kontakie sind dadurch gekemnzeichuet, daf
temperatur- und spannungsabhingige Beitrige zur Leitfihigkeit aufireten, die ihre Ursache in
resonantem Tunnch {iber 2 lokalisierte Zustinde haben. Ein solcher Effeki wurde bisher bei
keinen anderen YBCO-Grenzflichen becbachtet. In YBCO-Au-Grenzflichen [65], in durch
Ionendtzen geschidigien Grenzflichen [48] oder Korngrenzen [29] beobachtet man stets
temperatur- und spannungsunabhingige normalleitende Widerstinde.

Da Beitrige zur Leitfihigkeit durch resonantes Tunneln iiber mehrere lokalisierte Zentren erst
mit zunchmender Barrierendicke eine Rolle spielen (siehe Kapitel 2.3.2.2), werden diese
Beitrige nur bei Kontakten mit ausgedehnten Barrieren (z.B. PrBCO [157], [47]) beobachtet.
Da elastische Spannungen an der SN-Grenzfliche -dhnlich wie in YBCO-Komgrenzen- nur zu
lokalen Siérungen filhren, scheiden sie, im Gegensatz zu den Uberlegungen von Char et al
[671, als Ursache fiir die Barriere an der YBCO-SrRuO3-Grenzfliche aus.

Eine mogliche Ursache fiir die Entstehung einer ausgedehnten Isolatorschicht ist, daB die
Saverstoff-Affinitdt der StRuG3-Schicht viel stdrker als die der YBCO-Schicht ist, m der
Sauerstoff selir leicht beweglich ist. Das kain zur einer Umverteilung des Sauerstoffs an der
Grenzfliche filren, so daB dori eine sauersioffarme YBCO-Schicht gebildet wird. Der
Transport ither diese isclierende YBCO-Schicht findet durch resonantes Tunmeln iiber
lokalisierte Zustinde stati, die zum Beispiel von Sauerstoffehistellen und Defekien gebildet
werden.

Transportmechanismus fiir den Cooperpaar-Strom

Da gezeigt werden konnte, daB der Transport der Quasiteilchen durch resonantes Tunneln fiber
1-2 lokalisierie Zentren erfolgt, ist zu Gberpriifen, ob der Transport des Cooperpaar-Stromes
durch den gleichen Mechanismus erklirt werden kann.

In Abb.7.18 smnd die I,Ry-Produkte fiir die verschiedenen Kontakttypen im Vergleich mit der
Temperaturabhiingigkeit zu schen, die von Devyatov et al [46] fiir das I.Ry-Produkt
berechnet wurde, wemn der Tramsport der Cooper-Paare und Quasiteilchen durch resomantes
Tunneln iber ein lokalisiertes Zentrum angenommen wird. Die verschiedenen Kurven sind
durch den Unterdriickungsparameter I} o parametrisiert (siehe Kapitel 2.3.2.2.).

Die Daten fiir die ionengeitzten Rampenkontakte und dic planaren Kontakte stimmen gut mit
der theoretischen Kurve mit dem Unterdriickungsparameter I’ ¢ = 1000 iiberein. Nicht nur die
GroBenordung des I Ry-Produktes, sondern auch die Temperaturabhingigkeit 1ifit sich gut
mit der Theorie beschreiben. Der grofie. Wert fiir Iy ¢ zeigt, daB bei diesen Kontakten der
thermisch angeregte TramsportprozeB den teinen Tunneltransport iiber emen resonanien
Zustand tiberwiegt. B ’
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Abb.7.18: I.Ry-Produkte im Vergleich mit Berechnungen nach [46] (durchgezogene leen}
&: Ionengeditzte Rampenkontakte (10nm Barrierendicke);

O. Planare SNS-Kontakte (10nm Barrierendicke};

[J: Brom-Ethanol gedtzie Rampenkontakie (30nm Barrierendicke)

Die Ubereinstimmung der I;Ry-Produkt-Daten fiir die Kontakte mit Brom-Ethanol gedtzten
Kanten mit dem theoretischen Verlauf ist schlechier als bei den anderen Kontakitypen Die
Daten liegen im Bereich der Kurve fiir I'; ¢ = 100, so daf bei diesen Kontakten der resonante
Tunnelprozefl eine deutlich groflere Rolie als bei den anderen Kontakten spielt.

