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1. Einleitung

Seit der Entdeckung von Bednorz und Miiller im Jahre 1986 [1.1] hat die Hochtemperatur-
Supraleitung (HHTSL) eine Reihe von Phasen erlebt: Skepsis, Begeisterung, Bonanza (eine neue
Entdeckung jagte die andere) und schlieBlich vielerorts Erniichterung. Zur Zeit befindet sich
die Physik und Technologie der HTSL in einer Phase der technologischen Konsolidierung, in
der es zu erarbeiten gilt, auf welchen Gebieten die HTSL so gut zu beherrschen sind, daf3 an
eine wirtschafiliche Nutzung gedacht werden kann. Deshalb sind zur Zeit besonders
Gesichtspunkte der physikalischen und technischen Realisierbarkeit im Zentrum des Interesses.
Auch diese Dissertation war auf diese Zielsetztung hin angelegt. Wie unten dargestellt wird,
ergaben sich aber in der Arbeit nevariige iberraschende grundlagenphysikalische Erkenninisse,
so daf in der vorliegenden Schrift vier Haupipunkie dargestelit werden:

1)} Die Koexistenz des HTSL YBa,Cu307_, mit halbleitenden Silizium-Substraten und die
Realisierung eines entsprechenden optoelektronischen supraleitenden Bauelementes.

2} Die "Graphoepitaxie" von CeQ, auf MgO, die neue Moglichkeiten zur Herstellung von
Josephson-Kontakten bietet.

3} Die Beobachiung eines starken experimentellen Hinweises fiir die d-Wellen Symmetrie
des Ordnungsparameters it YBayCuz Oy .

4) Die  detaillierte  Untersuchung  der  dynamischen  Eigenschaflen  von
Biepitaxie-Josephson-Kontakten

Im ersten Teil dieser Schrift wird dargestelli, daB es physikalisch moglich ist, gute
YBayCu;0,_,-HTSL-Schichten auf Silizium-Substraten abzuscheiden, um eine Integration von
supraleitenden Funkiionen mit der Silizium-Halbleiter-Technologie zu ermoglichen. Nun ist
bekannt, daB der Ausdehnungskoeffizient von Silizinm wesentlich geringer ist als der von
YBa.QCU3O7_X, so daB die direkte Abscheidung von YBa,CusyO-_, auf Si-Substraten selbst bei
Verwendung einer Pufferschicht unbrauchbare YBa;Cu;07 -Filme hefert, weil durch die
Abkiihlung von Entstehungstemperatur {ca. 750°C) zu Raumtemperatur eine Ril3bildung in den
YBa,Cuy 07 -Filmen unvermeidlich ist [1.2]. Deshalb beginnt diese Dissertation mit der
Untersuchung des Wachstums hochwertiger einkristalliner Filme aus YBayCuzOy auf
speziellen Saphir-Substraten, die mit einer halbleitenden einkristallinen Si-Schicht bedeckt sind.
Diese "Silicon-on-Sapphire™-Substrate (SoS) sind kommerziell erhaltlich und bieten eine
o Z'feaﬁs_tische Alternative zur Iniegration von YBa;Cuz04., und Silizium, weil in diesem System
- der Ausdehnungskoeflizient von Saphir das thermische Verhalten bestimmt - nicht jedoch die

~ danne Siliziumschicht von typischerweise 0,5 pm Dicke. Wir haben nun ecine neuartige
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Kombination von Pufferschichten entwickelt, die es moglich macht, sehr gute HTSL~Filme auf
Silizium (SoS-Substrate) abzuscheiden. Sie beruht auf dem Einsatz von Yttria-stabilisiertem
Zirkonoxid (YSZ), welches die Epitaxie zum Silizium erleichtert, weil es das auf der
Grenzfliche vorhandene natiirliche SiO, reduziert und so einkristallines YSZ in direktem
Epitaxickontakt zum Silizium ermoglicht. Auf dem YSZ wird eine CeQO,-Schicht
aufgewachsen. Sie mindert Fehler im YSZ und bietet dem YBayCuz0y.; eine besonders gute
Epitaxiegrundlage. Die auf diese Weise hergestellien YBayCus07.,-Filme auf Silizium stelien
zur Zeit die weltbesten derartigen Schichten dar. Sie stehen nun zur Verfiigung, um
supraleitende Funktionen mit Silizium zu integrieren. Als Demonstrator fur diese Technologie
haben wir einen ultraschnellen Photoschalter gewahlt, der optische Signale in elektrische
Signale konvertiert. Durch den Einsatz eines Titan-Saphir-Lasers mit Pulsen von 150 fs Lange
als Anregung konnten elekirische Signale mit einem Frequenzspektrum von bis zu 1 THz
erzeugt werden. Diese Signale propagieren auf einer supraleitenden Hochfrequenzleitung
(Koplanar-Streifenteitung) und werden mit einem optischen Verfahren analysiert.

Damit ist in dieser Arbeit eines der ersten Hybridbauelemente vom Typ HTSL-Si realisiert

worden.

Der zweite Teil der Dissertation beschafligt sich mit Josephson-Kontakten, die eine
Schltisseikomponente eimer aktiven HTSL-Elektronik darstellen.  Sie  ermoglichen
Anwendungen wie zB. SQUIDs - die zur Zeit empfindiichsten Magnetfeldsensoren - und
Mikrowellengeneratoren. Die Herstellung und auch das Verstindnis der Josephson-Kontakte
mit den HTSL sind noch Gegenstand der Forschung. Erinnert sei dabei an die sehr kurze
Koharenzlinge der HTSL, die Beobachtung, daB Komgrenzen bereits weak-ink Charakter
hzben, und an die Tatsache, daB die reproduzierbare Herstellung nutzbarer Josephson-
Kontakte noch Ziel der Forschung ist. Deshalb wird im zweiten Teil dieser Dissertation ein
neuer Ansatz zur Herstellung von Josephson-Kontakien untersucht. Dieser Ansatz nutzt
gerade die Tatsache, daB Komngrenzen in HTSL als Josephson-Kontakte funkiiomieren. Er
erfordert das kontrollierte epitaktische Wachstum von YBayCusOg wmit verschiedener
Orientierung auf einem Substrat. Dabei sollen zwei um 45° verdrehie emnkristailine
YBa,Cu;0r_-Bereiche entstehen, die an definiert festgelegten Grenzlinien aneinander stofBen
[3.20-3.21}. In dieser Arbeit wird dieser sog. Biepitaxie-Josephson-Kontakt hergestellt, in dem
auf einem einkristallinen MgO-Substrat eine diinne CeO,-Schicht epitaktisch abgeschieden und
strukturiert wird. Im nachfolgenden Schritt erfolgt die Deposition von YB2a;Cuz07. Das
YBa,Cu307. wichst auf den Substratbereichen, die mit CeQ, bedeckt sind, um 43° verdreht
auf, wiahrend es auf den fieien Bereichen unverdreht aufwichst. Dadurch entsieht die
“gewiinschte 45°-Korngrenze.

Die Epitaxie von CeQ, ist somit ein enischeidender ProzeBschritt zur Hersteliung dieser
. Josephson-Kontakte und wurde daher eingehend untersucht. Hierbei zeigte es sich auf
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iiberraschende  Weise, da die Orientierung der Ce0,-Schicht durch die
Cberflichenmorphologie des Substrates bestimmt wird:

auf "glatten" MgO-Flichen wichst das CeO, mit 45° Verdrehung - auf "rauhen" Substraten
dagegen unverdreht.

In dieser Arbeit wird die Ansicht vertreten, dafl die Grenzflachenenergie auf glatten Substraten
ein Minimum fiir ein verdrehtes Wachstum von CeQO, besitzt. Ist die MgO-Oberfliche
geringfiigie aufgerauht, so ergeben sich Stufen im MgO. Diese Stufen stellen eine weitere
seitliche Grenzfiche fiir die Nukleationskeime dar, so dall die Energiebilanz fiir ein
unverdrehtes Wachstum giinstiger wird.

Dieses mit "Graphoepitaxie" bezeichnete Phanomen ermdglicht nun durch die kontrollierte
Verdnderung der Oberfiichen- und Grenzflichenmorphologic eines MgO-Einkristall-
Substrates, dal ein einkristalliner CeQ,-Film in seiner kiistallographischen Orientierung
gesteuert wird. Dadurch ergibt sich eine weitere planare Epitaxietechnik zum kontroliierten

Einbau von 45°-Komgrenzen in YBa,Cu307. - HTSL-Filme.

Ein besonders erfreulicher Aspekt der modemen HTSL-Physik ist die Tatsache, daB
unerwartet interessante Fragestellungen auftauchen und bearbeitet werden konnen. Oft zeigt es
sich, da} die Beherrschung der Materialphysik die entscheidende Voraussetzung fir das
Eratbeiten soicher Phinomene der Grundlagenforschung darstelit: Im dritten Teil dieser
Dissertation wird die Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stroms schmaler Biepitaxie-
Kontakte untersucht. Wir finden ungewohnliche Ergebnisse fiir I(H), die aber
widerspruchsfrei erklirt werden konnen, wenn wir fiir die Symmetrie des Crdnungsparameters
von YBayCusOy, eine d-Wellen Symmetrie annehmen, wobei diese “d-Wellen Funkiionen"
jeweils fest in das verdrehte Kristallgitter eingerastet sind. Weil eine s-Wellen Symunetrie nicht
mit unseren Beobachtungen vertraglich ist, liefern diese Messungen ein sehr starkes Argument
fiir "d-wave symmetry" des Ordnungsparameters in YBa;CuyCq_ . Entscheidend fir unser
Vorgehen ist das mikroskopische Verstindnis der kristailinen Facettierungen an Biepitaxie-
Korngrenzen und das "Einrasten” der Wellenfunktionen in das Kristallgitter rechis und links
der Korngrenze. Hs werden ein Rethe von Modeli-Rechnungen vorgestelit, die alle

beobachieten I (H)-Kurven qualitativ erkléren.

