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J.Einleitung	 5

I. Ei - eit1mg

Josephson-Kontakte sind Grundelement vieler Anwendungen der oxidischen Hochtemperatur-
Supraleiter, wie SQUID's, schnelle Signalverarbeitung (RSFQ) und Josephson Oszillatoren.
Supraleiter-Normalleiter-Supraleiter-(SNS)-Kontakte bieten die Möglichkeit, den kritischen
Strom und den normalleitenden Widerstand unabhängig über die Geometrie und die
Barriendicke einzustellen und bieten somit gute Voraussetzungen Mr den Einsatz in
elektronischen Schaltkreisen. Zur Zeit ist eine technische Anwendung jedoch dadurch
begrenzt, daß an der SN-Grenzfläche Effekte auftreten, die bisher weitgehend unverstanden
sind.
Znni einen findet bei den meisten Barrierematerialien an der SN-Gren iäche eine drastische
Reduzierung des supraleitenden Ordnungsparameters statt, die eine Verringerung der IcRN-

Produkte zur Folge hat. Zum anderen werden die normalleitende Widerstände der SNS-
Kontakte häufig nicht durch den Widerstand der normalleitenden Schicht, sonder durch den
Grenztlächenwiderstand bestimmt. Das hat zwar zur Folge, daß sich sehr viel höhere
normalleitende Widerstände erreichen lassen, als mit niederohrigen metallischen Schichten
möglich wäre. Jedoch läßt sich dieser Widerstand nicht über die Barrierendicke einstellen und
ist nur sehr schlecht kontrollierbar.
Eine Kontrolle ist schon deswegen schwierig, weil die Ursachen für die hohen
Grenzlächenwiderstände, sowie die Transportmechanismen in den Grenzflächen nach wie vor
unbekannt sind.

Die metallischen Perowskite SrRuO3 und CaRuO3 sind als epitakti .sc he Bartieres	materialien in
SNS Kontakten eine interessante Alternative zu Au und Ag, da sie Kontaktgeometrien
ermöglichen, 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
i'J3a2ekomplexes E

	

mit einer festenu3 ~37-$ -Verwandten Materialien, ein weniger

	

uyste"~,a, mäh ~d~

stabilen Sauerstoff-Stöchiometrie . Das Verständnis der YBa2Cu3®7-s -Rutthenat-Grenzflächen
ist in Hinblick auf einen möglichen technischen Einsatz von SNS-Kontakten mit Ruthenat-
Barriere von zentraler Bedeutung.

Ziel dieser Arbeit ist das bessere Verständnis der Transporteigenschaften von SNS-Kontakten
mit SrRuO3-Barriere, die durch die SN-Grenzfläche stark beeinflußt werden . Dabei werden
verschiedene Kontaktgeometrien verwendet, um den Einfluß des Herstellungsprozesses auf die
SN-G-renzfläche und die Transporteigenschaften der Kontakte zu untersuchen . Desweiteren
werden SNS-Kontakte mit Au-Barrieren hergestellt, um die Anisotropie der
Transporteigenschaften an einem einfachen Barrierensystem zu untersuchen.

Grundvoraussetzung f it diese Untersuchungen ist die Entwicklung der Technologien, die far

die Herstellung der SNS-Kontakte erforderlich sind. Das schießt Verfahren zur Abscheidung
von YBa2Cu3O7-g-SrRuO3-Multilagen ebenso ein wie Stmkturierungsmethoden, bei denen die
Besonderheiten der Materialsysteme berücksichtigt werden müssen.

Zunächst werden in Kapitel 2 .1 die für die SNS-Kontakte relevanten Eigenschaften des
Hochtemperatur-Supraleiters YBa2Cu3 O7-g und dünner a2Cu3O7-S-Filme vorgestellt . In

2.2 folgt ein kurzer Oberblick Tiber den Josephson-Effekt und die Eigenschaften von
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Josephson-Kontakten. Die relevanten Transport- und Unterdriickungsmechanismen flir den
Cooperpaar- und Quasiteilcheu-Strom in SNS-Kontakten aus Hochtemperatur-Supraleitem
werden in 2.3 vorgestellt und die relevanten Modelle zur Beschreibung der
Kontakteigenschaften beschrieben. Schließlich folgt in 2.4 ein Überblick über die
Komgrenzkontakte, als die gebräuchlichsten Josephson-Kontakte . Anschließend erfolgt ein
Überblick über den internationalen Entwicklungsstand bei der Herstellung von SNS-Kontakten
mit verschiedenen Barrierenmaterialien . Aus den Möglichkeiten und Grenzen die sich mit den
verschiedenen Materialien als Barriere in SNS-Kontakten eröffnen, ergibt sich die Motivation
und die Aufgabenstellung fit diese Arbeit (2 .4 .3).

Der Aufbau der Sputteranlage und die Entwicklung eines Mehrlagenprozesses far die
a2Cu3O7-g-SrRuO3-Multilagen, die fix die Herstellung der SNS-Kontakte notwendig

waren, wird in Kapitel 3 beschrieben. Die elektrischen und magnetischen Eigenschaften der
SrRuO3-Filme, die in Hinblick auf die Verwendung von SrRuO3 als Barrierenmaterial relevant
sind, werden vorgestellt . Die Ergebnisse der Mikrostruktur-Untersuchungen der YBa2Cu3O7-5

-SrRuO3-Greizlächen und Multilagen werden vorgestellt und in Hinblick auf ihre Bedeutung
fir die Kontakteigenschaflen diskutiert.

In Kapitel 4 werden die relevanten Strukrurierungsmethoden und die Herstellungsprozesse
beschrieben, die fir die verschiedenen Kontakttypen entwickelt wurden.

Die verwendete Meßtecbnlik zur Untersuchung der Transporteigenschaften und die
Eigenschaften der planaren Kontakte aus a-Achsen-orientierten Multilagen werden in Kapitel 5
vorgestellt.

Die Möglichkeit einer Proximity-Kopplung an der Oberfläche eines c-Achsen orientierten
YBa2Cu3O7-s -Filmes wird in Kapitel 6 am Beispiel der VBa2C;u 3 O7-S-Au-Grenzfläche in

YBa2Cu3®7_s-Au-Nb-Kontakten diskutiert und die Transport-Eigenschaften von SIES-Stufen-
Kontakten mit Au-Barriere beschrieben.

Die experimentellen Ergebnisse, der Strom- Spannungskennlinien von SNS-Kontakten
verschiedener Geometrien mit SrRuO3-Barriere werden in Kapitel 7 vorgestellt . Auf
Grundlage eines Vergleiches mit theoretischen Modellen erfolgt die Diskussion der
Transportmechanismen fir den Quasiteilchen- und den Coopeipaar-Strom.

Abschließend folgt in Kapitel 8 eine Zusammenfassung der Ergebnisse und ein Ausblick auf
mögliche weitere Arbeiten auf diesem Gebiet .
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Gnmd1agen

2.1. Hochtemperatur-Supraleiter

Gemeinsamkeit aller Hochtemperatur-Supraleiter (HTSL) ist die Verwandtschaft mit der
kubischen Struktur von CaTiO3 (Perowskit) (siehe Abbildung 2 .1). Die verschiedenen
Hochtemperatur-Supraleiter zeigen mehr oder weniger große Abweichungen von der idealen.
Perowskit-Struktur, ein entscheidendes Merkmal aller Materialien ist jedoch eine periodische
Folge von CuO-Ebenen und eine Zwischenschicht aus Metallionen (meistens Seltene Erden
und Erdaikalhnetalle) und Sauerstoff
Die ersten HTSL waren La 2 _ xBa2CuO4 , y (T 30K) [Ij bzw. La2_xSr2CuO4. .y (Tc=40K) {21

mit einer K2NiF4-Struktur . Die bekannteste Struktur, bei der mit Tc=90K als erstes eine
kritische Temperatur oberhalb 77K erreicht wurde [31 ist YBa 2Cu3®7-g (YBCO), bzw. die
verwandten Materialien ReBa2Cu3O7-5 (Re: Nd, Sru, Eu, Gd, Ho, Er, Tm). Die
technologische Entwicklung von YBCO ermöglicht bereits die Herstellung dünner Filme und
YBa2Cu3®7_ g / Pr'Ba2Cu3®7-s Übergitter sehr guter Qualität und bietet somit eine gute Basis

mögliche Anwendungen.
Noch höhere

	

Übergangstemperaturen,

	

aber

	

auch

	

wesentlich

	

komplexere

Herstellungsbeciinguugen haben die Materialien Bi2Sr2CaCu2Ox (Tc 8OK) bzw.

b) Q„
,•
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Bi2Sr2Ca2Cu3O (Te=110K) [4] und T12Ba2CaCu2O (Tc=107K) bzw. T12Ba2Ca2Cu3GX

(Tc=125K) [5] . Den derzeitigen Rekord hält Ilg2Ba2Ca2Cu 3 O X mit einem Tc von 133K [6],
das sich unter Druck bis auf 160K erhöhen läßt [7].
Die Forschung geht zur Zeit in die Richtung, daß durch Molekularstrahlepitaxie künstlich
Schichtsysteme aus CuO-Ebenen und Metalloxiden ( " infinite layer") erzeugt werden, um damit
gezielt Strukturen mit noch höheren Ubergangstemperaturen zu erzeugen.
im Rahmen dieser Arbeit wurde YBCO als supraleitendes Material verwendet, da die
Herstellung von Supraleiter-Normalleiter-Kontakten hohe Anforderungen an die Qualität der
diinnen Filme und Multilagen stellt . Die Eigenschaften von CO werden deswegen ira
weiteren genauer beschrieben.

2.1 .1. YBa2Cu3O7 : Die Struktur und ihre Eigenschaften

Inr•c ulwo1_
_AC4

t
uiflsln S

L
t
_ T'

.i

	

11,.b__u„1i tar von a
O

!v~v
!1 ' ...s

I L in Abbildung ~`l .auii-. zu. Sävululer . Die ai,Stru~se ,v.,.`
iStausLa

	

STr ,-hw.

mit den Gitterparametern a = 3,8227A; b = 3,8872A; c = 11,682A [8] entsteht durch
Ubereinanderstapeln dreier Perowskit-Zellen . Von zentraler Bedeutung sind die Cu05-
Pyramiden. Die Basen dieser Pyramiden sind innerhalb der ab-Ebene miteinander vernetzt und
bilden so die Cu02-Ebenen . Die Spitze der Pyramide (das Apex-Sauerstoffatom) verbindet
diese Ebenen mit den in Richtung der b-Achse ausgedehnten CuO-Ketten. Insgesamt läßt sich
die Struktur durch die Abfolge der folgenden Sequenzen beschreiben:

. . . -B aO-CuO2(Ebenen) .Y-CuO2(Ebenen)-BaO-Cui1(Ketten)- . ..
Die Bildung der Cooperpaare findet hauptsächlich in den Cu02-Ebenen statt . Die CuO-Ketten
sind nur indirekt an der Bildung von Cooperpaaren beteiligt, da sie ein Ladungsreservoir für
die Cu02-Ebenen bilden. Dieser Ladungstransfer findet über die Cu-OApex-Cu

-Kettenragmente in c-Richtlang statt.

Einfluß des Sauerstoffgehaltes auf die Struktur und ihre Eigenschaften

Mit abnehmendem Sauerstoffgehalt entstehen in den CuO-Ketten der orthorhombischen
YBCO-Struktur S '~~ 3erS;

	

isst l€e~e, Wssr~fCLG die	 i ä ie Cu02-Ebenen weitgehend unverändert
bleiben. Die Sauerstoffatome verteilen sich gleichmäßig auf a- und b-Achse, so daß schließlich
ein Übergang in eine tetragonale Phase stattfindet . Mit zunehmenden Sauerstoffdefizit 6
kommt es außerdem zu einer Vergrößerung des Abstandes zwischen den CuO-Ketten und den
0u®2-Ebenen und somit zu einer Zunahme der c-Achse.
Die supraleitenden Eigenschaften werden durch den Sauerstoffgehalt stark beeinträchtigt, da
die CuO-Ketten als Reservoir fi1.r freie Ladungsträger mit zunehmenden 6 abgebaut werden
und der Ladungstransfer durch die Vergrößerung des Abstandes zwischen Ketten und Ebenen
erschwert wird. In Abbildung 2.2 ist die Übergangstemperatur Tc in Abhängigkeit vom
Sauerstoffgehalt zu sehen [8] . Bei großem Sauerstofdefiit 6 > 0,6, d .h. in der tetragonaleu
Phase, ist YBCO nicht supraleitend. Bei 6 sil 0,6 beginnt die Struktur bei niedrigen
Temperaturen supraleitend zu werden und erreicht bei 6 ä 0,2 sein optimales Tc von ca . 90K.
Eine Hauptaufgabe bei der Herstellung von YBCO mit guten supraleitenden. Eigenschaften
besteht also darin, eine ausreichende Beladung mit Sauerstoff zu gewährleisten.

Die Anisotropie

Die Anisotropie der Kristallstruktur bedingt eine starke Richtungsabhängigkeit nahezu aller
physikalischer Eigenschaften . So ist der spezifische Widerstand in c-Richtung 25-50 mal
größer als in ab-Richtung und in a-Richtung etwa doppelt so groß wie in b-Richtung (siehe
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Abb.2.2 : Abhängigkeit der Obergangstemperatuä vom, Sauerstoffdefizit v nach [8]

[9],[10]). Während die Kohärenzlänge in ab-Richtung

	

w 20-30A beträgt, ist die

Kohärenalänge in c-Richtung E C 3-4A eine Größenordnung niedriger ([11],[12]). Die
Tatsache, daß die Kohärenzlänge in c-Richtung kleiner als die Abmessung der Einheitszelle ist,
macht die Beobachtung von Josephson-Effekten in c-Richtung problematisch, da schon
atomare Störungen zu einer Unterdrückung der Supraleitung fill.ren können.

2.1 .2. Eigenschaften diirlrler

	

a2Cu307- S-Filme

der Nähe der Stabilitätsgrenze der tetragonalen

	

Zersetzung

	

ea

	

.

	

26 3 Y • =

Phase (nach Bormann und Milting [13])

	

- vie°1-2-3
..

	

~• . stab:1

abgeschieden.
Die Filme liegen nach der Deposition in der

	

Aufdampfen' . \ . '

'MBE

sauerstofverarmten tetragonalen Phase vor und

	

10'	 I

werden erst durch eine anschießende

	

1000/1 {1lKf

Sauerstoffbeladung in the gut supraleitende
orthorhombisehe Phase umgewandelt .

	

Abb.2.3: Erweitertes Phasendiagramm fir
Wie gut die filme finit Sauerstoff beladen

	

YBCO nach [15]
werden, hängt stark von der Orientierung und
der Filmoberfäehe ab, cia die SauerstoffailTUsion entlang der verschiedeueii TKristtii;{ichtungen

sehr unterschiedlich ist . lrn Bereich von 400°C, in dem bei einer Atmosphäre . Sauerstoff die

orthorhombische Phase mit ö = 0 gebildet wird, ist the Diffusion entlang der c-Acuse zu

2.1 .2 .1 . Wachstums-Eigenschaften

Die Herstellung dünner YBCO-Filme kann mit
verschiedenen Verfahren realisiert werden . Die
gebräuchlichsten Methoden sind die Kathoden-

	

10

zerstäubung (Sputtem) und die Laserablation.
In Abbildung 2.3 ist der Parameten-autn fair

	

-
Temperatur und 02-Druck bei den

	

10 °

verschiedenen Methoden angedeutet [15] . Da

	

tetragonal \orthart:amhisch rJisetni

bei tieferen Temperaturen die Mobilität nicht
ausreicht, um ein gutes e !taktisches Wachstum
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vernachlässigen, da die Diffusionskonstante in ab-Richtung 5 Größenordnungen höher als in c-
Rich ung ist [16] . Die Sauerstoffbeladung ist also im Fall von c-Achsen orientierten ihnen
wesentlich schwieriger als bei a-Achsen orientierten Filmen . Störungen im Kristallwachstum
und Ausscheidungen in c-Achsen orientierten Filmen verbessern jedoch die Sauerstoffdiffusion,
da dadurch Diffusionskanäle entstehen, die die wirksame Oberfläche in ab-Richtung
vergrößern.

2.1 .2 .2. Oberflächenmorphologie

Die Rauhigkeit der YBCO Oberfläche ist in SNS-Schichtsystemen von zentraler Bedeutung fair
die Homogenität der normalleitenden Zwischenschicht . Insbesondere bestimmt die Qualität der
YBCO-Oberfläche, ab welcher Dicke sich Zwischenschichten kurzschlußfrei herstellen lassen.
Bei der Abscheidung dinner Filme kann es dazu kommen, daß sich nicht-stöchiometrisches,
hauptsächlich Cu- (CuO) und Ba-reiches Material auf der Filmoberfläche absondert (z .B. [17]).
Solche Ausscheidungen stellen ein grobes Problem für die Herstellung von SNS-Kontakten
dar, da sich dadurch nicht nur die Oberflächenrauhigkeit stark vergrößert (100nm-1ttm),
sondern auch eine nicht-stöchiometrische Grenzfläche entsteht. Durch eine geeignete Wahl der
Herstellungsparameter kann dieses Problem jedoch gelöst werden [18], [17].
Selbst ausscheidungsfreie YBCO-Filme weisen in der Regel eine große Ranhigkeit auf, die
durch die Morphologie der Filme bestimmt wird . Die endgültige Morphologie und die Art der
Defekte werden schon im frühen Wachstumsstadium festgelegt und hängen davon ab, ob
"Layer by Layer"-Wachstum oder Inselwachstum vorherrscht [19] . Bei einer Fehlanpassung
zwischen Substrat und Film treten Spannungen auf, die bewirken, daß ab einer bestimmten
Dicke "Layer by Layer" Wachstum in Inselwachstum übergeht_ So treten gerade bei MgO-
Substraten aufgrund der relativ großen Fehlanpassung zu YBCO (15%) häufig schon bei
D:ken

	

1,Gn It und in

	

£~.e ~iüd der Spannungen S ~vaas. ubenversetzu~.+_agm

	

s 4en auf [19], dieDicker, zwischeniu

	

1 0+~i( a'tiu chra
Urspung von starkem dreidimensionalem Spiralwachstum sind und zu Oberflächenrauhigkeiten
von bis zu 10nm f Kren können [20] . Bei Substraten mit sehr geringer Fehlanpassung wie
LaAIO3 (1% Fehlanpassung) und NdGaO3 (0,23%) ist die Dichte der Schraubenversetzungen
wiese1.e41 :, .t.

LJJJ.u geringer [211
Verwendet ran Substrate, deren Oberflächennormale um einen Winkel von 2°-3° von der
(100)-Richtung abweichen, so entsteht ein quasizweid.imensionales Filmwachstum (step flow)
entlang der atomaren Oberflächen-Stufen [21].
Die Dichte der Schraubenversetzungen läßt sich durch geringe Wachstumsraten und durch eine
Erhöhung der Depositionstemperatur verringern, da dadurch die Mobilität der Atome auf der
Substratoberfläche erhöht wird [22].

2.1.2.3. Einfluß von Substratstufen auf das Filmwachstum

Ausfi ihrliche Untersuchungen der Mikrostruktur durch TEM (Transmissions Elektronen
Mikroskop) haben gezeigt, daß das Wachstum eines YBCO-Films Tiber einer Substratstufe
stark von dem Stufenwinkel abhängt [24], [25] . Während die Orientierung der c-Achse
senkrecht zur Substratoberfläche an flachen Stufen (Stufenwinkel < 45°) beibehalten wird,
passt der Film bei steileren Winkeln seine Orientierung an die Stufenflanke an . Das heißt, daß
der Film im Stufenbereich mit der c-Achse senkrecht zur Stufenflanke aufwachst und sich
demzufolge zwei Koreagrenzen ausbilden (siehe Abbildung 2 .4).
Der Effekt läßt sich erklären, wenn man beachtet, daß die makroskopische Stufe aus vielen
atomaren horizontalen und vertikalen Stufen besteht . Bei flachen Stufen iiberwiegt die Anzahl
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der horizontalen Stucke, während fir Winkel > 45° die Anzahl . der vertikalen Stücke größer
ist, an denen Atome nukl.eieren und ein c-Achsen orientiertes Wachstum bewirken.
Das oben beschriebene Wachstumsverhalten wurde bei SrTiO3- und La iO3-Substraten
beobachtet. Bei MgO, mit einer sehr hohen Fehlanpassung, wächst der Film immer parallel zur
Substratoberfläche, so daß es auch bei flachen Stufen zur Ausbildung zweier Korngrenzen
kommt [27], . [2b].
Diese Komgrenzen fihren zu einer Reduzierung der kritischen Ströme um mehrere
Größenordnungen [29] . Dieser Effekt läßt sich einerseits für die Herstellung von Josephson-
Kontakten nutzen, andererseits ist bei der Herstellung von Multilagensystemen darauf zu
achten, daß große Transportströme in YBCO nur Tiber flache Substratstufen mit Winkeln. < 45°
möglich sind.

11

Abb.2.4: Abhängigkeit des Filmwachstums vom Stufenwinkel nach [24]:

a.) 0 < a < 45°= kerne Änderung der dWachst.~=msrichtung, kehle Ko grenzen

b.) 0 ti 45°~ es bilden sich viele Domänen aus, die durch 90° Korngrenzen getrennt sind

c.) 45° < a < 90°= Änderung der Wachstumsrichtung zwei 90° Korngrenzen

~e~e ~e~° .~ose~~sor~ ~~'~ek~

2.2.$. Die Josephson-Eieichungen

Der Josephson-Effekt ist eine Folge der Phasenkohärenz der supraleitenden Ladungsträger.
Diese Ladungsträger sind Elektronenpaare (Cooperpaare), die in einen gemeinsamen
~dzustand kondensieren (Bosekondensation) . Der makroskopische Supraleiter läßt sich
deshalb durch eine einzige Wellenfunktion W=p'12 .e1 mit der Dichte der Cooperpaare p und
der gemeinsamen Phase cp beschreiben.
Koppelt man . zwei supraleitende Elektroden über eine dünne Isolator-Bau piere oder eine

17eitende Schi cht (Kopp lungskonstante le) so daß es zu einem Austausch vonilVllifG$11VR4VUKV

	

`,~~v~~.i.saa~ .~+~~+	 ~»~___

	

~,

Oooperpaaren zwischen den Elektroden mit den Wellenfunktionen `~~=p 1 ~t/2 .eicplz kommen
kann, dann. dehnt sich die Phasenkohärenz der einzelnen Elektroden auf das ganze System aus.
Der Strom J und die Spannung IJ fiber dem Kontaktgebiet lassen sich da n durch die zwei
Josephson-Gleichungen beschreiben [30]:
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leas der 1 . Josephson-Gleichung ergibt sich, daß auch ohne Anlegen einer äußeren Spannung
ein Gleichstrom über den Kontakt fließen kann, der von der Phasendifferenz cp = cp i - (P 2
zwischen den beiden Elektroden abhängt . Der maximale Strom Je, der dissipationsfrei durch
den Kontakt fel3en kann, hängt von der Stärke der Kopplung und der jeweiligen Geometrie
ab. Erhöht man den Strom über den kritischen Wert Je, so fällt eine Spannung LT über dem
Kontakt ab und demzufolge fließt ein zusätzlicher Wechselstrom mit der Frequenz v = 2 eU / h
Tiber den Kontakt . Diese Oszillationen bezeichnet man als AC-Josephson-E ekt.
Die zweite Josephson-Gleichung ist von sehr universeller Natur . Sie hängt nicht wie die erste
Josephson-Gleichung von der Natur und der Geometrie des Josephson-Kontaktes ab und
liefert die Frequenz der Josephson-Oszillationen, die bei einer gegebenen Spannung nur von
fundamentalen Konstanten bestimmt wird.

2.2.2. Das RC&I-Modell

Von Steward [31] und Mc aber [32] wurde die Beschreibung eines Josephson-Kontaktes
durch die Parallelschaltung des Cooperpaarstromes, des normalleitenden Stromes
(Quasiteilchenstrom) mit dem Widerstand RN und des Verschiebungsstromes & Mt)1 dt (C:
Kapazität des Kontaktes), der durch die hochfrequente Wechselspannung am Kontakt
hervorgerufen wird, vorgeschlagen (siehe Abb .2 .5). Da in der Praxis die Imp edanz der
Stromquelle bei den hochfrequenten Wechselströmen viel größer als der Widerstand des
Kontaktes ist, wird an dieser Stelle der Fall der Stromeinprägung am Kontakt behandelt.
In dem Fall ergibt sich aus der Strombilanz folgende Bedingung:

R, +

	

dt

Mit Hilfe der 2 . Josephson-Gleichung (Gl . 2) ergibt sich eine Differential eiehDifferentialgleichung 2 .Ordnung

fir die Phasendifferenz cp, die mit i =Il e , z = e t , = 2eleRN /h und ß~ = 2eleR2NC/ a

der Bewegungsgleichung eines gedämpften Pendels im Gravitationsfeld unter dem Einfluß

I = l, sin cp(t) +
U(t) r d uJ(t)

(3)

Abb.2.5: Ersatzschaltbild nach dem RCSJ-Modell
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eines äußeren Drehmomentes entspricht.

d2dap
i= sincp +

d
+ ßc ~

Der Parameter ro c beschreibt die charakteristische Grenzfrequenz des Josephson-Kontaktes, die
durch die Dämpfung des Systems aufgrund der normalleitenden Komponente zu Stande
kommt. Der Parameter ßc ist ein .lM"aß daft:1r, ob der Verschiebungsstrom oder der
normalleitende Strom im Kontakt vorherrscht.

Dementsprechend können zwei Fälle unterscheiden werden [33]:

a ßc > 0,8 : ungedämpffer Fall

a ßc < 0,8 : gedämpfter Fall

Der einfachste Fall ist der Grenzfall vernachlass gbarer Kapazitäten i « 1, bei dem die
Dämpfung durch den Ohm sehen Widerstand das System bestimmt. In dem Fall nimmt die IJ-I-

K

	

e fair I > Ic folgende einfache Form an:

lJ = RNICV (I%1 c ) 2 -1

	

(5)

Bei großen Strömen nähert sich die U-I-Kennlinie asymptotisch der Ohmschen Geraden U =
RN I.

Einfluß von Rauschquellen auf den Josephson-Kontakt

Bei hohen Temperaturen haben thermische Fluktuationen der Elektr=onen im Obmschen
Widerstand einen großen Einfluß auf den. Josephson-Kontakt . Aus den thermischen
Fluktuationen ergibt sich nach Johnson und Nyquist [33] unter der Voraussetzung

k $ » eU, ho der Strombeitrag I r = 2ek BT/ h, der in der Strombilanz berücksichtigt werden

muß. Je größer der Parameter y ='F / I ist, desto stärker ist die Verrundung der Kennlinien und
die Verringerung des kritischen Stromes aufgrund des thermischen Rauschens.
Bei hohen Spannungen mull zusätzlich das Schrotrauschen und bei niedrigen Frequenzen das
1/f Rauschen [33] im Kontakt berücksichtigt werden . Ein anderer, fair die Mellpras sehr
wichtiger Beitrag, ist der Einfluß äußerer Rauschquellen in der Laborq sagebung.

2.23. . Josephson-Kontakte unter Mikrowelleneinstrahlung

Setzt man den Josephson Kontakt einer elektromagnetischer Strahlung mit der Frequenz
aus, so kommt es zu einer Phasensynchronisation und demzufolge zu Stufen konstanter
Spannung (Shapiro-Stufen) in der Kennlinie:

h
U. = nvex

Diese Erscheinung ist ein indirekter Nachweis fir den AC-Josephson-Effekt.
Zur Beschreibung eines Josephson-Kontaktes in einem äußeren Mikrowellenfeld betrachtet
man dieses Feld als zusätzliche Stromquelle, die in die Strronab irlmnz des RCSJ-Modelles mit
einbezogen werden muß .

(4)

n=0, ±1,-~2	 (6)
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1(t) = lo + 11 sin(C~ eß t) bzw. i(t) = i 0 + i l sin(nt) mit 2 =

	

ex

co c

Der Parameter O. ist als Verhältnis von eingestrahlter Frequenz zur Frequenz der Josephson-
Oszillationen dabei von zentraler Bedeutung fit das Verhalten des Kontaktes.
Die Abhängigkeit der Shapirostufenhöhe Ain von der Amplitude der Mikrowellenstrahlung
läßt sich im Fall großer ,2 oder großer Amplituden durch Besself mktionen Jn beschreiben :

(7)

®l am = 2lc
1

+ cs2 mit n = 0, ±1, ±2	 (8)

2.2.4. Josephson-Kontakte im Magnetfeld

Tm Anwesenheit eines Magnetfeldes wird die supraleitende Phase des Josephson-Kontaktes und
somit der Suprastrom räumlich moduliert:

J(x) = J, sin r2ndm H•x+ const

	

(9)
~

	

o

	

/

Dabei ist d

	

d+22 (d: Barriendicke; Xj : London'sche Eindringtiefe) die Dicke der vom
Magnetfeld durchdrungenen Zone und cI3a = hl2e das m2gnetische F iul3quant.
Die Wirkung des Eigenmagnetfeldes, das durch die Wechselströme, die im Josephson-Kontakt
fließen, generiert wird, fuhrt dazu, da13 sich der Strom auf den Rändern des Kontaktes
konzentriert . Die Strecke, Tiber die der Suprastrom vom Rand aus in den Kontakt eindringt, ist

die Josephson-Eindringtiefe X.j = (hi 2 c2 / 87eea) 112

Josephson-Kontakte der Breite w körnen so in zwei Kategorien eingeteilt werden:

e kurze Kontakte : w < 4kj ( homogene Stromverteilung )

e lange Kontakte : w > 4-kJ ( Strom konzentriert sich an den Rändern )

lm Fall eines langen. Kontaktes ergibt sieh in einem äußeren Magnetfeld eine komplizierte
Stromverteilung [34].
Bei einer homogenen Stromverteilung (w « 4X,) mit w » k, ergibt sich in einer Rechteck-
förmigen Kontaktfläche eine Abhängigkeit des Stromes vom äußeren Magnetfeld, die der
I:ntensitatsverteilung des Lichtes an einem Spalt entspricht (Framihofern uster):

Sind obige Bedingungen nicht erf€ilit, so treten charakteristische Abweichungen auf die
wichtige Rückschlüsse auf die tatsächliche effektive FlächY:i •• .'L.e und.i diedie i'a. . .. «,.~ 	b..Strohwerte:l. .4 ..ung~ . •im

Kontakt zulassen . Eine eindeutige Bestimmung der Stromverteilung aus der gemessenen
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Magnetfeldabhängigkeit ist jedoch nicht möglich, da bei der Messung des Betrages die
Informationen über die Phase verloren gehen.

23. Theoretische Beschreibung der SNS-Kontakte

2.3 .1 . Effekte an Supraleiter-Normalleiter-Grenzfläehen

lm Gegensatz zu SIS-Kontakten, bei denen die Isolatorschicht eine Potentialbarriere darstellt,
so daß sowohl Quasipartikel als auch Cooperpaare nur Tiber einen quantenmechanischen
Ti,nnelprozeß ausgetauscht werden können, existieren in einer nomalleitenden
Zwischenschicht unbesetzte elektronische Zustände, über die direkte Leitungsprozesse
stattfinden können.
Im wesentlichen gibt es zwei Prozesse, die an SN-Grenzflächen auftreten und zu einem
Transport von Cooperpaaren durch die normalleitende Barriere wen können:

0 Andreev Reflexion
® Proximity Effekt

2.3 .1 .1. Andreev- Reflexion

Bei hoher Durchlässigkeit der Grenzfläche kann die Andreev-Reflexion von Elektronen eine
große Rolle spielen . Dabei wird beim Auftreffen eines Elektrons auf die SM-Grenzfläche ein
Loch reflektiert und ein Cooperpaar tritt in die supraleitende Elektrode ein. Durch das
normalleitende Gebiet kann dann eina~g~Supraastgr~o~

a~¢

m
n

yiüberr
Elektronen und Löcher fließen, die

einander wechselseitig durch Aa .~. dY Pe~! -Re exio!R de q
~r Grenzflache generieren [35] . Durch die

Mehrfachreflexionen an den zwei Grenzflächen eines SNS-Kontaktes entstehen diskrete
Zustände, die zu "subgap-peaks" und zu Oszillationen der Zustandsdichte oberhalb des "gap"
fuhren.
Der ki-itische Strom nimmt exponentiell mit der Schichtdicke ab [36] . Die Strom- Phasen-
Beziehung ist jedoch nur in der Mähe von Tc sinus%rmig und die Kennlinien zeigen den
charakteristischen Exzeßstrorn [37, 38]:

1 xA tank	
D e

	

2d N
ex

	

\ 2rcKBT

	 e(

	

l

Dabei ist d N die Dicke und 1 die mittlere freie Weglänge der Elektronen in der normalleitenden
Barriere.
Der Effekt ist also zu vernachlässigen wenn 1 . « dN da in diesem Fall der kohärente
Erzeugungsprozeß an der Grenzfläche durch . inkohärente Stoßprozesse gestört wird . Die
Andreev Reflexion wird also hauptsächlich an der Grenzfäche zwischen YBCO und Metallen
mit großen	 ittleren'GAGn AAfr GA[+FS c~laura~ .v,eien Weglä..gey einee Rolle sp ielen,~ .d,e....

lm Fall der YBCG-(Au,Ag)-Grenzflächen ist jedoch die Transparenz so gering, daß dieser
Effekt eine untergeordnete Rolle spielt.