Die Daten stehen also insgesamt-nicht im Widerspruch zu einem Transport des Cooperpaar-
Stroimes itber lokalisierie Zusiinde und es ergibt sich gerade fiir groBe I’} g ein konsistentes Bild
fiir den Transport des Quasipariikel- und Cooperpaar-Stromes durch resonanies. Tunneln u'ber
iokansmrte Zustan&e 1 der Isolatorschicht an der SN—Grenzﬂache . »
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8. Zusammenfassung, Ausbiick

8.1. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird die Technologie zur Herstellung von SNS-Kontakten mit
iRuC3-Barriere und die Untersuchungen der Transporteigenschafien vorgestellt.

Es wurde ein ProzeS zur Herstellung c-Achsen orjentierter YBCO-SrRuOs-Multiiagen
entwickelt. Es konnien SrRuQOs3-Filme und YBCO-SrRuO3-Multilagen guter Kristallqualitdt
mit nahezu ausscheidungsfreien Oberflichen hergestellt werden. Die Problematik bei diesem
HerstelhmgsprozeB besteht darin, daB die Diffusion von Sauerstoff durch die SrRuQO3-
Zwischengchicht mit sehr hohen Aktivierungsenergien verbunden ist und die unteren YBCO-
Filme in den Multilagen erst durch eine spezielle Temperung bei hohen Temperaturen
supraleitend werden. Aullerdem besteht die Gefahr emer Interdiffusion von Ru in den YBCO-
Film, die eine Abscheidung der SyRuQ3-Filme bei niedrigen Temperaturen erforderlich macht.

In Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Mikrostruktur-Forschung erfolgte die Untersuchung
der YBCO-SrRuO;-Multilagen  durch  Hochaufiosende — Transmissions-Elektronen-
Mikroskopie. Diese Untersuchungen haben gezeigt, daB sich atomar scharfe YBCO-S51Ru03-
Grenzitichen ausbilden. Durch Simulation der atomaren Struktur konnte gezeigt werden, dab
an der Grenzfliche keine Interdiffusion erfolgt und nur minimale Spannungen aufireten.

Die Oberfliche der YBCO-Filme schlieBt stets mit einer BaO-Ebene, also einem Isolator ab, so
daB eine starke Unterdriickung des Ordnungsparameters an einer {001)-Grenzfliche erfolgen
muf. Andererseits zeigen die Filmoberflichen eine hohe chhte atomarer Stufen d1e eine
Moglichkeit zur Ankopplung an die ab-Ebenen bieten. : :

Es wurden verschiedene Technologien entwickelt, die eine Untersuchung epitaktischer
Barrieren mit ex-situ und in-situ Grenzflichen erméglichen. Dazu wurde zum einen ein Prozely
entwickelt, der die Herstellung planarer Kentakie aus VBCG—Nofmaﬂener-Mu.ﬁiageﬂ bls s
Kontaktflichen von Zpm-2gm ohne T o~ Verringerung ermoglicht.

Desweiteren wurde ein ProzeB zur Herstellung von Rampen-Kontakien mit jonengedizten
YBCQ-Rampen entwickelt. Die Schidigung der Rampe durch den Ionendtzprozel) konnte so
minimiert werden, daB chne Barriere kritische Stromdichten vor 1-100Acm? bei 77K erreicht
werden konmten. Mit YBCO-Rampen, die durch naBchemisches Atzen mit Brom-Ethanol
erzeugt wurden, konnten ohne Barriere kritische Strémae der gleichen GréBenordnung erreicht
werden.

Die Figenschafien der planaren Kontakte aus a-Achsen orientierten YBCO-PrBCO-Multilagen
waren durch eine hohe Dichte supraleitender Kurzschliisse gepifigt, da keine a-Achsen
orientierten Filme ausreichend guter Oberflichenqualitét verfiigbar waren. Deshalb wurde am
Beispiel der YBCO-Au-Grenzflichen untersucht, ob eine Proximity-Kopplung an der
Oberfliche eines c-Achsen orientierten Filmes mdghich ist. Es wurden planare YBCO-Au-Nb-
Kontakte mit c-Achsen orientierten YBCO-Filmen hergestelk, die RSI-férmige Kennlinien und
gut ausgeprigte Shapiro-Stufen zeigten. Durch die regelmiBige Verteilung der atomaren
- Stofen auf den Filmoberflichen konnie ein Skalieren der kritischen Stréme mit der