Ein  weiterer Hauptpunkt dieser Dissertation stelli die  Untersuchung  der
Hochfrequenzeigenschafien von Biepitaxie-Josephson-Kontakten dar. Dabei steht die Frage im
Vordergrund, inwiefern die dynamischen Eigenschafien dieses Kontakityps sich durch
konventionelle Modelle beschreiben lassen. Hierbei zeigie es sich, dal die Dynamik der
Biepitaxie-Kontakie durch das einfache Resistively Shunted Josephson Junction-Modell (RS]-
Modell) beschrieben werden kann. Bei hohen Frequenzen (reduzieite Frequenz (2 ~ 2} treten
jedoch charakteristische Abweichungen von diesem Modell auf. Diese Abweichungen konnten
- in dieser Arbeit nicht erklirt werden und erfordern weitergehende Untersuchungen.




Insgesamt legt auch diese Dissertation ein deutliches Zeugnis dafiir ab, dafl bei der
Erforschung der Physik der HTSL Technologie und Grundlagenforschung Hand in Hand gehen
miissen, wenn diese komplizierte Materialklasse verstanden und genutzt werden soll.




2. Der Hochtemperatursupraleiter YBaCuz Oy

2.1 Strukiur und sapraleitende Kigenschafter von YBa,CuzUyy

Die Struktur des Hochtemperatursupraleiters YBayCusO7. ist eng mit der Perowskitstruktur
ABO; verwandt. Die Einheitszelle von YBayCu3zOy bestelit aus drei in c-Richiung
{ibereinandergesiapelten Perowskitkuben. Im Zentrum der mitileren Zelle befindet sich das
tiriumion, der unters und der obere Kubus nehmen je ein Bariumion auf.

Im Vergleich zur idealen Perowskitstruktur weicht die Struktur von YBa,Cu;04, in
charakteristischer Weise ab. So sind zum einen nicht alle verfligbaren Sauerstofiplitze bes‘etzt,
zum anderen sind die Atome beziiglich ihrer Position im idealen Perowskit verschoben. Aus
der Elementarzelle von YBa,Cuy Oy kann durch eine gezielte Temperaturbehandiung bis zu ein
Sauerstoffatom enifernt werden. Dabei entstehen in den CuQ-Ketten (O4-Platzen)
Sauerstoffehistellen, wihrend die CuQ,-Ebenen weitgehend unveréndert bleiben [2.1].

a=0382 nin
b=0,38%nm
¢=1168 nn

Abb2.1: - Einheitszelle von YBa,CuzOy Mit Cul und Cul werden die unierschiedlichen
st Positionen der Kupferatome, mit Ol - O4 die der Sauerstoffatome gekennzeichner. Die
Gitterparameter bei Raumtemperatur sind auf der linken Seite wiedergegeben. [2.2].
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Mit zunehmendem Sauerstoffdefizit findet eine Umwandlung in die tetragonale YBa,Cu;04
Phase statt. Dieser Ubergang ist mit einer VergroBerung der c-Achse auf 1,182 nm verbunden
[2.3]. 1a0r

80 =

&0 c —~

kX1 I " .
70 8.0
x i BE,YCu40,

Abb.2.2:  Ubergangstemperatur und Gitierparameter von }CBQZCu3O7_y als  Funkiion des
Sauerstoffdefizits {2.4].

Abbildung 2.2 zeigt die Ubergangstemperatur und die Gitterparameter von YBaCu30y 5 als
Funktion des Sauerstoffdefizits [2.4]. YBayCu3O7,, besitzt demnach im vollbeladenen Zustand
(x=0) ein maximales T von ca. 93 K. Mit zunehmendem Sauerstoffdefizit nimmt auch die
kritische Temperatur ab, bis bei y = 0,65 keine Supraleitung mehr beobachtet wird.

Die supraleitenden Eigenschaften werden somit entscheidend vom Sauerstoffgehalt bestimmt.
Untersuchungen zeigten, daf} die CuQO,-Ebenen firr den Cooper-Paarstrom verantwortlich sind.
Die Sauerstoffatome in den Ketten wirken jedoch als Dotieratome und beeinflussen somit den

Ladungshaushalt in den CuG,-Ebenen.

Ein starker elektronischer Uberlapp innerhalb der CuO,-Ebenen und ein geringerer senkrecht
dazu bedingen eine starke Anisotropie der elektrischen Eigenschafien. Daher sind die
elektrische Leitfshigkeit und die kritische Stromdichte parallel zu den CuQO,-Ebenen um ein bis
zwei GroBenordnungen hoher als die Werte bel der Messung senkrecht dazu [2.5-2.6].
“Wihrend die Kohérenzlénge in ab-Richtung &5, = 2 - 3 nm betrégt, ist die Kohérenzlange in c-
Richtung deutlich niedriger £, = 0,3 - 0,4 nm [2.7-2.8].

S p—_—




2.2 Der Stabilititsbereich von YBa,CuzOqy

Fir die Herstellung von diinnen YBayCu3O7-Filmen ist es wichtig, daff die
Herstellungsparameter im Stabilitidtsgebiet der 123-Phasen liegen. Abbildung 2.3 zeigt das
Phasendiagramm ( Partialdruck des molekularen Sauerstoffs p(0,) vs. reziproke Temperatur)
des Y-Ra-Cu-O-Systems [2.9-2.11]. In diesemn Phasendiagramm sind drei Linien eingezeichnet,
die den Existenzbereich unterschiediicher Phasen voneinander tremnen. Die linke Linie bildet
die Grenze, oberhalb derer die YB2;Cu30;.y-Phase mit der minimalen Sauerstoffkonzentration
{y=1} noch stabil ist. Unterhalb dieser Linie zerfzllt diese Verbindung in Y,BaCuO; und in eine
fliissige Phase bzw. in YBasCu3y04, BaCuy0, und O,
Die rechte Linie bildet die Grenze, oberhalb derer die YBa;Cu30g und andere Phasen stabil
sind. Die Bildung dieser Phasen ist aufgrund der niedrigen Temperaturen diffusionskinetisch
gehemmt.
Die gestrichelte Linie trennt die tetragonale, halbleitende YBayCu30y.y (y = 0,6 - 1) von der
orthorhombischen YBayCuy0q-Phase (y =0 - 0,6).
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Abb.2.3:  Sauerstoff-Temperatur Phasendiagramm von YBaCuzOy.,
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In diesem Phasendiagramm sind noch zusétzlich die Bereiche eingezeichnet, in denen die zur
Zeit wichtigsten Verfahren zur Herstellung von epitaktischen YBa;Cu; 07 -Filme stattfinden.
Voraussetzung fiir ein epitakiisches Wachstum von YBa;Cuy 07 ist eine hohe Mobilitdt der
Adatome. Wie dem Phasendiagramm entnommen werden kann, ist im hohen
Temperaturbereich die tetragonale Phase stabil. Daher finden die meisten Abscheidevorginge
von YBa;Cu30;.-Filmen tberwiegend im Stabilitatsbereich der tetragonalen, halbleitenden
YBa,Cu307.-Phase statt. Im anschiieBenden Abkuhivorgang in einer Sauerstoflaimosphére
erfolgt der strukturelle Phasenitbergang in die orthorhombische, supraleitende Phase unier
Aufnahme von Sauerstoff.

2.3 Subsirate fitr YBa,Cu204_ ~-Diinniime
U3y

Qualitativ hochwertige YBa,Cu307.y-Filme lassen sich durch eine hohe Sprungtemperatur von
ca. 90 K, hohen kritischen Stromdichten (bei 77 K: >106 A/cm?2) und niedrigen Oberflichen-
widerstinden (< 0,5 m bei 77 K und 10 GHz) charakterisieren. Diese Eigenschafien lassen
sich nur in einkrstallinen Filmen realisieren, hergestellt durch epitaktisches Wachstum auf
geeigneten Substraten. Dadurch ergibt sich als Forderung an Substrate eine moglichst geringe
Gitterfehlanpassung zum Supraleiter. Die Herstellung der epitaktischen Filme erfordert bei
allen Verfahren eine Mindesttemperatur von ca. 600°C und emmen Sauerstoffdruck von
mindestens 107 bar. Dadurch ergeben sich zusitzlich zu einer guten Gitteranpassung zwischen
Substrat und YBayCu30r., Bedingungen fiir die Wahl der Substrate. So diirfen unter diesen
Bedingungen keine chemischen Reaktionen und Interdiffusionen an der Grenzfliche zwischen
Substrat und  YBayCusOy,  stattfinden.  AuBerdem  sollten die  thermischen
Ausdehnungskoeffizienten von Substrat und Schicht #hnlich sein, um Rissbildung beim
Abkihien von Herstellungstemperatur auf Raumtemperatur zu vermeiden.

Weitere Bedingungen an die Substrate ergeben sich aus den vorhergesehenen Anwendungen
der YBa;Cu30r.,-Schichien. So werden fir Hochirequenzanwendungen Substratimaterialien
mit einer moglichst geringen dielekirischen Konstante und einem geringen Verlustwinkel

bendtigt [2.12].
Tabelle 2.1 listet einige gebrauchliche Substrate und ihre in diesem Zusammenhang wichtigen

physikalischen Eigenschaften auf.
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Substrat  }ia L o L & _ tand .