2.3 .1 .2. Proximity-Effekt

Bei dem Kontakt zwischen einem Metall urid einem Supraleiter kann es zu einer Diffusion von

Cooperpaaren in den Normalleiter kommen, so daß über eine Lange N auch im
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normalleitenden Gebiet eine Phasenkohärenz zwischen den Cooperpaaren besteht . Die
Wahrscheinlichkeit F(x) ein Cooperpaar in dem Abstand x von der Gr°eiäche vorzufinden
beträgt dann [39]:

F(x) =

	

= cD(x) - exp(-Ix

Dabei ist 1 eine Funktion, die sich nur langsam mit x ändert, so daß man näherungsweise von
einem exponentiellen Abfall ausgehen kann.

Der Verlauf der Wellenfunktion im normalleitenden Bereich wird durch Stoßprozesse stark
beeinfluß3t . Bei der Beschreibung des Proximity Effektes lassen sich zwei Grenzfalle
unterscheiden:

clean limit"

V~ei:i~ d"s.€ ciilb61er6 frexe sleglänge lN ~R;, 'Ni].ieiäviei ~Vl3er als däe ~ohäd~~~.zlä :ge ,.,N ist ~lt:

	 ;

	

(vF: --

	

~Fermi-Gescbw ndig eit)

	

(13)~H - 2xck BT

Die ladungsträger bewegen sich in diesem. Fall nahezu ungestört durch das normalleitende
Gebiet und Streuprozesse linden im wesentlichen nur an der SN-Grenzfläche statt. Je nach
Durchlässigkeit der Grenzbäche verhalten sich die ladungsträger wie in einem Resonator . Das
kann dazu führen, daß der kritische Strom und der normalleitende Widerstand oszillatorisch
von der Barrierendieke abhängen [40].

"dirty limit"

Ist die mittlere freie Weglänge IN im Metall viel kleiner als die Kohärenzlänge VN, so stellt die
Silt-Grenzfläche einfach ein zusätzliches Streuzentrum dar und der Transport der
supraleitenden ladungsträger kann durch einen D illusionsprozeß mit dem.
D ftsionskoeffizizienten D = I13-vNIN beschrieben werden . Für die Koh enztii ige ergibk, sich:

hvNlN	h .D

6rLk $T	2arkB T j

2 .3 .2. Modelle zur Beschreibung der SNS-Kentakte

Für die technische Anwendung von SNS-Kontakten ist die kritische Spannung Vc = IARN von

zentraler Bedeutung. Die Ambegaokar-Baratoff-Relation [411 fir Tunnelkontakte gibt eine
obere Abschätzung für die erreichbaren IcR N-Produkte:

'rcA(T)

	

( A(T) S

	

N

	

2e
1'tanh

2kT 1

Dabei ist A die Energieliicke der beiden als gleichartig angenommenen Elektroden.
Bei tiefen Temperaturen ( T « Tc ) gilt die Abschätzung Vc rtA 12e. Das bedeutet bei CO
mit A 20meV, daß bei 77K ein Vc von ungefähr IOmV . erzielt werden kann . Die
experimentellen Werte liegen jedoch meist 1-2 G-rößenordnungen unter diesem Wert .

(12)/ N )

(04)

( 15)
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y®0

ye = 0

F(x)

y®0

Ye W 0

0

Abbm2e6 : Abhängigkeit der Cooperpaardichte von y und YB nach [42] a) YB = 0; b) y = 0

2.3 .2 .1. SNS-Modell

Eine mögliche Erklärungen fir die drastische Reduzierung des l0RN-Produktes im "dirty limit"

liefert die Theorie von Kupriyanov und Likharev [42], nach der folgende Effekte an der SN-
Grenzäche berücksichtigt werden müssen:

1) Diffusion von normalleitenden Ladungsträgern die supraleitenden Elektroden:

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 Grenzfläche stark reduziert sein.
Dieser Effekt wird durch den Unterdrückungsparameter y parametrisiert:

Pgs

	

(16)7 =
t~YTAN

Das Verhalten des Ordnungsparameters an der SN-Gren äche in Abhängigkeit von y ist in
Abbildung 2.6a zu sehen. Für den Fall y » 1 sind in der Nähe der Grenzflache viele
Quasiteiichen vorhanden, die in den Supraleiter hineindiffundieren können und dort den

Ordnungsparameter über eine Länge 4s unterdrücken. im entgegengesetzten Fall (y :« 1) hat
der Proximity-Effekt im Normalleiter kaum Einfluß auf die Eigenschaften des Supraleiters . Der
Ordnungsparameter des Supraleiters bleibt bis zur Grenzfläche nahezu konstant und die
Cooper-Paare dringen in den Normalleiter bis zu einer Tiefe von 4N ein.

2) Reflexion von Ladungsträgern an der cir-enznacne

Eine andere Möglichkeit besteht darin, daß die SN-Grenzfläche eine endliche Transparenz für
die Ladungsträger hat . Dadurch kommt es zu einem Sprung des Ordnungsparameters an der
Grenzfläche, der durch den Parameter YB parametrisiert wird :
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t

7B =

		

RB : Grenz 'iächenwiderstand

	

(7)
AN'N

Das Verhalten des Ordnungsparameters an der SN-Grenzfläche in Abhängigkeit von yB ist in

Abbildung 2.6b zu sehen . Bei y=0 bleibt der Ordnungsparameter bis zur Grenzfläche konstant
und macht f r yB�O dort einen Sprung. Der Ordnungsparameter beträgt bei großen YB- Werten
an der SN-Grenzfläche nur noch ein Bruchteil seines ursprünglichen Wertes.
Eine Verringerung der Grenzflächentransparenz schränkt auch die Diffusion der Quasiteilchen
vom Normalleiter in den Supraleiter ein, so daß dieser Effekt (y > 0) bei großen Werten für y B
vernachlässigt werden kann. Der 'enzflächenwiderstand RB ist ein Maß r die Transparenz
der Grenzfläche und kann verschiedene Ursachen haben:

e Verunreinigungen (Dielektrika) und Gitterstörungen an der Grenzfläche
e Beugungseffekte der de Broglie-Welle der Elektronen an der Grenzfläche
e Fehlanpassung der Fermi-Geschwindigkeiten

Neben Verunreinigungen stellen auch Gitterstörungen an der Grenzfläche sehr effektive
Streuzentren ftir die Ladungsträger dar.
Ist die de Broglie-Wellenlänge der Elektronen in der Größenordnung der Rauhigkeit der
Grenzfläche, so müssen, in Analogie zur Optik, Beugungseffekte berücksichtigt werden . Ist die
de Broglie-Wellenlänge sehr viel größer als die Rau higkeit der Grenzfläche, so tritt die
Wellennatur der Elektronen in den Hintergrund und es können quasiklassische Beschreibungen
benutzt werden [401 . Die Durchlässigkeit der Grenzfläche hängt dann hauptsächlich davon ab,
ob die Ladungsträger an der G%eizäche entsprechende Zustände auf der Fermikugel des
Normalleiters finden.
Berücksichtigt rt. bei dem Grenzflächenwdderstand nur den Beitrag, der durch die
Fehlanpassung der Fermigeschwindigkeiten zwischen XBOO und Edelmetallen zustande
kommt, so kommt man zu den folgenden Abschätzungen für die Unterdrückungsparameter fir
eine YBCO-(Ag, Au)-Greri Fläche [421:

c-Richtung: ysi10O ; yBai10000

ab-Richtung : y~5 ; yB~20

Da diese Werte für die Unterdrückungsparameter lediglich die Fehlanpassung der Fermiftchen
berücksichtigen, ist zu erwarten, daß eine reale Grenzfläche, die ein gewisses Maß an
Gitterstörungen enthält, zu einer noch stärkeren Unterdrückung f;brt und eine Prox mity
Kopplung in c-Richtung nahezu unmöglich ist . Bei der Wahl der Geometrie eines SNS-
Kontaktes ist somit zu beachteten, daß eine Kopplung der supraleitenden Elektroden .ber die
ab-Ebenen ermöglicht wird.

2.3 2.2. Resonanztunnel-Prozesse

Bei SIES-Kontakten mit Zwischenschichten aus defektreichen Halbleitern, oder bei . der
Ausbildung gestörter Bereiche an der SN-Grenzfläche, spielen neben einer direkten
Leitfähigkeit auch andere Leitungsmechanismen eine Rolle (siehe Abb .2.7) :
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Abb .2e7: Verschiedene Leitungsmechanismen in Halbleiter- bzw. Isolator-Barrieren mit einer
hohen Dichte lokalisierter Zustände.

1) direktes Tunneln
2) Resonanztunneln über lokalisierte Zustände
3) Hopping

Der direkte Tunnelprozeß spielt nur bei sehr dünnen defektfreien Barrieren eine Rolle . Die
Stromdichte der Ladungsträger nimmt exponentiell mit der Dicke ab:

jr cc exlp(- 2Kd)

	

K : Wellenzahl der Elektronen in der Barriere

Enthält die Barriere lokalisierte Zustände in Form von Verunreinigungen, Defekte oder
Dotanden, so stehen zusätzliche Leitungskanäle zur Verfügung . Elektronen, deren Energie der
eines lokalisierten Zustands entspricht, können die Barriere ungehindert durchdringen.
Für rie Stromdichte fiber diese Kanäle gilt:

jr cc NL (EF )exp(- 1<d)

	

(19)

Bei größeren Barrierendicken und einer hohen Dichte lokalisierter Zustände N I., dominiert der
Reson2n ztunnel-Prozeß.
Mit steigender Temperatur werden diese lokalisierten Zustände durch eine Beteiligung von
Phononen für eine zunehmende Anzahl von Elektronen resonant . Von Glazman und Matveev
[44] wurde gezeigt, daß sich die Leitf higkeit aus der Summe über die Beitrage einzelner
Kanäle ergibt, die sich durch Resonanztunneln über n lokalisierte Zustande ergeben:
Bei kleinen Spannungen eU« k8T gilt mit

Dabei ist a der effektive Radius der lokalisierten Zustände:

2

G. E iq)f - 2d/(n+1)a . Tfl

_
1 Gexp(- d/a)+exp(- 2d/3a)-'Ia!3 + -(20)

(18)

V: untere Leitungsbandkante, µ : chemisches Potential1
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Temperaturabhängige Beiträge ergeben sich nur bei Transportprozessen, an denen mehrere
lokalisierte Zentren beteiligt sind . Die Bedeut ung dieser Kanäle if1 ramtm't mit steigender
Temperatur zu.
Ein analoger Prozeß kann mit zunehmender Spannung beobachtet werden, d .h. bei elf » kB T
gilt :

z
Gn exp~- 2d/(n+1)a}•lTn¢' = G 1 exp(- diet) + GZ exp(-- 2d/3a)•U413 + . . . (22)

Das bedeutet, daß bei hohen Spannungen Kanäle mit höheren n wichtig werden . Aus der
exponentiellen Dickenabhängigkeit in Gleichung ~~20 und 22

an

	

ersichtlich, daß mit
zunehmender Bar ierendieke Kanäle über mehrere Zustände stark an Bedeutung gewinnen.
Mit zunehmender Temperatur und zunehmender Dichte der lokalisierten Zustände geht dieser
Prozeß in "Variable Range Hopping`° [45] Tiber.
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problematisch, da die Coulombabstoßung der Elektronen auf den lokalisierten Zuständen
überwunden werden muß . Von Devyatov und Kupriyanov wurde der Cooperpaarstrom durch
Resonanztdmnehi über einen lokalisierten Zustand fir kleine Barrierenhöhen V-p. berechnet
[46].
In diesem Modell wird die Unterdrückung des IcRN-Produktes in der Barriere durch den
dimensionslosen Wert FLS parametrisiert [46]:

d~1rä, v ~ p. 2a

	

i ~~

Der Parameter ist proportional zu dem Verhältnis der Rate der Cooperpaare, die die Barriere
durch thermische Aktivierung überwunden haben, zu der Rate der Cooperpaare, die durch
einen reinen Resonanztunnelprozeß durch die Barriere gelangt sind.
Bei FLS « 1 dominiert der Tunnelprozess und bei FLS = 0 geht die Abhängigkeit über in . die
Werte - it die Ambeokar-Baratof Theorie [41] ( Gl . 15):

4
V

	

VAB ( 0)

	

(24)

Bei großen Werten fir I-LS kommt es zu einer Unterdrückung des IORN-Produktes durch
thermische :Anregung und im Grenzfall f'LS » exp(d/a) erhält man:

cc •exp( d/a)

	

(25)

Der Zerfall der Cooperpaare in der Barriere wird also durch den effektiven Radius der
lokalisierten Zustände bestimmt . Man erhält mit einem solchen Prozess also unter Umständen
eine Kopplung über viel größere Abmessungen als die Kohärenzlänge, die aus der Theorie des
Proximity Effektes für Materialien mit einer sehr geringen. Leitfähigkeit folgen wurde.
Diese f,rberlaami :ec e ief rn also chic ~Blr1iaciiia Rh- den "tT sash Range- ProidmityFfeld" den

man beispielsweise bei YBCO-PrBCO-YBCO-Kontakten beobachtet [47],[48].

2.3.2.3. Magnetische Paarbrechung

Paramagnetische Ionen können im Supraleiter eine Paarbrechung bewirken, da die
Wechselwirkung der imgesätigten Spins der Ionen mit denen der Leitungselektronen in
Konkurrenz . zu der antiparallelen Spin-Kopplung der Coop erpaare tritt . Der Effekt muß bei

20

1

R

(23)
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Barrierenmaterialien mit starken magnetischen Momenten berücksichtigt werden, insbesondere
dann, wenn eine langreichweitige ferromagnetische Kopplung in dem Material besteht.
Berechnungen von Kuplevakhskii et aL [49] liefern fir Temperaturen in der Nähe von Te
folgende Abhängigkeit des kritischen Stromes von der Schichtdicke der ferroxnagnetischen
Zwischenschicht:

J. =J o exp(-d/kn )•{1-2sin 2 (rrd/4d,)}•0(d-d e ) ;

	

(26)

kritische Dicke ; 0: Heavyside Funktion

Der erste Faktor entspricht der üblichen exponetiellen Dickenabhängigkeit, i .e von der
Kohärenzlänge der Zwischenschicht abhängt . Der zweite Faktor berücksichtigt die
Paarbrechung fair den Fall, daß Spin-Bahn-Streuprozesse vernachlässigt werden können und
die Austauschenergie kBT%urie größer als die thermische Energie ist . Die Paarbrechung
bewirkt also, daß der Suprastrom ab einer kritischen Dicke de verschwindet . Die kritische
Dicke hängt von der Stärke der ferromagnetischen Kopplung, aber auch von der mittleren
freien Weglänge und der Fermi-Geschwindigkeit des Materials ab [49].
So wurde beispielsweise von Claeson et aL [50] an Pb/FelPb-Multilagen eine kritische Fe-
Schichtdicke von 5A bestimmt, oberhalb der keine Supraströme durch die Barriere gelangen.

2.4. Josephson-Kontakte aus Hoehtempet°atur-Supraleitern

2.4.1. Korngrenzkontakte

Neben den SNS-Kontakten sind bei den Josephson-Kontakten aus Hochtemperatur-
Supraleitern die Korngrenzkontakte von großer Bedeutung . Da die Korngrenzen in einem
Hochtempera ar-Supraleiter als "weak link" wirken [28], besteht die einfachste Möglichkeit
zur ErzeÜghso ~Vdk-K11VU1 .0.~Lds darin, definiert Kosg___.erzen an bestimmten StellenErzeugung einesGJ .f rü'6AosepJ

	

ontaktes9

eines Filmes zu erzeugen . An dieser Stelle folgt ein kurzer Überblick über diese Kontakttypen
und die technologischen Möglichkeiten bzw. Grenzen.

1) Stufenkontakte

Wie von Jia et al . [24] (siehe 2 .1.2 ) gezeigt wurde, entstehen an steilen Substratstufen zwei
90°-Korngrenzen im YBCO-Film .. Diese Art der Kontakte hat ataf-ud der vergleichsweise
einfachen Herstellungsmethode breite Verwendung gefunden [51],[52] . Es lassen sich IcKN-
Produkte von 0,lmV-5mV bei 4,2K und 0,5mV bei 77K [29] herstellen. Desweiteren
ermöglicht dieser Kontakttyp aufgrund seines geringen llf-Rauschens die Herstellung sehr
empfindlicher . SQUID-Sensoren [60] . Diese Kontakte weisen in der Regel jedoch eine sehr
inhomogene Stromverteilung auf und die Parameterstreuung ist demzufolge ein großes
Problem. Dieses Problem wird dadurch verschärft, daß die Stufenkontakte eine
Seriensehaltung zweier Josephson-Kontakte mit sehr unterschiedlichen kritischen Strömen sein
können [59]. Die Kontakteigenschaften skalieren nur schlecht mit der Brückenbreite, so daß
sieh der kritische Strom lediglich über den Sauerstoffgehalt der Korngrenze einstellen läßt
[29] . Damit ist es jedoch nicht möglich, verschiedene Werte fair den kritischen Strom in einer
Schaltung von Josephson-Kontakten einzustellen.
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2) Biepitaxiale Kontakte

Eine Alternative bieten die Biepitaxialen Kontakte, bei denen eine "Template"-Schicht benutzt
wird, um die Orientierung in einem Teil der supraleitenden Films zu ändern. Von Char et al.
wurden die Systeme Saphir/MgO/SrTiO3 [53] und SrTiO3/gO/CeO2 [54]
(Substrat/Template/Puffer) untersucht.
Nachteil dieser Methode ist, neben einem sehr komplexen Herstellungsprozeß, daß sich damit

nur 45 Korngrenzen erzeugen lassen, die mit sehr kleinen IcRN-Produkten verbunden sind
[28] (I CRN= 0,1-lmV bei 4,2K; 1-10iV bei 77K [54]) . In Hinblick auf die Homogenität und
die Kontrollierbarkeit bestehen im wesentlichen die gleichen Probleme wie bei den
Stufenkontakten.

3) Bikristalle

Setzt man ein Substrat aus zwei Einkristallen unter einem Winkel a zusammen, so entsteht an
der Grenzfläche eine Korngrenze, an der sich die Orientierung der a- bzw. b-Achse um den
Winkel a ändert . So lassen sich beliebige Fehlorientierungswinkel erzielen und somit auch
höhere IcRN-Produkte als bei den Biepitaxialen Kontakten (0,1-lmV bei 4,2K; 0,01-0,lmV
bei 77K [55], [56]) . Die Stromverteilung in den Bikristallen ist wesentlich homogener als in
den anderen Komgrenz-Kontakten. Die Bikristall-Kontakte können gut durch das RSJ Modell
beschrieben werden und es lassen sich. Parameterstreuungen < 30% erzielen . Bikristalle sehr
guter Qualität sind bereits kommerziell erhältlich, so daß kein komplexes Multilagenwachsturn,
wie im Fall der Biepitaxialen Kontakte, nötig ist . Nachteil dieses Verfahrens ist, daß große
Einschrä engen in der Wahl der Geometrie für integrierte Schaltangen bestehen.

Gemeinsamkeit aller Korngrenz-Kontakte ist, daß sich der kritische Strom nur über die
BrdYkYJ.lV1 z` . läil6.x den Sauerstoffgehalt der Konrweu eeinstelleneinstellen Init. Josephson-

Kontakte
Ya4Y, bzw.
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Kontakte mit künstlicher Barriere bieten hingegen den Vorteil, daß sich bei einer gegebenen
Geometrie der kritische Strom und der normalleitende Widerstand über einen großen Bereich
einstellen läßt.
Die Realisierung von Tunnelkontakten auf YBCO-Basis scheitert an der Herstellung diinner
kurzschlußfreier Isolator-Barrieren, da atomare Stufen bereits 1 Rauhigkeit mit sich bringen
(siehe Abschnitt 2 .2.2.2) . Deshalb ist es aussichtsreicher SNS-Kontakte mit einer
normalleitenden bzw . halbleitenden Zwischenschicht zu wählen, da durch den Prouity-Effekt
eine Kopplung über deutlich größere Abmessungen (>10nns) erreicht werden kann.

20402 . Überblick über SNS-Kontakte mit künstlichen Barrieren

Bei der Wahl 'des Barrierenmaterials für SNS-Kontakte ist zu beachten, daß es zu einer
Reaktion zwischen dem Material und YBCO kommen kann . Es gibt beispielsweise nur neun
Metalle, deren Oxide eine geringere Bindungsenergie als CaO haben und somit in Kontakt mit
YIICO keine Oxidschicht entstehen muß [57] : Ru, Rh, Pd, Ag, Os, -, Pt, Au,

Alle anderen Metalle reagieren mit Kupraten wie YBCO und führen zur Bildung eines
Metalloxides und einer halbleitenden YBCO-Schicht von einigen nm an der Grenzfläche . I
Tabelle 2.1 sind. die Oxidschichtdicken für verschiedene Metalle zusammengestellt .
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T ab.2,1: Dicke der Oxidschichten zwischen YBCO und verschiedenen Metallen nach [57]

Bei der Wahl des Herstellungsprozesses und der Kontaktgeometrie fir SNS-Kontakte ist zu
beachten, daß YBCO an der Umgebungsluft mit Feuchtigkeit und CO2 zu I-Iydroxyden und
Carbonaten reagiert . Demzufolge eignen sich YBCO-Oberflächen, die der Luft oder wässrigen
Lösungen ausgesetzt waren, nur sehr schlecht fir die Herstellung von SNS-Kontakten . Damit
sind alle Prozesse, bei denen die Zwischenschicht nicht insitu aufgebracht wird, sehr kritisch,
da die Gefahr besteht, daß eine degradierte YBCO-Schicht an der SN-Grenz läche entsteht.

2.4 .2 .1. SNS-Kontakte mit Ag, Au-Barrieren

Die Edelmetalle Ag und Air sind nach den vorangegangenen Überlegungen die einfachsten
Metalle, die fir die Herstellung von SNS-Kontakten in Frage kommen . Da kein epitaktisches
Wachstum. der Metalle auf YBCO möglich ist, muß eine Kontaktgeometrie verwendet werden,
bei der dies nicht erforderlich ist.
Die einzige Geometrie, bei der beide SN-Grenzflächen "in-situ" herstellt werden können,
wurde von Dilorio et al. [61], bzw. Ono et al. [62] vorgeschlagen. Dabei wird durch gerichtete
Deposition von YBCO an einer Substratstufe eine Durchtrennung des supraleitenden Films
bewirkt und anschließend durch einen Au-Film verbunden . Auf diese Weise 'kam	 im
Stufenbereich eine Ankopplung über die ab-Ebenen erreicht werden, ohne den X C :0-Film
einem zusätzlichen Strukturierwigsschritt auszusetzen.
Diese Kontakte lassen sich gut durch das RS-Modell beschreiben, jedoch sind sie durch sehr
niedrige normalleitende Widerstände gekennzeichnet, da es einen großen Bereich außerhalb der
Stufe gibt, in dem der Quasiteilchen-Strom über die c-Achse fließen kann (R N - 0,05-1~2;
IcRN = 0,6mV bei 4,2K) . Die Verwendung einer Ag, Au-Legierung als Zwischenschicht fuhrt
zu einer Erhöhung des IcRN-Produ tes auf 1mV bei 4,2K [62] . Durch die Zunahme des
Widerstandes nimmt die Kohärenzlänge gegenüber den reinen Metallen ab und das IcRN-
Produkt fällt mit der Temperatur stärker ab, so daß diese Kontakte nur bis 50K arbeiten.
Eine Erhöhung des normalleitenden Widerstandes um eine Größenordnung (von 0,6n auf 6n)
konnte von Rosenthal et al . [63] dadurch erzielt werden, daß das Gold durch einen weiteren
Atzschritt außerhalb des Stufenbereiches entfernt wurde. Da der kritische Strom nahezu
unverändert bleibt, können IcRN-Produkte von . 7mV bei 4,2K erreicht werden.
Von Dong et al . [64] wurde durch eine Isolatorschicht ein Quasiteilchen-Strom Tiber die c-
Achse außerhalb des Stufenbereiches verhindert . Der normalleitende Widerstand konnte
dadurch auf den 15 fachen Wert erhöht werden und es wurden I CRN-Produkte von 7,8mV bei
4,2K bzw. 0,18mV bei 77K erzielt. Außerdem weisen die Kontakte eine sehr homogene
Str^nverteiiung auf da nahezu ideale Fraunhofermuster beobachtet wurden [64].
Der normalleitende Widerstand der SNS-Kontakte mit Au (Ag)-Barriere wird nicht durch die
Goldschicht, sondern durch den Kontaktwiderstand von 2-12 . 10-8 1;2cm2 bestimmt . Dieser
Widerstand ist mehrere Größenordnungen höher als sich aus der Fehlanpassung der
Fermigeschwindigkeiten ergibt [42] . Die genauen Ursachen fir den Grenzlächenwiderstand
i~
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vollständig geklärt. Von Sanders et al. [65] wurden, unabhängig von der Höhe des
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Kontaktwiderstandes, Hinweise auf Tunnelprozesse gefunden, die durch magnetische Streuung
an isolierten magnetischen Momenten an der YBCO/Ag-Grenzfläche begleitet werden.

Eine Kontrolle des kritischen Stromes und des 1CRN-Produktes ist bei diesem Kontakte nor
begrenzt möglich, da die Barrierendicke nicht systematisch geändert werden kann und der
normalleitende Widerstand durch die Grenzfläche bestimmt wird.

2.4.2.2. SNS-Kontakte mit epitaktischen Barrieren

Perowskitälmliche Barrieremaaterialien ermöglichen Kontaktgeometrien, bei denen ein
epitaktisches Wachstum erforderlich ist . Dazu gehören planare Kontakte aus vollständig in situ

hergestellten Dreifachschichten und Rampenkontakte. Da die Kopplung der supraleitenden
Elektroden Tiber die ab-Ebenen erfolgen sollte (siehe Abschnitt 2 .3.2.1), müssen bei Planaren
Kontakten a-Achsen orientierte Filme verwendet werden. Rampenkontakte ermöglichen
hingegen eine ab-Kopplung an der Kante eines c-Achsen orientierten Films und sind der
gebräuchlichste Kontakttyp . Der genaue Einfluß des ex-situ-Prozesses zur Erzeugung der
YBCO-Rampe auf die Eigenschaften der SN-Gren.zfläche ist bei diesem Kontakttyp jedoch
unklar.
Es steht eine große Anzahl epitaktischer Materialien zu Verflgung, die ein größeres Spektrum
an Materialeigenschaften eröffnen als die einfachen Metalle . Neben einer geringen
Fehlanpassung zwischen dem Barrienmaterial und YBCO sind noch andere
Materialeigenschaften von Bedeutung, da sie Beiträge zum Crrenzfiächenwiderstand liefern und
im Rahmen der SNS-Theorie (siehe Abschnitt 2 .3 .2.1) zu einer Unterdrückung des IcRN -

Produktes fttlaren:

1) Gute Anpassung der Fermigeschvvindigkeiten
2) Gute Anpassung der Gitterkonstanten 1z + d der thermischen Konstanten
3) Chemische Kompatibilität : Keine Interdiffiasion und Reaktion an der Grenziläche

Hohe Grenzflächenwiderstände sind auch deswegen für die Herstellung von SNS-Kontakten
von Nachteil, da diese Widerstände in der Regel schwer kontrollierbar sind und stark von
kleinen Änderungen des Herstellungsprozesses abhängen. Da sieh gewisse Beiträge der
Grenzfläche nicht verhindern lassen, ist es vorteilhaft, ein Barrierenmaterial zu verwenden,
dessen Widerstand so hoch ist, daß er den entscheidenden Beitrag zum normalleitenden
Widerstand liefert. Desweiteren sollte das Barrierenmaterial stabil gegenüber dent YBCO-
Herstellungsprozeß sein und möglichst nicht von der Sauerstoffkonzentration abhängen.

Es gibt eine Vielzahl epitaktischer Materialien, die als Barrierenmaterialien in SNS-Kontakten
untersucht wurden. An dieser Stelle soll keine vollständige Zusammenstellung folgen, sondern
ein Überblick, an Hand dessen die Problematik, ein optimales Material zu finden, erläutert
werden soll.

Die Materialien können folgendermaßen klassifiziert werden:

® YBCO-Verwandte : PrBCO, dotiertes YBCO
0 Perowskite mit metallischer Leitfhigkeit : z .B. die Ruthenate

Tabelle 2 .2 gibt einen überblick über verschiedene normalleitende Perowskite, im Vergleich
mit YBCO .
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Material

ICz istailstr~tur

Gitter-
parameter [A]

i Parameter des
pseudokubischen
Gitters [Ä]

spez.

	

Widerstand
bei 300K [Qcm]

magnetische
Eigenschaften Zitat

YBa2Cu3O7 a- 3,82 a"= 3,82
=! Pab

	

1-310-4
Paul~- [Si [9]

b= 3,89 b'= 3,89 Paramagx-~etismus
Orthorhombisch c = 11,68 c'= 3,89 Pc _ 5•10

-3

YO,7 Cao 33Ba2Cu3O7 a = 3,82 a"= 3,82 = 3 .10-4 Pauli- [67],
b = 3,89 b'= 3,89 Pab Paramagnetismus [86]

Orthorhombisch c = 11,7 c"= 3,9

YBa2 Cu2,74 Co0 ,2107 a = 3,87 a"= 3,82
=Pab

	

4•10°4
Pauli- [67],

b = 3,89 b"= 3,89 Paramagnetismus [85 ]
Orthorhombisch c. = 11,7 c'= 3,9

PrBa2Cu307 a = 3,87 a"= 3,87 p~ = 10 Antiferro- [58]

b = 3,92 b'= 3,92 pc = 100 & magnetisch [66]
Orthorhombisch c= 11,66 c

	

3,88

	

, halbleitend
SrRuO3 a- 5,53

	

I a'= 3,91 Ferromagnetisch [1],[68]

b = 5,57 b" = 3,93 3 .10°4 unterhalb 150K [71]

Orthorhombisch c = 7,85 c"= 3,93

Sr2RuO4 a = b = 3,87 p~ = 1 . 1o -4 Pauli- [2],[68]
c = 12,74 pc = 3 . 10-2 & Paramagnetismus [69]

Tetragonal nicht metallisch
CaRuO3 a = 5,36 a'= 3,79 Antiferro- [3],[68]

b = 5,53 b"= 3,91 2,5 . 10-4 magnetisch [70]
Orthorhombisch c = 7,67 c"= 3,84 (TN = 110K) [71]

Tab.2.2a Beispiele normalleitender Perowskite im Vergleich mit YT:iCO. Obere riä~e : 'itiiC,Ci-

Verwandte Materialien, Untere Hälfte : metallische Perowskite (Ruthenate)

CO-Verwandte Materialien:

In ""^^ i~ius aüdcacueren Nerv^w°sx.kiL ähnlichen Supraleitern findet

	

fit abnehmenderYBCO
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Ladungsträgerkonzentration ein Metall-Supraleiter-Isolator-Ubergang statt . Bei einer
bestimmten Ladungsträgerkonzentration hat YBCO die optimalen supraleitenden
Eigenschaften. Durch Änderung der Sauerstoonzentration (siehe 2 .1 .1 .) oder durch
entsprechende Substitutionen ändert sich die Ladungsträgerkonzentration und es kommt zu
einer •Te Erniedrigung. Wird die Ladungsträgerkonzentration weiter reduziert, so geht YBCO
in einen antiferromagnetischen Isolator bzw. einen Halbleiter Tiber, bei dem der
Ladungstransport Tiber "Variable Range Hopping" (VRH) erfolgt . Eine Überdotierung von
YBCO bis zu einem Metall, das keinen supraleitenden Ubergang zeigt, ist jedoch nicht
möglich.