" Kontaktfliche beobachtet werden. Gbwohi die kritischen Stromdichten 1-2 GrofBenordnungen -
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unter den Woerten legen, die aus der Literatur fiir a-Achsen orientierte YBCO-Au-
Grenzflichen bekannt sind, wurden die gleichen I Ry-Produkte (=10pV) erreicht, da der
Ordnungsparameter an der Grenzfliche den gleichen Unterdriickungs-Mechanismen
uaterworfen ist. Mit YBCO-Au-YBCO-Stufen-Kontakten komnten IoRy-Produkte von 0,4mV
bei 4,2K erreicht und eine gute Ubereinstimmung mit der SNS-Theorie gefunden werden,
wenn eine Unterdriickung des Ordoungsparameters (parametrisiert durch den
Unterdriickungsparameter yg = 20) an der SN-Grenzfliche beriicksichtigt wird. Der
normalleitende Widerstand der Kontakte ist bei tiefen Temperaturen temperaturunabhingig
und wird durch die SN-Grenzfliche und nicht durch den Widerstand der Au-Filme bestimmt.

StRuQs-Barrieren wurden in Rampen-Kontakten mit ionengeétzten Rampen-Kontakten,
Brom-Ethanel gestzten Kanten und planaren Kontakten mit c-Achsen orientierten Multilagen
untersucht. Bei allen Kontakitypen besteht das Problem, daBl die unteren Elektrode zwar durch
die Sauerstofibeladung supraleitend wird, aber trotzdem hiufig eime verringerie

Ubergangstemperatur aufiveist. Deshalb konnten nur bis maximal 70K Cooperpaar-Siréme in
Trannt -Produkte bis 7mV bei 42K erreicht

den Kontakien beobachtet werden. Es konnten IRy-Pro err
werden.

Bei den Kontakien konnte trotz der ferromagnetischen Kopplung bis zu Barrierendicken von
20nm Cooperpaar-Stréme beobachiet werden. Diese Strome haben Josephson-Charakter, da
unter Mikrowelleneinstrahlung gut ausgeprigte Shapirostufen beobachtet werden komnen,
deren Hohe mit der eingestrablien Leistung oszilliert. Die Periode dieser Oszillationen konate
gut mit dem RCSI-Modell simuliert werden.

Der kritische Strom zeigt ein oszillatorisches Verhalten mit dem angelegten Magnetfeld. Der
Strom konnte absolut nur um 10% moduliert werden, so dafl Beitrige zum Cooperpaar-Strom
vorhanden sind, die Lkeinen Josephson-Charakter haben. Das Lkorreliert mit der Beobachiung

eines Exzel-Stromes in den Kennlinien.

Der normalieitende Widerstand der Kontakte wird, unabhingig von der Kontakigeometrie und
der Herstellung der Rampe, nicht durch den Widerstand der SrRuQs3-Schicht bestimmt,
sondern durch einie isolierende Schicht an der Grenzfliche. Mogliche Ursache fitr diese Schicht
ist dic groBe Saucrstoffafimnitit der SrRuQ;-Schicht, die =u der Entstehung eier
sauerstoffiverarmten YBCOG-Schicht an der Grenzfliche filhiren kann. Dies hat cime grofle
Parameterstreuung zur Folge, jedoch zeigen die Kontakte charakteristische Kennlinienformen
und Temperaturabhingigkeiten, die unabhiingig von der Kontakigeometrie sind und qu aﬁ‘fafrve
Aussagen iiber die Transportimechanismen ermglicht.

Die Kennlinien der Kontakie sind dadurch gekennzeichnet, dafB bei hohen Spamnungen eine
ZusatAeitfihigkeit aufiritt, die proporiional zu U#3 verlduft. Dieses Verhalten korreliert mit
einer Temperaﬁnabhanglgkeit der Leitfihigkeit proportional zu T3 und kann, i Rahmen der
Theorie von Glazmann und Matveev [44] Beitrigen zur [ ertfahlgkelt duch xesonames
Tunneln iiber 2 lokalisierte Zustinde zugeordnet werden. ' ' .
Da sich die Temperaturabhingigkeit der I;-Ry-Produkte aller Kontakttypen, im Rahmen der
Theorie ven Devyatov und Kuprianov [46] mit einen Transport durch resonantes Tunnein dber
Iokalisierte Zustinde beschreiben 1Bt (mit dem Unterdriickungsparameter g = 100-1000),
“entsteht ein konsistentes Bild fiir den Transp ort von Quasxteﬂchen- und Cooperpaar—Strom m
_den SNS-Kontakten mit Sriﬁu(}g-Bamere o -