D s o e = T = i
MgO 0,42 nm 13 x 106/K 9,6 0,4-1x10%
SrTi03 0,3905 nm 10,8 x 106/K  |2200 6x 102
|LaAIO; _§§9,379 nm 9x 106K 24 0,83 x 10

YSZ 10,516 nm 10x 10°6/K 25 7% 1073

ALO5 0,348 nm 8 x 106/K 9,4  x 1075 i
Si _ 0.543nm __ 14x100K 114 < 104 f
Tab.2.1:  Verschiedene Substratmaterialien mif ihren Gitterparametern a, thermischen

Ausdehnungskoeffizienten o, Permittivitit s, und Verlustwinkel tand bei 77K

2.4 Uberblick iiber das Wachstum diinner YBa,Cu3Or-Filme auf Silizivm

Betrachtet man die Gitterkonstanten von Silizium und YBa;Cu30y, so steilt man fest, dal3
die Si(001)-Oberflache theoretisch eine gute Voraussetzung fiir die YBaCuG-Epitaxie bictet.
Die Gitterfehlanpassung von YBayCu3Or.y zu Si betrdgt weniger als 2% fur die Orientierung
YBa;Cu307. [1001(001)/8i[110](001). Jedoch fiihren die fiir ein knistallines Wachstum von
YBa,yCu307.y bendtigten ProzeBparameter - hohe Temperaturen von 650 bis 800°C in einer
oxidierenden Atmosphare - bei der Abscheidung von YBapCusO7y auf Si zu emer
Interdiffusion an der Grenzfliche und =zu ausgeprigien chemischen Reaktionen. Diese
zerstoren die supraleitenden FEigenschafien Daher ist eine direkte Abscheidung von
YBayCu3 0.y auf Si nicht moglich. Als moglicher Ausweg bietet es sich an, zwischen Si und
YBayCu307.y eine Pufferschicht abzuscheiden. Diese Pufferschicht soll als Diffusionsbarriere
zwischen Silizium und dem Supraleiter YBa;Cu307.y dienen. Eine Vielzahl an Materialien sind
auf ihre Eignung als Pufferschicht hin uatersucht worden. Diese Pufferschichten missen

einerseits eine Reaktion zwischen YBayCu30y.y und Si verhindern, andererseits epitaktisch auf
nit ein epitaktisches Wachstum von YBa;Cuz0;,, ermoglichen. Einen

Si wachsen und son
frithen Uberblick tiber diese Arbeiten gibt Mogro [2.13].

Aufgrund ihrer chemischen Bestindigkeit und Epitaxiefdhigkeit haben sich die Oxide als
besonders vielversprechend erwiesen. So wurden die ersten kristallmen YBayCusOyy-
Schichten auf S§i mit Yitrium-stabilisiertem Zirkonoxid (YSZ) als Pufferschicht hergestellt.
~ Reines Zr0, kristallisiert in der tetragonalen, der monoklinen und der orthorhombischen Phase.
Zusitze von Y,03 im Bereich von 4 - 30 mol% stabilisieren die kubische Ca¥,-Struktur
[2.14]. Die Gitterkonstante dieses YSZ betragt etwa 0,51 nm, so dalB eine Gitterfehlanpassung
_' von 5% zu Siund von 7% zu YBayCu3zO7.y besteht. YSZ-Einkristalle wurden schon fruhzeitig
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als Substrate fiir die YBapCu3Or.-Deposition verwendet. Fork et al. konnten zeigen, dal
YSZ auch auf Si einkristallin aufwichst, so daB es ihnen moglich war, die ersten hochwertigen
YBa)Cu307.y Filme auf Si-Substraten abzuscheiden. So konnte gezeigt werden, dafl unter
Verwendung einer 30 nm dicken YSZ-Schicht auf Si eine Sprungtemperatur von 86 K und eine
kritische Stromdichte von 2,2 x 10° A/cm? bei 77 K zu erreichen sind [2.15].

Es ist jedoch nicht méglich, YBayCu30;y-Schichten einer beliebigen Dicke auf Si
abzuscheiden. Wihrend des Abkithlens von der Hersteliungsiemperatur auf Raumiemperatur
fithrt der grofe Unterschied in den thermischen Ausdehnungskoeffizienten von Si (4 x 10-9/K)
und  YBa,CusOry (16x 10 /K) zu Zugspannungen in der YBayCu3Oy.y-Schicht. In
YBa,Cu30; -Filmen auf Si, deren Dicke den Wert 50-70 nm Uberschreitet, relaxiert diese
Zugspmuné durch Riffbildung {2.15-2.16]. Diese Mikrorisse durchziehen die gesamte Probe,
und die kritische Siromdichte wird um mehrere Grofenordnungen erniedrigt. Zusizlich
degradieren die Schichten in ihren supraleitenden Eigenschafien innerhalb von wenigen
Stunden [2.16].

Fr die meisten Anwendungen werden stabile YBa;Cu3O7.-Filme mit einer grofieren Dicke
bendtigt. Daher sind reine Si-Substrate ungeeignet. Die hohen Spapnungen aufgrund der
unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizienten von YBa;Cu3z07y und Silizmm  kdnnen
vermieden werden, wenn statt Si-Wafern ein Saphirsubstrat mit einer diinnen einkristallinen Si-
Schicht {SoS) verwendet wird. Der thermische Ausdehnungskoeffizient von Saphir ist dem von
YBa,yCu307.y besser angepalt. Aufgrund der Dickenverhiltnisse wird die Ausdehnung der
SoS-Subsirate durch den Saphir bestimmt. Daher wird die Abscheidung von dicken
¥BayCu3Oy-Filmen auf SoS moglich. So ist es Fork et al. gelungen, 400nm dicke
YBa,Cu307.,-Schichten auf mit YSZ gepufferten SoS-Substraten abzuscheiden, ohne daB eine
RiBbildung in den YBa;Cu3y Oy -Filmen aufirat [2.18].

Vergleicht man aber die Kristallqualitit der YBayCuz0y_y-Filme auf SoS oder Si mit der von
YBa,Cu30,.,,-Filmen, die auf "Siandard-Substraten” wie STi0; oder LaAlO; abgeschieden
worden sind, so fillt auf, dal sie nicht die gleiche Qualitdt erreichen. So wurden mit
RBS/Channeling Minimum-Yield-Werte von 6% fur YBayCu3Oq.y aul Si und 12% fur
YBajCu3Og auf SoS verdffentlicht [2.17-2.18]. Auf SiTiO3 oder LaAlQ; lassen sich
problemlos Minimum-Yield-Werte von 1 -2% erzielen [2.19]. In dieser Arbeit wurde zum
ersten mal gezeigt, daB es moglich ist, die Knstallqualitit einer YBayCusO7_y~-Schicht durch
Verbesserung der Eigenschafien der Pufferschicht zu steigermn.
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3. Die Josephsoneffelte

Der Josephson-Effekt ist einer der makroskopischen Quanteneffekte der Supraleitung. Er tritt
in einem System aus zwei schwach gekoppelten Supraleitern, dem Josephsonkontakt, auf. Eine
solche schwache Kopplung kann iiber eine isolierende oder normalleitende Barriere oder auch
durch eine starke rdumliche Einschniirung eines einzigen Supraleiters erfolgen.

Als Josephsoneffekte werden das FlieBen eines verlustfreien Gleichsiromes tber die
Schwachstelle und das Aufireten ecines Wechselsiromes bei Anliegen einer Spannung am

Josephsonkontakt bezeichnet.

3.1 Grundgleichungen des Josephsoneifekies
Die folgende Darstellung folgt den Arbeiten von Likharev, Barone und Paterno [3.1-3.3].

Der Cooperpaar-Strom iiber den Josephson-Kontakt ist eine eindeutige Funktion der Differenz

der Phasen des Ordnungsparameters in den beiden supraleitenden Elekiroden:

Da sich der Ordnungsparameter bei einer Anderung seiner Phase um 27 nicht #ndert, muB
L) (o) eine 2z periodische Funktion sein. Eine Zeitumkehr andert das Vorzeichen des
Cooperpaarstromes und der Phasendifferenz. Bei Invarianz unter Zertumkehr gilt:

I12(0)=-T12(-0)

Damit 1aBt sich der Cooperpaar-Strom iiber einen Josephson-Kontakt als eine Reihe in

folgender Form entwickeln:

Die Konstanten I, hingen dabei von der Geometrie des Kontaktes, dem Barrierenmaterial, der
Temperatur und anderen Faktoren ab. Fur viele reale Kontakttypen kann die Rethe schon ab
dem ersten Glied abgebrochen werden. Der Cooperpaar-Sirom wird somit durch folgende

. einfache Gleichung beschrieben: -
I3 5(0)=1sin(o)
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Diese Gleichung wird die 1. Josephson-Gleichung genannt und beschreibt den dec-
Josephsoneffekt.
Die 2. Josephson-Gleichung beschreibt die Phaseninderung in Abhdngigkeit von der am

Kontakt anliegenden Spannung;
ho=2eU

Diese Gleichung folgt direkt aus fundamentalen Prinzipien der Quanienmechanik und enthalt
als Proportionalititskonstante nur Naturkonstanten. Diese Gleichung gilt filr Systeme im

B LAt

Gleichgewicht exakt. Liegt eine Spannung am Josephsonkontakt an, so flieBt ein Wechselstrom
der Frequenz f~483MHz/uV., Der Josephson-Kontaki stelli somit einen
spannungsgesteuerten Oszillator dar, der Mikrowellen im cm- bis mm-Bereich emittiert. Diese
besondere Eigenschaft des Josephson-Kontaktes, der sog. ac-Josephsoneffekt, macht thn fir

viele Hochfrequenzanwendungen besonders inieressant.

Der Josephson-Kontakt im Magnetfeld

Die Sinus-Gordon-Gleichung beschreibt die Elekirodynamik des Josephson-Kontaktes:

A N 52‘9:_1.3111@

Dabei stellt A  eine wichtige GroBe zur Beschreibung des Verhaltens von Josephson-Koniakien
im Magnetfeld dar. Abnlich wie die London sche Eindringtiefe A;, die ein Langenmafl fir das
Eindringen eines Magnetfeldes in einen Supraleiter ist, ist die Josephson-Eindringtiefe Ay ein
LangenmalB fiir das Eindringen eines Magnetfeldes im Barrierenbereich des Josephson-
Kontaktes. Die Josephson-Eindringiiefe berechnet sich aus den Kontaktparametern zu:

Ay=] Lo

V2aLloJ.

b = Breite des Kontaktes, L, Induktivitdt pro Langeneinheit des Kontaktes, J, = kritische
Stromdichte des Kontaktes, ®, = FluBquantum

Ay erreicht Werte der GroBenordnung um. Dadurch ergibt sich eine natiitiche Unter-
teilung von Josephson-Kontakten in zwei Klassen : "schmale” Josephson Kontakte mit der
Breite b <4Aj und "breite" Kontakte mit b > 4A;. Schmale Kontakie haben eine homogene

14




Stromverteilung, die Eigenfeldeffekte konnen vernachlassigt werden, wihrend in breiten
Kontakten der Strom hauptséichlich entlang der Kanten des Josephson-Kontaktes flief3t.
Experimentell wird die Breite b Gber die geometrische Breite des Kontaktes bestimrmt. Dies
trifft aber nur fiir einen homogenen Kontakt zu. Ist die Barriere inhomogen, so kann zwischen
experimentell bestimmtem Ay und effektivemn A; ein grofer Unterschied vorhanden sein.