Ba2Cu3 O7-S
Ersetzt man Y teilweise durch Pr, so wird die Llbergangstemperatur unierdriickt und fmßail
erhält mit PrBa2Cu 3 O7-3 (PrBCO) schließlich eine halbleitende Verbindung, die nicht
supraleitend wird [73j . Der Effekt kann nicht allein. Tiber eine Veränderung der
Ladungstragerkonzentration erklärt werden, da auch &e magnetische Paarbrechung einen
möglichen Beitrag zu der Unterdriickung der Supraleitung leistet [761
PrBa2Cu3 O7_g bietet sich als einzige nicht-supraleitende Verbindung des Systems
ReBa2Cu3O7_8 (Re: Seltene Erde) fier die Herstellung von SKIS-Kontakten an, da der
spezifischer Widerstand mit l0fcm (300K) sehr hoch ist . PrBCO und XPri-xBa2Cu3 O7_g
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wird von zahlreichen Gruppen als Barrierenmaterial verwendet (z.B. [48],[73],[74],[47]) . Es
werden normalleitende Widerstände von 1-10n erreicht, die nicht durch die SN-Grenzfläche
sondern über die Barrierendicke bestimmt und somit IcR N-Produkte im Bereich von 1OmV bei
4,2K erzielt werden [75] (siehe Tabelle 2.3).
Während von Faley et al. [75] über den gesamten Temperaturbereich ein metallischer Verlauf
des normalleitenden Widerstandes beobachtet wird, wurde von anderen Gruppen bei tiefen
Temperaturen ein Übergang zu einem Transport durch resonantes Tunneln Tiber lokalisierte
Zentren beobachtet [79], [80] . Eine mögliche Erklärung für die Überlagerung dieser beiden
Transportmechanismen ist, daß die CuO-Ketten einen metallischen Beitrag zum

Ladungstransport liefern, der von der Sauerstoffbeladung der Filme abhängt [78], der
Ladungstransport in den Cu02-Ebenen hingegen über lokalisierte Zustände in Form von
Sauerstof ehlstellen und Defekten erfolgt [77].
Da lokalisierte Zustände in der Barriere eine mögliche Quelle für l/f Rauschen in den
Kontakten darstellen [81], [82], sollte bei hohen Anforderungen an die Duscharmut ein mit
YBCO verwandtes Material verwendet werden, das sich innerhalb des metallischen Bereiches
des Metall-Isolator-Übergangs befindet und somit eine direkte Leitfähigkeit besitzt.

Dotiertes YBCO mit reduziertem Tc

Von Char et a1. wurde die ladungsträgerreiche Dotierung Y0 7Ca0 3Ba2Cu3®7.. [67], [86] und

die ladwagsträgerarme Dotierung YBa2Cu2779Co0221 G7-S , [67], [85 ] untersucht.
Bei diesem System wurden sehr geringe Grenzilächenwiderstände in der Größenordnung von
l0-10fem2 erzielt, so daß der normalleitende Widerst and durch das Ba ereimateria_F

bestimmt wird und eine metallische Temperaturabhängigkeit zeigt . Die Kontakte lassen sich
sehr gut durch das RSJ-Modell beschreiben und die Magnetfeldabhängigkeit des kritischen
Stromes weist gerade bei Co-dotierten YBCO auf eine vergleichbar homogene
Stromverteilung bin . Die Kontakte lassen sich außerdem gut mit klassischen Pro nity-Effekt-
Modellen beschreiben und es wurden Hinweise auf Andreev-Reflexion gefunden.
Die Problematik bei diesen Barrierenmaterialien besteht jedoch darin, daß die normalleitenden
Widerstände bei üblichen Kontaktdimensionen im m1-Bereich liegen und bei Kohärenzlängen
von ca. 10nna (siehe Tabelle 2 .3) nicht sehr große Barrierendicken verwendet werden können.
Bei Ca-dotiertem YBCO ist der kritische Strom bei 40nm so weit unterdrückt, daß die
Kontakte nicht bei 77K arbeiten . Bei Co-dotiertem YBCO tritt dies schon bei ca . 20nm ein.
Bei den Ca-dotierten YBCO-Barrieren besteht außerdem das Problem, daß die
Kontakteigenschaften stark von der Sauerstoonzentration abhängen und lokale
Abweichungen von der Fihrastöchiometrie auftreten [86].

Pseudokubisehe Perowskite mit metallischer Leitfähigkeit

Beispiele für Perowskite mit metallischer Leitfähigkeit sind die Oxoruthenate CaRuO 3 ,
SrRuO3 und Sr2Ru04 (siehe Tabelle 2 .2). Von Char et a1. wurde CaRuO3 [83] als
Barrieren aterial 3nters,?cht. Neben einer sehr hohen Parameterstreuung zeigen die U-I-
Kennlinien starke Abweichungen vom RS3-Modell . Von Antognazza et al . [84] wurde das
ferromagnetisehe SrRuO3 als Barrierematerial verwendet . Es wurden im wesentlichen
ähnliche Ergebnisse wie mit CaRuO 3 erzielt, mit dem Unterschied, daß bei Barrierendicken
oberhalb 25nrn möglicherweise aufgrund magnetischer Paarbrechung (siehe 2.3.2.3) kein

stro gehr existiert . Die erzielten AcR

	

.--N- Produkte entsprechen bei 77K (bzw.vveNe~N aa;

70K) in etwa den Werten, die mit den dotierten YBCO-Materialien erzielt wurden (siehe
Tabelle 2.3).
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Material RN RN RB[52cna2] Zitat

PrBCO
10r.nV (4,2K)

0,3mV (77K)

~
o,1-I052 10-8-10-7 40-60A [75],[481

,7Cao
'
3Ba2 C%u 3 07-ä 100[1V (77K) 20a50msZ 4. 10- 1U 1 i00.~

1
[861

_

~a2C3u2,79C3 o0,21C~7-S 15~.V (70K) 80-400m~2 1 . 10-9 70A [85]

CaRuO3
10mV (4,2K)

60p.V (77K)
0,352 1 . 10-8 44A [83]

SrRuO3
118

ImV (4'2K)

µ V(7 7K)

	

~

352

~

1•10-8

l

62A

I

[84]

11

Tabo2.3: Vergleich der Kontakteigenschaften der verschiedenen Barrierenmaterialien ; die
Ergebnisse fdr PrBCO sind lediglich eine Auswahl aus den Ergebnissen zahlreichen Gruppen

Die normalleitenden Widerstände sind, ähnlich wie bei den Kontakten mit Au-
Zwischenschichten, höher als von der Eeiti bigkeit des Barrierenmaterials erwarten werden
kann und werden auf einen enzalchenwiderstand von RB = 1 . 10-852cm2 zurdickgefi t . Es
lassen sich bei üblichen Kontaktflächen normalleitende Widerstände von 0,352-352 erzielen.
Die Ursachen fdr den Grenz[lächenw derstand bei diese: Materialien sind nach wie vor unklar
und die Transportmechanismen durch diese Grenzbäche unbekannt. Von Char et at [67]
werden die Unterschiede in den thermischen Ausdehnungskoeffizienten und die daraus
resultierenden Spannungen als mögliche Ursache fair den Grenz ächenwiderstand
vorgeschlagen.

2.4.3. Motivation , Aussicht

Der Oberblick Fiber die verschiedenen Barrierenmaterialien hat gezeigt, daß SNS-Kontakte mit
metallischer Barriere entweder sehr niedrige normalleitende Widerstände haben, wie im Fall
von Co- und Ca-dotiertem CO, oder der nordleitende Widerstand durch die SN-
Grenzfläche bestimmt wird, wie im Fall von Au und den Ruthenaten. PrBCO-Barrieren
ermöglichen hingegen hohe nordleitende Widerstände, die Tiber die Barrierendicken
kontrolliert werden können, jedoch stellen lokalisierte Zustände in den Barrieren mögliche
Rauschquellen dar.
SNS-Kontakte mit Au- und Ruthenatbarieren sind somit nach wie vor auch für technische
Anwendungen von Interesse, da die hohen Csrenzflächenwiderstände die Möglichkeit bieten,
normalleitende Widerstände im ,Q,-Bereich und IcRN-Produkte im mV-Bereich (bei 4,2K) zu
erreichen. Andererseits ist die Ausbildung einer hochohrigen Grenzfläche häufig mit einer
hohen Paraameterstreuung der SNS-Kontakte verbunden . Grundlage für eine bessere Kontrolle
der SN-Grenzfläche ist die Kenntnis möglicher Ursachen fn- die Entstehung hochohrniger
Bereiche und der Transportmechanismen in der SN-Grenzfläche.
Schwerpunkt dieser Arbeit ist die Untersuchung dieser Fragestellung in SETS-Kontakten mit
Ruthenat-Barrieren . Der Vorteil dieser Metalle gegenüber den CO-Verwandten-Material gen
ist, daß sie eine einfache Struktur und eine sehr stabile Ru4 -Konfig€araiion haben und somit
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nicht die Problematik besteht, daß sich in Abhängigkeit von den Prozeßbedingungen in den
Kontakten andere Sauersto onfigurationen ergeben . Da der spezifische Widerstand der
Ruthenate 2 Größenordnungen höher als der von Au ist, ist eine bessere Anpassung der Fermi-
Geschwindigkeiten zu YBCO (siehe 2 .12.1) und somit ein geringerer Grenzft .chenwiderstand
zu erwarten.
Neben materialspezifischen Ursachen, kann der Grenzflächeuwiderstand auch Ursachen haben,
die durch ex-situ-Prozeßschritte 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 vollständig in situ hergestellten
Grenzflächen angestrebt.
Da die Kopplung der supraleitenden Elektroden über die ab-Ebenen erfolgen sollte, wird
zunächst der Ansatz planarer Kontakte mit a-Achsen orientierten Multilagen verfolgt . Die
Untersuchung dieser Flerstellungs-Methode erfolgt an a-Achsen orientierten YBCO-PrBOO-
Multilagen.
Als Alternative dazu wird die Möglichkeit einer Proximity-Kopplung in e-Achsen orientierten
Multilagen untersucht . Dazu wird am Beispiel der YBCO-Au-Grenzflächen eine mögliche
Proximity-Kopplung an der Oberfläche eines c-Achsen orientierten Filmes untersucht .
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3. avis~~~~~g ~~~ Charakterisierung ~ ~~~ ~'~~~e und

. .Multilagen

IL Die Spntteranilage

3.1.1. Sputtern in ttof axis"- Geometrie

Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte die Eiim1ersteliung mit Hilfe der Kathodenzerstaubung
(Sputtem). Einen Überblick Tiber das Verfahren endet sich in der Literatur beispielsweise bei
[87] oder [88] . Beim Sputtern von CO ist es notwendig, dem Sprattergas Sauerstoff
hinzuzufiigen, da sonst keine ausreichende Oxidation des aufwachsenden Films gewährleistet
ist. Die Zugabe von 02 hat jedoch zur Folge, daß O --Ionen vorhanden sind, die in Richtung
des Substrates beschleunigt werden und dort zu einer Zerstörung des aufwachsenden Films
flthren.
Dieses Problem läßt sich lösen, indem der Druck in der Anlage so weit erhöht wird, daß eine
Thermalisierung der O--Ionen vor denn Auftreffen auf dem Substrat erreicht wird [18] . Eine
weitere Möglichkeit, den Besc

	

4'
G"

	

143 des Substrats mit~. negativen Ionen zu verhindern,	 dern, besteht
darin, das Substrat aus der Flugrichtung der Ionen zu entfernen, indem es um 90° gegen die
Kathode verdreht wird (siehe 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 Substrates gelangt.
Die Depositionsrate läßt sich dadurch erhöhen, daß unterhalb des Targets ein Magnet befestigt
wird (Magnetron-Sputtern), der die Ionen auf eine Kreisbahn zwingt und somit eine Erhöhung
der Ionendicbte in der Nähe der Targetoberfiche bewirkt.

Kathode

Targetl

,-,
v'
O -,
O	

----
0

	

Substrat

0
Abstand 2

Abb_3.1_ Geometrie des off-axis-Sputtern

Heizer

O
Abstand 'I

v
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3.1.2. Aufbau der Mehrkopfsputteranlage

im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Mehrkopfsputteraniage zur Abseheidirg von Multilagen
für die Herstellung von ST ,-IS-Kontakten aufgebaut. In Abbildung 3 .2 ist der Aufbau der
Sputteranlage schematisch dargestellt, der die in-situ Deposition dreier verschiedener
Materialien durch "off-axis"-Sputtern ermöglicht . Als Kathoden dienen Magaetron-Kanonen,
die für CO 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 während des
Sputterprozesses.
Als Kammer dient ein CF 150 Doppeikreuzstüick, das mit einem Turbomolekularpumpstand als
Pumpsystem ausgerüstet ist . Damit kann die Kammer bis zu einem Hintergr`emdd-uck von
ungefähr 1 .10-5mbar abgepumpt werden. Während des Sputterprozesses kann die
Turbomolekularpumpe über das darüberliegende Schieberventil gedrosselt werden.
Als Substratheizer dient ein Widerstandsheizer, der von K. Schmidt ( A-ZAT ) für den

Betrieb bei hohen. Temperaturen und hohen Sauerstoffdruek entwickelt wurde . Die Kontrolle
der Heizertemperatur erfolgt über einen Eurotherm-Temperaturregler zusammen mit 2
Thermoelementen, die in den Heizer eingelötet sind.
Um die thermische Ankopplung der schlecht leitenden Substrate an den Heizer zu
gewährleisten, werden sie mit Leitsilber aufgeklebt . Die Substrattemperatur liegt mit dieser
Methode ca . 50°C unter der des Heizers und hängt von den Strahlungseigenschaften des
bereits abgeschiedenen Films ab.
Das Sputtergas, ein Ar-02-Gemisch, wird Fiber einen Durchflußregler kontrolliert und oberhalb
des Substrates eingelassen.

Au

zur Pumpe

t'7i.~ le3&JE3e .dZ pEee
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3.2. Herstellung dünner Y a2C 307.8-Filme

Die Untersuchung des Wachstums diznner CO-Filme, die durch of axis-Sputter z hergestellt
warden, ist bereits von zahlreichen Gruppen beschrieben worden (z .B. [89], [90]) und war
nicht Gegenstand dieser Arbeit . Im Rahmen dieser Arbeit stand die Optimierung der dannen
YBCO-Filme entsprechend der Anforderungen, die fir die Herstellung von SNS-Kontakten
bestanden, im Vordergrund . So sollte neben den. guter, supraleitenden Eigenschaften der
YBCO-Filme deren Kristallqualität ein epitaktisches Wachstum weiterer Schichten
ermöglichen.
Desweiteren ist die Oberf,ächenranhigkeit der Filme fir die Eigenschaften der SM-Kontakte
von zentraler Bedeutung, da eine glatte ausscheid=ungsfteie Oberbäche Grundlage firr das
Aufwachsen kurzschlußfreier Barrieren ist (siehe auch 2 .1.2.2). Außerdem behindert
nichtstöchiometrisches Material die Proximity-Kopplung an der SN-Grenzfläche.

3.2 .1. Der Her stellungsprozeß

Die Substrate werden mit Leitsilber auf den Heizer aufgeklebt und zunächst außerhalb der
Kammer auf mindestens 100°C hochgeheizt, damit sich das Lösungsmittel nicht in der Kammer
oder auf den Targets niederschlägt . Vor dem Sputterprozeß wird die Kammer auf 1 .10-4mbar
abgepumpt und dann fir ca. 30min vorgesputtert.
In Tabelle 3 .1 sind die Standardbedingungen für die Herstellung e-Achserz orientierter YBCO-
Filme z€usarmmengestellt . In diesem Parameterbereich ergeben sich Sputterraten von 0,5-
lnru/miiiii.
Die Parameter wurden zur Optimierung der Filmeigenschaften um wenige Prozent geändert.
Die Veränderung der T argetoberfläche mit der Zeit macht ein ständiges Nachregem der
Parameter erforderlich. Bei Verwendung eines neuen Targets veränderten sich die Parameter
so, daß in der Regel eine neue Optimierung nötig war und sich erst nach einigen Sputterzyltien
stabile Bedingungen ergaben,.
Die optimale Substrattemper~atur variiert i die verschiedenen Substratmaater aiien (LaA1O 3
SrTiO3, NdGaO3) um 10-20°C.

Die Sauerstofbeladeprozedur fair einfache YBCO-Filme ist, wie auch von Gao [91] fir einen
offaxis-Sputterprozeß beschrieben wurde, sehr unkritisch . Deshalb wurde die Kammer

standardmäßig oberhalb des Phasenlibergangs orthorhombisch-tetragonal (T 600°C) (siehe
auch 2.1 .2.1) mit 1 Atmosph	 ä e Sauerstoff geflutet .

3

~

	

Druckli~„rclr~iuß rfä l .eistung 100 W

Vernättnis Ar:~2 2:1 DC -bias~~,-U~~.s -~0V - -80V

Ar-Durchfluß 68 SCCM Abstand 1 (siehe Abb.3 .1) 3-4 cm.

®2-Durchfl suf3 34 SCCM Abstand 2 (siehe Abb.3 .1) 3-4 cm

i

	

~`~_~as?►t~~ck 0.2 mbar 1~eizertemperatur 780°C-820'C
J

RaiJe3 .1 : Standard Itlerstellnngspararneter fir c-Achsen orientierte YB CO°Fii-e
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Abb.3.3 : R®ntgendiffraktogra

	

eines YBCO-Filrns im Bereich des 005-Reflexes ; Inset:
Rockingkurve des 005-Reflexes.

3.2 .2 . Die Eigenschaften dünner

Die Kristallstruktur

Abbildung 3 .3 ist der (005)-Reflex des Riintgendi0±aktogra es eines YBCO-Films auf
SrTiO3 und die Rockigkurve des Reflexes (siehe Inset) zu sehen . Der Film besitzt eine gute
Kristallqualität, da die Flalbwertsbreite der Rockingkurve 0,16° beträgt.

Abb.3.4: RBS-. und Channeling-Spektren eines YBCO-Films auf SrTiO 3 ; glatte Kurve:
Simulation.
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Abbo3oSo REM-AuI'nahme einer YBC®-®ber.däche auf SrTiO3

Die Orientierung der Filme ist c 1 zur Substratoberfläche und es konnten keine a-Achsen
orientierten Bereiche nachgewiesen werden. Aus der Lage des (005)-Reflexes ergibt sich fiir
die Länge der c-Achse 11,6 A, was nach [8] einem Sauerstoffgehalt von ca . 7 entspricht.

Rutherford-Rückstreuraten von 1% "minimum yield" (Definition siehe z .B. [93]) (Abb.3 .4)

bestätigen das nahezu einkristalline Wachstum der Fife.

Oberflächeneigenschaften
xii llid-i.lrlg J .J5

	

-Mikroskop-(?FE"iM@)- U a me der Oberlohe eines
fY.n L3.Ü~

	

istl d_e
S.~iG ~s4~itser-E ~e6+~Lae.rktronukn 1QV~.a,aia..,~, ~~~..x .R~

YBCO-Filnns zu sehen . In der linken Ecke ist ein Partikel -wahrscheinlich CuO- zu sehen, der
zur Fokussierung ausgewählt wurde ; ansonsten ist die Oberfläche weitgehend

ausscheidungsfrei . Die Morphologie des Films ist zeit dieser Untersuchungsmethode nicht zu
erkennen, so daß keine Aussagen über die Obe ächenrauhigkeit gemacht werden können.

Die Mikrostruktur

Die Untersuchung der Mikrostruktur erfolgte duck Tr'ansmissions-Elektronen-Mikroskopie
(1'EM) im Institut iizr Mikro strukturforschung des 1FF durch Herrn C .L. Jia. Informationen

über die Untersuchungsmethode und die Proben-Präparation finden sich z .B . in seiner

Dissertation [92] . In den untersuchten YBCO Filmen wurde reines c-Achsen orientiertes
Wachstum gefunden, doch fällt eine hohe Dichte von Wachstumsinseln auf (siehe Kapitel
2.1 .2 .2) . Der mittlere Abstand der Wachstisinsein, die durch Antiphasengrenzen voneinander
getrennt sind, beträgt 100n- 200nm .. In der 'i'EM-Aufnahme in Abbildung 3 .6 ist eine

' achstumsinsel mit einem Durchmesser von 200nm zu erkennen . An den Antiphasengrenzen

(mit gfeilen gekennzeichnet), sind häufig Y203-Einschif .sse zu zden. Dies ist ein Hinweis

darauf daß in dem verwendeten. Sputterregime ein leichter Y-Überschuß vorliegt [94] . Aus der

Morphologiie der Filme resultiert eine Obesflächenrau?higkeit von 3-5nm.
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Die Supraleitenden Eigenschaften

Durch eine Optimierung der Abseheiduugsparameter konnten Filme mit einem Tc von 90K
erzielt werden, wie in Abb .3.7 an dem induktiv bestimmten magnetischen Abschirm-Signal zu
sehen ist. Die kritischen Ströme der Filme, die an strukturierten Bracken (siehe Kapitel 4)
durch 4 Punkt-Messungen ermittelt wurden, waren typiseherweise 1-5 . 106 AIcm2 .
Üblicherweise hatten die YBCO-Filme mit guter Kristallqualität jedoch lediglich
Übergangstemperaturen zwischen 85K-90K. Dies ist konsistent mit den Beobachtungen
anderer Arbeitsgruppen [94], daß Y-reiche Filme im Gegensatz zu Cu-reichen Filmen zwar
glatte Oberflächen und höhere kritische Ströme aufweisen, aber ein niedrigeres Te als die Cu-
reichen Filme haben.

Da eine geringe Oberflächenraohigkeit ein Schwerpunkt bei der Optimierung der YBCO Filme
war, konnten die Filme nicht in einem Cu-reichen Regime abgeschieden werden, in dem die
Herstellungsbedingungen stabil in Bezug auf die Übergangstemperatur sind, aber viele CuO=
Ausscheidungen entstehen. Deshalb hängt die Übergangstemperatur der F i lme sehr empfindlich
von kleinen Prozeßänderungen ab.
Die Oberflächen waren aber zuverlässig nahezu frei von Ausscheidungen, so daß ie
Rauhigkeit der Filme von 3-5nm durch YBCO-Inselwachstum bestimmt wird.

3.3. Herstellung d nner Sr(Ca) u 3®Filme

Ursprüngliches Ziel dieser Arbeit war die Herstellung dünner Sr2RuO4-Filnie, da bei dieser
Struktur keine ferromagrietische Ordnung auftritt . Die Versuche di e Filme dieser Phase
herzustellen, scheiterten daran, daß stets die wesentlich stabilere ferromagnetische Phase
SrRuO3 gebildet wurde . Diese Problematik wurde auch von anderen Arbeitsgruppen
beobachtet [98] und bis jetzt gibt es keine Veröffentlichungen über die erfolgreiche Herstellung
dünner Sr2Ru04- Filme. Rahmen dieser Arbeit wurden deshalb die Perowskite SrRuO3
und CaRuO3 untersucht.
Neben der Kristallqualität sind die elektrischen und magnetischen Eigenschaften der Filme zu
untersuchen, da sie großen Einfluß auf die Eigenschaften der SNS-Kontakte haben können.

33d. Die Struktur und ihre Eigenschaften

In Abbildung 3 .8 ist die Struktur der
metallischen Perowskite SrRuO3 bzw . CaRuO3
zu sehen. Das zentrale Metallion (Ca bzw. Sr) ist
von RuO6 Oktaedern umgeben, die sich an den
Ecken

	

berühren und sieh dort ein
Sauerstoffatom

	

teilen .

	

Der

	

vierwertige
Ruthenium-lonenrumpf befindet sich in beiden
Verbindungen

	

in

	

der

	

sehr

	

stabilen
4d3Koufiguratian [95].
Die Sauerstoflkonfig= ration ist demzufolge sehr
stabil, so daß es nur bei CaRuO3 -x zur Bildung
von Phasen mit x�0 kommen kann [96].
Um .die metallische Leitfähigkeit der Struktur zu Abb .3.S: Struktur
verstehen, muß der Einfluß des Kristallfeldes auf CaRuO3 nach [68]
die Ru-Ionen in Betracht gezogen werden . So

35

von SrRuO3 :ozw.
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spaltet sich das d-Orbital der Ru-Ionen im kubischen Feld der Sauerstoff-Oktaeder in ein
höherenergetisches eg Dublett, bei dem die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen in
Richtung der negativ geladenen Sauerstofti:ganden sehr groß ist, und ein t 2gTriplett auf bei
dem die maximale Aufenthaltswahrscheinlichkeit zwischen den Liganden liegt und das somit
energetisch günstiger ist . Durch die Bindung zwischen dem p-Orbital des Sauerstoffs und den
t2g bzw. eg -Zuständen des Ru-Kations entsteht ein ic-Band mid ein antibindendes 1c"-Band.
Da das re g̀ -Band nur teilweise gefällt ist, kommt es zu einer metallischen Leitfähigkeit [68].
Während CaRuO3 antiferromagnetisch ist, weist SrRuO3 unterhalb 160K eine
ferromagnetisehe Ordnung auf [68] . Unter Berücksichtigung der metallischen Leitfähigkeit
liegt in den beiden Strukturen eher eine Band- als eine lokalisierte Elektronenmagnetisierung
vor [70] . In dieser Beschreibung kommt es in SrRuO3 aufgrund des im Vergleich zu CaRuO3
breiteren 4d-Bandes zu einer ferromagnetischen Kopplung.

Die Herstellung der SrRuO3 und CaRuO3 Sintertargets erfolgte in Zusammenarbeit mit Frau
Dr. Xu und Herrn Ata-Allah, bzw . der Firma "HI1'EC Materials" . Ein großes Problem besteht
darin, daß die Sintertemperatur nicht sehr hoch gewählt werden kann, weil sich die Struktur
oberhalb 1200°C zersetzt [96] und dann, da RuO leicht flüchtig ist [97], die richtige
Targetstöchiometrie nicht mehr gewährleistet wäre . Demzufolge sind die Targets nicht sehr
dicht gesintert und zeigen eine große Neigung zur Rissbildung durch thermische Spannungen
w"hrend des Sputterns.

3.3 .2. Eigenschaften dünner° SrRuO3-Filme

3.3.2 .1 . Herstellung und Charakterisierung

Bei der Herstellung dünner SrRuO3 Filme stand im Vordergrund, ein Verfahren zu finden, das
kompatibel mit dem Abscheidungprozeß flit YBCO ist.
In Tabelle 3 .2 sind die Standardparameter fi g die Deposition von SrRuO3 zusammengestellt.
Der Gasdurchflß Pntspricht dem Wert, der bei der Deposition von YBCO verwendet wird,
um die Herstellung von Multilagen zu erleichtern. Die Substrattemperatur wurde so niedrig
wie möglich gewählt, um Diffusionsprozesse bei der Multilagenherstellung zu minimieren . Die
Leistung wurde auf 80W (100W bei YBCO) reduziert, urn der Entstehung von Rissen in dem
porösen Target vorzubeugen.
Mit der Wahl der Parameter nach Tabelle 3 .2 ergibt sich eine Sputterate von ca . 0,6nni/min.

Verhältnis Ar :02 2: i Abstände siehe Tabelle 3 .1

	

il

Ar-Durchfluß 68 SCCM r'r-Leistung 80 W

®2-Durch#luß 34 SCCM DC-bias -140 - -180V

Gesamtdruck 0.2 mbar
II

HeizertemperaturHeizertemperatur 680°C-780°C

Tab.3.2: Standardparameter für die Deposition von SrRuO3

Die Kristallstruktur

In Abbildung 3.9 ist ein Ausschnitt des Röntgendif raktogrammes eines SrRuO3-Films auf
einem (100)-orientierten SrTiO3-Substrat zu sehen . Aus dem (002)-Reflex ergibt sich 3,97 A
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Abbo3e9ä Röntgendiffiaktogramm von SrRuO3 auf SrTiO3 (100); Inset : Rockingkurve des
SrRuO3-002-Reflexes.

als Gitterkonstante des pseudokubischen Gitters . Die Halbwertsbreite der Rockingkurve des
(002)-Reflexes beträgt 0,05°, was nahe der Auflösung der Apparatur liegt und d ie gute
Kristallqualität des Films beweist . Rutherford-Riickstreuraten von 3% "minimum yield"
bestätigen das nahezu einkristalline Wachstum der Filme (Abb .3 .10) und die richtige
Stöchioanetrie.Ahnliche Ergebnisse warden auch von anderen Gruppen erzielt ([99], [100]).
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Abb.3.10: RBS- und Channeling Spektren eines SrRuO3-Films auf SrTiO3 ; glatte Kurve:
Simulation Wait Sr:Ru = 1 :1 .
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Abb .3.d1: RAM-Mrahme einer SrRuO3-Oberflache ; Deposition.stemperatur : 800°C; es
treten Löcher in der sonst glatten Oberflache auf

Ober ffeheneigenschaften

Die Rauhigkeit der SrRuO3 Filme, die bei Depositionstemperaturen unterhalb 800°C
hergestellt wurden, lag unterhalb der Auflösungsgrenze des AFM (Atomic Force Microscope)
von ca. 0,5nm Eom et al . [100] berichten ebenfalls Fiber SrRuO3-Oberflächen reit
Rauhigkeiten von einigen A und sehen darin einen erweis auf "layer by layer"-Wachsturm bei
diesem Material . Erst bei Depositionstemperaturen im Bereich von 800°C treten Probleme auf
In Abbildung 3 .11 ist die REM®Aufnahme einer SrRuO3-0ber%che zu sehen, die bei 800°C
hergestellt wurde . Man sieht, daß es auf der sonst sehr glatten Oberfläche zur Ausbildung von
Löchern kommt.

3.3.2.2. Elektrische und magnetische Eigenschaften

Der elektrische Widerstand

Bei Raumtemperatur ist der spezifische Widerstand der SrRuO3-Filme mit 300[d-1cm um 2
Größenordnungen höher als Silber (pAg=1,6gncm [101]) und Gold (pAu=2,2pncm [101] ).
Die Temperaturabhängigkeit 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 Auftreten einer ferromagnetischen Ordnung haben.
Das Restwiderstandsverhälanis R(300K)IR(100K) ist mit 1,5 vergleichbar mit Ergebnissen
anderer Gruppen [100] fir dunne Filme, liegt jedoch unterhalb des Wertes 2,7 für Einkristalle

1711 .
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Abb.3.12: Spezifischer Widerstand eines SrRu®3-Filvns ; Depositionstemperatur: 790°C;
Filmdicke 12 Omn;

Magnetische Eigenschaften

In Abb .3 .13 ist die Temperaturabhängigkeit der Magnetisierung zu sehen, die mit einem
SQ -Suszepto .eter [103] in einem Magnetfeld von 700 G gemessen wurde. Man sieht
einen deutlichen Anstieg der Magnetisierung in dem Temperaturbereich (Th160K), in dem der
Knick im Temperaturverlauf des Widerstandes aufritt, wodurch bestätigt wird, daß dieser im
Zusammenhang mit dem Auftreten einer magnetischen Ordnung steht.
In dem gemessenen Temperaturbereich (bis 250K) Iä13t sich der Verlauf von x(T) nur sehr
schlecht durch ein Curie-Weiß-Gesetz beschreiben, so daß sich daraus kein zuverlässiger Wert

Abb.3.13: Temperaturabhängigkeit der Magnetisierung on SrRuO3 bei H 700G;
Depositionstemperatur 790°O; Dicke des SrRuO3-Films: 120nm;
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Abb.3.1 4: Ergebnisse der Hall-Effekt-Messungen eines dünnen SrRuO3-Filmes
(Depositionstemperatur: 790°C; Filmdicke: 35nm.) ; Temperaturabhängigkeit des a) Hall-
Widerstand , b) der Ladungsträgerkoizentration, c) der Hall-Beweglichkeit;

für die Curie-Temperata r ermitteln läßt . Bei 50K deutet sich ein Peak in der Magnetisierung
an, der auf einen Umorden mgsprozess der magnetischen Momente hinweist . Von Kanbayasi
[104] wird bei dieser Temperatur eine starke Änderung der magnetischen Anisotropie
beobachtet, die mit einer Verzerrung der RuO-Oktaeder und einer damit verbundenen
Umordnung des magnetischen Gitters begründet wird.

all .- :f ekt- ess nge

Durch die Messung des Hall-Effektes erhält man Informationen fiber die Konzentration der
Ladungsträger und ihre Beweglichkeit. Dabei wird die Hallspannung UH gemessen rind daraus
der isällwdderstar<d RH nach folgenderder BB,esuEüg aus der Breite der ra,Fvi+4elvali;l b, dem

eß.stron I und dem angelegten Magnetfeld B. ermittelt [105 :
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Die Messung des Hall-Effektes erfolgte innerhalb dieses Institutes in der Abteilung
"°Photovoltaik" . In Abbildung 3 .14a ist die Temperaturabhängigkeit des Flalhviderstandes eines
35nm dicken SrRuO3 Films zu sehen . Der Hallwiderstand hat ein positives Vorzeichen, was
bedeutet, daß der Ladungstransport über Löcherleitung erfolgt.
Der Verlauf des Widerstandes weist 2 Maxima auf Das erste Ma num oberhalb 50K tritt
ungefähr dort auf wo das Maximum in der Magnetisierung gefunden wurde (siehe Abb .3 .13).
Das zweite Maximum bei ca . 150K befindet sich in der Nähe der Curie-Temperatur der
ferromagnetischen Ordnung. Nimmt man an, daß nur Ladungsträger eines Bandes und einer
Polarität am Ladungstransport beteiligt sind, so ergibt sich die Ladungsträgerkouzentration n
aus dem einfachen Zusammenhang [105]:

RH=

1

	

n= -
1

ne

	

RHe

In Abb.3 .14b sind die Werte fir die Ladungsträgerl onzentration in Abhängigkeit von der
Temperatur zu sehen. Unterhalb 150K ist die Ladungsträgerkonzentration nahezu konstant,
wie es von einem Metall erwartet wird, jedoch mit p 1 . 1021c,;,-3 eine Größenordnung
niedriger als beispielsweise Au oder Cu (n. 1 . 10 21cmn3) . Dieser Wert entspricht in etwa der
Ladungstträgerkonzentration von YB CO (n 2-5 . 1021 em-3).