“AbschlieRBend kann festgestellt werden, daft emh Q?Rnﬂﬂ anfgrund der geringen Feh]annaeslmg

A BLE R N TS b/ EIRE KN 5 —_—=2

- der Fermi-Geschwindigkeiten zu VBCO und der atomar scharfen YBCO-8rRu03-
'Gfpmﬂnnhen zwar gut fiir die Verwendung in SNS-Kontakten eignet, dieser Vorteil jedoch
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102 8. Zusammenfassung. Ausblick

keine Rolle spielt, da andere Paarbrechungseffekie und Unterdriickungs-Mechanismen an der
Grenzfliche aufireten. So lassen sich aufgrund magnetischer Paarbrechung nur bis
Barrierendicken von 20nm Cooperpaar-Stréme beobachten. AuBlerdem hat sich die stabile
Sauerstoffkonfiguration der pseudokubischen Perowskit-Struktur, die zundchst als vorteilhaft
angesehen wurde, als groBer Nachteil erwiesen, da sie die Formierung einer isolierenden SN-
Grenzfliche bewirkt. Die hohen Grenzflichenwiderstinde haben zwar den Vorteil, daB
normaileitende Widerstinde erzielt werden kénnen, die mehrere Grofenordnungen iiber den
Werten liegen, die durch den metallischen Schichtwiderstand erzielt werden kénnen, jedoch
sind die Grenzflichen schwierig zu kontrollieren und die in der Grenzfliche vorhandenen

Jokalisierten Zustinde stellen mogliche Rauschquellen in den Kontakten dar. Ahnliche Effekie
IrAnnan Ln]-\ ﬁ}.‘; aﬂa a.uuere“ ﬂsn:vdni(‘x:%\i(‘ﬂ!’leﬂ Dernurs‘iﬂfn erwariet ‘xmxfﬂpﬂ [Ty da_ﬁ bei der
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Wahl eines Barrierenmaterials darauf geachtet werden mufl, daBl die Sauerstoﬁbewegﬁchkeit
sich nicht drastisch von der in YBCO unterscheiden sollte.

8.2, Aushlick

Welches heteroepitaktisches Material die "ideale" Barriere in Hochtemperatur-Supraleiter-
SNS-Kontakten darstelit, ist nach wie vor eine offene Frage. Aus heutiger Sicht gibt es zwei
Typen von Barrierenmaterialien, die fiir eine techuische Anwendung aufgrund hoher maglicher
normalleitender Widerstinde und hoher I _Ry-Produkte relevant sind.

Zum einen gibt es Materialien, bei denen die SN-Grenzfliche eme geringe Durchlissigkeit
besitzt und somit hohe normaileitende Widerstinde erreicht werden kénnen. Vorrauseizung fiir
den technischen Finsatz der entsprechenden SNS-Kontakte ist, daB eine Methode gefumden
wird, die Eigenschafien der Grenzfliche zu koniroflieren. Bei dem anderem Barrierentyp ist der
spezifische Widerstand so hoch, daBl der Beitrag der SN-Greuzfliche zum normalleitenden
Widerstand vernachlissigt werden kann. Dieser Kontakityp bietet gegeniiber dem ersten den
groBen Vorieil, daB sich der normalieitende Widerstand systeiatisch iiber die Barrierendicke
einstelien 148¢.

Die Ruthenate SrRuGy und CaRul3 gehoren dem ersten Barrierentyp an. Es ist denkbar, dab
durch eine verbesserte Sauersioffbeladung -beispiclsweise durch Plasmabehandlungen- eine
kontrollierbare Sauerstofibeladung der YBCO- ?u&enat—(%fenzﬂache erreicht werden kann.
Jedoch besteht die Gefahr, daB es bei Temperatur-Zyklen zu einer Umverteilung des
Sauerstoffes an der Grenziliche kommt und sich die Kontaki-Eigenschafien dadurch erneut
verindern.