| / //
. .
Tw /1
d

T oA
g%
Z

Abb.3.1:  Geometrie des Josephson-Kontaktes mit dery Breite b, der Ausdehnung in y-Richtung w
und der Barrierendicke d:

Im folgenden wird die in Abb. 3.1 dargestelite Geometrie zugrundegelegt. Die Barriere der

Dicke d ermoglicht einen dissipationslosen Strom in z-Richtung mit der Stromdichte:
25y =jcxy)sin(o(xy)

wobel jo(x,y) die maximale Stromdichte im Punkt (xy) und ¢{xy) die Phasendifferenz der
Ordnungsparameter der beiden supraleitenden Elektroden an diesem Punkt bezeichnet. Liegt in
y-Richtung ein Magnetfeld H am Kontakt an, so betrigt die Phasendifferenz im Falle eines
schmalen Kontaktes:

2nd

b@,

oxy)=@e+kx  mit k=

hson-Kontakt flieBende Gesamtstrom I berechnet sich durch Integration

iiber die gesamte Kontaktflache:

w

b
2

I(Hs(f’o): jbdx(j)dy jc(X:Y).Siﬂ((Po + )
2

e




Den kritischen Strom im gegebenen Magnetfeld erhilt man durch Maximieren dieser Funktion
bei Variation von ¢,. Nach Integration iiber die y-Richtung folgt:

b2 w

IC(H):%aX I(H(Po):%ax J dxgd}’}c(x)sm((%“%‘kx)

mit J(x} als der in Magnetfeldrichtung gemittelten kritischen Stromdichte.

Bei vorgegebener Stromdichteverteitung 1dBt sich somit die daraus resultierende
Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stromes berechnen.
Fur eine homogene Stromdichteverteilung J(x) = const. ergibt sich das bekannte

Trarrnhafioe " .
Fraunhofer 'sche Beugungsmuster:

35 i
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Abb. 3.2: I (H)-Abhdngigkeit eines homogenen, schmalen Kontaktes

In realen Kontakien kann die Stromdichteverteilung inhomogen sein, die I(H)-Verliufe
weichen daher mehr oder weniger vom Fraunhofer-Beugungsmuster ab. Eine Inveriierung
dieser Gleichung, um aus den experimentell ermittelten I(H)-Kurven die Stromverteilung
innerhalb des Kontaktes zu berechnen, ist aber aufgrund der Maximierung beziighch ¢, in
dieser Gleichung nicht moglich. Im allgemeinen Fall beliebiger Stromdichteverteilungen besteht
kein eindeutiger Zusammenhang zwischen I (FH)-Verlauf und I (x}. Trotzdem bietet die I (H)-
Kurve die Moglichkeit, sich ein Bild iber die Stromverteilung im Kontakt zu machen. Mit
einer zusitzlichen Forderung an die Symmeirie der Stromverteilung ist es moglich, einen
eindeutigen Zusammenhang zwischen I.(H) und J{x) zu erhalten. In einem solchen Fall JaBt
sich J(x) numerisch berechnen Die Eindeutigkeit erzielt man durch eine gewisse
Einsch_rénkung der Losungsmenge, so dal} die erhaltenen J.(x)-Kurven nicht zwangslaufig die
einzige Losung des Problems darstellen.
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Wihrend die Stromdichteverteilung im Kontakt nicht eindeutig bestimmt werden kann und die
rechnerisch bestimmte mt Vorsicht interpretiert werden muf}, ist aus der I(H)
Modulationsform ein Riickschiufl auf die Stromdichteautokorrelationsfunktion moglich.

Die Stromdichieantokorrelationsfunktion

+oo
Clo)= jI.(xJ.(x+B)dx
—0
berechnet sich eindeutig aus I.(H) tber:

T iad . deh
Clo)= | ilc(q)ﬁelqodq mit szH

—o0 fic
Periodische Strukinren in J.(x) &ufern sich in einer entsprechenden Periodizitdt der
Korrelationsfunktion. Die Korrelationsfunktion bietet somit die Moglichkeit, periodisch

wiederkehrende Strukturen in J (x) hervorzuheben.

Bas RSCI-Modell

Die Dynamik eines Josephson-Kontakies kann in vielen Fillen durch das RSCJ-Modell
beschrieben werden. Der Josephson-Kontakt wird in diesem Modell durch ein Ersatzschaltbild
dargestellt, bestehend aus emer Parallelschaliung, die sich aus emem Suprasirom tragenden
Element, einem ohmschen Widerstand und einer Kapazitat C zusammensetzt. Dieses Modell
berticksichtigt den im Falle I > I getragenen Beitrag der Quasiteilchen am Gesamistrom und
den aufgrund der endlichen Kapazitit des Kontakies aufiretenden Verschiebungsstrom
Cav{t)/dt. Dabei wird der im allgemeinen spannungsabhingige Widerstand R{V) durch einen
spanmungsunabhingigen Widerstand R ersetzt. Der von auBen aufgeprigte Strom I teilt sich
somit auf in den Josephson-Strom Ig, den dissipativen Anteil Iz und den Blindsirom I.

I=Ig+ig +ig =1 sincp+g—+cﬁ
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Wit Hilfe der zweiten Josephsongleichung erhdlt man fiir den Gesamtstrom eine
Differentialgleichung zweiter Ordnung in §. Fir den Gesamtstrom ergibt sich somit
dimenstonslos:

Y K
1:sm(p+—;~p~+;’3€ ?
at df—'
2
s Zel . R 2el R:C
mit }:i; T=04t GC:A' _ cthn ;

A

Bel endlichen Temperaturen konnen thermische Flukiuationen der Elektronen im
Normaiwiderstand R nicht vernachldssigt werden. Diese konnen durch eine parallel geschaitete
Rauschquelle im Ersatzschaltbild des Josephson -Kontaktes beriicksichtigt werden. Daber gilt
fiir den Fluktuationsstrom I nach Johnson und Nyquist:

_ 2ek BT
17}
In der folgenden Betrachtung wird jedoch dieser Term vernachlssigt.

F

Im allgemeinen ist die obige Differentialgleichung nicht analytisch iosbar, ausgenommen flir
den Fall verschwindender Kapazitat C — 0. Fur diesen Grenzfall ergibt sich als Losung fur die
Strom-Spannungs-Kennlinie:

[l Y

171

Abb.3.3:  U-I-Kennlinie eines Josephson-Kontaktes mit verschwindender Kapazitdi. Fir vier
verschiedene Stromwerte wird das enisprechende Zeitverhalten der FPhase und

Spannung am Kontakt gezeigt {3.2].
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Abbildung 3.3 zeigt eine U-I-Kennlinie eines Josephson-Kontaktes mit C = 0. Zusé&tzlich wird
fiir vier verschiedene Stromwerte das entsprechende Zeitverhalten der Phase und Spannung am
Josephson-Kontakt gezeigt. Fur I <1, ist die Phasendifferenz am Kontakt konstant und die am
Kontakt abfallende Spannung gleich Null. Fur I>1, wird die Phase am Kontakt zeitabhéingig
und am Kontakt filli eine Spannung U mit dem zeitlichen Mittelwert U ab. Fir I~ I.. ergibt
sich eine pulsformige Spannung, wobei die Pulse mit der Periode Cbolﬁ auftreten. Die
Spannung oszilliert mit der Grundfrequenz die nach der zweiten Josephson-Gleichung gegeben
ist. Zusitzlich sind héhere Harmonische dieser Grundfrequenz enthalten. Nihert man sich in
der U-I-Kennlinie dem resistiven Ast, so werden diese Pulse zunehmend sinusformig und der
Anteil an hoheren Harmonischen nimmt ab. Fir Spannungen U> U, oszilliert U anndhernd

sinustormig.

Die Mikrowellenemission

Der Josephsonkoniakt kann als Oszillator aufgefaBt werden. Die fur U>U, an einen
angepassten Verbraucher maximal abzugebende Mikrowellenleistung betragi:

P(v)zéi 2Ry fir U>U,

Fiir einen Josephson-Kontakt mit einem IR, -Produkt von 1 mV und einem I, von 1 mA ergibt
sich als maximal emitierte Mikroweilenleistung P ~ 10-7 Watt. Die Detektion dieser niedrigen
Leistung ist sehr schwierig, sielli aber eine empfindliche Methode dar, um direkt das
Hochfrequenzverhaiten des Josephson-Kontaktes zu untersuchen. Insbesondere die Messung
der Linienbreite der emittierten Mikrowellen 188t Rackschliisse auf die intrinsische Funktion
der Komniakte zu.

Die Linienbreite der emittierten Josephson-Strahlung wird im RSJ-Modell im wesentlichen
durch die Frequenzmodulation aufgrund des niederfrequenten Spannungsrauschern, das von den
Stromflulkiuationen verursacht wird, bestimmt. Fiir die Linienbrette der n-ten Harmonischen

ergibt sich aus dem RSJ-Modell:

*o (12 2
4 R I

aVy = av, = n? 4KBT R Rg 1+l[_c)
2e h R 201

mit T* als die effektive Rauschtemperatur und Ry als der dynamische Widerstand dV/dL

-Weitere Mechanismen konnen noch zusaizlich zu ener Verbreiterung der Linienbreite fithren,

. Als Beispiel sei hier das 1/f-Rauschen des Kontaktes genannt.
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Die Mikrowellenabsorption

Die Mikrowellenbestrahlung eines Josephson-Koniaktes ist eine wichtige Methode um indirekt
die Dynamik des vorliegenden Kontaktes zu untersuchen. Durch Einstrahlung einer Mikrowelle
kann es zu einer Synchronisation der Josephson-Oszillationen mit der Mikrowelle kommen.
Dies wird durch Stufen konstanter Spannung bei V, = nhf/2e in der U-I-Kennlinie ersichtlich.
Diese Stufen werden Shapiro-Stufen genannt.