Die Beweglichkeit lru = Rx/p (Abb.3 .14c) ist sehr gering (ail0 cm 2/Vs), was bedeutet, daß
die Streuung der Ladungsträger eine große Rolle spielt . Unterhalb der Curie-Temperatur
nimmt LtH stark zu und erreicht ihr Maximum da, wo die Magnetisierungskurve einen Peak hat
(Abb.3.13) und es zu einer Umordnung des magnetischen Gitters kommt . Durch die
Umordnung der magnetischen Momente entstehen neue Streuzentren, die eine .Abnahme . der
Beweglichkeit zur Folge haben.

3.3 .3. Eigenschaften diinner CaRuO3-Filme

Die Herstellung der CaRuO3-Filme erfolgte mit den gleichen Parametern wie die SrRuO3-
Filme (siehe Tabelle 3 .2) . Das Problem bei der Herstellung von CaRuO3-Filmen bestand darin,
daß nur bei sehr niedrigen Substrattemperaturen eine Stcchiometiie x > 0,8 erreicht werden
konnte (siehe Abb .3 .15a) . Diese Filme weisen jedoch, wie die RB S-Channelin -Ergebnisse in
Abb.3.15a zeigen, eine vergleichbar schlechte Kristallqualität auf da die Mobilität der Atome
nicht ausreicht, ein gutes epitaktisches Wachstum zu ermöglichen . Mögliche Ursache fir diese
Probleme war, daß die verxdgbaren CaRuO3-Targets bereits ein 1?ut,.henium-Defizit . hatten
(x=0,8).
In Abb. 3.15b ist der Verlauf des Widerstandes fir CaRuxO3-Fihne mit verschiedenen
Stöchionaetrien x zu sehen. Während die Filme mit einer Stöchiometrie x 0,8 einen
metallischen Temp eraturverlauf zeigen, sind Filme mit x al 0,7 halbleitend. Die Kristallqualität
der halbleitenden Filme ist mit ->

~7ß
ni

°t'
0ni

V %0°iiti~t~eiieiic
"m"_ imilm-yxGi besserld' b, alse die der metallischen Filme

(siehe Abb .3.15b) und fällt somit als mögliche Ursache für die Abweichung von dem
metallischen Widerstandsverlauf aus .
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Abb.3.d5: a) Abhängigkeit der CaRux®3-Stöchiometrie x und des Channeling "minimum
yield" von der Substrattemperatur ; b) Temperaturabhängigkeit des Widerstands iiir CaRuxO3-
Filme mit x=0,8 und x=0,7;

Da keine Phasen mit einem niedrigen Ruthenium-Gehalt, z .B. Ca2RuOx (analog zu Sr2RuO4),
bekannt sind, wurde die Mikrostruktur solcher Filme durch '1'EM untersucht . Es konnten
jedoch weder Fremdphasen noch Verzerrungen des Gitters beobachtet werden . Die
pseudokubischen Gitterparameter a = 3,85 A; c = 3,83A entsprechen den aus der Literatur
bekannten Ergebnissen [100].
Es liegen also Rutheniumfelaistellen vor, die keine nachweisbare Gitterverzerrung verursachen,
aber -möglicherweise durch eine Verringerung der Ladungsträgerkonzentration- einen Metall-
Jsoiator-Übergang in der Struktur bewirken. Eine Temperung der Frame . in einem
Sauersto alasma, hatte hingegen keinen Einfluß auf die Leitft higkeit der Filme.

2 .~. E&gensch ias~~ä~ .der ~ä ~ä2~~ ~~~ ~
a
~Ää . -a

Ä~

Da sich die Herstellung von CaRuO3-Filmen mit der richtigen Stdch .imetrie bei dem
verfiigbaren Targetmaterial als sehr kritisch erwiesen hat, wurde ihm Rahmen dieser Arbeit
lediglich SrRuO3 als Barrierenmaterial verwendet . T. folgenden wird die Herstellung von
YECO-SrRuO3wMuliilagen beschrieben und die fdr die SNS-Kontakte relevanten
Eigenschaften vorgestellt.

3 .4 .1 . Deposition von Multilagen

Das Wachstum von SrRuO3 auf YBCO ist unkritisch, d .h . daß die Filmqualität hauptsächlich
durch die Qualität des YBCO-Films bestimmt wird. So wird iiblicherweise ein R BS -
"minim yield" der YBCO-SrRuO3-Doppelschicht von 3 bis 4% erreicht . Die Parameter fii.o.

50

-"mimim um yield"-

x

0,9
_

Ti

40

0,7
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Abb.3.16: REM-Aufnahme der Oberfläche von YBCO auf SrRuO3 (Substrattemperatur
800K); in den diamantfönnigen Auscheidungen läßt sich durch EDX Ruthenium nachweisen.

die Abseheidung von YBCO auf SrRuO3 sind hingegen sehr viel kritischer . Diese Problematik

wird im Folgenden diskutiert werden.

3.4 .1 .1 . i.terdiffusion

Wenn die Deposi onstemperatur für C(3 auf SrRuO3 zu hoch gewählt wird, kann es zurr

Interdifüsion kommen. Die TJbergangstemperatur bleibt dadurch zunächst unbeeinflußt, aber
es werden viele Ausscheidungen gebildet und es entsteht eine sehr rauhe YBCO-Oberfläche.In .

Abb.3 .16 ist die Oberfläche eines YBCO-Filmes zu sehen, der bei 800°C abgeschieden wurde.
In den diamantförmigen Ausscheidungen konnte mit Energie Dispersiver Röntgen-Analyse
(EDX) Ruthenium nachgewiesen werden. Dieser Effekt wird später in Zusun nenhang mit
TE -Untersuchungen genauer diskutiert, Das Problem konnte dadurch gelöst werden, daß die

Substrattemperatur auf 750°C reduziert wurde . Die YBCO-Filme wachsen auch bei diesen
niedrigen Temperaturen mit guter Kristallqualität c-Achsen orientiert auf und haben
ausscheidungsfreie Oberflächen.

3.4.12. Sauerstoffbeladung

Die Konfiguration des Sauerstoffs in den Ruthenaten ist so stabil, daß für die Diffusion von
Sauerstoff durch einen einkristallinen Film eine hohe Anregungsenergie erforderlich ist . Das hat
mix Folge, daß die Sauerstoffbeladung eines YBCO Films, der mit einem SrRuO3-Film bedeckt
ist, mit Schwierigkeiten verbunden ist . Diese Problematik wurde fu r : andere kubische

Perowsdute wie die Isolatoren SrTiO3 -end br~~_n	 NdGa03 ebe_nS_alis.. beobachtet [106 .~9lltil

Die normale Sauerstoffoeladung besteht darin, daß der Heizer bis auf ca 600°C abgekuiihlt wird
und dann die Kammer mit I atm Sauerstoff geflutet wird (siehe Kapitel 3 .1) . induktive

Messungen an YBCO/SrRu03- Doppelschichten, die nach diesem Verfahren beladen würden,
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den (005)-Reflex nach der
einstündigen Temperung bei 680°
C in euer Sauerstoff Atmosphäre.
Es lä (3t sich nur noch ein Reflex
erkennen, der mit c l1,66A einem Abb. 3.17 : 0-20-Scan des (005)-Reflexes einer YBCO-

Sauerstoffgehalt von x 6,9 und SrRuO3-Dreifachschicht : a) bei 600°C mit 02 geflutet

entern. Tc von 89K entspricht, was und abgekühlt b) lh bei 680° in 02 getempert

zeigt, daB der untere Film durch
dieses Verfabren ausreichend mit Sauerstoff beladen wurde . Dusch Messung der AC-
Suszeptibilität lä13t sich dieser Effekt an Dreifachschichten nicht nachweisen, da die
Abschirmung durch den oberen, gut supraleitenden Film ausreicht, um Magetfelder vollständig
abzuschirmen. Bei der Herstellung von SNS-Kontakten ist die oben beschriebene
Beladeprozedur unumgänglich, um die supraleitenden Eigenschaft der unteren Elektrode zu
gewährleisten.

3.4 .2. Mikrostruktur der YBCO-SrRuO3-Multilagen

Die beiden zentralen Probleme bei der Herstellung von Multilagen - die Interdifusion und die
Sauerstoffbeladung - konnten, hinsichtlich der globalen Filmeigensehaften wie Tc und
Kristallqualität, gelöst werden. Da fair die Eigenschaften der SNS-Kontakte die Qualität der
SIv-Grenzfläche von zentraler Bedeutung ist, muß die Frage geklärt werden, wie sich diese
Probleme in unmittelbarer Nähe der beiden Materialien auswirken. Die Untersuchung der
aV.P E~SF_5_-_ ._..If1~L4-_li_[ r _3__- . .1l1LLF Sill 7TEM lief1L kInformationen,	
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Abba3®l8 : TEM-Aufhahnae eines ` CO-SrRuO3- CO-Schichtpaketes

Aufschluß Fiber eine mögliche lnterdifasion an der Grenzfläche geben . Zum anderen kann

dadurch die wichtige Frage geklärt werden, wie die Fehlanpassung der beiden Materialien an
der Grenzfläche ausgeglichen wird.
In Abbildung 3 .18 ist eine '1'EM-Aufnahme einer YBCO SrRuO3-Dreifachschicht zu sehen.
Bei der unteren YBCO-Schicht zeigt sich die gleiche Welligkeit der Oberfläche, die schon in
Kapitel 3 .1 beschrieben wurde und ihre Ursache in dem Inselwachstum des Materials hat. Die

obere YBCO-SrRuO3-Grenzflache ist hingegen wesentlich glatter, d.h die SrRuO3-

Zwischenschicht gleicht die Unebenheiten im unteren YBCO-Film aus.
Es finden sich sowohl im oberen als auch im unteren YBCO-Fiirn Wachstuinsinsein mit einem
Durchmesser von 100-200nm, die durch Antiphasengrenzen voneinander getrennt sind.
Betrachtetman die Antiphase xgrenzen in der oberen YBCO-Schicht genauer, so enden sich
dort säulenfbnmige Binschiiisse (Abb .3 .19). Genauere Analysen mit EDX und Simulationen

[107] zeigen, daß es sich um ein kubisches Perowskit mit der chemischen Formel:

Bal-xSrxRu l-y-z 'yCuz03-d

und der Gitterkonstanten a=4,2A handelt . Eine ähnliche Struktur -BaLaRuCuO-, deren
elektrischen Eigenschaften jedoch hi gher unbekannt sind, wurde kiiszlich von Karabe et al.

beschrieben [108]. Die Antiphasen-Grenzen stellen also Kanäle dar, in denen es zu einer
Diffusion und Reaktion zwischen YBCO und SrRuO3 kommt . Solche säulenförmigen

Einschlosse finden sich ebenfalls in der unteren YBCO-Schicht, jedoch sind sie dort nicht so

dicht verteilt und ihre Durchmesser sehr klein .
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Die beobachteten Diffosionskanäle liefern auch eine Erklärung für die Oberflächen, die bei zu
hohen Depositions-1Temperaturefür YBCO auf SrRuO3 beobachtet werden (siehe Abb .3 .16).
Entlang dieser Kanäle bilden sich rutheniunihaltige Strukturen, die in Form von
Ausscheidungen an die Oberfläche wachsen.
Untersucht man die YBCO-SrRuO3-Grenzfläche im Bereich der Wachstumsinseln genauer, so
findet sich dort keine Interdifplsion von Atomen der beiden Materialien . In Abb .3.20 ist eine
hochauflösende TEM-Aufnahme der unteren YE00-SrRuO--GrenzIläche zu sehen.
Die Grenzfläche ist atomar scharf und besitzt viele Stufen, entsprechend der
Oberflächenmorphologie des unteren Films kurz vor der Deposition des SrRuO3-Films. Die
atomare Struktur der Grenzfläche konnte durch Simulation der TE -Bilder ermittelt werden
[109] und ist in Abb.3 .21 zu sehen.
Als erstes wichtiges Ergebnis ergibt sich,
daß der untere YBCO-Film, wie auch von
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Auf diese Weise ergeben sich extrem
spannungsarme Grenzflächen zwischen Abb .3.21: Atomare Struktur der YECO-SrRuO3-
YBCO und SrRuO3, an denen keine Gren	 äche
Inierdision stattfindet. Desweiteren
konnte gezeigt werden, daß die Oberfläche eines c-Achsen orientierten YBCO Films stets mit
einer isolierenden (00l)-BaO-Ebene endet . Das ist in Hinblick auf eine mögliche Proximity-
Kopplung in c-Riehtung von großer Bedeutung, da die (00l)-Grenz räche durch einen Isolator
gebildet wird, der eine starke Unterdrückung des Ordnungsparameters bewirkt (siehe Kapitel
2.3 .1 .2). Andererseits eröffnet die Oberfläche der YBCO-Filme, mit einer hohen Dichte
atomarer Stufen, die Möglichkeit einer Proximity-Kopplung über die a-b-Ebenen im
Stufenbereich .
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~e Herstellung von SNS®Kontakten

4d. Aufgabenstellung

lm Rahmen dieser Arbeit wurden Herstellungsprozesse fir verschiedene SNS-Kontakt-
Geometrien entwickelt . Die grundlegenden Herstellungsprinzipien waren aus verschiedenen
Veröffentlichungen bekannt, die jedoch zum feil sehr unvollständig waren, da in den meisten
Arbeiten die elektrischen Eigenschaften der Kontakte und nicht das Herstellungsverfahren im
Vordergrund standen. Außerdem sind die Verfahren häufig nicht auf die gegebenen Umstände
wie Filmoberflächen und -qualität, Barrierenmaterial und die "versteckten Parameter" der
jeweiligen Anlagen übertragbar.
In diesem Kapitel werden die Verfahren beschrieben, die entsprechend der gegebenen
Bedingungen optimiert wurden. Dazu werden zuerst die relevanten . Strukturierungsnaethoden
erläutert und anschließend die konkreten Herstellungsprozesse fir die folgenden Kontaktypen
vorgestellt:

1. SNS-Stufen-Kontakte
2. SNS-Rampenkontakte
3. Planare Kontakte aus SNS-Multilagen

Die Herstellung der verschiedenen Kontakte macht die Strukturierung der Substratmaterialien
`5.~56.[11
(

~ ~°y~

	

SrTiO3,

	

Z,zV„vr+.~heizScelr ci~fiten undV~, SrTiV~!1o
~, MgO), dfii~i[el YBCO-Filme, der normalleitenden

der Metallisierung aus Au erforderlich.
Bei der Wahl eines Prozesses für die Herstellung von Substratstufen ist zum einen wichtig, daß
die Oberfläche nicht geschädigt wird und somit ein gutes epitaktisehes Wachstnm der YBCO-
Filme gewährleistet
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Flankenform zu erzeugen, da die Entstehung von CO-Korngrenzen im Stufenbereich stark
von dem jeweiligen Stufenwinkel abhängt (siehe Kapitel 2).
Bei der Strukturierung von YBCO stand im Vorderemd, die supraleitenden Eigenschaften der
Filme so wenig wie möglich zu beeinträchtigen . Neben der Herstellung einfacher planarer
YBCO-Strukturen war es für die Herstellung von SNS-Rampenkontakten notwendig, gezielt
flache Flanken zu erzielen, um darauf ein komgrenzenfi.eies Wachstum weiterer Filme zu
ermöglichen.

4.2. Überblick fiber die Strukt-uriertmgmethoden

4.2.L Na3chemiscbe A ethoden

Naßchemische Ätzprozesse sind im allgemeinen vollkommen isotrop, so daß es zu einem
Unterätzen der Lackmaske kommt . Ein solches Verfahren eignet sich daäLn gut fir einen
Struktu ierungsprozeß, wenn lediglich grobe Strukturen erzielt werden russen und keine
steilen Flanken erforderlich sind .
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Maßchemisches Ätzen von CO

Die gebräuchlichsten Ätzlösungen, die eine kontrollierte Strukt urierung enuöglichen, sind eine
verdünnte Lösung von Phosphorsäure (H3P04) in Wasser [111] und eine gesättigte Lösung

von Ethylen-Diamin-Tetraacetat (EDTA) [112],[113] . Auf Grund des Unterätzens lassen sieh
nur Strukturen ? 5 Tanz zuverlässig mit diesem Verfahren erzeugen.
Eine Lösung von Brom in Ethanol [114] kann ebenfalls zur Strukturierung von YBCO
verwendet werden. Dabei entstehen an der YBCO Oberfläche Bromide von Y, Ba und Cu, die
in Ethanol gelöst werden können. Ein Vorteil dieser Lösung ist, daß sie zur Reinigung von
YBCO-Oberflächen verwendet werden kann, da sie bevorzugt Ba-reiche Hydroxyde und
Karbonate entfernt . Die Atzrate dieser Lösung ist entlang der ab-Ebenen sehr viel höher als in
c-Richtung, so daß es bei c-Achsen orientierten Filmen zu einem noch stärkerem Unterätzen
als bei isotropen Ätzlösungen kommt und sehr flache Flanken entstehen [74] . Ein Nachteil der
starken Anisotropie besteht darin, daß sowohl Atzrate als auch Atzprofil stark von der
Kristallqualität der Filme abhängen.

Naßchemisches Atzen von Gold

Die Verwendung einer Jod-Kaliumjodid (HU) Lösung ermöglicht das selektive Atzen von
Gold und Silber auf YBCO [115] . Sie bietet eine einfache Möglichkeit, grobe Strukturen zu
ätzen. Problematisch sind Metalle, insbesondere Ag-Schichten, die bei hohen Temperaturen
aufgedampft wurden und eine Metall- CO- f'usionsschicht gebildet haben . Diese
Diffusionsschicht läßt sich nicht mit einer Jod-Kaliumjodid-Lösung entfernen.

4.12. Das onenstrabl-Ätzen

	

E)

Mit dem rein. physikalischen lonenstraiilätzen (ME) lassen sich beliebige Materialien
strukturieren und auf Gnd des stark gerichteten Charakters nahezu senkrechte Flanken
erzeugen. Mit der Möglichkeit, die Proben gegenüber denn. lonenstrakl zu kippen, lassen sich
gezielt Atzproflle einstellen . Da dieses Verfahren nicht selektiv ist, ist ein kontrolliertes Atzen
von Muitilagensystemen nur schwer möglich . Demzufolge muß die Endpunktkontrolle optisch
bzw. über eine Analyse des abgetragenen Materials durch SIMS (Secondary Ion Mass
Spectroinetry) vorgenommen werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Oxford-Zonenstrahl-Ätzanlage mit einer 15cm Kaufmann-
Quelle [116] verwendet . Es besteht die Möglichkeit, den Probenteller zu rotieren und um
Winkel von 0 0-90 aus der Normalen wegzukippen . Desweiteren wird der Probentel er
st da

	

ig bis auf -12°C gek ihlt.

SrTi03 2,3r~n +/nrin

.. A 561_
LSL~A .a. V~ JJ.7.LE .F/ 3JJ1PF

~a2Cu3 07, l~r~ a.2Cu307 4ntn/tniu

SrRuO3 3, 5nna/xnin

Au
,,

13, Snxn/zuin

Tab. 4.1: ME-Ätzraten der verwendeten Materialien bei I= 44mA, U=250V
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AbbAd : Abhängigkeit der Ätzrate für SrTiO3 von der Stromdichte 5 bzw . der
Beschleunigungsspannung U.

Die Ätzraten

Die Ätzrate wird im wesentlichen durch die Stromdichte, die Beschleunigungsspannung und
den Verkippungswinkel bestimmt . Bis zu einer Stromdichte von 0,15 mAcm- 2, unterhalb der
sich kein Strahistrom mehr extrahieren läßt (I = 28 mA), nimmt die Atzrate linear mit der
Stromdichte ab, wie in Abb .4.1a am Beispiel von SrTiO3 zu sehen ist . Bis zu einer Spannung
von ca. 300V nimmt die Ätzrate ebenfalls linear mit der Beschleunigungsspannung ab
(Abb.4.1b).
In Tabelle 4.1 sind die Ätzraten bei U=250V, I = 0,25 mA/crn2 (I=44mA) fir die relevanten
Materialien zusammengestellt.
In Abb .4.2 ist die Atzrate von SrTiO3 in Abhängigkeit vom Verkippungswinkel zu sehen . Die
Atzrate nimmt zunächst zu, da die Impulskomponente parallel zur Ober läche zunimmt . Bei ca.
50° ergibt sich eine maximale Ätzrate . Bei größeren Winkeln nimmt die Ätzrate mit cosO ab,
da der Strahl tiber ein großes Gebiet auf der Probe aufgeweitet wird und somit die effektive
Straf dichte stark abnimmt [117] . Ein solches Maximum in der Winkelabhängigkeit findet sich
bei YBCO und sämtlichen Substratmaterialien [29] . Bei manchen polykristallinen Metallen wie
Au [117] und Nb [29] eilt die Ätzrate über dem gesamten Winkelbereich mit cosO ab.

Ätzschädigung

Die Schädigung der Krxstallstr',aktur d,areh den Ionenbeschuß,hängt im wesentlichen von der
Eindringtiefe der Ar+-Ionen ab, die far Energien unterhalb 600eV im Bereich von wenigen.
Atomlagen liegt [117] . Eine Schädigung findet also nur dort statt, wo die probe nicht mit Lack
bedeckt ist . Bei der Strukturierung von YBCO ist dies dann kritisch, wenn ein supraleitender
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Abb.4.2c Abhängigkeit der Ätzrate von SrTiO3 vom Verkippungswinkel
bei U-500V, J=0,5 mA /cm2

Übergang über eine Ätzkante benötigt wird oder Mehrlagen nur bis auf die untere YBCO-
Schicht durchgeätzt werden.
Die Wärmeentwicklung während des Ätzprozesses spielt eine weitaus größere Rolle . Die

Erwärmung der Substratmaterialien ist im allgemeinen unproblematisch, jedoch kann der lack
an Kanten und kleinen Strukturen lokal sehr stark erhitzt werden, so 4aß er sich anschließend

nur schwer entfernen läßt.
Das l:onenättzen von YBCO ist wesentlich kritischer ; da-aus -der Probe -bei Erwärmung im
Vakuum verstärkt Sauerstoff herausdiffundiert und eine drastische Verschlechterung der
supraleitenden Eigenschaften zur Folge haben kann. (siehe Kapitel 21 .1)
Die Erwärmungder Proben lä13t sich durch eine Reduzierung der Atzleistung verringern.
Jedoch ist es nichtsinnvoll, mit kleineren. Beschleunigungsspannungen als 200V zu ätzen, da
unterhalb dieses Wertes eine drastische Verringerung der Materialabtragung stattfindet (siehe
Abb. 4.1) . Die meistens Atzprozesse warden deshalb mit U=250V und einer Stronadicbte von

0,25mA/cm2 , d.h_ einer Leistung von 62,5 m /cm2 ausgeführt (Atzratem siehe Tabelle 4 .21).

Desweiteren kann einem Aufheizen dadurch entgegengewirkt werden, daß die Probe gekühlt
wird und Atzpausen eingeführt werden, in denen die Wärme abgeleitet werden kann . Dabei ist

die thermische Ankopplung der Proben . an die Kühlung von • zentraler Bedeutung . Das

Aufkleben der Proben auf den Probenteller durch eine diinne Vakuimifett-Schicht konnte die
gewiinschte Kuhlang nicht gewährleisten., da der Photolack sich in Folge lokaler Überhitzung
häufig sehr schlecht Bisen ließ . Außerdem läßt sich das Fett schwer entfernen und bringt

Kohjenstof7eri=nreinigungen nit sick Beide Probleme konnten dadurch gelöst werden, daß
die Proben an Stelle des Vakumufettes mit Leitsilber auf den Probenteller aufgeklebt 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 auftreten. Die Verwendung von
Niobmasken hat jedoch den Nachteil, daß die Substrate bei diesem Prozeß in Kontakt mit Nb,
reaktiven Gasen (SF6) oder Säuren (') kommen, was zur Verunreinigung und Schädigung
der Oberflächen f arm kann. Die durch einen solchen Prozeß geschädigten Oberflächen
erschweren ein gutes CO-Film Wachstum [29] und verursachen stets ausscheidungsreiche
YBOO-Oberflächen.
Selbst bei der Verwendung von einfachen Lackmasken wurde häufig beobachtet, daß die
während des Atzens mit Lack bedeckte Substratseite viele Ausscheidungen aufweist, während
die ionengeätzte Seite weitgehend sauber ist (siehe Abb .4.3) . Daraus folgt, daß es während
dem mit einer Erwärmung verbundenen lonenätzen zu einer Reaktion zwischen Substrat und
Photolack kommt, die eine Schädigung der Substratoberfäche zur Folge hat . CO-Filme, die
auf solchen Substraten abgeschieden werden, zeigen eine sehr rauhe Oberfläche, mit einer
hohen Dichte a Ausscheidungen.
Werden die Substrate vor der Strukturierung mit einer diinnen Gold-Schicht bedeckt (20nm
50i ai) (siehe auch [118] ), so kann einer Reaktion mit dem Maskenmaterial vorgebeugt
werden. Diese Gold-Schicht läßt sich durch einen zweiten lonenätzschritt schnell und ohne
eine Beeinträchtigung des Stufenprofils entfernen, da die Atzrate von Gold 6 mal höher als die
von SrTiO3 ist (siehe Tabelle 4 .1) und somit nach Abätzen einer 30jim &ken Au-Schicht
lediglich. 5nm SrTiO3 entfernt werden. Substrate die nach diesem Verfahren hergestellt
warden, zeigen stets sehr glatte Oberflächen.
Diese Methode ist auch bei der Strukturierung von CO von großem Vorteil, soweit nicht
die spätere Entfernung der Gold-Schicht problematisch far die jeweilige Struktur ist . Die Au-
Deckschicht beugt nicht nur einer Reaktion mit dem Photolack vor, sondern schützt die

CO-Schicht auch während der Photolithographie vor dem Kontakt mit Lösungsmitteln und
der Entwickleriliissigkeit.

Abbe4e3 : SrTiO3-Substrat, das mit einer Lackmaske (ohne Gold-Schutzschicht) geätzt wurde;
Verkippungswinkel für den lonenstrahl 70°
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Abb,4a4: 'IEM-Aufnahme einer SrTiO3-Stufe (70° Verkippung mit Rotation) auf die ein

YBCO-'ihm abgeschieden wurde > 35° Stufenwinkel, keine Korngrenzern.

E 1u 3 der Ätzpara eter• auf das Rampenprofil

Die Herstellung von steilen Stufen und mit Verkippungswinkeln des Ionenstrahis bis 30° von
der Normalen wurden ausblich von K . Herrmann in seiner Dissertation untersucht [29] . Im

Rahmen dieser Arbeit ~erden größere Verkippungen mit der Zielsetz ung untersucht,

Stufenwinkel < 45° zu erzeugen und damit Korngrenzen im Stufenbereich ganz zu vermeiden
(siehe Kapitel 2 .1 .2 .3).
Der Abschattungseffekt der Ionen an einer Stufe kann zur Erzeugung flacher Stufen genutzt

werden. Das ehrt jedoch dazu, daß an gegenüberliegenden Flanken auf einer Probe

unterschiedliche Stufenwinkel entstehen . Da dies f die Herstellung von integrierten
Schaltungen eine große Einschränkung bedeutet, wurde ein Verfahren gesucht, das auf beiden
Flanken das gleiche Rampenprofil liefert.
Dazu wurden Stufen unter verschiedenen Verkippumgsvdnkeln geätzt und die Stufenprofile

durch IBM untersucht . Das erforderliche Stufenprofcl - ca . .30° auf beiden Flanken- ergab sich

bei Auer Verkippung des Ionenstrahis um 70° aus der Normalen, wenn die Proben währendrr--
des Ätzprozesses rotiert wurden (siehe Abb .4.4) . Verzichtet man auf die Rotation, so . ergibt

sich auf der abgeschatteten Seite ein Stufenwinkel von ca . 10° und an der gegenüberliegenden

Flanke, an der der Ionenstrah1 in die Stufe hineintriffi, ein Winkel von ca. 45° .
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4.2.3 . Lifttoff Prozeß

Ein Lift-of Prozeß mit Photolack ist bei YBCO und anderen epitaktischen Materialien nicht
möglich, da die Filmbscheidung bei Temperaturen um 800°C und in Anwesenheit von
Sauerstoff erfolgt und organische Lacke unter solchen Bedingungen verbrennen.
Eine Alternative dazu besteht darin, eine Maske aus CaO zu verwenden [119], die stabil
gegenüber den Depositionsbedingu .ngen ist und sich anschließend in Wasser Ellen läßt . Die
Jnterdifusiou zwischen YBCO und CaO ist ein großes Problem bei dem Prozeß . Deshalb wird
eine Difisionsba_*riere (z.B . ZrO2) zwischen der YBCO-Schicht und dem porösen CaO
benötigt. Dieser ZrO2-Film sollte in situ aufgedampft werden, da CaO sehr stark
hygroskopisch ist und die Oberfläche bereits durch die Luftfeuchtigkeit degradiert [120].

43. Herstellung von SNS-Kontakten an S s ats fe

Die Herstellung von SNSsXontakten mit Ag und Au an einer Substratstufe wurde von Ono et
al. [62] bzw. Diatb et al . [61] vorgeschlagen (siehe auch Kapitel 2.4 .2 .1) . Die Erzeugung
eines Abrisses im YBCO-Film an einer Substratstufe hängt jedoch sehr . spe	 ifsch von dem
jeweiligen Abscheidungsverfahren und den Herstellungsparametern ab.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde in Zusammenarbeit mit der TU-Mu nchen untersucht, ob es
möglich ist, durch thermisch reaktives Verdampfen [121] unter einem Winkel von 45° einen
Filmabriß au Substratstufen zu erreichen . Der mögliche Vorteil eines solchen Verfahrens
gegenüber üblichen Sputterprozessen (siehe Kapitel 3) ist, daß bei einem Proze;3druck
unterhalb 1 .10-4 mbar

	

` a 'die rüi~~lere freie Weglänge größer ist und somit die .e e ff~E,1 si7ex Lei.~ürng

der Atome besser erhalten bleibt . Durch eine vergleichsweise niedrige Substrattemperatur ist
die Mobilität der Atome und somit die Chance für eine Nizkleation im Stufenbereich
möglicherweise geringer als bei einem Sputterprozeß.
Für diesen Kontakttyp sollte die Substratstufe möglichst steil sein, um einen Abriss des Y.BCO-
Films zu ermöglichen. Die Substratoberfläche sollte weitgehend fei von Verunreinigungen
sein, da diese im Stufenbereich Kristallisationspunkte fier Ausscheidungen bilden, die falls sie
supraleitend sind, die Au-Barriere kurzschließen können, bzw. falls sie isolierend sied, die
Kopplung der YBCO-Elektroden behindern.