Zu dem zweiten Barrierentyp gehdren PrBCO- bzw. Y-dotierie PrBCO-Barrieren, die durch
inren hohen spezifischen Widerstand erméglichen, die Parameter der SNS-Kontakie tiber die
Barrierendicke einzustellen. Diese Barrieren bieten deshalb zur Zeit die besten
Voraussetzungen fiir einen Emsatz in elekironischen Schaltungen. Die Y(Pr)BCO-Verwandten
Barrierenmaterialien bieten desweiteren die Moglichkeit, die Ladungstrigeskonzentration und
die Dichte der lokalisierten Zustinde in der Barriere durch Dotierungen gez:ie}t 71 verdndern
und somit die Figenschafien der SNS-Kontakie entsprecnena der _]ewemgen Anforderungen
oder neuer Erkenntnisse zu optimieren. : -

Bei. der Verwendung dieser Materialien wie auch aller anderen percwskitdhnlichen
Barrierenmatezialien ist der Einflull der lokalisierten Zustinde auf das Rauschen der *SNS-
Kontakie Giundlage weiterer Untersuchungen auf diesem Gebiet.
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Anhang: Strukturierungsparameter

1) Hersteliung von Substratstufen

Die Substrate werden mit einer 20nm-50mm dicken Gold-Schicht bedampft. AsnschlieBend
werden die Substrate belackt und photolithographisch strukturiert, die Parameter smd in
Tabelle 1 zusammengestetk. Die Dicke des verwendeten Lackes (AZ5206 bei 4000U/min) ist
mit 600nm extra knapp bemessen, damit an der Stufe deponiertes Material withrend des Atzens
weggeitzt und nicht durch den Lack geschiitzt wird. Die Herstellung steiler Substratstufen (ca.
80°) erfolgt durch Ionenstrahlitzen mit rotierenden Probenteiler mit einer Verkippung von 15°,
um die Redeposition wihrend des Ionenitzens zu verhindern. Bei der Hersteliung von flachen
Substratstufen wird der Lack durch einen weiteren Ausheizprozefl (Postbacking) nach der
Strukturierung zusitzlich verrundet. Flache Stufen werden unter eimem Winkel von 70° gegen
die Normale ge#tzi.

SchlieBlich wird der Photolack in Aceton geldst, bzw. durch ein O)-Plasma verascht und das

Gold durch einen zweiten Ionenstrahl-AtzprozeB entfernt.

Photolithographis Ionensirahiitzen
Lack {Drehzahl} | AZ5206 (4000U/min) Spannung o250V
Belichtungszeit 455 trom 44mA
Entwickler AZ 400K // 1:4 Atzintervalle nein
Entwickhmgszeit 50s Rotation ja
Post-Backing: Kippwinkel:
flacheStufen Smin bei 130°C flache Stufe - : 70°
steile Stufen nein steile Stufe 15°

. Tab.1: Herstellungsparameter fiic Substratstufen -
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Anhang: Strukfurierungsparameter

~ Tab.2: Priparation der Atzmaske fiir den CaO-Lifi-off-Prozefl

Priparation der Atzmaske

Lack AZ 4562 : AZ1500
1:5
Drehzahl 4000 U/min
= Lackdicke 3,3um
"~ Ca0-Schichtdicke 800um
Z10n-Schichtdicke 400nm

Priparation der Atzmaske fiir den CaQO-Lift-off-Prozef

Die Parameter fiir den Lifi-off-Prozefs sind in Tab.2 zusammengestelli. Die Zr{0y-Schicht solite
nicht viel diinner als 400nm sein, da sie die eigentliche Atzmaske ist und sichergestellt sein
B, daB sie keine Lacher besitzt. Die CaQ-Schichi soliie mindestens 800nm dick sein, um
anschliefend den ZrOy-Film und ca. 150-200um YBCO und Barrierenmaterial zu liften. Um
diese ca. 1,2um CaO-ZrOj-Doppelschicht durch einen Lifi-off zu strukturieren, ist eine
Lackdicke von 3,3pm notwendig.

3) Herstellung planarer Kontakie

2) Herstellung vor SNS-Rampenkontakien mit nafchemisch geditzien Kanten

Photolithographie Ionemstrahldtzen
Lack AZ5214 Spanmung 250V
(Drehzahl) (3000U/mum)
Belichtungszeit 4s Strom 44mA
Backen 2min bei 115°C Kippwinke} 0°
Flutbelichtung 20s Rotation ia
Entwickiungszeit 40s Atzintervalle nein
(Entwickler) (AZ 400K // 1:4)

'  Tab.3: Strukturierung der unieren Elektrode

P A T g e




Anhang: Strukturierungsparameter

Photolithographie Tonenstrahlitzen
Lack AZ5214 Spannung 250V
Drehzahl 4000U/smin Strom 44mA
Belichtungszeit 4,5s Kippwinkel 0°
Esntwickler AZ 400K // 1.4 Rotation ia
Entwicklungszeit 40s Atzintervalle 30s/30s

Tab.4: Strukturierung der oberen Elektrode
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