Im Ersatzschaltbild des RSI-Modells kann die eingestrahlte Mikrowelle durch einen am
lich flieBenden Wechselstrom der Frequenz f und der Amplitude Ie

I Osephcnn_ E(leﬂﬂﬂ(f 18Et7

L aa e Tiiane dansladaiiiis

(current source model) beriicksichtigt werden. Man erhélt somit als Differentialgleichung:

[ I do . 2eRI Ao e
sin Qr+—=~—"+sing® mit = G= =
I I, dt 7 2eRI;

Diese Differentialgleichung 18t sich numerisch losen, so dal die Abhingigkeit der
Shapirostufenhohe von der Amplitude der eingestrahlten Mikrowelle bestimmt werden kann.

3.2 Josephson-Kontakte mit dem Supraleiter YBazCuz0r.y

Die Herstellung von Josephson-Kontakten aus HTSL setzt Verfahren voraus, die die speziellen
Eigenschaften dieser Materialklasse beriicksichiigen. Konzepte, die in der Low-T.-Technologie
entwickelt worden sind, lassen sich nicht auf diese Materialien iibertragen.

Ein grofes Problem der HTSL Josephson-Kontaki-Technologie sind die extrem kurzen
Kohgrenzlingen, die zudem noch richtungsabhingig sind. Bei YBapCu30;y betragen diese
2-3 nm in a-b-Richtung und nur 0,3 - 0,4 nm in c-Richtung [2.7-2.8]. Dadurch erhalt die
Mikrostruktur cinen entscheidenden EinfluB auf die makroskopisch beobachteten
supraleitenden  Eigenschaflen von  YBapCuszOy.,. Grundvoraussetzung  fir eine
Kontakttechnologie ist daher die Verwendung von einkristallinen Filmen, die sich nur in Form
von epitaktischen Filmen realisieren lassen. Nur dann lassen sich die "natirfichen weak links" in

Form von Komgrenzen in den Filmen vermeiden,

Die bisher entwickelten HTSL-Kontakitypen lassen sich in drei unterschiedlichen Klassen

einteilen.

a)  Kontakte mit kilnstlichen Barrieren
b) modifizierte Mikrobriicken
c) Korngrenzen-Koniakte
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a) Kontakte mit kiinstlichen Barvieren

Diese Klasse 148t sich nochmals unterteilen in
a) Kontakte mit Edelmetall-Barrieren
b) Kontakte mit epitakiischen Barrieren
Im Typ a) dient Gold bzw. Silber als Barriere zwischen zwei separierten Y BayCuz07.y-Filmen,
Abbildung 3.4a zeigt schematisch eine hiufig verwendete Kontakigeometrie. Durch eine
gerichtete Deposition von YBayCuz Oy, tiber eine Substratstufe erfolgt ein Filmabriss an der
Stufe. AnschlieBend wird die Edelmetallschicht deponiert, so daB3 die beiden YBayCu307.y-
Bereiche Giber diese Metallschicht miteinander elekirisch verbunden sind [3.5-3.6L
Als Typ b) finden hauptséchlich sogenannte "Rampenkentakie” Verwendung. Die Abbildung
3.4b zeigt schematisch die Geometrie des hauptsichiich verwendeten Rampenkontakies. Durch
diese Geometrie wird eine Kopplung in ab-Richtung der supraleitenden Elekiroden
gewihrleistet.
Als epitaktisches Barrierenmaterial konnen dienen:
-Supraleiter mit niedrigem T, (z B Ca oder Co dotiertes YBayCu307.4), [3.7]
-Metalle (z.B.Ruthenate wie CaRu(5 bzw. SrRu0s3), [3.8-3.9]
-Halbleiter (z.B. PrBaCuQ;), [3.10
-Isolatoren (2.B. Sr,AlTa0,, NdGaO; und §rTi0O5), [3.11-3.13]
Fine detaillierte Untersuchung dieses Kontakityps mit metallischer Barriere findet sich in der
Dissertation von Regina Domel [3.14].

3.4a)
epitaktische Barriere

| Isolator

3.4b)

. Abb 3.4) _.Konrakz‘geomem'e a) Kontakt mit Edelmetqll Barriere
AR b} Kontakt mit epitaktischer Barriere
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b) Modifizierte Briicken

Bei diesem Kontakttyp wird durch eine gezielte Stérung des Supraleiterkristalls eine
Schwachstelle erzeugt. Diese Storung kann z.B. durch Ionenimplantation, oder
Elektronenbestrahlung erfoigen [3.15-3.16]. Dieses Verfahren erfordert eine Sub-pm-
Strukturierung, um den kurzen Kohérenzlangen in den HTSL gerecht zu werden. Dies macht
diese Technologie gegeniiber den anderen Verfahren, die mit der konventioneilen UV-

Lithographie auskommen, aufwendiger.

¢) Korngrenzen-Kontakie

Dieser Komiakityp nutzt geradezu die Schwiche der Hoch-To-Supraleiter aus. Da schon
Korngrenzen in diesen Supraleitern ein weak Iink darstellen, sind unterschiedliche
Technologien entwickelt worden, um Korngrenzen gezielt in ansonsten einkristallinen Filmen
einzubringen.

Auf diesen Koniakttyp wird im folgenden Kapitel niher eingegangen.

2" A B X e

EH i
erblick iiber Korngrenzen-Josephson-Kontakte

Sowohl die Schichtstruktur der HTSL und die hieraus resultierenden Anisotropien der
elekirischen Eigenschaften, als auch die kurzen, wenige Angstrom langen supraleitenden
Koharenzlingen sind wesentliche Merkmale dieser Supraleiterklasse. Dadurch gewinnt die
Mikrostruktur entscheidenden EinfluB auf die makroskopisch beobachteten supraleitenden
Eigenschafien. So wurde schon friih das weak link Verhalten von Korngrenzen in
polykristallinen YBayCuz0q.-Proben beobachtet [3.17]. Dieser fir Hochstrom-Anwendungen
der HTSL so storende Effekt von Korngrenzen, hat sich fiir die aktive Supraleiter-Elektronik,
bei der der Josephson-Kontakt das Schiiisselelement ist, als Vorieil erwiesen. Eme
technologische Nutzung von Korngrenzen als Josephson-Kontakie setzt voraus, dafj es gelingt,

diese kontrolliert und reproduzierbar herzustellen.

Fin Schritt in diese Richtung gelang zuerst einer Gruppe bei IBM im Jahre 1988 [3.18-3.19].
Sie fiithrte die Bikristalltechnologie ein. Ein Bikristall-Substrat, in dem sich eine Korngrenze
befindet, wird epitaktisch mit YBayCu30.y beschichtet. Dabei wird die sich im Substrat
befindende Korngrenze in die YBapCu3O7.-Schichi tbertragen. Die Substratherstellung
erfolgt durch Zusammenfligen von zwei gegeneinander verdrehten Substrathaiften. Dabet
‘konnen beliebige Winkel zwischen ‘bestimmten Kristalirichtungen  eingestelit werden.
Abbildung 3.5a) zeigt cine Skizze der von dieser Gruppe (IBM) besonders intensiv

- untersuchten [001]-Kippkomgrenze.
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Ebenfalls zu der Familie der [001]-Kippkomgrenzen gehort der in Abbildung 3.5b) gezeiget
Biepitaxie-Kontakt [3.20-3.21]. Dieser Kontzkityp wird hergestellt, in dem die "in-plane"-
Orientierung des HTSL-Filmes mittels einer geeigneten Keim- und Pufferschicht kontrolliert
wird. Dazu wird auf einem einkvistallinen Substrat eine diinne Keimschicht epitaktisch
abgeschieden und strukturiert. Im nichsten Schriit wird eine Pufferschicht depomert. Diese
wichst auf der Subsiratseite, die mit der Keimschicht bedeckt ist, Kubus auf Kubus auf,
wihrend sie auf der unbedeckten Seite um 45° verdreht aufwichst. An der Grenzimie beider
Bereiche bildet sich somit in der Pufferschicht eine Korngrenze aus. Diese Komgrenze wird
bei der nachfolgenden Abscheidung emer epiiakiischen ¥BayCusOg.-Schicht in die
YBayCu30q.-Schicht ibertragen. Zur Herstellung dieser Biepitaxie-Kontakte konnen viele

unterschiedliche Schichtkombinationen verwendei werden.

o

10013

Keimschicht

3¢)

Abb. 3.5:  Schemazeichnungen der drei wichiigsien Korngrenzen-Kontakt-Typen
3a) [001]-Kippkorngrenze
3&) Biepitaxie-Kontakt (Seitenansicht)

3¢} Stufenkontakt (Seitenansichi)

Vorteil dieser Technik ist, dal die Position der Korngrenze auf dem Substrat
photolithogfaphisch bestimmt werden kann. Somit kann im Gegensatz zur Bikristalltechnologie
- der. Josephson-Kontakt an jedem beliebigen Ort auf dem Substrat positioniert werden,
. .Nachteilig fiir viele Anwendungen ist jedoch, dafl mit der Biepitaxie-Methode bisher nur 45°-
- Korngrenzen hergestellt werden konnen. Eine 45°-Korngrenze reduziert das I so stark, daf3
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fur viele Anwendungen, die ein hohes IR, -Produkt erfordern, Biepitaxie-Kontakte nicht
verwendet werden konnen.

Einen anderen Korngrenzen-Kontakityp stellt der Stufenkontakt dar [3.22]. Dieser Kontakttyp
wird hergestellt, indem vor der YBapCu3O;., Deposition, Stufen in das Substrat gestzt
werden. Hierbei wird die Tatsache ausgenutzt, daB sich an der Stufe in der ¥BayCuzOr.y-
Schicht zwei Komngrenzen ausbilden. Die Abbildung 3.5¢) =zeigt schematisch diesen

Korngrenzen-Kontakt-Typ, der ausfiihrlich in der Dissertation von K. Herrman [3.23]

untersucht wurde.

Viele Untersuchungen zum Verstindis des weak-link Verhaltens von Korngrenzen sind
inzwischen durchgefiihrt worden. Im folgenden werden ausschliefflich FErgebnisse
zusamimengefasst, die an Bikristall- und Biepitaxie-Koiitakten erzielt worden sind.
Mikroskopie-Untersuchungen  zeigen, dall die Komngrenzen  praktisch  keine
Fremdphaseneinschliisse aufweisen. Wihrend die Korngrenzen in den Bikristalisubstraten
geradlinig sind, treten Welligkeiten von bis zu mehreren 100 nm in den Korngrenzen im
YBaQCu3G7,,y auf [3.24-3.26]. Dies hat zur Folge, dal die Korngrenze in verschiedene
Segmente mit unterschiedlichen Facetten zerfallt.