Der Herstellungsprozeß

Die . Stufen in SrTiO3 bzw. MgO wurden durch lonenstrahlätzen unter einen Winkel von 15°
erzeugt (Herstellungsparameter siehe Tabelle 1 im Anhang) . Dadurch ist gewährleistet, daß ein
Stufenwinkel von ca . 80° entsteht und die Redeposition von Material an der S.~i .B.ii~ minimiert
wird [29] . Durch eine Au-Schutzschicht können Verunreinigungen auf der Oberfläche und im
Stufenbereich zuverlässig verhindert werden (siehe . Abschnitt 4 .2). Der nachfolgende
Herstellungsprozeß ist in Abbildung 4 .5 schematisch dargestellt. Die Abscheidung der YlBCO-
Filme. erfolgte durch thermisch reaktives Verdampfen [121] unter einem Winkel von 45° von
3_l vF eruaflgJ1eLq
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Richtung Gold aufgedampft (Abb .4 .5b).
Die eigentlichen Kontaktbrücken mit Breiten von 2-8p .m wurden durch lonenstrahlätzen aus
diesem Schichtpaket erzeugt . Die mit dem lonenätzen von YBCO verbundene Problemaa
wurde in Abschnitt 4 .1 .2 beschrieben. Zuletzt wird die Probe im Bereich der Stufe und auf den
Bondpads mit Lack bedeckt und das restliche Au durch eine iod-Kaliumjodid-Lösung (siehe
4.1.1) entfernt (Abb .4.5c), um eine Vierpunktmessung am SNS-Kontakt zu erreichen .
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Abb.4.3: Herstellung von SNS-Kontakten mit Au: a) gerichtete Deposition des YBCC-Films;
b) gerichtete Deposition des Au-Films; c) Entfernung des restlichen Au-Films mit Jod
Kglii , r ;oai d

Problematik: Fil abriß

Die Unterbrechung des YBCO-Filrns an der Substratstufe wurde untersucht, indem Proben
ohne Au-Bedeckung hergestellt wanden und der Widerstand von Mikrobriicken gemessen
wurde, die über die Stufe verliefen. Der Widerstand von 2-8 m breiten Brücken betrug bei
Raumtemperatur maximal 30-50kd und bei tiefen Temperaturen 10-100k i
Das bedeutet, daß Materialablagerungen an der Stufe vorhanden sind, die jedoch nicht
supraleitend sind . Dieses Ergebnis entspricht den Beobachtungen anderer Arbeitsgruppen [621
EDX-Untersuchungen von Bong et al . [122] haben gezeigt, da13 das Material im Stufenbereich
hauptsächlich aus CuO besteht.
Problematisch bei dem oben beschriebenen Test ist, daß die YBCO-Filme nicht mit einer
Schutzschicht bedeckt waren und somit die Gefahr besteht, daß dünne supraleitende Bereiche
im Stufenbereich vorhanden sind, die an der Urmgeb=ungslui schnell degradieren, aber bei den
SNS-Kontakten durch eine Au-Bedeckung geschützt sind . Die Problematik dieser möglichen
Kurzschlüsse wird in Kapitel 5 in Zusammenhang mit den elektrischen Messungen an den
Kontakten noch einmal diskutiert.

4.4. Herstellung von Rampen-Kontakten

Eine ab-Kopplung der supraleitenden
Elektroden in einem c-Achsen orientierten
Film läßt sich durch die Geometrie des
Rampen-Kontaktes (Abb.4.6) erzielen.
Gleichzeitig ergeben sich sehr kleine
Kontaktflächen, da eine Dimension durch
die Filmdicke bestimmt wird.
Die : zentrale technologische Aufgabe bei
der
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Abb.4.6: Geometiric des Rampenkontaktes
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Das bedeutet zum einen, daß die Stufe so flach sein muß, daß keine Korngrenzen entstehen,
die eine Reduzierung der Stromdichten bewirken (siehe Kapitel 2 .1 .2 .3) . Zmri anderen sollte
der Struktarierungsprozeß keine Schädigung des YBCO-Films im Stufenbereich bewirken, die
eine Reduzierung der Stromtragfähigkeit zur Folge hat.
Die Herstellung der Stufe kann durch lonenätzen [123], durch Filmabscheidung Fiber einer
Schattenmaske [124] oder durch naßchemisches Atzen [74] erzeugt werden . bit Rahmen dieser
Arbeit wurden folgende Methoden zur Rampenherstellung untersucht:

® Brom-Ethanol-geätzte Kanten
Ionengeätzte Kanten

Die CO Filme und SrRu03-Zwischenschichten wurden durch off axis-Sputtem hergestellt
(siehe Kapitel 3).

4.4 .1. Kontakte mit naßchesch geätzten Kanten

Von Faley et al. [74] wurde feir die Herstellung von Ramp en-Kontakten eine Brom-Ethanol-
Lösung verwendet. Mit dieser Methode ergibt sich ein sehr flacher Stufenwinkel von ca . 3°, da
die Ätzrate der Lösung in ab-Richtung 15 mal größer als in c-Richtung ist (siehe auch 4 . L 1).
Solche Rampen können sehr große kritische Ströme tragen, da die lokale Stöchiometrie an der
ernte durch die Atzlösung nicht verändert wird [114].
Da gewöhnliche AZ-Lacke aufgrund ihrer Löslichkeit in Ethanol nicht benutzt werden können
und keine einfache Möglichkeit zur Belichtung von MAMA-Lack zur Verfügung stand, wurde
im Rahmen dieser Arbeit eine Doppelschicht aus CaO, und ZrO2 als Atzmaske verwendet.
Die CaO-Schicht bietet die Möglichkeit, die obere YBCO-Schicht im Uberlappbereich zur

Abb.4.7: Naßchemische Herstellung von Rampenkontakten; a) Strakurierung der Atzmaske
durch einen Photolack-Lift-on; b) Atzen der Rappe Fait Brom -Ethanol; c) Abseneidung von
Baniere irnd oberer Elektrode ; d) CaO-Lift-off: Entfernen der oberen Elektrode im

ed.. :iJ UGildkJ~l UGl erl,Ji
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unteren Elektrode durch Lift-off (siehe 4 .1 .3) vollständig zu entfernen und somit zusätziliche
Strompfade e-Richtung .-u verhindern . Die ZrO2 -Schicht dient als eigentliche Atzi..aske, da
sie durch Brom Ethanol nicht geätzt wird. Die Präparation der Lift-offMaske (siehe Abb .4.7a)
wird im Anhang beschrieben und ist dort in Tabelle 2 zusammengefasst . Der im Rahmen dieser
Arbeit verwendete Prozeß zur Herstellung von SNS-Kontakten mit Brom-Ethanol geätzten
Kanten ist in Abbildung 4.7 schematisch dargestellt.
Die Rampe wird in einer 0,3 prozentigen Lösung von Brom in Ethanol geätzt (Abb .4 .7b) und
gründlich in Ethanol und schließlich in Propanol gespult. Da zu lange Atzzeiten Flankenwinkel

>60° zur Folge haben können [74], ist darauf zu achten, daß die Probe nach dem Durchätzeu
des YBCO-Films direkt aus der Ätzlösung entfernt wird.
Nach einer zusätzlichen 02-Plasmareinigung (30nahi bei 300W Mikrowellenplasma 2.45GHz)

wird die Barriere und die zweite YBCO-Schicht in situ durch "offaxis"-Sputtern aufgebracht

(Abb.4.7c). Bei der Verwendung von SrRuO3 -Zwischenschichten ist nach der Abscheidung
eine einst=ündige Sauerstoffbeladung bei 680°C notwendig, a eine ausreichende Beladung der
unteren Elektrode zu gewährleisten (siehe Abschnitt 3 .4 .1 .2 .).
Nach der Deposition wird die Probe feir ca . 15 min in Wasser eingelegt und die Schichten im

Überlappbereich mit Ultraschall bzw. mechanisch geliftet (Abb .4.7d). Schließlich werden aus
dem Schichtpaket durch lonenstrahlätzen die eigentlichen Kontaktbriicken mit Breiten von 2-

20µm strukturiert und die Gold-Kontakte für die Bondkontaktierung der Probe aufgedampft.
Die Qualität der YBCO-Rampe wurde untersucht, indem mit diesem Verfahren Kontakte ohne
Barrierenschicht hergestellt wurden . Es ergaben sich kritische Stromdichten > 10 6Afem2 bei
77K, was bedeutet, daß der Strom nicht durch die naßgeätzte Grenzfläche begrenzt wird.
Mögliche Auswirkungen des naß chemischen Ätzens auf die SET-Crenz1.ehe werden in Kapitel
7 in Zusammenhang mit den elektrischen Eigenschaften der SNS-Kontakte diskutiert.
Der Nachteil des Verfahrens liegt darin, daß sich die Stufenform nicht nur it der Atzdauer
verändert, sondern auch stark von der Filmqualität abhängt . Da die verwendeten Mime Defekte
beispielsweise an den Antiphasengrenzen aufweisen (siehe Kapitel 3), wurden sehr
unregelmäßige Rampenprofile beobachtet.
Auch das CaO-Lift-offVerfahren hat sich als sehr unzuverlässig herausgestellt, da die Proben
über längere Zeit in Kontakt mit Wasser sind und der CaO-Lift-of nicht immer funktioniert.
Deshalb wurde dieses Verfahren bei den ionengeätzten Rampen-Kontakten nicht verwendet.

4.4.2. Kontakte mit ionengeätzten Kanten

Es gibt verschiedenen Veröffentlichungen Tiber die Herstellung von Rampenkontakten durch
lonenstrah atzen [48], [125] . Die Parameter hängen jedoch solar spezifisch von der
Konfiguration der jeweiligen Atzanlage wie z.B der lonenquelle und der thermischen
Ankopplung der Proben ab, so daß die Parameter nur begrenzt auf die vorhandenen
Bedingungen übertragbar sind . Es mußte also in Rahmen dieser Arbeit ein Prozeß entwickelt
werden, der nut der vorhandenen Konfiguration die Herstellung flacher CO-Stufen
gewährleistet und ei e mög hebst geringe Schädigung des YBCO-Fiians im Bereich der Rampe
zur Folge hat.

In Abbildung 7 .8 ist eine Übersicht über den Prozeß zu sehen, der für die Herstellung der: SNS-
Kontakte mit ionengeätzten Kanten verwendet wurde .
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Abb .4.8: Herstellung eines Rampenkontaktes mit ionenstrahlgeätzter Kante ; a) Strukturierung
der MgO-Maske durch Lift-of b) lonenstrahlätzen der Rampe, c) Abscheidung von Barriere
und oberer Elektrode, d) Starierung der Mikrobrücken und Entfernen des oberen CO-
Films irn Uberlappungsbereich

Die .Ätzmaske

Als Ätzmaske wurde bei den ionengeätzten Rampen ein amorpher Isolator verwendet, der
durch einen Lift-oft Prozeß strukturiert werden kamt . (siehe Abb.4.8a) . Diese Methode hat den
Vorteil, daß die Atzmaske gleichzeitig in den nachfolgenden Prozessen als Isolationsschicht
genutzt werden ka_ n, um den Stromßuß in c-Richtung zu verhindern.
Es wurden die Isolatoren amorphes MgO (a- gO) und CeO (a-CeO) als Maskenrnaterial
getestet. Mit einer CeO-Maske wurde der untere Y CO Film während des zweiten
Depositionschrittes durch die Diffusion von Ce so stark geschädigt, daß er nicht mehr

auch bei
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y'tets.cc [128]supraiertend war . Dieser Effekt ~tiiarde auch ; .z n..`~/t.en~-~r~.zts~agezz beobachtetb.vaClrundd.:

auf die Bildung von Ceraten wie z .B . . BaCe zurückgeführt. Es muß also bei der Wahl des
Isolatoxmaterials darauf geachtet werden, daß die Neigung zur Interdiffiasion mit CO gering
ist. Bei MgO wurde ein solcher Effekt nicht beobachtet und somit für die Herstellung der
Kontakte verwendet. Die Stellen . für die Kontaktierung der unteren Elektrode werden mit
Photolack bedeckt und müssen somit nicht nachträglich durch einen weiteren Atzprozeß
freigelegt werden. Desweiteren wird mit diesem Prozeß eine Kontatnination der Rampe. mit
Lackbruchstücken während des Atzprozesses verhindert.

Ein Nachteil des Verfahrens ist, daß dieser Isolator nicht bei hohen Temperaturen epitaktisch
aufgewachsen werden kann, da er sonst nicht mit einem einfachen Photolack Lift-of
strukturiert werden kann . Demzufolge ist auch der obere CO-Film amorph und es lassen
sich keine weiteren Lagen epitaktisch aufwachsen .
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loneustrahlitee ►?

Spannung 250V

Strom 44m A

Kippwinkel 70°

Rotation ja

Atzintervalle 30s/30s

Tabe4e2 : Präparation und Nachbehandlung der YBCO-Rampen

Rampenherstellung

Die YBCO-Rampen worden durch Ionenstr-ahlätzen unter einem Winkel von 20°
(Verkippungswinkel 70°) erzeugt (siehe Abb .4.8b), da durch 'fEM-Untersuchungen (siehe
Abb.4.4) gezeigt werden konnte, daß sich damit auf beiden Ätz-Flanken ein Stufen ini:el von
etwa 35° ergibt (siehe Abschnitt 4 .2) . Die Parameter fir den Ionenätzprozeß sind in Tabelle
4.2 zusammengestellt (siehe auch [127]). Die Endp , kontrole des Atzprozesses wurde
durch SIMS vorgenommen, wodurch vermieden wurde, tief in das Substrat hineinzuätzen und
die Rampe nachträglich durch riickgesputterte Substratatome zu verunreinigen.

Abseheidung von Barriere und oberer Elektrode

Nach dem Ionenätzen der Rampe wurden der Lack auf den Bondpads und mögliche
Verunreinigungen an der Stufe im Sauerstoffplasma ( 30 min bei 300W ) entfernt . Die Probe
wurde danach in die Sputteranlage eingebaut, in einer Atmosphäre Sauerstoff auf die
D epositionste ieratur von YBCO hochgeheizt mid bei diesen Bedingungen ca . 10 min

getempert. Ein solches Verfahren wird von verschiedenen Gruppen angewendet, da REED-
Untersuchungen gezeigt haben, daß es innerhalb weniger Minuten zu einer Rekristallisation der
teilweise amorphisierten Oberfläche kommt [129] . Die Sauerstoffbeladung der Stufe durch
diesen Prozel3schritt spielt keine Rolle, da Sauerstoff wieder ausdiffundiert, wenn die Kammer
auf einen Sputterdiuek von 0,2 mbar abgepumpt wh-d.
Deshalb ist es wichtig, daß die gesamte Probe nach der Deposition von Barriere und oberer
YBCO-Schicht in Sauerstoff abgekühlt und dadurch wieder voltständig beladen wird. Bei der
Verwendung von SrRuO3-Barrieren muß die Probe ca . lh bei 680°C getempert werden, um
eine ausreichende Beladung der unteren YBCO-Schicht zu gewährleisten (siehe 3 .4.1 .2). Die
Prpparationsschritte fix= die Stufenherstellung . sind in Tabelle .4.2 noch einmal
zusammengefasst.

Schließlich werden aus dem Schichtpaket in einem weiteren Ionen.ätzprozeß die eigentlichen
Kontaktbrücken mit . Breiten von 2n.m-20um s raktoriert 'md dabei der Y.BCO-Film im
Uberlappbereich zur unteren Elektrode größtenteils entfernt (Abb .4.8d). Als letztes werden die
Gold-Korntakte für die Bondkontaktierung der Probe aufgedampft . Genauere Angaben über
den Prozeß und die Lithographieschritte Enden sich in der Diplomarbeit von C .Rob e [127].

11

	

Reinigen Ausheilen

1 atm 02; 800°C; 1 0min

Beladung der unteren VBCO-Sehieht.

1 atm 02; 680°C; lh
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Die Qualität der auf diese Weise hergestellten YBCO-Rampen wurde dadurch getestet, daß
Rampen-Kontakte ohne Barrierenschicht hergestellt wurden . Es warden krtische Stromdichten
im Bereich > 10 6A/cm2 bei 77K erzielt, was bedeutet, daß der kritische Strom dem eines
ungestörten Films entspricht und der Einfluß der ionengeätzten Grenzfläche im wesentlichen zu
vernachlässigen ist . Eine Reinigung der Rampen nach denn lonenätzen mit einer Brom-Ethanol-
Lösung (0,01%) flihrte nicht zu einer Erhöhung der kritischen Stromdichten, sondern lediglich
zu einer Zunahme der Ic-Streuung auf einer Probe (siehe [127]) . Der Einfluh des
Ionenätzprozesses auf die Kontakteigenschaften wird in Kapitel 7 in Zusammenhang mit den
elektrischen Messungen, im Vergleich mit den anderen Kontakttypen, genauer diskutiert
werden.

4.5,, Herstellung planarer Kontakte

Eine Kontaktgeometrie, in der beide
YBCO-N-Gezzzfl.ächen in situ
erzeugt werden können, sind
planare Kontakte, die aus YBCO-
N-YBCO-Dreifachschichten (siehe
Abb.4.9) hergestellt werden.
Die Herstellung planarer Kontakte
wurde von verschiedenen Gruppen
beschrieben (z .B . [130], [133]).
Dabei handelt es sich um
komplizierte Prozesse, die aus der
Technologie

	

onventioneller
Supraleiter auf die Hochtemperatur-Supraleiter übertragen wurden . Die Kontaktfläche der
erfolgreich realisierten Josephson-Kontakte beträgt zwischen 20x20iam 2 und 100xI00pna2
[133], so daß die Wahrscheinlichkeit für einen Kurzschluß innerhalb des Kontaktgebietes sehr
hoch ist . Tm Rahmen dieserer Arbeit wurde e

1Ll 1 1 VProzeß entwickelt, bei dem die BesonderheitenE	 	 ein

	

V.en iltwl
der YBCO-Filme berücksichtigt und die Anzahl der Prozeßschritte minimiert wurden. Dadurch
ist es möglich, Kontakten mit Flächen von 2prm•2 .m herzustellen. Neben der Empfindlichkeit
der YBCO-Oberfläche gegenüber Entwicklerfliissigkeit und Umgebungsluft, mußte auch
berücksichtigt werden, daß der Auflösung der Photolithographie durch die kleinen verft gbaren
Probengrößen (10mm 10snm) Grenzen gesetzt sind.

Der Prozeß ist in Abbildung 4 .10 . schematisch dargestellt ; z• den Grundprinzipien gehört:

die Probe wird vor jedem Strukturierungsschritt großflächig mit Au bedeckt
die Kontakt-Säulen ergeben sich an Oberkreuzungen schmaler Bahnen

1 .) Strukturierung der unteren Elektrode

Die Dreifach _ _3_schic_S !. _htern, dSeren Herstellung in Kapitel4 3 3 7~ _ _ _Y ~_•. _L _beschiiieben

	

~e, werden direktwerden ~ :ee_k~t nachward e,
der Abscheidung in-situ mit einer ca. 30nm dicken Gold-Schutzschicht bedeckt . In einem
ersten Lithographieschritt wird der Bereich mit Lack bedeckt, der später als untere Elektrode
bzw. als deren. Zuleitung dienen i.adrd . Der Rest der Probe wird durch Ionenstrablätzen bis auf
das Substrat durchgeätzt (siehe Abb .4.l0a). Eine Endpunktkontrolle erfolgt dabei entweder
durch SlvlS oder durch einfache Sichtkontrolle . Die Parameter sinn in Tabelle 3 im Anhang
dieser Arbeit zusammengestellt . Die Lackmaske wird durch einen Umkehrprozeß strukturiert,

Abb.4.9: Geometrie des planaren SNS-Kontaktes
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Substrat

	

g 0

	

YBCO

	

Barriere

b.4.10: Schematische Darstellung der Prozeß schritte der M , i genstrukturieru ng:
a) Strukturierung der unteren Elektrode ; b) Seitenisolierung und Planarisierung ; c) Au-
Abscheidung und Strukturierung der oberen Elektrode ; d) der Kontakt ergibt an der
Überkreuzung der beiden Elektroden

da flit den anschließenden Lift-off Prozeß eine negative Lackflanke (siehe Lackproffl in
Abb.4.10a) von essentieler Bedeutung ist.

2 .) Seitenisolierung

Durch die Wahl der Geometrie (siehe Abb .4.10) gibt es außerhalb des Kontaktgebietes keine
Überlappungen zwischen der unteren Elektrode und der oberen Zule_g. Es müssen also nur
die Seitenwände isoliert werden, an denen die Au-Zuleitung später die Säule iiberkreuzt . Zu
diesem Zweck wird die Lackmaske des 1 .Ätzprozesses fax einen °'seif align`° LifC-oxz-Prozeß
genutzt_ Die Seitenisolierung erfolgt also schon vor dem Durchätzen auf die untere Elektrode.
An den Isolator miissen die folgenden Anforder€zngen gestellt werden:

e gute Haftung auf dem Substratmaterial
G gute Haftung von Gold auf dem Isolator
e geringe Schädigung von CO durch Di tsion von Isolatoratomen

Die I afungseigenschaflen von gesputterten SiO2 waren sehr gut, jedoch konnte eine
Erhitzung des Photolacks während des Sputterprozesses nicht verhindert werden, wodurch der
anschließende Lift-off Prozeß sehr erschwert wurde. Dieses Problem konnte dadurch
vermieden werden, daß SiO2 doch Elektronenstrahl-Verdampfen abgeschieden wurde, jedoch
waren die Haftungseigenschaften solcher . Filme auf den Substratmaterialien sehr schlecht . Die
Haftungseigenschaften von gedampftem SiO sind wesentlich besser, jedoch bestellt bei allen
O deu SiO2-x die Gefahr, daß durch die Diffusion von Si-Atomen eine Schädigung des
Supraleiters verursacht wird .
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Materialien wie a-PrBaCuO, et-SrTiO3 und a-Mg® eignen sich sehr gut %r diesen Prozeß, da
sie sehr gut auf dem Substrat haften und auch keine Schädigung durch lterdiffitsion auftritt.
Der Isolator MgO hat sich bei diesem Prozeß bewährt, da er sich leicht Elektrouenstiahi-
Verdampfen läßt und nicht gesputtert werden muß.

Die Form der Lackmaske und die damit verbundene Angriffsfläche das Lösungsmittel ist
fir die Zuverlässigkeit des Lift-off-Prozesses von zentraler Bedeutung. So ist es von großem
Vorteil, wenn keine kleinen Kontaktflächen freigelegt werden müssen, sondern lange schmale
Bahnen, in die das Lösungsmittel leicht eindringen kann. Da aufgrund der kleinen
I robengrößen keine exakte Kontaktbelichtung möglich ist, treten stets Verzndungen der
Lackmasken auf; die den Lift-off erschweren. Deshalb ist es für den MgO-Lifl-off wichtig, daß
der Lack durch einen ITmkehrprozeß strukturiert wird. Dadurch entstehen negative
Lackflanken (siehe Abb .4.l0a) und es wird die Entstehung von MgO-Zäunen an der
Abzißkante verhindert, an denen die anschließend aufgebrachte Gold-Zuleitung sehr leicht
abreißen katte.

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

Entscheidender Vorteil der im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Strukturierungsmethode
gegenüber dem von anderen Gruppen verwendeten Verfahren (z .B . [1331) ist, daß die
Strukturierung der Au-Zuleitung und das Durchätzen auf die untere Elektrode in einem Schritt
erfolgt. So wird die Probe vor dem zweiten Lithographieschritt komplett mit einer Gold-
Schicht bedeckt (Abb .4.10c), die bereits als obere Zuleitung dient (Abb .4.l0d) . Diese Gold-
Schicht sorgt desweiteren fur einen Schutz des Schichtpaketes vor Lösungsmitteln und
Entwicklerflüissigkeit und für eine gleichmäßige Belichtung von Strukturen mit sehr
verschiedenen Reflexionseigenschaften (Au, YBCO, MgO).
Das Durebätzen des Schichtpaketes bis auf die untere YBCO-Elektrode wird dadurch sehr
erschwert, daß ihr YBCO kein selektiver Trockenätzprozeß zur Ven%gung steht. Die
verfigbaren naßchemischen Ätzprozesse sind fair die wenigsten Barrierenmaterialien selektiv,
außerdem können an Irt.omogenitäten der Barriere Löcher his durch die untere Elektrode
entstehen.
Das Freilegen der unteren Elektrode muß also ebenfalls durch lonenstrahlätzen erfolgen . Da
bei diesem zweiten Atzschritt nur noch ca . 1% des Substrates mit Material bedeckt ist (siehe
Abb.4.I0a), liegt das resultierende SIMS-Signal unterhalb der Nachweisgrenze . Deswegen ist
die Atzdauer in der Regel die einzige Möglichkeit, diesen Atzschritt zu kontroffieren. Die
Parameter für den 2. Strukt€urierungsprozeß sind aus Tabelle 4 irr Anhang zu entnehmen.
In Abb.4.11 ist die REM-Aufnahme eines Kontaktes nach den bisher beschriebenen
Strukturierungsschritten zu sehen.

4.) Durchtrennen der oberen Zuleitung

Die bisherigen Strukturierungsschritte liefern lediglich eine Dreipunktmessung am Josephson-
Kontakt da die Gold uleitungen zur oberen Elektrode nicht supraleitend werden, Die
Messungen sind reit einem Restwiderstand behaftet, der durch den Kontaktwiderstand
zwischen Gold und YBCO zustande kommt . Eine korrekte Vierpunktmessung erfolgt erst
dann, wenn die Goldzuleitung durchtrennt wird. Dies ist jedoch technologisch schwierig, da
das Ionenstrahlätzen nicht selektiv ist und die darunterliegenden Strukturen bei diesem
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bei Kontaktflächen mit 0 > 10p.m erfolgreich durchgeführt erden . Dew..,;folge sind die
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Abb,4,11 : REM-Aufnahme eines planaren SNS-Kontaktes ; Kontaktfläche: 6tzm•6µm

Messungen an den Kontakten häufig lediglich Dreipunktmessungen und mit einem
Restwiderstand behaftet.

Zu der Schädigung der c-Achsen-orientierten Multilagen durch den Strukturierungsprozeß ist
zu sagen, daß sich das Tc der unteren Schicht durch den Prozeß nicht um mehr als 2°C
verringert, obwohl diese Schicht bei dem Durehätzen einem direkten lonenbeschuß ausgesetzt
ist.

Strukturierung a-Achsen-orientierter illuitilagen

Ein besonderes Problem bei der Strukturierung von a-Achsen orientierten Filmen besteht darin,
daß die Filme sehr empflndlich in Bezug auf Sauerstoffverluste sind, da die Cu®2-Ebenen an
der Oberfläche frei liegen und die Sauerstoffdiffusion innerhalb der Cu02-Ebenen wesentlich
größer als in c-lichtzag ist . Bei der Multilagen.-Striuktuur errung muß die untere Elektrode
freigeätzt werden, so daß es zu einem direkten Beschuß des a-Achsen orientierten Films
kommt. So flirte ein ftinfminiitiges Anätzen (88mA, 500V, 30s/30s) eines a-Achsen
orientierten Films zu einer Verringerung von T c um 20K und einer deutlichen Verbreiterung
der (k00)-Rockingkurven. Das zeigt, daß es nicht nur zu einem Verlust von Sauerstoff
sondern auch an einer .Sehädiarn der Kristallstrdstrr kor=t.
Die Strukturierung a-Achsen orientierter Multilagen ist somit ein besonders kritischer Prozeß
und auch nach dem oben beschriebenen Verfahren können Schädigungen nicht vollständig
vermieden werden.

Ein Hauptproblem bei dem technischen Einsatz der planaren

	

CO-N- . 3CO-.Kontakte
besteht darin, daß die obere Elektrode nicht auf einfache Weise supraleitend kontaktiert
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werden kann, wie es in der Nb-Teehnologie möglich ist. Dies ist jedoch für die meisten
technischen Anwendungen, z .B. SQUIDs erforderlich.
Wenn die obere •Elektrode mit CO-Zuleitungen verbunden .werden soll, so muß nicht nur
ein epitaktischer Isolator verwendet werden, sondern es muß auch gew3hrleistet sein, daß der
YBCO-Fihn die "Schnittstelle" Isolator-obere Elektrode (siehe Abb .4 .9) ungestört überwächst.
Dies ist insofern schwierig, als schon Stufen in der Größenordnung von 10nm Korngrenzen im
YBCO-Film verursachen [132] . So liegen bisher keine Veröffentlichungen Tiber eine
erfolgreiche supraleitende Kontaktierung der oberen Elektrode vor.
Trn Rahmen dieser Arbeit wurde auf Grund dieser Probleme ebenfalls auf eine supraleitende
Kontaktierung verzichtet, da die Untersuchung der Transporteigenschaften von SNS-
Kontakten und nicht die technische Anwendung im Vordergrund stand .
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Eig ~nse aften planarer Kontakte ans a-Ac- sen

orientierten Multilagen

5.1 . Motivation
Planare SNS-Kontakte haben den großen Vorteil, daß beide SN-Gr-enziiäehen in situ
hergestellt werden können (siehe Abb_S .1) . Da die Transparenz der YBCO-N-Gr°en läch e
e-Richtung vermachlässigbar ist (siehe Abschnitt 2 .3 .2 .1), muß die Kopplung der YBCO
Elektroden Fiber die ab-Ebenen erfolgen und somit a-Achsen orientierte Filme verwendet
werden. Im Rahmen dieser Arbeit worden die Transporteigenschaften von pianaren Kontakten
aus a-Achsen orientierten YBCO-PrBCO-YBCO-Multilagen untersucht.
PrBCO eignet sich gut als Barrierenmaterial in SNS-Kontakten, da zum einen die
Gitteranpassung an CO sehr gut und zum anderen die Fehlanpassung der Fermi-
Geschwindigkeiten zu YBCO geringer als bei den Edelmetallen ist . Durch den hohen
spezifischen Widerstand (psa-10flem) besteht die Möglichkeit, daß die normalleitenden
Widerstände der Kontakte durch die PrBCO-Schicht und nicht durch den
Grenzflächenwiderstand bestimmt werden (siehe 2.4.2 .2 .).
Es gibt verschiedene Veröffentlichungen über Rampenkontakte mit PrBCO-Barrieren (z .B.
[48], [74]) .Von Hashimoto et al. [133] und Barmer et al . [134] wurden planare Kontakte aus a-
Achsen orientierten YBCO-PrBCO-YBCO-Multilagen hergestellt.

Bei der Herstellung dieses Kontakttypes sind sowohl an die Filmherstellung als auch an die
Strukturierung hohe Anforderungen gestellt . Das Herstellungsverfahren .f ir die Kontakte
wurde in Kapitel 4 .4 beschrieben. Dieses Verfahren wurde im Laufe dieser Arbeit entwickelt,
so daß gerade die SNS-Kontakte, die in diesem Kapitel diskutiert werden noch nicht unter
optimalen Bedingungen hergestellt wurden. Deshalb wurden beispielsweise lediglich SNS-
Kontakte mit Kontaktflächen zwischen 10 . 10 nn2 und 50 .501am2 realisiert.
Die in dieser Arbeit verwendeten a-Achsen orientierten Filme und Multilagen wurden von E.
Sode im. Rahmen seiner Dissertation hergestellt [78] . An dieser Stelle folgt deshalb nur ein
kurzer Überblick über die Gesichtspunkte der Filmherstellung, die fir das Versta narns der
Kontakteigenschaften von Bedeutung sind

Abb.5.1 : Planarer Kontakt aus ä.-Achsen orientierten Multila$en.
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5.2. Überblick Tiber die Herstellung a-Achsen orientierter Filme

Bei hohen Depositionstemperaturen wächst YBCO c-Achsen orientiert auf Wird die
Substrattemperatur verringert, so entstehen zunächst a-Achsen orientierte Bereiche und
schließlich kommt es zu einer vollständigen a-Achsen Orientierung des Films.
Ein. Problem bei der Abscheidung von a-Achsen orientierten Filmen bei tiefen Temperaturen
besteht darin, daß diese Filme trotz guter Kristallqualität eine stark verringerte
Sprungtemperatur haben. Bei einer direkten Deposition auf dem Substratmaterial warden
Sprungtemperaturen zwischen 10K und 40K erreicht, bei einer Bekeimung des Substrates mit
PrBCO konnte Tc auf 55-65K gesteigert werden [78].
Von ham et al . [135] wurde ein Verfahren vorgeschlagen, bei dem die Abscheidung bei tiefen
Temperaturen begonnen wird und nach erfolgter Keimbildung die Substrattemperatur erhöht
wird, um eine höhere Sprungtemperatur zu erreichen . Durch das "Template" wird das a-
Achsen Wachstum stabilisiert und ein Umschlagen der Orientierung bei höheren Temperaturen
verhindert . Mit diesem Verfahren (Template : 710°C; später 760°C-770°C) wurden
Sprtmgten pera€thera oberhalb von our . en-6 cht [78].
Der Nachteil der Filme, die mit der Template-Methode hergestellt wurden, besteht darin, daß
sie eine wesentlich höhere Oberflächenraaihigkeit besitzen, was für die Herstellung von
kurzschlußfreien Filmen einen großen Nachteil darstellt.

Messung von Strom- S ann ngskennlinien

Da die Kennlinien der iosephson-Kontakte durch äußere Störungen stark verändert werden
können (siehe Kapitel 2 .2.), muß die Meßapparatur gut gegen äußere Störungen abgeschirmt
werden. Eine Entkopplung von den 5011z-Störungen des Netzes wurde dadurch erreicht, daß
eine batteriegespeiste MeBelek-tronik verwendet wurde . Um die Einkopplung äußerer
hochfrequenter Wechselfelder zu verbis dem, wurden sämtliche Zuleitungen mit Tiefpassfitem
versehen . Die Proben warden während der Messung mit einer Cryoperm Ummantelung
versehen, um statische äußere Felder abzuschirmen.
Zur Messung der Strom- Sparinungskennlinien wurde den Kontakten -über eine
batteriegespeiste Quelle ein Strom eingeprägt und die abfallende Spannung am Kontakt
gemessen. Das Spannungssignal wurde arm. den Faktor 10-10000 verstärkt und wächst auf
demOszilloskop beobachtet.
Zur Verarbeitung der Daten konnten die I-U-Kennlinien über einen 12-bit-Analog-Digital-
Wandler mit einem Rechner aufgenommen werden . Das Ausgangssignal der batteriegespeisten
Stromquelle wurde dazu Eber das Spam iungssignal des Analog-Digital-Wandlers mit dem
Rechner gesteuert . Während der Stromrampen wurde das Spannungssignal an der Probe durch
einen Verstärker an den Spannungspegel des Analog-Digital-Wandlers angekoppelt und von
dem Rechner aufgenommen (siehe auch [140]).
Die Temperaturabhängigkeit der : Transporteigensehaflen wurde entweder in einem
Verda ferkiyostat (Firma Leybold) oder durch thermische Artkopplun g an das Heliumbad
einer Heliumkanne gemessen. Iie Messung der Temperatur erfolgte Tiber einen
Platinwiderstand .

	

.
Zur Messung der Kontakte unter Mikrowelleneinstrahlung befand sich ein Koaxialkabel im
Probenstab. Der Innenleiter des Kabels wirkt als Antenne und wurde bis auf wenige Millimeter

Probe herange fxührt Dadurc w°r dYe Übnrtragun r sinn Freque ze bis zu 11v HuzQ3A Ii .AV AAVLV ALYA üAa~VA6aAAL . A~üµaLA VAA vv üA . . .v vvvA Clü~,auab vvu aavanvaavu bis ~+a• +•
möglich .
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Zur Messung der Magnetfeldabhängigkeit der Kontakteigenschaften wurde ein Helmholtz-
Spuienpaar konstruiert, das an den He-Kryostaten angebracht würde und dort Messungen In

Magnetfeldern bis 150G ermöglicht . Um einen schnellen Überblick über die
Magnetfeldabhängigkeit des kritischen Stromes zu bekommen, konnte eine kleine Spule im
Probenstab genutzt werden, mit der Magnetfelder bis ca . 10G erzeugt werden konnten . Diese
Messung erfolgte Fiber einen Komparator mit einem Spannungskriterium von 10µV, so daß die
lc(H)-Abhängigkeit direkt am Oszilloskop oder auf dem. Monitor des Rechners beobachtet
werden konnte.

5.4. Eigenschaften der SNS-Kontakte
Die meisten SNS-Kontakte warden aus Multilagen hergestellt, die nach dem Template-
Verfahren (siehe 5.2) abgeschieden wurden . Es wurden zum Vergleich auch Kontakte aus
Multilagen hergestellt, die ohne Template abgeschieden wurden und glattere Oberflächen,
jedoch ein verringertes `pc hatten.

SNS-Kontakte aus Dreifachsehichten mit Template-Verfahre.

Es wurden ca . 20 Proben mit PrBCO-Barrierendicken zwischen 50nm und 150nm strukturiert.
Dabei wurden mit Kontaktflächen zwischen 10 .m•10..m und 50..m•50i.m kritische Ströme

zwischen 500.tA und 20mA bei 4,2K erreicht (Stromdichten : 102A/cm2 und 105 AJcm2). Es

konnten bis maximal 75K Cooperpaar-Ströme beobachtet werden.
In Abbildung 5 .2 ist die Kennlinie eines Kontaktes mit einer Barrierendicke von 100nm zu
sehen. Der kritische Strom läßt sich weder durch Mikr€iwellenstralihng noch durch ein äußeres
Magnetfeld unterdrücken . Der normalleitende Widerstand konnte deshalb auch nur aus der

Abb,S,2: l-U-Kennlinie eines Kontaktes mit 100ama Parrierendicke; Kontaktf€äche:
Kontakt wurde mit der Template-Methode hergestellt .

n es
2l1 GU~iiiCT .
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Abb,5.3 : I-U-Kennlinie eines mit dem Template-Verfahren hergestellten Kontaktes (50 .n .
50 .m) mit 100~+m Barrierendicke bei verschiedenen Temper aturen;
Inset: Temperaturabhängigkeit des kritischen Stromes.

Extrapolation der I-U-Kennlinie zu hohen Spannungen mit 0,070 abgeschätzt werden . Die I-
U-Kennlinien der Kontakte weisen einen hohen Exzeß-Strom auf und können nicht durch das
RSJ-Modell beschrieben werden (siehe Kapitel 2 .2 .2).
Der ermittelte Wert liegt mehrere Größenordnungen unter dem normalleitenden Widerstand
von 250, der sich aus p=101)cm bei einer PrBCO-Schicht von 100ern berechnet.
Die meisten Kontakte weisen "flux-flow'-Onliche Kennlinien auf, die auch bei hohen
Temperaturen nicht RSJ-äimiich werden (siehe Abb .5.3) . Die Temperaturabhängigkeit des
k itisc ey~ Stromes

	

5 .3

	

WiderstandAiRALA~JLAAd1J. IJ .Lles hatL istbL im InsettL ,e, Abbildung .J zu sehen . Der normalleitende
(1 N' = 0,30), der sich aus diesen Kennlinien abschätzen läßt, ist temperaturunabhängig.
Es konnte kein eindeutiges Skalieren des kritischen Stromes mit der Kontaktfläche beobachtet
werden. 1n Abbildung 5 .4 ist der kritische Strom bei verschiedenen Temperaturen in
Ahängigkeit von der Baiiierendicke zu sehen. Die Meßpunkte lassen sich bei allen
Temperaturen durch einen exponentiellen Verlauf Ic-exp(-d N) mit der Kohärenzlänge E =
70nm beschreiben. Bei kleinen Barrierendicken (d=50nm) weicht der gemessene kritische
Strom von dem exponentiellen Verlauf ab.

SNS-Kontakte aus Dre aehsehiehten ohne Template

Es warden SNS-Kontakte aus Multilagen, die ohne Template ab geschieden warden, mit
Barrierendicken von 50nm und 100nm hergestellt . Wie bei den Kontakten mit Template
konnten kritische Stromdichten bis 10 5A/cm2 bei 4,2K gemessen werden. Cooperpaarströme
konnten bis 65K beobachtet werden . Die I-U-Keimlinien der Kontakte zeigten bei tiefen
Temperaturen (T<40K) eine Hysterese (siehe Abb .5 .5) . Die Temperaturabhängigkeit des
kritischen Stromes ist in Abbildung 5,6 zu sehen_ Der kritische Strom konnte durch ein äu .E3eres
Magnetfeld (maximal 150G)

	

ca. 1% moduliert werden (siehe Inset Abb .5.6).

15K -
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Abb.5.4: Abhängigkeit des kritischen Stromes von der Barrierendieke bei verschiedenen
Temperaturen; Kontaktfläche: 10 .m•10,m; Kontakte wurden mit Template-Methode
hergestellt .
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Abb.5.5: Kermiinien eines . Kontaktes, der ohne Template-Verfahren hergestellt wurde fdr
verschiedene Te
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Abb.5.6: Abhängigkeit des kritischen Stromes von der Temperatur ebnes Kontaktes, der ohne
Template-Methode hergestellt wurde ; Kontaktfläche 20 ,m•201.tm; Ba-rrierendicke: 50nm.
Inset: Magnetfeldabhängigkeit des kritischen Stromes.

5.5. Diskussion

Die kritischen Stromdichten der planaren SNS-Kontakte sind mit 102-105A!cm2 (bei 4,2K)
sehr hoch und lassen sich weder durch Mikro ellensttrahhing noch war ein Magnetfeld
unterdrücken. Die normalleitenden Widerstände sind mehrere Größenordnungen niedriger, als
sich aus dem Schichtwiderstand von PrBCO berechnet mid unabhängig von der Temperatur.
Daraus wird deutlich, daß der Stromtransport für Cooperpaare und Quasipartikel nicht Tiber
die 1'rBCO-Barriere erfolgt, sondern andere Leitungskanäle vorhanden sind. Der
Cooperpaarstrom zeigt im wesentlichen kein Josephson-Verhalten, so daß der Stromtransport
wahrscheinlich 'Ober supraleitende Kurzschlüsse in der Barriere erfolgt.
Die Dickenabhängigkeit des kritischen Stromes steht nicht im Widerspmch zu diesen
Überlegungen, da durch das Zuwachsen von Kurzschliessen mit zunehmender Barrier-endicke
eine solche Abhängigkeit verursacht werden kann. Ein solches Verhalten wurde auch von
Robertazzi et al. an Kurzschlüssen in MgO-Barrieren beobachtet [125] . Die ermittelte
Kohärenzlänge von 70nm ist zudem eine Größenordnung höher als die von anderen Gruppen

	 •~c__dY~-3-d	 ~- ~- ~ G	 res_an amilpen[Stinttakten ruf rrBe,v veröffentlicht wurde (z.B . vEtifl von Go eL ai.[48] j.
Die Ergebnisse anderer- Arbeitsgruppen an planaren Kontakten zeigen ebenfalls starke
Hinweise auf eine hohe Dichte von Kurzschlüssen ([137], [134]) und Kohärenzläingen im
Bereich von 10nm [134] . Von Barner et a, . werden Stromdichten bis 10 4.AJem2 und hohe
Exzeß-Ströme an Kontakten beobachtet, die mit dem Template-Verfahren hergestellt wurden
und somit möglicherweise sehr hohe ßau igkeiten und viele Kurzschliesse aufwiesen.
Deutliche Hinweise auf einen Stromtransport durch eine geschlossene PrBCO-Bartiere zeigen
pi au - -dn-e
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ohne Template abgeschieden wurden. Die Kontakte zeigen KSJ-fdrmige Kennlinien und
nahezu ideale Frai	 mbofermuster, allerdings auch sehr große Kohärenziangen von 28iirri . Die
Kontakte arbeiten jedoch mir bis maximal 30K [1391. Eine mögliche Ursache dafür ist, daß die
YBC®-Filme schon wegen des Verzichts auf die Template-Methode eine reduzierte
Übergangstemperatur haben.
Irn Bahnen dieser Arbeit konnte selbst durch die Verwendung von glatteren Filmen, die ohne
Template-Methode hergestellt wurden, keine Verringerung der Kurzschluß dichte erreicht
werden.
Insgesamt sind die Aussichten, mit a-Achsen orientierten Multilagen kontrollierbare Josephson-
Kontakte herzustellen, die bei 77K arbeiten, sehr gering. Desweiteren ist der Einsatz a-Achsen
orientierter Bauelemente in integrierten Schalt engen problematisch, da die Kombination mit c-
Achsen orientierten Elementen, z .B. Leiterbahnen, mit der Entstehung von Komgrenzen
verbunden ist. Deshalb warden ihm Rahmen dieser Arbeit Alternativen zu dieser
Kontaktvariante untersucht, die in den folgenden Kapiteln diskutiert werden .
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6.1 . Motivation

Die Untersuchungen planarer Kontakte aus a-Achsen orientierten Multilagen (Kapitel 5) haben
gezeigt, daß die Verwendung dieses Kontakttyps mit großen Problemen verbunden ist . Neben
der Schwierigkeit, in a-Achsen orientierten Multilagen kurzschlußfreie Barrieren zu erzielen,
ist der Einsatz a-Achsen orientierter Bauelemente problematisch, da in integrierten Schaltungen
eine Kombination mit c-Achsen orientierten Elementen, z .B. Leiterbahnen erfolgen muß.
Deshalb wurden im Rahmen dieser Arbeit Alternativen untersucht, die eine Verwendung c-
Achsen orientierter Filme em ögl?cheu. In diesem Kapitel wird die Untersuchung einer
möglichen Proximity-Kopplung an der Oberfläche eines o-Achsen orientierten VBCO-Films
beschrieben. Da die Transparenz der (100)-Grenzfläche zu vernachlässigen ist (siehe Kapitel
2 .3 .2.1), war zu untersuchen, ob durch Stufen an der YBCO-N-Grenzfläche eine Ankopplung
an die ab-Ebenen erreicht werden kann.
Dabei besteht zum einen die Möglichkeit, daß die atomaren Stufen an der YBCO-Oberfläche
(siehe Kapitel 3 .4.2) eine solche Ankopplung Fiber die ab-Ebenen bewirken (Abb .6.1a).
Ziem anderen wurde untersucht, ob durch eine Stufe im Substrat eine Kopplung Aber die ab-
Ebenen erreicht werden kann (siehe Abb . 6 .1b) .

b)

Abb.6d : ab-Ank opplung in einem c-Achsen orientierten Film;
a) durch atomare Stufen an der Oberfläche; b) durch eine Stufe im Substrat.
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untersuchen, bietet eine Au-Barriere, da diese bei niedrigen Temperaturen abgeschieden
werden kann und eine komplette Bedeckung der YBCO-Oberfläche gewährleistet ist . Zum
anderen hat Gold gegenüber den oxidischen Barrieren den Vorteil, daß durch den metallischen
Leitungsmechanismus der Ladungstransport nicht zusätzlich verkompliziert wird (siehe Kapitel

42.2.)
Da bei Au-Zwischenschichten keine planare Geometrie mit einer oberen YBCO-Elektrode
möglich ist, wurde stattdessen eine Nb-Schicht verwendet . Da die elektrischen Eigenschaften
von Nb und Gold sehr ähnlich sind, ist die Unterdrückung des Ordnungsparameters an der Au-
Nb-Grenzfläche zu vernachlässigen, so daß Eigenschaften der Kontakte durch die YBCO-Au-
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Stufen-Kontakten mit einer komplexeren Geometrie diskutiert.
Die Meßtechnik für die I-U-Kennlinien wurde in Kapitel 5 .3, beschrieben .
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Abb.6.2: Geometrie eines planaren YBCO-Au-Nb-Kontaktes

6.2. YBCO-Au-Nb

6.2.L Die Kontaktgeometrie

In Abb.6 .2 ist die Geometrie der untersuchten Kontakte zu sehen . Die Herstellung der YBCO-
Au-Doppelschicht erfolgte in situ durch off-axis-Sputtem (siehe Kapitel 3) . Um mögliche
Diffitsionsprozesse auszuschließen, wurde die Au-Schicht bei Raumtemperatur abgeschieden
und nicht bei hohen Temperaturen gete=mpert . Diese YBCO-Gold-Doppelschichten (100m
YBCO; 10-20nnr Au) worden mit dem Prozeß, der für die Herstellung planarer SNS-Kontakte
aus Dreifachschichten (Kapitel 4 .4.) entwickelt wurde, strukturiert. Statt der oberen Au-
Schicht wurde Nb verwendet, das durch einen Lift-of-Prozeß str°uk iert wurde . Mit diesen
Herstellungsprozeß ist gewährleistet, daß nur die Au-Oberfläche äußeren Einflüssen ausgesetzt
ist und die kritische YBCO-Grenzfläche in situ hergestellt wird.
Es wurden 3 Proben auf einfachen Substraten hergestellt und 3 Proben auf Substraten, in
denen durch lonnenstrablätzen eine Stufe (Stufenhöhe 150nm) erzeugt wurde . Damit keine
Korngrenzen im YBCO-Film entstehen, wurden Stufen mit einem Stufenwinkel von ca . 30°
verwendet (siehe Kapitel 2 .1 .2 .3.). Die Herstellung von 30° Substratstufen wurde in Kapitel
4.1. bzw. im Anhang dieser Arbeit (Tabelle 1) beschrieben . Die Kontaktflächen der SNS-
Kontakte wurden so positioniert, dawß sie über dem Stufenbereich lagen.
Auf einem Chip befanden sich 20 Kontakte mit Kontaktflächen zwischen 21.€.m•2pm und 20um-
201.m. Die Ergebnisse fair die beiden Probentypen werden im folgenden vorgestellt.

6 .2.2. Strom- Spann€ gskenilinien

Planare Kontakte (ohne Stufe)

Alle untersuchten Kontakte ohne Substratstufe zeigten Cooperpaarstr®me . In Abbildung 6 .3 ist
die Strom- Spannungskennlinie eines YBCO-Au-Nb-Kontaktes mit einer Kontaktfläche von
8µrn 8pm zu sehen (lOmn Gold), die bei 4,2K gemessen wurde . Die I-U-Kennlinien sind RSJ
förmig (siehe Inset 6 .3) und zeigen unter dem Einfluß von Mikrowellenstrahlung gut
ausgeprägte Shapirostufen . Der kritische Strom beträgt 150 ..P und der normalleitende
Widerstand, der durch die Unterdri$ckung des Cooperpaar-Stromes tinter
IMikroweleneinstralilu g bestimmt wurde, beträ gt 90mi2, (IcRi = 13µV).
Die kritischen Ströme der Kontakte skalieren mit der Kontaktfläche (siehe Abb .6.4) . Es
ergeben sich Stromdichten von 200A/cm2. Die normalleitenden Widerstände sind zu hoch, urn
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Abb.63: I-ITaKenalinie eines YBCO-Au-Nb-Kontaktes mit und ohne Einstrahlung von
Mikrowellenleistung ~7,5C'aHz ; Kontaktfläche : 8•8pm2; Dicke der Au-Schicht: 10nm- Inset:
I-L7-Kennlinie im Vergleich mit dem. RSJ-Modell.

auf den Widerstand des Au-Films zuräckgeftihrt zu werden, stattdessen werden sie durch einen
Grenz ldchenwiderstand RB von 5-10° 8ncm2 bestimmt.

200-

i50 -

50-

Konta8cffiläche ( um2 i

Abb.6.4: Abhängigkeit des kritischen Stromes von der Kontaktfläche . Symbole stellen den
iV~̀itteiwert über einen Chip mit 20 Kontakten dar . Au-Barrierendicke: lünm.
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Plarsare Kontakte mit 30° Substratstufe:

Die Kontakte, bei denen sich im Bereich der Kontaktfläche eine 30°-Stufe befindet, zeigen
ebenfalls RSJ-fdrmi.ge I-U-Kennlinien und Shapirostufen unter dem Einfluß von
Mikrowellenstrahlung . Die kritischen Stromdichten liegen mit 300A/cm 2 und die
Grenzflächen.-Widerstände mit RB= 5 . 10-8Slcra2 in der gleichen Größenordnung wie bei den
Kontakten ohne Stufe.
Der Anteil der supraleitenden Kontakte war bei diesen Proben nicht so groß (ca . 70%) wie bei
den Proben ohne Substratstufen (100%) . Auf Grund der geringen Anzahl der gemessenen
Kontakte (6 Proben mit je 20 Kontakten) kann daraus aber keine statistische Aussage
abgeleitet werden.

6.2 .3. Diskussion

Es wurden in Planaren YBCO-Au-Nb-Kontakten mit c-Achsen orientierten YBCO-Fihnen
C ooperpaar-Ströme mit klarem Josephson-Verbalten beobachtet nd ein TeRN-Produkte von
13 .V erreicht . Die Möglichkeit einer Proximity Kopplung in e-Richt ng scheidet aus, wenn
man den Verlauf der Wellenfunktion in einem YBCO-Au-Nb-Kontakt betrachtet, der in
Abbildung 6 .5 schematisch dargestellt ist . Dabei wurden die von Kupriyanov [42] berechneten
Werte fir die Unterdriickungsparameter in c-Richtung eines YBCG-Filmes beriicksichtigt.
Daraus wird deutlich, daß unabhängig von der Dicke der Au-Schicht und der Au-Nb-
Grenzfläche die Unterdriickung des Ordnungsparameters an der YBCG-Au-Grenzfäche einen
Uberlapp der Welle„ fiinkttionen und somit die Beobachtung von Supraströmen nahezu
unmöglich macht.

Diese Überlegungen wurden von Akoh et al . [141] an YBCO-Au-Nb und von Lee et al. [142]
an YBCO-Au-Pb-Kontakten bestätigt . Während von diesen Gruppen in ab-Richtung gut
definierte Josephson-Effekte beobachtet wurden, konnten in c-Richtung keine Supraströme

F(x)=<% >

Abb.6.5: Verlauf der Coop erpaar-Dichte F(x) in einem YBCO-Au-Nb-Kontakt . Werte f . 'y
und yn nach [42] (siebe auch [140]) .
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nachgewiesen werden.
Die beobachtete Proximity-Kopphmg muß also a& die ab-Ebenen entlang der atomaren
Stufen erfolgen, die in Kapitel 3 nachgewiesen wurden . bliche Ergebnisse wurden von Foote
et al. [144] beobachtet, die die Ankopplung an die ab-Ebenen mit der Diffusion von Au in die
Korngrenzen begründen.
Bei Kontakten mit a-Achsen orientierten Filmen wurden Stromdiehten von 5 . 10 5A/cm2
erreicht [142], die 2-3 Größenordnungen Fiber denen in dieser Arbeit beobachteten
Stromdichten lagen . Die IcRN-Produkte lagen in der gleichen Größenordnung (50iV), da der
Grenzflächenwiderstand in [142] 2-3-Größenordnungen niedriger war . Dadurch wird deutlich,
daß der Ordnungsparameter in den Kontakten mit a-Achsen orientierten Filmen [142] und den
mit e°Achsen orientierten Fil en, d e in diesem Kapitel beschrieben w irden, dem gleichen
Unterdrückungsmechanismus an der Grenzfläche unterworfen ist . Die großen Unterschiede in
den Stromdichten und den Greuz(.chenwiderständen kommen durch unterschiedliche effektive
Flächen zustande. Diese effektive Fläche ergibt sieh in caAchsen orientierten Filmen aus der
Anzahl atomarer Stufen, an denen eine Proximity-Kopplung erfolgen kann.

Der Vergleich zwischen den Proben mit und ohne Substratstufe hat gezeigt, daß die kritische
Stromdichte durch die Stufe nicht vergrößert werden konnte . Die Anzahl der atomaren Stufen
ist auch außerhalb der Stufe so hoch, daß die lokale Erhöhung der vertikalen Stufenanteile auf
die Gesamtfläche bezogen keine Rolle spielt . Der Effekt kann dann eine Rolle spielen, wenn
auf dem Rest der Kontaktfläche keine ab-Kopplung durch atomare St fen möglich ist.
Diese Ergebnisse zeigen, daß auch in c-Achsen orientierten Multilagen eine Proximity-
Kopplung erfolgen kann. Es ist zu erwarten, daß die Kontakte wesentlich kleinere
Stromdichten als entsprechende planare Kontakte mit a-Achsen orientierten Filmen aufweisen,
jedoch können vergleichbare IcRN-Produkte erzielt werden, da die gleichen
Unterdriickungsmechanismen an der SN-Grenzrjäche wirksam sind.

6e3. YBCO-Au® YBCO

6.3.1 . Die Kontaktgeometrie

Bei den untersuchten YBOO-Au-YBOO-Kontakten (siehe Abb .6.6) erfolgt die Proximity-
Kopplung der beiden YOBO Elektroden im Bereich einer Substratstufe (siehe auch Kapitel
2.4 .2.1.) . Die YBCO-Au-Grenzflächen sind zwar in-sitze hergestellt, doch ist die Geometrie der

Abb.6.6i y BOO-Au- YBCO-Kontakt an einer Substratstufe
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Abbe6.7o I-i:_i-Kernlinien eines 5gin breiten Kontaktes bei 4,2K; a) x:100p„V/Einheit;
y:1mA/Eirah.eit ;b) ~9,3GHz, 2,6dBm, x :100µV/Einheit, y : linA/Einheit.

Kontaktfläche im Vergleich zu den planaren Kontakten sehr unidefiniert . Eine definierte
Ankopplung an die ab-Ebenen, wie in Abb .6.6 schematisch dargestellt ist, liegt in keinem
realen SIES-Kontakt vor . Zum einen gibt es Materialablagerungen an der Stufe (siehe 4 .2.) und
zum anderen zeigen TEM-Aufnahmen, da-3 die untere Elektrode bis an die Stufe heranwächst
[140] und nicht die in Abb .6.6 suggerierte Ankoppli	ng an die ab-Ebenen erfolgt.
Im folgenden werden die Transporteigenschaften der Kontakte kurz vorgestellt und in
Zusammenhang mit den Ergebnissen 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 Stufenhöhe von 120nm und eine YBCO-Filmdicke von
80nm gewählt . Die Dicke der Gold-Schicht betrug ca . 200nm (siehe auch [143]).

6.3.2. Transporteigenschaften

Es wurden ungefähr 20 Kontakte untersucht, bei denen Cooperpaar-Ströme beobachtet
warden. Diese Kontakte zeigten kritische Ströme zwischen 20iA und 2mA bei 4,2K und
normalleitende Widerstände zwischen 0,03 und 0,30 . Es wurden IeRN-Produkte von bis zu
0,4mV erreicht . Es wurden Cooperpaar-Ströme bis 85K beobachtet.
Ein Teil der Kontakte wies sich durch einen zweiten Knick in der I-U-Kennlinie als
Reihenschaltung zweier Kontakte aus . Das kann darauf z rückgefihrt werden, daß es s'sc h bei
diesen Kontakten um eine Parallelschaltung eines SNS-Kontaktes und eines Stufenkontaktes
handelt, der aus einer Reihenschaltung zweier Josephson-Kontakte 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 Eigenschaften der
Kontakte vorgestellt, die keinen zweiten Kontakt in der I-TT-Kennlin ie zeigten.

Stro -Spannupgs-Kennlinien

In Abbildung 6.7a ist die RSJ;fdrmige Kennlinie eines 5 ..m breiten SNS-Kontaktes mit einem
kritischen Strom von 1,8mA bei 4,2K zu sehen . Abbildung 6 .7b zeigt die Kennlinie des
Kontaktes lauter Einstrahlung von Mikrowellenstrahlung . Es lassen sich Shapirostufen bis zur
26sten Ordnung (n=26) beobachten . Durch die Unterdriickung des kritischen Stromes mit
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Abba6.8: a) Temperaturabhängigkeit des kritischen Stromes;
b) Temperaturabhängigkeit des normalleitenden Widerstandes ; Tc= 85K.

Mikr.owealenstraruung wurde ein nor-malleitender Widerstand von 0,2

	

bestimmt (1cRN =
360p.V).

Temperatur-Abhängigkeit

Es wurden Supraströme bis ca . 85K beobachtet . In Abb .6.8a ist die Temperaturabhängigkeit
des kritischen Stromes zu sehen . Der kritische Strom geht in der Nähe von Tc näherungsweise
linear gegen Null. In Abb.6.8b ist der normalleitende Widerstand eines Kontaktes in
Abhängigkeit von der Temperatur zu sehen . Der Widerstand nimmt bis zu 0,8•Tc um 75% ab
und bleibt bei tieferen Temperaturen nahezu konstant . Das bedeutet möglicherweise, daß bei
hohen Temperaturen der metallische Widerstand des Au-Filmes einen Beitrag zum
normalleitenden Widerstand liefert, bei tiefen Temperaturen jedoch der tenipera urunabhängige
Kontaktwiderstand der CC-Ara-Grenzfläche überwiegt . Eine quantitative Aussage ist
jedoch aufgrund der undefinierten Kontaktgeometrie schwierig (siehe Diskussion) . Ein
temperaturunabhängiger Verlauf des normalleitenden Widerstandes wird von anderen
Arbeitsgruppen bei YBCO-Au-Kontakten ebenfalls beobachtet (siehe z .B. [1511) und bedeutet,

daß der Ladungstransport durch die SN-Grenz äche über einen direkten Tunnelprozeß [65]
oder resonantes Trmnein über einen lokalisierten .Zustand er-folgt (siehe Kapitel 2.3 .2 .2).

Die Temperaturabhängigkeit des IcRN-Produktes wurde mit den Berechnungen der SNS-
Theorie im "dirty limit" verglichen (siehe Kapitel 2 .3 .2.1), für den Fall, daß die Dicke d der
Goldbarriere etwa einer Kohärenzlänge (siehe z .B. [146] : tN=I40nm) entspricht [145] . Da in

6.2 . gezeigt wurde, daß auch an c-Achsen orientierten Oberflächen eine Aaskopplung über die
ab-Ebenen erfolgt, konnte angenommen werden, daß die Kontakte symmetrisch sind, d .h. daß
der Parameter yp flit beide SN-Grenzflächen identisch ist . Die Meßdaten sind in Abb.6 .9 im
Vergleich mit den theoretischen Werten :zu sehen. Die Ergebnisse lassen sich gut mit diesem
Modell für yB = 20 beschreiben, da nur. der gemessene Wert fir 4,2K von der entsprechenden
Kurve abweicht . Die Daten anderer Gruppen ([147], [148]) von SIES-Kontakten mit Au-
Barriere liegen auf der Kurve mit dem gleichen LTnterdriickungsparameter 7B [145] .
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Abb.6.9: Temperaturabhängigkeit des IcRN-Froduktes eines symmetrischen SNS-Kontaktes

nach Kupriyanov [18] (durchgezogene Linien) mit verschiedenen Werten fir B ;

0 : IcKN-F°rcadukt der gemessenen Kontakte	 - ' 	

Magnetfeld-Abhängigkeit

In Abb.6.10 ist die Magnetfeldabhängigkeit des kritischen Stromes zu sehen. Es ergibt sich
eine periodische Abhängigkeit (Periode : 20G) mit einem zentralen Maximum. Aus der Periode
läßt sich eine effektive geite des Kontaktes von 6p.m bestimmen, der der tatsächlichem Breite

des Kontaktes (5 rm) entspricht (siehe Kapitel 2 .2.4.) . Bei einem Verhältnis IvlkJ= 3,8 beginnt

in den Kontakten .bereits ..eine Verdrängung des Stronxes auf' den Rand, so daß Abweichungen. . .

	

.
von dem idealen Fraunbofen unter zu erwarten sind . Der kritische Strom läßt sich durch . das

äußere Maguetield nur um ca. 80% unterdr-mcken, was durch ra	 rrliche Inbomogenitäten in

der Barriere er~f

	

[149]. Solche Ir rj4omogrenitaten können durch ein' i`lä d~i werden '.~%	 er e

kompii7iertes Filmwachstum im Stufenbereich leicht erklärt werden . Von Dilorio et al. wurden

qualitativ Ri?nliche 1 (H)-Abhängigkeiten an SNS-Kontakten reit dieser Geometrie beobachtet
[1501.

6.3.5. Diskussion

Der Transport des Quasipartikel- und des Cooperpaar-Stromes ist in diesen Kontakten sehr
kornpliaiert, da die Kontaktgeoanetrie -iandeflziert ist . Der normalleitende Widerstand ist bei

tiefen Temperaturen temperaiusrunabhängig und wird durch den Grenaflächenwiderstandder
YBCO-Au-Grenzfläche bestimmt . Eine Abschätzung des Kontaktwiderstandes aus dem
normalleitenden Widerstand ist aufgrund der undefinierten Geometrie schwierig . Nimmt man

stattdessen einen Kontaktwiderstand von 5 . 10- $Qcxra an, der aus den planaren Au-Kontakten
abgeschätzt wurde (Kapitel 6 .2), so ergibt sich eine Kontaktfläche von ca 5p.m•3µm
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Abb46of.0e Abhängigkeit des kritischen Stromes vom Magnetfeld ; die Substratoberfläche
wurde senkrecht zum Magnetfeld orientiert ; war 3.8;

(Briickenbreite 5 tm). Der normalleitende Strom fließt also in einem Bereich von 3pm
außerhalb der Stufe . Dieses Bild stimmt mit den Ergebnissen anderer Gruppen überein, die eine
Erhöhung des normalleitenden . . Widerstandes durch Entfernung dieser zusätzlichen : Gold-
Schicht erreicht haben [63].
Daß sich die erzielten ICRN -Produkte gut im Rahmen der SNS-Theorie beschreiben lassen und
eine gute Obereinig mit den Ergebnissen anderer Gruppen besteht, spricht zusa 	nrnen

mit der Tatsache, dafi kein zweiter Kontakt in der I-U-Kenrlirie beobachtet wurde datr, da3ß

der Cooperpaar-Strom tatsächlich über die Au-Schicht und nicht Tiber supraleitende
Materialanlagerungen im Stufenbereich erfolgt . Die beobachtete 10(H)-Abhängigkeit
unterscheidet sich wicht von den üblichen Abhängigkeiten, die bei Stufenkontakten beobachtet
werden [29], so daß es letztendlich nicht ausgeschlossen ist, daß eine Parallelschaltung von
SIES-Kontakt und Stufenkontakt vorliegt.
Die Beiträge zum Cooperpaar-Strom über die atomaren Stufen an der Oberfläche des . c-
Achsen orientierten Films sind wegen le-exp(-dl4n) nur exponentiell klein, so daß der
Cooperpaar-Strom hauptsächlich im Bereich der Stufe fließt. Dies wurde von Rosenthal et al.
[63] bestätigt, da sich der kritische Strom durch das Abätzen der restlichen . Goldschicht nicht
ändert .