1073
i DOp
€ eln
5 10'; %
L G s
o ] a EIE
E 10° n H |
] O
= ool
e 104-
1) 3
@ ] | 3
S
2 10%3 T=42K 5
=
10% e ; . . . -
0 i0 20 30 40 50

Winkel o [Grad]

Abb 3.6:  Winkelobhangigkeit des kritischen Stromes [3.27]

Die meisten Untersuchungen der elektrischen Eigenschafien von Korngrenzen sind an den
Kippkomgrenzen des Typs aus Abbildung &) durchgefiibrt worden. Eine wichtige
Untersuchung isi die Reduktion der kritischen Stromdichte tber eme [001]-Kippkorngrenze als
Funktion des Winkels oo (Abb. 3.6} [3.27]. Bis zu einem Winkel von etwa 5° ist kein Einflull
-der Korngrenze auf die kritische Stromdichte zu beobachten. Mit gréBer werdendem Winkel
nimmt die kritische Stromdichte ab. Eine maximale Reduktion der kritischen Stromdichte wird
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bei einem Winkel von o= 45° erreichi. Dieser Winkel stelit gleichzeitig den maximalen
Kippwinkel in einem kubischen System dar.
Diese wichtige und universeﬂe__Abhéi_ngigkeit der Lyitischen Stromdic_hte vom Winkel o, ist bis

heute noch nicht verstanden. -

Viele Untersuchungen zeigen, dafi Storungen des Sauerstoffuntergiiters. im Bereich der
Korngrenze verantwortlich sein konnen fiir das weak link-Verhalten der Korngrenzen. Die
supraleitenden Eigenschaften von YBayCu30;. werden entscheidend vom Sauerstoffgehalt
bestimmt, Gitterverzermngen in Komgrenzen konnen dazu fiihren, dal} eine optimale Beladung
mit Sauerstoff nicht moglich ist. Dies fiihri zu einer Unterdriickung des Ordnungsparameters
im Spannungsfeld der Komgrenze. Mockley et al. zeigten mittels Elektromigrations-
experimenten, dafl die Sauerstoffdefektdichte enischeidend die Form der U-I-Kennlinie
bestimmt. Durch eine Erhohung der lokalen Sauerstofidefekidichte gelang es, U-I-Kennfinien
von Mikrobriicken von der "flux-flow"-artigen Form zur RSJ-artigen Form zu berfithren

[3.28-3.29].

Weitere Untersuchungen der elektrischen Eigenschafien lassen auf raumliche Inhomogenitéten
entlang der Komngrenze schlieBen. Durch Bestimmung der Stromdichtekorrelationsfunktion
eines Bikristallkontaktes konnten raumliche Inhomogenitsten bis in den Sub-um Bereich
festgestellt werden [3.30]. Messungen des kritischen Stroms in hohen Magnetfeldern lassen
den Schluf3 zu, daf} eine Korngrenze aus vielen parallelgeschalteten Josephson-Kontakten
besteht, die voncinander durch normalleitende Bereiche separiert sind [3.31-3.32]. Diese
Vorstellung wird durch Hochfrequenz-Unitersuchungen bestatigt. Sowohl in Bikristall- als auch
in Biepitaxie-Kontakten kann das Aufireten von Sub-Stufen in den U-I-Kennlinien unter
Mikrowellenbestrahlung durch die Existenz von intrinsischen SQUIDs in den Korngrenzen

erklart werden [3.33-3.34],

Rauschuntersuchungen an Biepitaxie-Kontakien zeigten, daBl das 1/f-Rauschen von zwei
voneinander unabhingigen Komponenten bestimmt wird. Ein Beitrag ensielii durch
Fluktuationen des Komntaktwidersiandes R, ein anderer durch Fhuktuationen der kritischen
Stromdichte I, Die Tatsache, daf3 diese zwei Beitrige unabhingig voneinander sind, 1463t auf
unterschiedliche Cooperpaar- und Quasiteilchen-Pfade schlieBen [3.35-3.36].

Insgesamt ergibt sich folgendes phinomenologische Modell des Korngrenzen-Josephson-
Konizkies {Abb. 3.7):

Im mechanischen Spannungsfeld der Kormngrenze ist die Supraleitung geschwicht.
- Normalleitende und schwach supraleitende Bereiche wechseln sich auf einer mumn-Skala ab. Zwei
supraleitende Bereiche, die an der Korngrenze aufeinandertreffen, bilden einen supraleitenden
-Pfad Uber die Komgrenze. Die ibrigen Bereiche ergeben normalleitende Pfade. Die
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Kormngrenze kann somit als Parallelschaltung sich abwechselnder Supraleiter und Normalleiter

dargestellt werden.

OiSDrGeres SuperConoultng

rughty msorgerec. highly resistive

normal” regions

Abb. 3.7:  Phanomenologische Modell des Korngrenzen-Josephson-Kontaktes nach [3.28].
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4. Experimentelles

4.1 Die Filmherstellung

Die in dieser Arbeit untersuchten Filme wurden mit zwei Verfahren abgeschieden. Die
Herstellung der YBa,Cu304.-Filme erfolgte mittels der Laserablation , die der epitaktischen
Oxid-Filme mit Hilfe der Elektronenstrahiverdampfungsiechnk, die . Diese zwei
Schichtherstellungsverfahren werden im folgenden beschrieben. |

4,1.3 Das Klektronenstrahiverdampien

Zur Herstellung von epitaktischen MgO-, YSZ- und CeO,-Filmen wurde eine kommerziell
erhaltliche Elekironenstrahlaufdampfanlage (Fa. Leybold) umgeriistet. Sie ermoglicht das
Aufwachsen von Schichten bei Substrattemperaturen bis zu 920°C, sowie die in-situ
Abscheidung von bis zu vier verschiedenen Materialien.

Als Aufdampfimaterial diente zu Tabletten geprefites Pulver von Mg0, YSZ und CeO,. Diese
Tabletten befinden sich in einem wassergekithlten Kupfertiegel. Ein hochenergefischer
Elektronenstrahl (50 keV) wird durch das Feld eines Elekiromagneten auf das zu
verdampfende Material gelenkt. Dadurch wird das Aufdampfinaterial aufgeschmolzen und
verdampft. Oberhalb des Tiegels befindet sich das beheizie Substrat, so daB sich das
verdampfie Material darauf niederschlagen kann. Die Abscheideraie wird mit einem in der
Nahe des Substrates positionierten Schwingquarz konirollieri. Typische Aufdampiraten

betragen 0,1 - 0,2 nm/sec.

Die Abscheidung der Oxide erfolgt in der Kammer uanter einem Sauerstofipartialdruck von
1-2x 10~ mbar. Dieser Druck stellt in etwa die cbere Grenze dar, bei der sich die
Elekironenstrahikanone stabil betreiben 14ft. S |

4,1.2 Die Laserabistion

Die Herstellung der YBa,Cu307.,-Filme erfoigte fast ausschiieSlich mittels der Laserablation.
Die Laserablation ist ein schnelles und flexibles Verfahren zur Herstellung qualitativ
-hochwertiger Schichten. Insbesondere bei der Deposition von Multikomponentenschichten hat
sich dieses Verfahren bewihrt, da es einen stéchiometrischen Uberirag des Targetmaterials auf
das Substrat ermoglicht. Die Stochiometrie einer abgeschiedenen Schicht wird durch die
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Stochiometrie des Targets bestimmt, auch wemn Elemente mit unterschiedlichen

Dampfdriicken im Target enthalten sind.

Targetrotation

-, Zylinderformiges
. Target

Fokuslinse
s

Tolmspunkt

Substrat

Abb. 4.1:  Schematischer Aufbau der Laserablation

Der Aufbau der Apparatur ist in Abbildung 4.1 schematisch dargestellt. Als Laser wurde ein
KrF-Excimer-Laser mit einer Wellenlinge von 248 nm verwendet. Die Pulsfrequenz dieses
Lasers betrdgt 1-10Hz bei einer Pulsdauver von 40 ns. Dieser Laserstrahl wird auf die
Oberfliache eines stochiometrischen YBayCu30 ,Targets focussiert. Dadurch erreicht man
Energiedichten auf der Targetoberfliche von etwa 3 - 4 Joule/cm?, so daB schlagartig Material
vom Target, unter Bildung einer Plasmawolke, abgetragen wird. Ein beheiztes Substrat wird in

dieser Plasmawolke positioniert, so daB eine Beschichtung des Substrates erfolgt [4.1-4.3].

Die Deposition der YBa,CuzO-_-Filme erfolgt bei einer Substrattemperatur von ca. 780 °C
und einem Sauerstoffdruck zwischen 0,1 und 0,5 mbar. Das YBa;Cu30y., kristallisiert bei
diesen ProzeBparametern in der sauersioffverarmten, tetragonalen Phase. Der Phaseniibergang
in die orthorhombische Phase geschicht umter Aufnahme von Sauerstoff wihrend des

Abkuihlvorganges.

4.2 Strukturefle Charakterisierung

Die “im Rahmen dieser Arbeit wichtigsten verwendeten Methoden zur strukturellen
'Charakterisierung der epitaktischen Filme sind: Rutherford-Riicksirenanalyse (RBS),
; Rontoenstrukturuntersuchunoen ‘und hochauflésende Ektronenrmkroskop;e (HREM) D1ese
mterschiedhchen Methoden werden im folgenden Vorgestell‘t
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4.2.1 Rutherford-Riickstreuanalyse und Channeling

Die Rutherford-Rickstreuanalyse ist eine schr effiziente Methode zur Analyse von Diinnfilmen.
Sie liefert Informationen tiber die in der Probe enthaltenen Elementen, iiber die Stéchiometrie
und iiber die Tiefenverteilung. In Verbindung mit der sog. "Channeling"-Technik kann auch ein
Mafl fur die Kristallqualitét ecingefihrt werden [4.4]. Da diese Verfahren weitgehend
zerstorungsfrei sind, kénnen ste auch zur Qualitdiskontrolle fiir die Herstellung kompiexer
Schichtsysteme herangezogen werden. Dies ist besonders flir diese Arbeit wichtig, da z.B. die
Herstellung von Biepitaxie-Kontakten mehrere Schichidepositionen und deren Strukfurierung

beinhaltet.

Im folgenden wird ein kurzer Uberblick iiber diese Analysemethode gegeber.

Ein monoenergetischer He'-Ionenstrahl der Energie im Bereich von 1,4 bis 2,8 MeV wird auf
die Probe gerichtet. Die Energie und Zahl der unter einem Winkel von 170° riickgestreuten
Ionen werden von einem Detektor gemessen. Da bei diesen Energien Kernreakiionen
ausgeschlossen werden kénnen, unterliegen die in die Probe eintretenden Ionen hauptsichlich
zwei Wechselwirkungen. Zum einen findet eine elastische Sireuung an den Targetatomkernen
statt, zum anderen erfabren die Projektil-Tonen einen kontinuierlichen Energieverlust durch
Stofe mit Targetatomkernen und -elekironen.

Die Energie cines an der Cberfliche elastisch riickgestreuten Ions kann im Rahmen eines
elastischen Stofles zweier Massen M; und M, aus dem Energie- und Impulserhaltungssaiz
berechnet werden: ein Ion der Energie E wird mit der Energie Ey =k * E zuriickgestreut.
Dabei ist k der kinematische Faktor.

2
72
(M% ~M3 sin? @) +M; cos®

Mi +M2

k=

k ist somit lediglich eine Funktion der an diesem ZweikorperstoB betetligien Massen und des
Streuwinkels. Somit ist es bel cinem festen Streuwinkel und einer festen Energie der Projektil-
lonen méglich, durch Messung der Energie E; der rickgesireuten Yonen auf die
Massenzusammensetzung des Targets zu schlieBen.

Die im Inneren der Probe zuriickgestreuten Ionen werden aufgrund des kontinuierlichen
Energieverlusts entlang des Weges durch die Probe mit einer etwas miedrigeren Energie
detektiert als bei der Streuung an der Oberflache. Diese Energieverschiebung hangt fur nicht
allzu dicke Schichten nahezu linear von dem in der Probe zuriickgelegten Weg ab. Damit kann

aus dem Energie Veriust dE direkt auf den in der Probe zuriickgelegien Weg geschlossen
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werden. Damit erhilt man iiber die Breite des zu einem Element gehdrenden Signals einen Mal3
fiir die Dicke der Schichi, in der sich dieses Element befindet.

Eine weitere wichtige Information ergibt sich bei der Analyse der Signalhdhe. Die
Rickstreuausbeute ist direkt proportional zur Flichenbelegungsdichte des betreffenden
Elements. Dadurch ist eine direkte Bestimmung der Konzeniration des Elements aus der

Signalhshe moglich.

Bei der bisherigen Betrachtung wurde stillschweigend eine isotrope Verieilung der Aiome in
der Probe vorausgesetzt. In krisiallinen Proben kénnen infolge der periodischen Anordnung
der Gitteratome Anisotropiceffekte aufireten. Daher wird in sog. Random-Spekiren die Probe
um 5° aus der Normalenrichtung gekippt und wiahrend der Messung kontinuierlich um die
Probennormalen gedreht.

Wird dagegen der Ionenstrahl gezielt parallel zu einer niedrig indizierten Knstallrichiung oder -
ebene ausgerichtet, so kann es zu dem sog Channelling-Effekt kommen. Dieser ist in
Abbildung 4.2 illusiriert. Die ecinfallenden Jonen werden durch eine Serie von
KleinwinkelstoBen entlang der offenen Kristallkanile gefithrt. Dadurch wird im sog. Aligned-
Spektrum die Riickstreurate abgesenkt. Diese Absenkung der Riickstreurate fillt um so starker
aus, je "perfekter” der Kristall ist, da Defekte im Kristall, wie Punkidefekte, Versetzungen etc.
die Kristafikangle blockieren und zu Riicksireuung fihren. Das Verhiltnis von Aligned- und
Random-Riickstreuausbeute ist somit ein MaB fiir die Ksistallqualitat der Probe. Es wird als
"Minimum Yield" bezeichnet:

Bet guten Einkristallen kdnnen Minimum Yield Werte bis zu 1% gemessen werden.
Voraussetzung fiir den Channeling-Effekt ist die prizise Ausrichtung der Probe relativ zum
Strahl. Je nach Energie, Ionen- und Targetatommasse, sowie der jeweiligen Kristallrichtung
liegen die sog. kritischen Winkel ¥c¢ fir Chameling bei etwa einem Winkelgrad. Der kritische
Winkel aBt sich ndherungsweise durch die Formel berechnen:

o= | 27,Z4e°

Experimentell kann der kritische Winkel v, aus einem Winkelscan bestimmt werden.
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4.2.2 Rintgendiffrakiometrie

Die Untersuchungen der Orientierung der epitaktischen Filme beziiglich des Substrates
erfolgten mit der Rontgendiffraktometiie. Dazu wird der zu untersuchende Krstall mit
monochromatischer, kollimierter Rontgenstrahlung unter einem definierten Winkel bestrahit.
Die Intensitdt der an den Neizebenen des Kristalls gebeugten Réntgenstrablen wird in
Abhingigkeit vom Ausfallwinkel aufgenommen. Eine konstruktive Interferenz fur die Beugung
an einer Netzebene ergibt sich dabei fir Winkel, die der Bragg-Bedingung genligen:

2dsin 6 =nA

Dabei ist d der Netzebenenabstand,  der Glanzwinkel der einfallenden Rontgenstrahien, A die

Wellenignge der Ronigenstrahlen.
Zur Untersuchung von epitaktischen Diinnfilmen wurden drei MeBanordnungen verwendet.

0-28-Scan (Bragg-Brentano-Geometrie)

Bei dieser MeBanordnung wird die Ronigenquelle und der Detektor beziiglich der
Probenoberflache so positioniert, daB der Einfallwinkel gleich dem Ausfallwinkel ist. Dadurch
werden nur Bragg-Reflexe von Neizebenen gemessen, die parailel zur Subsiratoberflache
orientiert sind. Diese MeBanordnung ermoglicht es, eine Texturierung des Films festzustellen.

Rocking-Kurve

Zur Messung der Rocking-Kurve wird die Quelle und der Detektor so positioniert, daf} die
Bragg-Bedingung fiir einen (001)-Reflex erfiilli ist. Aufgenommen wird die Intensitat fiir diesen
Reflex als Funktion des Verkippungswinkel der Probe. Die Halbwertsbreite der gemessenen
Linie ist ein MabB fiir die Verkippung der Korner beziiglich der Subsiratoberflichennormalen.

@-Scan
Die in-plane Orientierung der Filme wird durch einen @-Scan festgestellt. Dabei werden Quelle,
Probe und Detektor so positioniert, daf die Bragg-Bedingung fiir eine zur Oberfliche nicht

parallelen Netzebene erfiillt ist. Gemessen wird die Intensitit des Reflexes in Abhéingigkeit vom

Winkel o, der die Rotation um die Substratnormale angibt. Bei einem einkristallinen Film mit

einer vierzahligen Kristallsymmetrie erhilt man bei Rotation um 360° vier Reflexe. Besitzt der
Film mehrere Orientierungen, so tauchen entsprechend mehr Reflexe auf. -
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4.2.3 Hochauflsende Elekironenmikroskopie

Die hochaufiosende Transmissionselektronenmikroskopie (HRTEM) ermoglicht eine
detaillierte Untersuchung der Mikrostruktur von Festkorpern. Diese Methode ist somit ideal
fiir Grenzflachenuntersuchungen geeignet. Die zu untersuchende Probe wird mit Elektronen
der Energie von sinigen 100 kV durchstrahlt. Die transmittierten Elektronen werden mitfels
eines magnetischen Linsensystems auf einem Leuchtschirm abgebildet. Beim Durchstrahlen der
kristaliinen Probe werden die Elektronen gebeugt. In der Brennebene der Cbjektiviinse des

Mikroskops entsteht dadurch ein Beugungsmuster, in der Bildebepe em vergrofertes, reelles

Rild der Probe.

Damit die Proben von Elekironen durchstrahibar sind, sind spezielle Praparationen notwendig.
Dazu werden die Proben zunichsi mechanisch auf eine Dicke von etwa 30 pm gedinnt.
AnschlieBend werden die Proben mit Ar-Tonen (3 - 5kV) physikalisch gedtzt, bis Bereiche

entstehen, die eine Dicke von nur wenigen nm aufwelsen.

4,2.4 Rasterkrafimilroskonie

Untersuchungen der Oberflichentopologie von MgO-Substraten erfolgten mit Hilfe der
Rasterkraftmikroskopie [4.5]. Dazu wird eine Probe auf einem Piezoelement montiert, so daf
sie durch Anlegen einer Spannung am Piezoelement in x-, y-, und z- Richtung verschiebbar ist.
AnschlieBend bringt man eine Spitze in unmittelbare Nihe oder in Kontakt mit der zu
untersuchenden Oberfliche. Beim Rasterkrafimikroskop unterscheidet man zwischen zwet

Betriebsarten, dem "contact mode” und dem "non contact mode”.

T contact mode bringt man die Spitze in direkten Kontakt mit der Probe. Detektiert wird die
Auslenkung der Spitze senkrecht zur Probenoberflache.