0 .3
-100-150 100 150
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SrRuO3 Barrierenmaterial in SNS-Konta.kten

7.L Motivation

7.1.1 . Das metallische Perowskit SrRuO3

Die elektrischen Eigenschaften des metallischen Perowskits SrRuO3 bieten gute
Voraussetzungen für die Verwendung des Materials in SNS-Kontakten . Der elektrische
Widerstand bei Raumtemperatur und die 1 .adu gsträgerkoiizentration liegen in der gleichen
Größenordnung wie die Werte für YBCO, so daß die Fehlanpassung der Fermi-
Geschwundigkeiten au der Greris	 iäche sehr gering ist (siehe Kapitel 3 .3 .2 .2.) und keinen
entscheidenden Beitrag zaain Grenzflächenwiderstand liefert.
Die Kristallstruktur der SrRuO3-Fihne und der YBCO-SrRuO3-Grenzlflächen bietet ebenfalls
die Vorraussetzung für einen geringen Grenzflächenwiderstand, da Mikrostruktur-
Untersuchungen (Kapitel 3 .4.2) gezeigt haben, daß die YBCO -SrRuO3-Grenzfläche atornar
scharf ist und dort nur minimale Spannungen auft reten.
Die stabile Sauerstoffkonfiguration des Materials hat den Vorteil, daß die Eigenschaften der
>SrRuO3-Barrieren nicht vom Sauerstoffgehalt abhängen (Kapitel 3 .3.2). Andererseits resultiert
daraus die Problematik, daß die Sauerstoffdiffusion durch das Material sehr schwierig ist
(3 .4 .1 .2) . Durch eine Temperung bei hohen Temperaturen kann erreicht werden, daß die
untere YBCO-Elektrode supraleitend ist. Trotzdem ist umklar, wie sich dieser Effekt in der
unmittelbaren Nähe der beiden Materialien auf die Sauerstoffstöchiometrie des YBCO-Filmt
auswirkt . Ein Einfluß dieses Effektes auf die Transporteigenschaften der Kontakte kann somit
nicht ausgeschlossen werden.
Wie in Kapitel 3 .3.2 .2. gezeigt wurde, tritt in den SrRuO3-Filrnen unterhalb 150K eine
ferromagnetische Kopplung auf Daher ist zu untersuchen, ob magnetische Paarbrechung
(siehe Kapitel 2 .3 .2.3 .) in den SNS-Kontakten eine Rolle spielt . Antognazza et al. [84]
beobachten eine kritische Dicke von 25nm bis zu der ein Cooperpaar-Transport Tiber die
ferromagnetische SrRuO3-Barriere möglich ist. Da dieser Arbeitsgruppe nicht bekannt war
[152], doll die Sauerstoffbeladung der unteren Elektrode problematisch ist, besteht die
Mögliebkeit, daß oberhalb der kritischen Dicke der untere YB CO-Film nicht supraleitend ist
und deshalb keime. Cooperpaar-Strom fließt . Deshalb war zu untersuchen, ob mit der
Sauerstoffbeladung, die fair die Multilagen entwickelt wurde (siehe Kapitel 3 .4.1 .2), auch in
SNS-Kontakten mit größeren Barrierendicken Supraströme beobachtet werden können.
Desweiteren wurde von . ..Antognazza. et al . [84] beobachtet, daß der normalleitende Widerstand
der Kontakte, ähnlich wie bei den YBCO-Au-Kontakten (siehe Kapitel 6), nicht durch den
Widerstand der SrRuO3-Schicht, sondern durch einen Grenzflächenwiderstand bestimmt wird
(siehe auch Kapitel 2.4 .2) . Deshalb waren die Transport- und Unterdrückungsmechanismen für
;den. Quasiteilchen- und Cooperpaar-Strom an der SN-Grenzfläche zu bestimmen und mögliche
Ursachen zu untersuchen.
1n diesem Kapitel werden die Eigenschaften der SNS-Kontakte mit SrRuO3-Barriere in
Hinblick auf diese Fragestellung diskutiert . Obwohl die Abweichungen der
Kontakteigenschaften vom RSC-Modell und die Streuung der Kontakteigenschaften, wie auch
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bei Antognazza et al . [84], sehr groß sind, können qualitative Aussagen fiber die Transport-
und Unterdrückungsmechanismen gemacht werden.

7.12. Die Kontaktgeometrien

Für das Verständnis der Effekte, die an den SN-Grenzflächen antreten, ist es wichtig zu
unterseheiden, welche Effekte intrinsisch sind und welche durch den Struktarierungsprozeß
hervorgerufen wurden. Von Antognazza et aL [84] wurden SrRuO3-Barrieren nur in
Raxopenkontakten mit ionengeätzten Kanten untersucht . Dieser Kontakttyp ermöglicht eine
definierte ab-Ankopplung in einem c-Achsen orientierten Film (siehe Abb .7.1a) und die
Realisierung sehr kleiner Kontak fiäcben . Andererseits ist der Einuß des Iouenätrzprozesses
auf die SN-Grenzfläche sehr kritisch und unklar, ob die Schädigung durch eine lekristallisation
vollständig ausgeheilt werden kann . Im Rahmen dieser Arbeit wurden deswegen neben den
ionengeätzten Rampen (Stufenwinkel 30°) auch Kontakte unters-ucht, in denen die lote mit
Brom Ethanol geätzt wurde (siehe Abb.7. ib) und Kontakte, in denen die Grenzflächen
vollkommen in situ hergestellt wurden (siehe Abb .7 .1c).
Zur Untersuchung von SNS-Kontakten, in denen beide Grenzflächen in situ hergestellt sind,
wurden Planare Kontakte aus e-Achsen orientierten Multilagen verwendet . In Kapitel 6 wurde
am Beispiel der CO-Au-Grenzilächeu gezeigt, daß in c-Achsen orientierten Filmen eine
Proximity Kopplung Fiber die ab-Ebenen an atomaren Stufen möglich ist (siehe Abb .7.1) . Bei
diesem Kontaktyp ist zwar die genaue Kontaktfläche für den Suprastrom undefnniert, trotzdem
skalieren die kritischen Ströme mit der geometrischen Kontaktfläche, da die atomaren Stufen
regelmäßig verteilt sind (siehe Kapitel 6).
Ein Nachteil dieses Kontaktyps ist, daß die Kontaktflächen (4p .m2-400p.tm2) mindestens eine
Größenordnung größer als bei den mpenkontak-ten sind und dadurch die Wahrscheinlichkeit
für Barriereninhomogenitäten im Bereich des Kontaktes sehr groß ist.
In Abb .7.1 ist ein Überblick Tiber die verschiedenen Kontakttypen zu sehen, deren Herstellung
in Kapitel 4 beschrieben wurde. Das Verfahren zur- Messung der I-U-Kennlinien wurde in
Kapitel 53 beschrieben.
Im folgenden werden die Eigenschaften der verschiedenen Kontakttypen vorgestellt.
Zielstellung dabei ist nicht, die verschiedenen Technologien zur Herstellung von Josephson-
Kontakten zu vergleichen, sondern den möglichen Eimaß der verschiedenen
Str -ttirie gs ethoden auf den Transport der SN-Grenzflläche zu untersuchen.

Abbe 7e7 : Oberblick -.alder die vargel,üg erdengn Knvjtalrfs~nvs~~tr~~~-°a- .,	 ..~.
a) lonengeätzte Stufe : Winkel ae, 30°; b) Brom-Ethanol-Stufe : Winkel ~ 3° ;
e) Pla„ LLrer Kontakt mit "in-situ"-G R' eilzflÄche: atomare Stufen (Winkel ,'=', 1°)
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Abb.7.2: l-1J-Kennlinie eines ionengeätzten Rampenkontaktes bei 4,2K und 35K ( -raset);

Breite des Kontakte 10i.m, Barrierendicke 10nm, Gestrichelte Linie: Ohmsche Gerade

entsprechend KN, die um den Exzess-Strom verschoben ist.

7.2. Rampenkontakte mit ionengeätzten Kanten

Rampen-Kontakte mit ionengeätzten Kanten wurden mit Barrierendicken von 5nm bis 3ürun
untersucht. Die Dicke der YBCO-Elektroden betrug 100nm-150nn Bei Kontakten mit
Barrieredicken 5 20nm wurden bis 60K Cooperpaar-Ströme beobachtet . Die kritischen Ströme
betrugen bei 4,2K zwischen lp.A und 300 ..A (Stromdichten : 102AIcm2 104A/cm2 ), d e

normalleitenden Widerstände zwischen 1s~ und 20D . Es wurden IcRN-Produkte von 80tV -
6mV bei 4,2K erzielt.
Bei Kontakten mit 20nm dicker Barriere zeigten nur ca. 20% der Kennlinien Cooperpaar-
Strome, bei Kontakten mit 30nm keine der Keimlinien . 1m folgenden werden zunächst die
Eigenschafen der Kontakte beschrieben, bei denen Cooperpaar'stronie auftraten mid
anschließend die Transportmechanismen in den Kontakten mit dicken Barrierm diskutiert . in

denen nur Quasipartikel zum Stromtransport beitragen.

7.2.1. Kontakte mit Cooperpaar-5trdmen

7.3.1.1. Strom-. Spannungskenaiiinien

In Abb.7.2 ist die Kennlinie eines Kontaktes mit einer SrRuO3-Dicke von 10nin bei 4,2K und
35K (siebe Inset) zu sehen. Der normalleitende Widerstand ist mit 4n zwei Gr6fienor dnungen

höher. als von dem Widerstand der SrRu03 Filzne erwartet werden kann ((SrRuO3),0,011).

Dies entspricht einem Grenaflächenwiderstand von 2 . 10-8 S2cm2 und stimmt mit dem Ergebnis

von Antognazza et i1. [84] überein .
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Abb.7.3: Abhängigkeit (a) des kritischen Stromes und (b) der normalleitenden Leite?higkeit
von der Brückenbreite (Ioneugeätzte Rampen Kontakte ; Barrierendicke IOnm); A: Mittelwert
über ca. 20 Kontakte ; T=4,2K

Bei tiefen Temperaturen tritt in der Kennlinie eine Hysterese auf, die ein möglicher Hinweis
darauf ist, daß sich ein Dielektrikum an der SN-Grenzfläche befindet . Sie kann aber auch ihre
Ursache in Streukapazitäten des SrTiO3-Substrats oder der MgO-Schicht im Uberlappbereich
haben. Die Krümmung der Kennlinie bei niedrigen Spannungen kann entweder durch die
Bewegung von Flußlinien entstehen, die an Inhomogenitäten in der Barriere nifi deiren [154],
oder durch Fiske-Resonanzen erklärt werden [155] . Oberhalb 2mV geht die Keimlinie in eine
um den Exzeß-Strom verschobene Ohmsche Gerade über (gestrichelte Linie in Abb.7.2).
Ein Exzeß-Strom wird häufig bei Josephson.-Kontakten aus Hochtemperatur-Supraleitern
beobachtet . Die genaue Ursache darr ist bisher . nicht bekannt, er kann beispielsweise durch
Andreev Reflexionen an der . . SN-Grenzfläche hervorgerufen werden [37] (siehe Kapitel
2 .3 .1 .1), was aber aufgrund der geringen Transparenz der Grenzbäche zu vernachlässigen ist.
Eine weitere mögliche Ursache für einen Exzeß-Strom sind statistisch verteilte supraleitende
Kurzschlosse in der Barriere [153].
Die Abhängigkeit des kritischen Stromes und des normalleitenden Widerstand der Kontakte
von der Br€ickenbreite ist in Abb.7.3 zu sehen. Dabei stellen die Meßpunkte den Mittelwert
über die Daten aller gemessenen. Kontakte mit 10nm Barrieren.dicke.bei 4,2K dar. Es ist eine
Tendenz zur Skalierung zu erkennen, jedoch gibt es starke Abweichungen von dem erwarteten
linearen Verlauf bei einer homogenen Stromverteilung im Kontakt . Dadurch wird deutlich, daß
Barriereninhomogenitäten vorhanden sind, die iedoch sehr regelmäßig und dicht verteilt sind,
so daß der kritische Strom und der normalleitende Widerstand nicht ufabhaitgig von der
Kontaktfläche sind.

7.3 .1.2. Temperaturabhängigkeit des normalleitenden Widerstandes
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resonantes Tunnel itber einen lokal sie gten Zustand [44] in der isolierenden Grenzfläche . Dies
wird später in Zusammenhang mit den anderen Kontakttypen genauer diskutiert werden.
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7.3.1 .3. Strom-Spannungsken ' ien unter Milu-dwelleneinstrahlung

Neben den Gleichstrom- Eigenschaften der Kontakte wurde ihr Verhalten unter dem Einfluß

von Mikrowellenstrahlung untersucht . In Abb .7.5 ist die I-U-Kennlinie eines Kontaktes bei
einer Frequenz von 6 .578 GHz und verschiedenen eingestrab3ten Leistungen zu sehen. Es
zeigen sich gut ausgeprägte Shapirostufen bei LT = h/2e•f = 14p.V, deren Höhe mit der
eingestrahlten Mikrowellenleistung oszilliert.
In Abbildung 7.6 ist die Abhängigkeit der Stufenhöhe von der Mikrowellenleistung für die
ersten 3 Ordnungen im Vergleich mit der Abhängigkeit zu sehen, die nach dem RCSJ-Modell
(siehe Kapitel 2 .2.3) berechnet wurde . Im Inset in Abb .7.6 ist die entsprechende Kennlinie des
Kontaktes bei verschiedenen eingestralilten Leistungen zu sehen . Für die Simulation wurden
die Fitparameter: Pc = 1 ; y = 0,0049; CI = 0,28 ; lc = 36IA; RN = 19E2 gewählt (Definition
siehe Kapitel 2 .2 .2-2.2.3). In die Berechnungen wurde eine Kapazität mit einbezogen, da die
Kennlinie eine leichte Hysterese zeigte.
Es wurde bei allen drei Ordnungen eine gute ilbereinstiung für die Periode erreicht . In
Bezug auf das Amplitudenverhältnis gibt es jedoch gerade bei den höheren Ordnungen starke

Abbo7.6: e : Experimentelle Abhängigkeit der Stufenhöhe fir n = 0,1,2 von der eingestrahlten
ivllk_r€rweiierrieisiwng ; .Durchgezogene Linie : Sinulliezie i~i~hängigksyit ; Frtpararrretcr : az = 0,28;
y = 0,0049 ; 13c W 1 ; Inset : 'I-FT-Kennlinie des ionengeätzten Rampen-Kmnta .letes (T=4,2K, d-
i,Ui~"""- .►'V = o_ .__.o~.F.L3~ linter~ .._ r.,_st_ .r~r.lllillUJ von 14'3~'~aQ:3 	3,	 a~.,.ä y. .M

1Ci1i7WG1iGll .L.Fi&J..1_üAii
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Abb.7.7: Magnetfeldabhängigkeit des kritischen Stromes ( w=101am; d=l0nm; T=4,2K). Das
Magnetfeld war parallel zur Rampe ausgerichtet;

Abweichungen. Diese Abweichungen sind nicht auf das thermische wuschen zurilckzufibren,
da dies in der Simulation berücksichtigt wu rde und hauptsächlich dazu BIM, daß die Minima
abgeflacht werden. Die Abweichungen haben zum einen ihre Ursache in den Verrundungen, die
bei den höheren Ordnungen eine Bestimmung der Stufenhöhe erschweren . Zum anderen zeigen
die Strom-Spannungs-Kennlinien, daß der kritische Strom einen großen Exzeß-Strom-Beitrag
aufweist (siehe Inset Abb .7.6), der sich nicht im Rahmen des einfachen : RCS1- Modell es
beschreiben läßt und somit nicht in der Simulation berücksichtigt wurde.

7a .1.4o Magnetfeldabhängigkeit

In Abb.7.7 ist die Abhängigkeit des kritischen Stromes von einem Magnetfeld z a sehen, das
parallel zur Rampe angelegt wurde . Es ergibt sich eine periodische Abhängigkeit nait der
Periode lG und einem zentralen Maximum bei H = 0 . Der Strom wird insgesamt jedoch
nur um ca. 10% moduliert . Mit einem Verhältnis wa j=1,5 sind die beobachteten
Abweichungen von dem idealen Franuhofer-Muster nicht auf Einfliisse des Eigenmagnetfeldes
zu üc ~;hren. Bei einer Orientierung des Magnetfeldes parallel zur Rampe sollte die Periode
folgendermaßen von der Bamerendicke d und der effektive. Flache Weff abhängen:

AH. = /,wem (d+2? L )
Nimmt man als effektive Fläche wem= D•sinO (D : Fiimdieke ; .8 : Rampenwinkel), so ergibt sich

eine :Periode .von 195G, die etwa 2 Größenordnungen Tiber dem ermittelten Wert liegt und in
diesem Fall experimentell nicht zugänglich war. Die Periode der beobachteten Modulation liegt
in der gleichen Großenordnung wie die Periode, die zu erwarten wäre, wenn das Magnetfeld
parallel zur Subsiratoberfiache und senkrecht zur spe orientiert ist (AH 6G). Diese

Modulation kann also durch eine Magnetfeldkomponente senkrecht zur Rampe bedingt sein,

z.B. durch die Flnßverdxrangu g der "...u'terP7° YBCO-Elektrode entsteht %o Gae et ah
[48] wurde an Rampenkontakten eine Überlagerung zweier Perioden im Bereich von 7G und
10OG beobachtet, die den beiden Feldkomponenten entsorechen .
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Abb.7.8; 1-U-Kennlieaien von ionengeä.tzten I:aznpnen-Kontakten (101.€m BriiCkenbrelte) ohne
Cooperpaar-Strom mit Barrierendicken d von 20nm und 30nna ; i=4,2K. ; Inset:
Temperaturabhängigkeit des Widerstandes bei U~O bei d=20nrn.

Die unvollständige Unterdrückung des kritischen Stromes durch das Magnetfeld kann ähnliche
Ursachen wie der beobachtete Exzeß-Strom haben, d .h. durch Kurzschlüsse in der Barriere
hervorgerufen werden [149] . Eine weitere :air die unvollständige Unterdrückung kann
sein, daß der YBCO-Film gerade im Bereich der Kare dih mer als die London'sche
Eindringtiefe % ist (siehe Kapitel 2 .2 .4).

7.2.2. Kontakte ohne Cooper°paar°--Ströme

Bei der Untersuchung von ca. 60 Kontakten aus verschiedenen Chargen mit Barrierendicken
30nm warden bei keinem der Kontakte Cooperpaar-Ströme beobachtet . Bei Kontakten mit
einer 20nm dicken SrRuO3-Zi.vischenschicht zeigten etwa 80% der Kontakte eben	 all,c keine
Supraströnre . Da bei diesen Proben durch unabhängige Messungen der oberen und der unteren
Elektrode sichergestellt werden konnte, daß beide Elektroden supraleitend sind, kann eine
unzureichende Sauerstoffbeladung der unteren Elektrode durch die SrRuO3-Zwischenschicht
als mögliche Erklärung filr die Abwesenheit von Cooperpaar-Strömen ausgeschlossen werden.
Das bedeutet um einen, daß 3.0 ddidke Sri tIO3-Barriesen d.iesetn Kontakttyp frei von
supraleitenden Kurzschliessen sind . Zum anderen werden dadurch die Ergebnisse von
Antognazza et al . [84] bestätigt, die in SrRuO3 eine kritische Dicke von 25nm beobachten,
oberhalb der durch magnetische Paarbrechung eine Kopplung der supraleitenden Elektroden
verhindert wird . Aufgrund von Barriereninhomogenitäten, deren Einfluß bereits bei den I-U-

..,naLi .°°4 er "••t:c°vI..3LL ihi°vn. rn5~ra .l°vit°vü °n unnt .a1r*ssLa ;In S J.].r-nl e9SS J E''e:;_~ n.,~',ae~ bonbar sfrPftrv,,,,,
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.+	 ~-i

	

v

	

.+.~~..4

wurde, kann bei den untersuchten Kontakten die tische Dicke nicht genas bestimmt werden.

-400-600 -200
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Abba7.9: q : Spannungsabhängiger Teil des Quasipartikelstromes (I-U/P) bei T=4,2K;

Durchgezogene Linie: A(d)•U73; (Ionengeätzte Rampen-Kontakte mit Barrierendicken
d=20nm bzw. d= 30nm; w=10nm)

Die Beobachtung von Kontakten ohne Cooperpaarströme bietet die Möglichkeit, die
Transportmechanismen fir den Quasipartikel-Strom gesondert za untersuchen . Die Kennlinien
der Kontakte weisen starke Nichtlinearitäten auf (Abb.7.8) . In Abb.7.9 ist der nichtlineare Teil

des Stromes IU/R0 bei ..T 4,2K gegen die Spannung aufgetragen. Daraus ergibt sich fir

beide

	

Schichtdicken :. I = U/R.a (d) ± A(d) . U''

	

bzw.

	

fair

	

die

	

Leitfähigkeit

VR(d) 1/Ra(d)+ A(d) tJ'!3

Ein Beitrag zur Leitfähigkeit, der proportional zu U 4/3 ist, ergibt sich nach Glazmamn und
Matveev [44] durch resonantes Tillman Tiber 2 lokalisierte Zustände (siehe Kapitel 2 .3 .2.2).
Der Widerstand bei kleinen Spannungen (Ua,'0) nimmt mit abnehmender Temperatur stark zu
(siehe Inset von Abb .7.8) . Dieses Verhalten entspricht nicht dem . metallischen SrRuO3-Film

und ist auch fär einen Gresciaenwiderstand ungewöhnlich.

In Abb.7.10 ist der temperaturabhängige Teil der Leitfähigkeit 1/R(U=0) - 1/Ra gegen die

Temperatur aufgetragen. Daraus ergibt sich: 1/R(d) = I/R0(d) + 13(d) • T '"
Der Beitrag, der proportional zu T4/3 verläuft, kann durch resonantes Tunneln Tiber 2
lokalisierte Zustände erklärt werden (siehe Kapitel . .2.3.2.3). Die beobachtete
Temperaturabhängigkeit läßt sich also durch den gleichen Transportmechanismus wie die
Kr[im€mung der 14J-Kennlinien (siehe Abb .7.9) beschreiben..

Mögliche Ursachen fir den temperaturunabhangigenBeitrag sind ein direkter TunnelprozeB

oder resonantes Tunneln au. einen lokalisierten Zustand.
Aus dem ermittelten Wert fir IlR0 = 62M)-87051 (siehe Abb .7.10 und 7.9) gewinnt man

Tiber l/R. = e 2/ithN eine • Abschätzung fir die mahl N=15-20 der Kanäle, die an dem
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Abbo7elti : A: ienrperaturabhängiger Beitrag zur l,eitTähigkeit 1/R-i!R, bei Ug:.0> ;

Durchgezogene Linie : B(d)•'T413 ; (lonengeätzte Rampen-Kontakte mit I3arrieren.dicken
d-20n.m bzw. d=3 (him; w=IvnmJ

resonanten Tunneiprozeß über ein lokalisiertes Zentrum beteiligt sind [44]. Dieser Wert liegt in
der gleichen (lrößenordung wie die Abschätzungen für l: rBa2Cu2 9Ga0,1 O7-S und ist zwei

Größenordnungen kleiner als Abschätzungen fir PrBCO [157].

Die Höhe der Leitfähigkeit und ihre Temperatur- und Spannungsabhängigkeit (siehe Abb .7 .9
und Abb .7.10) unterscheidet sieh deutlich Air die beiden untersuchten Schichtdicken . Gerade
die Beiträge A(d) und B(d) zur Leitfähigkeit, die ihren Ursprung in resonante= Tnein Fiber 2
Zustände haben, sind ftir die 20nm dicke Barriere um eine Größenordnung höher als bei der
30mn dicken Barriere. Bei resonantem Tunneln sollten diese Beiträge mit Aaexp(-2d13a) und
B- exp(-2d/3a) ..eine exponentielle Abhängigkeit haben (siehe Kapitel 2 .3 .2.2.). Da bei diesen
Kontakten die Dicke der isolierenden Barriere nicht in unmittelbaren Zusammenhang mit der
Dicke der SrRuO3-Schicht steht, ist eine solche Dickenabhängigkeit zunächst nicht konsistent
mit der Vorstellung einer isolierenden Grenz.[.äche. Mögliche Ursachen fl diese
Dickenabhängigkeit werden in Zusammenhang mit den Ergebnissen bei den andere
Kontakttypen diskutiert . ..

@T- ~nampen~ontai~i:e

	

D~°®m-~ill~m€~i-gea~.;~~en ..~an ~~~

Es erfolgte ein Vergleich mit Kontaktei, bei denen die YBCO-Rampe mit . Brom-Ethanol
geätzt wurde, da diese . Atethode, im Gegensatz zum lonenätzen, keine Schädigung der
YBCO-Oberfläche zur Folge hat [114] (siehe auch Kapitel 4 .4.1) . Dazu wurden 10 . Kontakte
untersacht, bei denen die Ra pe mit Brom-Ethanol errzeugt . wurde und die . Dicke der SrRuO3-
Barriere 30nxn betrug . Da der Stufenwinkel und somit die Kontaktfläche (siehe Kapitel 4 .4.1)
mit dieser Herstellungsmethode sehr schlecht kontrollierbar waren, wurde dieser Kontakttyp.. .
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Abb.7.ii: Strom Spanmtngskeimlinie eines mit Brom-Ethanol geätzten Rampenkontaktes mit
und ohne Mikrowelleneinstrahlung ; (Barrierendicke 30z n; Brückenbreite 5 tm); Gestrichelte

Linie: Ohinsche Gerade entsprechend RN; Inset : A: Nichtlinearer Beitrag des
Quasiteilchenstromes (1-l UR0); durchgezogene Linie : 1,8.10-8U 713

nicht gründlicher untersucht . Ober mögliche Paarbrechungseffekte lassen sich keine Aussagen
gewinnen, da sich absolute Barrierendicken f verschiedene Kontaktgeometrien schlecht
vergleichen lassen. An dieser Stelle folgt deshalb nur ein kurzer Überblick Tiber die
charakteristischen Merkale dieser Kontakte.
Die untersuchten Kontakte zeigen bei Briielcenbreiten zwischen 2p.m und 10 .r kritische
Ströme von 100pA - 4mA bei T-4,2K Die genaue Kontakt che ist bei diesem Kontakte
nicht bekannt, da bei den flachen Stufen ein großer c-Achsen-Anteil zu dem Bereich der
Rampe gehört (siehe Abb.7.la) . Berücksichtigt man nur den ab-Anteil, der durch die Dicke des
unteren Filmes bestimmt wird, so ergeben sich Stromdichten von 104AIcm2 bis 4 .105A/crn2 .
Die normalleitende Widerstände betrugen zwischen In und 1451 . Es wurden IcRN-Produkte
von 1-7mV bei 4,2K erreicht und bis 70K konnten Cooperpaar-Ströme beobachtet werden.

ol '2
i . .ao~ . LA asm w. üäiaea Luca

	

_

1n Abb.7.11 ist die 1-U-Kennlinie eines 5im breiten Kontaktes bei 4,2K im Vergleich niit der
Kennlinie zu sehen, die sich durch Unterdrückung des Cooperpaar-Stromes unter
Mikrowelleneinstrahlung ergibt. Bei hohen Spannungen (10m.V) kommt es in beiden
Kennlinien zu einer starken Zunahme der Leitfähigkeit, die nicht dem Verlauf der ®bmschen
Gerade entspricht, die bei einer metallischen Barriere zu erwarten wäre (gestrichelte Linie) und
bereits bei den ionengeätzten Kontakten mit dicken Barrieren. beobachtet wurde (Abb . 7.2).

-40 -20
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Abb.7.12: A: Noranalleitender Widerstand in Abhängigkeit von der Temperatur ; Kontakt mit
Brom-Ethanol-Rampe (Briückenbreite :5 bam; Bareierendicke :30nm);
Inset :

	

: Temperaturabhängiger Beitrag zur Leitfähigkeit 1/R- l/R.0; R.(=R(U=0);
durchgezogene Linie : 1,1 .10-3 T'3 .

Der normalleitende Widerstand, der sich bei kleinen Spannungen aus der Kennlinie mit
unterdrücktem Cooperoaarstroin (Abb .7.11) ergibt, beträgt 15a . Dieser Wert ist ungefähr 3
Größenordnungen höher, als sich aus dem spezifischen Widerstand der SrRuO3-Schicht
berechnet (R(SrRu®3)~O,1c1) und entspricht einem Grenzflächenwiderstand von 1 .10-$SZcm2,
wenn nur der Bereich der ab-Kopplung im Rampenbereich berücksichtigt wird.
Im Inset in Abb.7.11 ist der nichtlineare Beitrag des Quasiteilchen-Stromes I-U/RR(U=O)
(Cooperpaarstrom wurde durch Mikrowellenstrablung unterdrückt) in Abbhängigkeit von der
Spa	 nw=ng zu sehen. Bei Spannungen oberhalb 20mV ergibt sich mit B=1,8 . 10-8 und
Ro=R(U=O) flir den aasiteilchen- ; trom

1= U/Ra - B • Y~a'~3 bzw. fur die Leitf	 liigkeit i/R = I/R o + B 'J413

Der spannungsabhängige Beitrag zur Leitfähigkeit verläuft also auch bei diesem Kontaktty p
proportional Gdä il

	

iCd.~J
U413 und] l ßI sich, nach, ial.EOaa3"cee und d R~a1 A.aL̀vNk+

eev [44] durch resonantes T,neins4VO Lu.c .accvss.c
Tiber 2 lokalisierte Zustände beschreiben.

73.2. Temperatarabhfingigkeit des normalleitenden Widerstandes
r

	

<4 4 P,
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<__~__ ai7:~_v .. .s ..s .S .. .. bei 7T~ .fiIn 11~D .I .1G ist die ieffi~Jerii~t~dr•c1i3Ilä.iA_~1.gKC1L t&IGJ ~iVi~~%F?4	 fCi§.~1.lcgG_EA YvACtG.L~4~alkG, UGt L~V zu
sehen. Der normalleitende Widerstand nimmt mit abnehmender Temperatur zu, zeigt also nicht
den metallischen Verlauf der SrRu03-Zwischen .sc.hicht . Im Inset der Abbildung 7 .12 ist der
temperaturabhängige Teil der Leitfähigkeit l/R - l/Ro (Ro°R(J-O, 'I'=4,2K) gegen the
Temperatur aufgetragen. Daraus ergibt sich mit A:1.,1'10-3;

VR= IIRo + A :T4'3
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Es ergibt sich also mit einem Verlauf proportional zu T4/3 die gleiche Temperaturabhängigkeit
wie bei den ionengeätzten Kontakten mit dicken Barrieren (siehe Abb .7.10). A.rl3erdem ist die
Abhängigkeit konsistent mit der Krilmmung der I-U-Keimlinien (siehe Abb .7.11) und kann
durch resonantes Tunneln Tiber 2 lokalisierte Zustände beschrieben werden.

704. Planare Kontakte

Planare Kontakte mit c-Achsen orientierten Multilagen wurden mit Barrierendicken zwischen
10nm und 40nin untersucht . Bei den dicken Barrieren war der Anteil der supraleitenden
Kontakte sehr gering (ca .20%), aber es werden selbst bei 40nm noch kritische Ströme von
wenigen

	

erreicht . Insgesamt wurden bei Schichtdicken zwischen ivnm und 40nm. und
Flächen von 211m•2.am - 20[am•20 kritische Ströme von 1ttA. bis 500p.A. erreicht und
non°alleitende Widerstande zwischen 0,152 und lkg) beobachtet . Die kritischen Stromdichten
betrugen in Bezug auf die geometrische Kontaktfläche 3•l0 1 AIcm2 -103AIcm2. Es wurden
1cb\~

R_
`-Proµ,.~LV ~

.a„kte zwisV	 2mV bei

	

erreicht, Die Kontakte ohne SupraströmecheD~. 20°i~V und

	

e 4,2K
wurden nicht genauer untersucht, da keine unabhängige Messung von der oberen Elektrode
möglich war (siehe Kapitel 3 .4) und somit eine Degradation nicht ausgeschlossen werden
konnte. Es konnten bis ca. 70K Cooperpaarströme beobachtet werden.

7.4.1. Strom- Spannungskennlinien

in Abb.7 . 13 ist die Kennlinie eines planaren Kontaktes mit einer 10nm dicken SrRuO3-Barriere

U[ mV]

Abb.7.l3 : I-U-Kennlinie eines planaren Kontaktes bei 4,2K. und 64K (Inset) ; (Barrierendicke
10nm; Kontaktfläche 4 .4pm2); gestrichelte Linie: Ohmsche Gerade entsprechend R N lind
den Exzeß-Strom verschoben .



94	 7 . SrRuO3 als Earrierenirtaterial in SIES-Kontakten

bei 4,2K und 64K zu sehen . Der kritische Strom beträgt bei 4,2K 88i.tA und der normalleitende
Widerstand 10D (IcRN,-=0,88n) . Bei hohen Spannen beobachtet man auch bei diesem
Kontakttyp eine Zusatzleitfähigkeit (siehe gestrichelte Linie in Abb .7.13). Ein U713-Verlauf ist
in dem Spannungsbereich 6-8mV noch nicht nachzuweisen und wurde bei den anderen
Kontakttypen auch erst oberhalb IOmV beobachtet (siehe Abb.7.9 und Abb.7.11).
Die Form der Kennlinien entspricht ansonsten im wesentlichen den Kontakten mit
ionengeätzten Kanten . Es lassen sich neben einer I-lysterese bei tiefen Temperaturen
Resonanzen in den Kennlinien beobachten . Der Exzess-Strom beträgt ca . 50% des kritischen
Stromes (siehe gestrichelte Linie in Abb .7.13). Der normalleitende Widerstand ist auch bei
diesem Kontakttyp mit in situ hergestellten SET-Grenzflächen mit 100. 4 Größenordnungen
hoher als aus dem Widerstand der SrRuO3-Barriere erwartet werden k~an (R(SrRuO3) 1mQ)
und entspricht einem frrenzMehenwiderstand von l,6 .10- 6ncm2 .
Bei der Abschätzung des Grenzflä.chenwiderstandes und der kritischen Stromdichten
(lOAIem2-lO3Afcm2) mull beachtet werden, daß die effektive Kontakt .äche in c-Achsen
orientierten Multilagen fd den Cooperpaarstrom durch die Dichte der atomaren Stufen
bestimmt wird . Der Vergleich mit den Rampenkontakten, bei denen nahezu auf der gesamten
Kontaktfläche eke ab-Kopplung möglich ist und die Stromdichten 1-2 Größenordnungen
höher sind, bestätigt dieses Bild, wenn etwa 10% der Kontaktfläche in den planaren Kontakten
aus atomaren Stufen besteht (aus den Miksostruk`uruntersuchungen läßt sich 2% abschätzen,
siehe Kapitel 3 .4.2). Unter diesem Gesichtspunkt ist auch konsistent, daß der
Grenzflächenwiderstand bei den in situ hergestellten Kontakten 2 Größenordnungen. Tiber dem
Wert bei den Ramp enkontakten liegt.
Da die atomaren Stufen regelmäßig auf der Kontaktfläche verteilt sind, deutet sich ein
Skalieren des kritischen Stromes und des normalleitenden Widerstandes mit der Kontaktfläche
an (siehe Abb.7 .14), was auch in Kapitel 6 .3 fit die Grenzfache zwischen Au und einem c-

0 10 20 30 40 50 60 70
F6ontaktiiäche [ ö!m2 i

0 10 20 30 40 50 60 70
Konfakiflache [

pm2 1

AT.7.1 x4 : a) Amangigkeit ties kritischen Stromes von der Kontaktftäcne ; b) Abhängigkeit des
normalleitenden Widerstandes von der Kontaktfläche . A : Mittelwert fiber die gemessen
planaren Kontakte mit 10 tm Barrierendicke ; (r = 4,2K)
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Achsen orientierten YBCO-Film beobachtet wurde.
Die Abweichungen von dem idealen Ska ienu gsverhaiten (durchgezogene Linie in Abb .7.14)
sind zusätzlich auf Barriereninhomogenitäten zurückzuführen.

7.4.2. Temperaturabhängigkeit des normalleitenden Widerstandes

Der normalleitende Widerstand nimmt auch bei diesem Kontakttyp mit : abnehmender
Temperatur zu (siehe Inset Abb .7.15). Die Leitfähigkeit ist, wie auch bei den beiden anderen

Kontakttypen beobachtetet wurde, proportional zu T'/3 (1/R = I/R 0 + A •T ''3 , siehe Abb .7.15)
so daß auch bei vollständig in situ hergestellten Kontakten resonantes Tnnmein Tiber 1-2
lokalisierte Zentren ein möglicher Transportmechanismus in . der SN-Grenzrräche ist.

7.4.3. iekenabbängigkeit

Es wurden Kontakte mitwurden Kontakte.a.e
mit Baxie =e ..~	 tn dicken zwischen 10mn und 40n1. untersucht. In Abb.7.16 ist~ehen..

zu sehen, daß sich die Abhängigkeit des kritischen Stromes und des normalleitenden
Widerstandes von der Barrierendicke durch einen exponentiellen Verlauf beschreiben läßt.
Daraus ergibt sich eine Kohärenzlänge des Normalleiters 8nm ± 4nm (Abb .7.16a) und eine
Zerfallslänge flir den Quasiteilchentransport von 1/K = 5nm ± 2nm (Abb .7.16b).
Die Kohäreawlänge stimmt innerhalb der Streuung mit dem Wert von 6nn: überein, der von
Antoguazza et al. [84] für- SrRuO3 bestimmt wurde. Der Wert für den kritischen Strom bei.
40--nm stimmt zwar mit dem exponentiellen Verlauf überein, jedoch ist zu beachten, daß bei
dieser Barrierendicke nur ca. 20% der Kontakte supraleitend warden und die beobachteten
Cooperpaar-Ströme möglicherweise durch dii-rne Bereiche in der Barriere fließen . Da die

T [ K ]

Abb.7.15: Temp eraturabhäraggkeit der Leit9higkeit ; q : 1/R-11Ro fdr verschiedene
Kontakte; durchgezogene Linie:.tiiiG.~J~-•

4
t, t

i •~.~ - a ,'n-i 'r4/3 . la.i""'"~xccuuuviY °'~ Kontakt;u~• ?aTierPYd_cke 7\A~Ef '5

Koratakt#läche 4µrn•4}I.rrs); Inset : A•-Terr►peraturabhängigkeit des normalleitenden Widerstandes .
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Abba7m16: a) Abhängigkeit der Stromdichte von der Barrierendicke ; b) Abhängigkeit der
normalleitenden Widerstandes (normiert auf die Kontaktfläche der planaren Kontakte A) von
der Parrierendicke. Die ermittelten Kohärenz- bzw. Zerfallslängen (fin bzw . 1/K) entsprechen
dem eingezeichneten geraden Verlauf

Kontaktflächen bei den planaren Kontakten mu einen Faktor 10400 größer als bei den
Rampenkontakten sind und somit auch die Wahrscheinlichkeit fair Dickenschwankungen im
Bereich des Kontaktes größer ist, steht die beobachtete Dickenabhängigkeit nicht im
Widerspruch zu der kritischen Dicke von 20nna, die bei den Rampenkontakten beobachtet
wurde.
Die exponentielle Abhängigkeit far den normalleitenden Widerstand ist im, Rahmen der
Vorstellung einer isolierenden Grenzfläche nicht unmittelbar zu verstehen . Da sich auch bei den
Kontakten mit ionengeätzten Kanten eine Dickenabhängigkeit andeutet (siehe Abb .7.9 und
Abb.7.10), wird dies später zusammenhängend diskutiert.

7.5. Diskussion

Die Tatsache, daß die normalleitenden Widerstände bei allen Kontakttypen mehrere
Größenordnungen zu hoch sind, um durch den Widerstand der SrRuO3 Zwischenschicht
bestimmt zu werden, zeigt, daß trotz der geringen Fehlanpassung der Fermigeschwindigkeiten
zwischen YBCO und SrRuO3 und der atomar scharfen CO-SrRuO3-Grenzflächen die
Durchlässigkeit der Grenzfläche stark reduziert ist . Das bedeutet, daß an der Grenzfläche oder
in der Barriere Unterdrückungs-Mechanismen auftreten, die im folgenden diskutiert werden.
Das Verständnis der Transportprozesse in den Kontakten ist insofern schwierig, als
verschiedene Transportkanäle und Paarbreehungs-Meehanismen existieren.
Bei Kontakten mit diinnen. Barrieren konnte durch die Magnetfeldabhängigkeit (siehe Abb .7.7)
und den Nachweis des AC-Josephson-Effektes (siehe Abb .7 .6) gezeigt werden, daß der
Cooperpaar-Strom Josephson-Charakter hat . Zusätzlich existiert ein hoher Exzeß-Strom und
ein Beitrag zum Cooperpaar-Strom, der nicht blurch ein a ßeresMagnetfeld amterdriickt
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werden kann. Das ist ein Hinweis darauf daß zusätzliche Transportkanäle fir Cooperpaar-
Ströme, beispielsweise supraleitende Kurzschlüsse, existieren.
Durch diese zusätzlichen Kanäle wird die genaue Bestimmung einer kritischen Dicke fir die

magnetische Paarbrechung erschwert. Die kritische Dicke liegt im Bereich von 20nm, da bei
Barriendicken > 20nm in den Kontakten mit ionengeätzten Kanten keine und bei den planaren
Kontakten nur vereinzelt Supraströme beobachtet warden, die möglicherweise auf dünne
Bereiche in der Barriere zuriickzu lihren sind.

Tr-ansportmecha€ Ismus für den Quasitelichen-Strom

Außer den Rampen-Kontakten mit dünnen Barrieren zeigen alle Kontakte Kennlinien mit
einem nicht-linearen Verlauf, in denen der Strom oberhalb ca. 10mV proportional zu U713

verläuft (siehe Abb .7.11 und Abb .7.9) . Dieses Verhalten korreliert mit einer Zunahme des
normalleitenden Widerstandes bei tiefen Temperaturen, dem ein Verlauf der Leitfähigkeit
proportional zu T413 entspricht . Diese Beiträge haben ihre Ursache in resonantem Tunneln über
2 lokalisierte Zentren . Bei den ionengeätzten Rampen-Kontakten wird bei dünnen Barrieren
nur der temperaturunabhängige Beitrag zur Leitfälligkeit beobachtet, der seine Ursache in
resonanten Tmineln über einen lokalisierten Zustand hat (Abb .7.4). Bei dicken Barrieren
werden auch in diesen Kontakten die Beiträge Tiber zwei Zentren deutlich.
Der Transport des Quasiteilohen-Stromes erfolgt also, unabhängig von der Kontaktgeometrie
und der Behandlung der Grenzfläche, durch resonantes Tunneln über ein oder zwei lokalisierte
Zustände.

Die beobachteten Dickenabhängigkeiten fir den normalleitenden Widerstand stehen zunächst
in Widerspruch zu der Vorstellung einer isolierenden Grenzfläche und sprechen fit: die
Möglichkeit, daß die SrRuO3-Zwischenschichten nach dem Herstellungsprozeß nicht mehr
metallisch, sondern isolierend sind . Wie in Kapitel 3 .3 .3 am Beispiel der CaRuO3-Filme
gezeigt wurde, findet bei den Ruthenaten in Analogie zu anderen perowskit-ähnlichen
Systemen ein Ubergang vom Metall zum Isolator statt . So können Ru-Fehlstellen, aber auch
andere Defekte und Dotierungen, die in dem Material durch den Herstellungsprozeß erzeugt
warden, die elektrischen Eigenschaften so verändern, daß SrRuO3 isolierend wird und der
Ladungstransport durch resonantes Tiinneln Tiber lokalisierte Zustände erfolgt.
Um diese Möglichkeit zu untersuchen, wurde bei einer YBCO-SrRuO3- CO-
Dreifachschicht die obere Schicht naß chemisch abgeätzt und der Widerstand der SrRu03-

Zwischenschicht gemessen. Dies war möglich, weil auf eine Sauerstoffbeladung der unteren

i sdie,erdes YBCO
Tilt lokeiisierten Zuständen

Abbm7.17: Modell für die Barrieren-Geometrie für den Fall einer dicken Barriere, bei dem nur
wenige Kurzschlüsse vorhanden sind und der Stromtransport hauptsächlich durch die
Grenzfläche erfolgt .
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Schicht verzichtet wurde und diese somit keinen supraleitenden Kurzsdiluß verursachte. Diese
SrRuO3-Zw=ischenschicht zeigte die gleiche metallische Temperaturabhängigkeit wie ein
einfacher SrRu03-Film und ist demnach durch die Abscheidung der oberen Elektrode nicht
beeinträchtigt worden . Die isolierende Barriere muß sich also an der SN-Grenzfläche befinden
und die beobachtete Dickenabhängigkeit des normalleitenden Widerstandes eine andere
Ursache haben. Ein mögliche Erklärung ist, daß bei dünnen Barrieren Kurzschlüsse vorhanden
sind, an denen eine Unterbrechung der isolierenden Grenzschicht stattfindet (siehe Abb .7.17)
und diese Unterbrechungen mit zunehmender Barrierenlicke seltener werden.

Die Transporteigenschaften der untersuchten Kontakte sind dadurch gekennzeichnet, daß
temperatur- und spannungsabhängige Beiträge zur Leitfähigkeit auftreten, die ihre Ursache in
resonantem T inneln iibei 2 lokalisier=te Lustdnde haben. Ein solcher Effekt wurde bisher bei
keinen anderen YBCO-Grenzflächen beobachtet . In YBCO-Au-Grenzflächen [65], in durch
lonenätzen geschädigten Grenzflächen [48] oder Korngrenzen [29] beobachtet man stets
temperatur- und spannungsunabhängige normalleitende Widerstände.
Da Beiträge zur Leitfähigkeit durch resonantes Tunneln rüber mehrere lokalisierte Zentren erst
mit zunehmender Barrierendicke eine Rolle spielen (siehe Kapitel 2 .3.2.2), werden diese
Beiträge nur bei Kontakten mit ausgedehnten Barrieren (z .B . PrBCO [157], [47]) beobachtet.
Da elastische Spannungen an der SN-Grenzfläche -ähnlich wie in YBCO-Komgrenzen- nur zu
lokalen Stilrungen führen, scheiden sie, im Gegensatz zu den Überlegungen von Char et al.
[67], als Ursache für die Barriere an der YBCC-SrRuO3-Grenzfläche aus.
Eine mögliche Ursache für die Entstehung einer ausgedehnten Isolatorschicht ist, daß die
Sauerstoff-Affinität der SrRuO3-Schicht viel stärker als die der YBCG-Schicht ist, in der
Sauerstoff sehr leicht beweglich ist . Das kann zur einer Umverteilung des Sauerstoffs an der
Grenzfläche führen, so daß dort eine sauerstoffarme YBCO-Schicht gebildet wird. Der
Transport über diese isolierende YBCG-Schicht findet durch resonantes Tininehi über
lokalisierte Zustände statt, die zum Beispiel von Sauerstoffehlstellen und Defekten gebildet
werden.

Transportmechanismus für den Cooperpaar-Strom

Da gezeigt werden konnte, daß der Transport der Quasiteilehen durch resonantes Tunne ln über
1-2 lokalisierte Zentren erfolgt, ist zu überprüfen, ob der Transport des Cooperpaar-Stromes
durch den gleichen Mechanismus erklärt werden kann.
Irr Abb.7.18 sind dieJCRN-Produkte für die verschiedenen Kon

1
takttype

(
~n~ im Vergleich mit der

Temperaturabhängigkeit zu sehen, die von Devyatov et al . [46] fli das ICRN-Produk
berechnet wurde, wenn der Transport der Coope r-Paare und Quasiteilchen durch resonantes
Timneln über ein lokalisiertes Zeittun angenommen wird. Die verschiedenen Kurven sind
durch den Unterdriickungsparameter FLS parametrisiert (siehe Kapitel 2 .3 .2 .2 .).
Die Daten für die ionengeätzten Rampenkontakte und die planaren Kontakte stimmen gut mit
der theoretischen Kurve mit dem Unterdriiekungsparameter T' LS = 1000 überein. Nicht nur die
Größenerdung des ICRN-Produktes, sondern auch die Temperaturabhängigkeit läßt sich gut
mit der Theorie beschreiben. Der große Wert für rLs zeigt, daß bei diesen Kontakten der
thermisch angeregte fransportprozeßi den reinen Tunneltransport ilber einen resonanten
Zustand iiberwiegt.
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Abb.7'.18a IcRN-Produkte im Vergleich mit Berechnungen nach [46] (durchgezogene Linien);
e: loaxengeätzte Ravnpenkontakte ( lOnm Barriereudicke);
0 : Planare SNS-Kontakte (l0aum Barrierendicke);

Brom-Ethanol geätzte Rampenkontakte (30nm Barrierendicke)

Die Übereinstimmung der IcRN-Produkt-Daten fir die Kontakte mit Brom Ethanol geätzten
Kanten mit dem theoretischen Verlauf ist schlechter als bei den anderen Kontakttypen . Die
Daten liegen im Bereich der Kurve für ?Ls - 100, so daß bei diesen Kontakten der resonante
TnnnelprozeB eine deutlich größere Rolle als bei den anderen Kontaten spielt.
Die Daten stehen also insgesamt nicht im Widerspruch zu einem Transport des Cooperpaar-
Stromes Tiber lokalisierte Zustände und es ergibt sich gerade r grolle p 'LS ein konsistentes Bild
für den Transport des Quasipartikel- und Cooperpaar-Stromes durch resonantes . Tunneln über
lokalisierte Zustände in. der Isolatorschicht an der SN-Grenzfläche.
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8A . Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird die Technologie zur Herstellung von SNS-Kontakten mit
SrRuO3-Barriere und die Untersuchungen der Transporteigenschaften vorgestellt.

Es wurde ein Prozeß zur Herstelhmg c-Achsen orientierter YBCO-SrRuO3-1 ultilagen
entwickelt . Es konnten SrRuO3-Filme und YBCO-SrRuuO3-Multilagen guter Kristallqualität
mit nahezu ausscheidungsfreien Oberflächen hergestellt werden . Die Problematik bei diesem
Herstellungsprozeß besteht darin, daß die Diffusion von Sauerstoff durch die SrRuO3-
Zwisehensehicht reit sehr hohen Aktivie gsenergien verbunden ist und die unteren YBCO-
Filme in den Multilagen erst durch eine spezielle Ten erzeng bei hohen Temperaturen
supraleitend werden . Außerdem besteht die Gefahr einer Interdiffusion von Ru in den YBCO-
Film, die eine Abscheidung der SrRuO3-Filme bei niedrigen Temperaturen erforderlich macht.

In Zusammenarbeit mit dem Institut fir Mikrostruktur-Forschung erfolgte die Untersuchung
der CO-SrRuO3-Multilagen durch Hochauflösende Transmissions-Elektronen-
Mikroskopie . Diese Untersuchungen haben gezeigt, daß sich atomar scharfe CO-SrRuO3-
Greizflä.chen ausbilden. Durch Simulation der atomaren Struktur konnte gezeigt werden, daß
an der Grenzfläche keine interdifusioo. erfolgt und nur minimale Spannungen auftreten.
Die Oberfläche der YBCO-Filme schließt stets mit einer BaO-Ebene, also einem Isolator ab, so
daß eine starke Unterdrückung des Ordnungsparameters an einer (001)-Grenzfläche erfolgen
muß. Andererseits zeigen die Filmoberflächen eine hohe Dichte atomarer Stufen, die eine
Möglichkeit zur Ankopplung an die ab-Ebenen bieten.

Es werden verschiedene Technologien entwickelt, die eine Untersuchung epitaktischer
Barrieren mit ex-situ und in-situ GrenzMchen ermöglichen . Dazu wurde zum einen ein Prozeß
entwickelt, der die Herstellung planarer Kontakte aus CO-Normalleiter-Multilagen bis zu
Kontaktflächen von 211m•2 m. ohne Tc-Verringerung ermöglicht.
Desweiteren wurde ein Prozeß zur Herstellung von Rampen-Kontakten mit ionengeätzten
YBCO-Rampen entwickelt . Die Schädigung der Rampe durch den lonenätzprozeß konnte so
minimiert werden, daß ohne Bandare kritische Stromdichters von 1 . 106Acm2 bei 77K erreicht
werden konnten. Mit YBCO-Rampen, die durch naßchemisches Atzen mit Brom-Ethanol
erzeugt wurden, konnten ohne Barriere kritische Ströme der gleichen Größenordnung erreicht
werden.

Die Eigenschaften der planaren Kontakte aus a-Achsen orientierten YBCO-PrBCO-Multilagen
waren durch eine hohe Dichte supraleitender Kurzschlüsse geprägt, da keine a-Achsen
orientierten Filme ausreichend guter Oberflächenqualität ver dgbar waren . Deshalb wurde am
Beispiel der YBCO-Au-Grenzflächen untersucht, ob eine Proximity-Kopplung an der
Oberfläche eines c-Achsen orientierten Filmes möglich ist . Es wurden planare YBCO-Au-Nb-
Kontakte mit c-Achsen orientierten YBCO-Filmen hergestellt, die RSJ-15rmige Kennlinien und
gut ausgeprägte Shapiro-Stufen zeigten. Durch die regelmäßige Verteilung der atomaren
Stufen auf den Filmoberflächen konnte ein Skalieren der kritischen Ströme mit der
Kontaktfläche beobachtet werden . Obwohl die kritischen Stromdichten 1-2 Größenordnungen
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unter den Werten liegen, die aus der Literatur fär a-Achsen orientierte YBCO-Au-
Crenzllächen bekannt sind, wurden die gleichen lCRN-zrodukte (n101iV) erreicht, da der
Ordnungsparameter an der Grenzfäehe den gleichen Unterdriickungs-Mechanismen
unterworfen ist . Mit YBCO-Au-YBCO-Stufen-Kontakten konnten I C .N-Produkte von 0,4mV
bei 4,2K erreicht und eine gute Obereinstimmung mit der SNS-Theorie gefunden werden,
wenn eine Unterdrückung des Ordnungs parameters (parametrisiert durch den
Unterdrückungsparameter yB = 20) an der SN-Grenzfläche berücksichtigt wird . Der
normalleitende Widerstand der Kontakte ist bei tiefen Temperaturen temperaturunabhängig
und wird durch die SN-Grenzfläche und nicht durch den Widerstand der Au-Filme best.

SrRuO3-Barrieren wurden in Rampen-Kontakten mit ionengeätzten Rampen-Kontakten,
Brom-Ethanol geätzten Kanten und planaren Kontakten mit c-Achsen orientierten Multilagen
untersucht . Bei allen Kontakttypen besteht das Problem, daß die unteren Elektrode zwar dutch
die Sauerstoffbeladung supraleitend wird, aber trotzdem häufig eine verringerte
Übergangstemperatur aufweist . Deshalb konnten nur bis maximal 70K Cooperpaar-Ströme in

Kontakt beobachtet werden . Es ~ konüteü r ~Cb~~ -~, :, .;' ed bis 7raV bei 4,2K erreichtden

	

en beobachtet

	

_- .:
werden.

Bei den Kontakten konnte trotz der ferromagnetischen Kopplung bis zu Barrzerendicken von
20nsn Cooperpaar-Ströme beobachtet werden . Diese Ströme haben Josephson-Charakter, da
unter Mikrowelleneinstrahlung gut ausgeprägte Shapirostufen beobachtet werden können,
deren Höhe mit der eingestrahlten Leistung oszilliert. Die Periode dieser Oszillationen konnte
gut mit dem RCS1 -Modell simuliert werden.
Der kritische Strom zeigt ein oszllatorisches Verhalten mit dem angelegten Magnetfeld . Der
Strom konnte absolut nur um 10% moduliert werden, so daß Beiträge zum . Cooperpaar-Strom
vorhanden sind, die keinen Josephson-Charakter haben. Das korreliert mit der Beobachtung
eines Exzeß-Stromes in den Kennlinien.

Der normalleitende Widerstand der Kontakte wird, unabhängig von der Kontaktgeometrie und
der Herstellung der Rampe, nicht durch den Widerstand der SrRuO3-Schicht bestimmt,
sondern durch eine isolierende Schicht an der Grenzfläche . Mögliche Ursache für diese Schicht

ist die große Sauerstoffaffinität der SrRuO 3-Schicht, die zu der Entstehung einer
sauerstoffverarmten YBCO-Schicht an der Grenzfiäche führen kann . Dies hat eine große
Parameterstreuung zur Folge, jedoch zeigen die Kontakte charakteristische Kerniinienformen
und Teniperaturabhängigkeiten, die unabhängig von der Kontaktgeometrie sind und qualitative
Aussagen Tiber die Transportmechanismen ermöglicht.
Die Kennlinien der Kontakte sind dadurch gekennzeichnet, daß bei hohen Spannungen eine
Zusatzleitfähigkeit auftritt, die proportional zu U413 verläuft . Dieses Verhalten korreliert mit
einer Temperaturabhängigkeit der Leitfähigkeit proportional zu T413 und kamen, im. Rahmen der

Theorie von Olaa	 ann und Matveev [44] Beiträgen zur Leitfähigkeit durch resonantes
Tunneln Tiber 2 lokalisierte Zustände zugeordnet werden.
Da sich die Temperaturabhängigkeit der I CRN-Produkte aller Kontakttypen, im Rahmen der
Theorie von Devyatov und Kuprianov [46] mit einen Transport durch resonantes Tinmehr über

lokalisierte Zustände beschreiben lä 3t (mit dem Unterdrückungsparameter F r 100-1000),
entsteht ein konsistentes Bild fir den Transport von Quasiteilchen und Cooperpaar-Strom in
den. SNS-Kontakten mit SrRu03-Barriere

~rìb5vhläeas°vid kann festgestellt werden, -m

	

,7daß sich SrRuO3 aufgrund der geringen Fehlanpassung
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der Fermi-Geschwindigkeiten zu YBCO und der atomar scharfen YBCO-SrRuO3-
Grenzflächen zwar gut für die Verwendung in SNS-Kontakten eignet, dieser Vorteil jedoch
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keine Rolle spielt, da andere Paarbrechungseffekte und Unterdrückungs-Mechanismen an der
Grenzfläche auftreten . So lassen sich aufg und magnetischer Paarbrechung nur bis zu
Barrierendicken von 20nm Cooperpaar-Ströme beobachten . Außerdem hat sieh die stabile
Sauerstoffkonfiguration der pseudokubischen Perowskit-Struktur, die zunächst als vorteilhaft
angesehen wurde, als großer Nachteil erwiesen, da sie die Formierung einer isolierenden SN-
Grenzfläche bewirkt. Die hohen Grenzflächenwiderstände haben zwar den Vorteil, daß
normalleitende Widerstände erzielt werden können, die mehrere Größenordnungen über den
Werten liegen, die durch den metallischen Schichtwiderstand erzielt werden können, jedoch
sind die Grenzflächen schwierig zu kontrollieren und die in der Grenzfläche vorhandenen
lokalisierten Zustände stellen mögliche Rauschquellen in den Kontakten dar . Ahnliche Effekte
üV1111e.[.ek

	

aik°	auch flit alleanderen

	

Pero9vsk te erwartet werden, so daß bei der~
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Wahl eines Baixierenmaterials darauf geachtet werden muß, daß die Sauerstoffbeweglichkeit
sich nicht drastisch von der in YB CO unterscheiden sollte.

6a. ~US MICK

Welches heteroepitaktisches Material die "ideale" Barriere in Hochtemperatur-Supraleiter-
SNS-Kontakten darstellt, ist nach wie vor eine offene Frage . Aus heutiger Sicht gibt es zwei
Typen von Barrierenmaterialien, die für eine technische Anwendung aufgrund hoher möglicher
normalleitender Widerstände und hoher ICRN-Produkte relevant sind.
Zum einen gibt es Materialien, bei denen die SN-Grenzfläche eine geringe Durchlässigkeit
besitzt und somit hohe normalleitende Widerstände erreicht werden können . Vorrausetzung für
den technischen Einsatz der entsprechenden SNS-Kontakte ist, daß eine Methode gefunden
wird, die Eigenschaften der Grenzfläche zu kontrollieren . Bei dem anderem Barrierentyp ist der
spezifische Widerstand so hoch, daß der Beitrag der SN-Grenzft che zum normalleitenden
Widerstand vernachlässigt werden kann. Dieser Kontakttyp bietet gegenüber dem ersten den
großen Vorteil, daß sich der normalleitende Widerstand systematisch über die Barrierendicke
einstellen l`3t.
Die Ruthenate SrRuO3 und CaRuO3 gehören dem ersten Barrierentyp an . Es ist denkbar, daß
durch eine verbesserte Sauerstoffbeladung -beispielsweise durch Plasmabehandlungen- eine
kontrollierbare Sauerstoffbeladung der YBCG-Ruthenat-Grenzfläche erreicht werden kann.
Jedoch besteht die Gefahr, daß es bei iemperat«Zyklen zu einer Umverteilung des
Sauerstoffes an der Grenzfläche kommt und sich die Kontakt-Eigenschaften dadurch erneut
verändern.
Zu dem zweiten. Barrierentyp gehören PrBCO- bzw. Y-dotierte PrBCG-Barrieren, die durch
ihren hohen spezifischen Widerstand ermöglichen, die Parameter der •SNS-Kontakte Fiber die
Barrierendicke einzustellen . Diese Barrieren bieten deshalb zur Zeit die besten
Voraussetzungen fdr einen Einsatz in elektronischen Schaltungen . Die Y(Pr)BCO-Verwandten
Barrierenmaterialien bieten desweiteren die Möglichkeit, die Ladungsträgerkonzentration und
die Dichte der lokalisierten Zustände in der Barriere durch Dotierungen gezielt zu verändern
und somit die Eigenschaften der SNS-Kontakte .: entsprechend der jeweiligen Anforderungen
oder neuer Erkenntnisse zu optimieren.
Bei . der Verwendung dieser Materialien wie auch aller anderen perowskitähnlichen
Barrierenmaterialieu ist der Einfluß der lokalisierten Zustände auf das Rauschen der SNS-
Kontakte Grundlage weiterer Untersuchungen auf diesem . Gebiet .
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Anhang : Strukt t rierungs . ara¢ eter

1) Herstellung von Subsauen

Die Substrate werden mit einer 20nm-50nm dicken Gold-Schicht bedarpli . Anschließend
werden die Substrate belackt und photolithographisch strukturiert, die Parameter sind in
Tabelle 1 zusammengestellt. Die Dicke des verwendeten Lackes (AZ5206 bei 4000U/min) ist
mit 600nrn extra knapp bemessen, damit an der Stufe deponiertes Material während des Ätzens
weggeätzt und nicht durch den Lack geschlitzt wird . Die Herstellung steiler Substratstufen (ca.
80°) erfolgt durch Ionenstrablätzen mit rotierenden Probenteller mit einer Verkippung von 15°,
um die Redeposition während des lonenätzens zu verhindern. Bei der Herstellung von flachen
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Strukturierung zusätzlich verrundet. Flache Stufen werden unter einem Winkel von 70° gegen
die Normale geätzt.
Schließlich wird der Photolack in Aceton gel®st, bzw. durch ein 02-Plasma verascht und das
Gold durch einen zweiten lonenstrahl-Ätzprozeß entfernt.
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Tab.2: Präparation der Ätzmaske %r den CaO-Lift-off-Prozeß

2)Herstellung von SNS-Rampenkontakten mit naßehemiseh geitzten Kanten

Präparation der Ätzmaske f ° den CaO-Lift-of-Prozeß

Die Parameter far den Lift-of-Prozeß sind in Tab .2 zusammengestellt. Die ZrO2-Schicht sollte
nicht viel d inner als 400nm sein, da sie die eigentliche Ätzmaske ist und sichergestellt sein
mu, daß sie keine Löcher besitzt . Die CaO-Schicht sollte mindestens 8OOnm dick sein, um
anschließend den ZrO2-Film und ca . 150-200nm CO und Barrierenmaterial zu liften . Um
diese ca. 1,2i.m CaO-Zr02-Doppelschicht durch einen Lift-off zu strukturieren, ist eine
Lackdicke von 3,31im notwendig.

3) Herstellung planarer Kontakte

104

Tab.3 : Strukturierung der unteren Elektrode
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Photolithographie

Lack

Drehzahl

Belichtungszeit

Entwickler

AZ5214

4000UIrnhl

4,5s

/i 7 4n0~ /! 1 :4

Taba4: StrrAttn erung der oberen Elektrode
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