Im non contact mode beriiri die Spitze die Probe nicht. Die Spitze wird in resonante
Schmngunoen versetzt {100 - 200 kHz). Dabei wird die Amplitude der Schwingung konstant
sherung an die Probenoberfliche verschiebt sich die Frequenz der

Schwingung, Diese Frequenzverschiebung hangt vom Krifiegradienten ab, den die Spitze in
der Nahe der Probenoberfliche spurt. Bei der Bildenisiehung wird die Spitze mit konstanter
Schwingungsfrequenz entlang der Probenoberfliche gefihrt, so daB die Spitze Linien mit

konstantem Kriftegradienten beschreibt. Dabei werden die ausgleichenden Hohenbewegungen

3
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der Spitze ortsabhéngig aufgenommen.
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5. Experimentelle Ergebnisse
5.1 Deposition vor YBa;CuzOq_y aul Silizium

Wie in Kapitel 2.4 gezeigt wurde, besitzen YBayCu3Oq.-Filme, die auf der Standard-
pufferschicht YSZ deponiert worden sind, eine méaBige Kristallqualitdt. Prinzipiell sind zwei
Wege moglich, die Kristallqualitét von YBayCuz07., auf Silizium zu verbessern. Zum einen
kann dies durch ein alternatives Puffermaterial mit ginstigeren Epitaxiesigenschaften fir
YBa;CusOy., erfolgen, zum anderen durch eine Verbesserung der bereits bekannten
Pufferschicht YSZ.

Frithere Arbeiten haben gezeigt, dafB die Epitaxie von YSZ auf Si aufgrund eimer besonderen
Eigenschaft des Zr ermoglicht wird. Andere Versuche, Oxide epitaktisch auf Si abzuscheiden,
scheiterten aufgrund einer stabilen nicht epitaktischen SiOz-Schiéht an der Grenzfliache bei den
verwendeten Depositionsparametern. Dagegen ist das Zr in der Lage, die auf der Si-Oberflache
befindliche Si0,-Schicht zu entfernen. Dabei reduziert das Zr das Si0, zu fiichtigem Si0
unter Bildung von Zr0O, [5.1-5.2].

Daher ist das YSZ besonders fiir eine Epitaxie auf Si geeignet und wird im Rahmen dieser
Arbeit als Bpitaxiegrundlage verwendet. Es bietet sich an, die Gitteranpassung von YSZ durch
cine zusatzliche Deposition einer Schicht zu verbessern. Hierfiir hat sich das CeO; als
besonders geeignet erwiesen [5.3-5.4]. CeD, kristallisiert wie das YSZ in der CaF,-Strukiur.
Die Gitterkonstante betrigt 0,54 nm und bietet somit eine hervorragende Unterlage fur das
YBa;Cu304.y. Die Gitterfehlanpassung von Ce0y zu YBayCu;07.,betragt 0,.9% (Einheitszetle
von YBayCu3Or,, um 45° relativ zu CeGy verdreht) und ist somit deutlich geringer als die
Fehlanpassung von YSZ zu YBayCus 07y (7%).

5.1.1 Strukturelle Charakterisiernng des YSZ/Ce04-Pufferschichtsystems

Mit dem im Kapitel 4.1.1 beschriebenen Verfahren des Elekironenstrahiverdampfens wurden
sowohl die YSZ- als auch die Ce0,-Schichten hergestellt. Die optimierten
Depositionsparameter betrugen dabei fir beide Oxide: 900°C Heizertemperatur und
1 x 104 mbar Sauerstoffpartialdruck. Zundchst wurde die YSZ-Pufferschicht abgeschieden,
anschlieBend, in-situ, eine Ce0y-Schicht.

©-20 Rontgenbeugungsmessungen an diesen Pufferschichten zeigen, dall sowohl das YSZ als
auch CeO, mit der (001)-Orientierung senkrecht zur Substratob_erﬂé;che aufwachsen. In
Verbindung mit o-Scans der YSZ- und CeQp-Schichi 'W_urde somit folgende
“Orientierungsbezichung bestimmt: -~ - - ' o

- Si(001)[110)//YSZ(001)[110]//Ce02{001){110]
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Abb. 5.1  RBS- und Channeling-Spekiven eines YSZ-Filmes auf SoS, aufgenommen
mit 1,4 MeV He™.
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4bb. 5.2 RBS— und Channelmg—SpektTen eines CeOZ-Fz!meS auf einer rmr 3 nm a’zcken,
" epitaktischen YSZ-Schicht auf SoS, aufgenommen mit 1,4 MeV He ™

Die Abbildungen 5.1 und 52 zeigen jeweils RBS/Channeling-Spektren ~einer “auf So$
abgeschiedenen 100 nm dicken YSZ-Schicht {(Abb. 5.1) und einer auf SoS abgeschiedenen
“Doppelschicht bestehend aus einer 3 nm dicken YSZ-Schicht und einer 100 nm dicken CeQ,-
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Schicht (Abb. 5.2). Der Minimum Yield Wert der YSZ-Schicht aus Abb. 5.1 betragt 10%, der
Minimum Yield Wert der CeQO,-Schicht aus Abbildung 5.2 nur 4%. Die zu den Schichten
zugehorigen Rockingkurvenbreiten betragen 0,9° fur die YSZ-Schicht und 0,75° fiir die Ce0y-
Schicht.

Uberraschend ist, daB3 die auf einer YSZ-Schicht abgeschiedene Ce(,-Schicht eine deutlich
héhere Kristallgualitit besitzt als die YSZ-Unterlage. Dies ist ein wichiiges Ergebnis dieser
Arbeit.

U den Mechanismus zu verstehen, der zur Verbesserung der Kristallqualitat flibrt, wurden
weitergehende Untersuchungen der YSZ/Ce(,-Schichten vorgenommen. Diese werden im

[~y S AW VEE ]

folgenden vorgestellt und diskutiert.

Bestimmung des kritischen Winkels fiir Channeling in Ce0O,

Der kritische Winkel ist der maximal erlaubte Winkel zwischen eimer kristallographischen
Richtung und dem He-Strahl, bei dem Channeling noch stattfindet. Dieser kritische Winkel
kann durch Messung der Halbwerisbreite des Winkel-Scans bestimmt werden.

Abbildung 5.3 zeigt den Winkelscan gemessen an einer CeO,-Schicht. Die Messung wurde an
einer CeU,-Schichi durchgefiihet, die direkt auf Saphir abgeschieden worden ist. Diese Schicht
besitzt einen Minimum Yield-Wert von 2% und eine Rockingkurvenbreite von 0,2° und ist
somit in threr Kristallqualitit vergleichbar mit Einkristallen [5.5].

Die aus diesem Winkelscan bestimmte Halbwertsbreite - und somit der kritische Winkel - fir
1,4 MeV He™-Channeling in Ce0, betragt 1°.
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Auswertung der Rockingkurve des (002)-Reflexes von Ce(,

Abbildung 5.4. zeigt die Rockingkurve des (002)-Reflexes von CeQO, auf SoS. Die punktierte
Kurve entspricht einer GauB-Verteilung mit der Halbwertsbreite von 0,67°. Die Verkippung
der CeO,-Komer ura die Substratnormale 16t sich somit sehr gut durch eine GauB-Verteilung
beschreiben. In diesem Diagramm wurde eine weitere Kurve eingezeichnet, die die prozentuale
Verteilung der Korner um die Substratnormale beschreibt. Dabei dient der Winkelabstand zur
Substratnormalen als Parameter.

Daraus folgi, dafl etwa 50 % der Korner eine Verkippung kleiner 0,4° und 99% der Korner
kleiner als 1° aufweisen.
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Abb. 5.4:  Rockingkurve (linke Ordinate) des (002)-Reflexes von CeOy auf YSZ/808. Zusdizlich
eingezeichnet isi die prozemtuale Verteilung der CeOyKomer (vechie Ordinate} als

Funktion der Abweichung von der Substratsenkrechten {obere Abszisse).

Channeling-Untersuchungen in verschiedenen Kristallrichiungen

Die Abbildung 5.5 zeigt drei Channeling-Spektren, die in verschiedenen, niedrig indizierten
Kristalirichtungen von CeQ, aufzenommen worden sind. Bei der Messung in (011)-Richtung
schlieBt der He-Strahl mit der Probe einen Winkel von 45° ein, bei der Messung in (111)-
‘Richtung einen Winkel von 54,7°. Man erkennt deutlich die Zunahme der Rilckstrenung i
'aligned Spektrum bei groBer werdendem Winkel, obwohl in einem perfeiien Einkristall in allen
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dret Richtungen ein gleich gutes Channeling zu erwarten wire. Das unterschiedliche Verhalien

146t sich durch eine Vorzugsorientierung von Defekten erkldren.
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Abb.5.5:  RBS- und Channeling-Spektren eines epitaltischen CeQyFilmes auf YSZ/So0S,
aufgenommen mit 1,4 MeV He™ lonen entlang der (001)-, (011)- wund
der (111)-Richrung.

Diskussion

Der kritische Winkel fiir Channeling in CeQ, ist zu 1° bestimmt worden. Channeling kann
daher auch an CeO,-Komer stattfinden, die um einen Winkel kleiner als 1° beziiglich der
Substratsenkrechten verkippt sind. Die Auswertung der Rockingkurve des (002)Ce0,-
Reflexes ergab, dall 99% der Kormner eine Verkippung kleiner 1° aufweisen. Damit wird das
Channeling-Spektrum bei senkrechtem Einfall des He-Strahls mur geringfigig durch die
Verkippung der Komer beeinflult. Der Minimum Yield Wert wird somit fast ausschlieBlich
von der Defektdichte in den CeG, Kommern bestimmt.

Eine Verkippung der CeO,-Komer gegeneinander bedeutet, daf} sich Kleinwinkelkorngrenzen
zwischen angrenzenden Komern ausbilden. Diese Kleinwinkelkorngrenzen breiten sich paraliel
zur Substratnormalen aus, sie besitzen daher eine Vorzugsorientierung. Dies hat zur Folge, dall
- diese Kleinwinkelkorngrenzen, aufgrund ibrer Orientierung in {001)-Richtung, das Channeling
in {001)»Richtung kaum beeinfiussen. Dagegen bewirken diese Defekte bei geneigtem He-
Primar-Sirahl eine ErhGhung der Rijckstreuung. Diese Erhohung fEllt um so starker aus, je
eroBer der Winkel zwischen He-Strahl und der (001)-Richtung ist.
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Zusammenfassend ergibt sich folgendes Bild iiber die CeQ,- und Y'SZ-Schichten:

Die YSZ-Schichten besiizen eine Kornerstruktur. Diese Komner sind schwach gegeneinander
verkippt, so dalB3 sich Kleinwinkelkorngrenzen zwischen den Komern ausbilden. Die
Fehlorientierung der YSZ-Komer wird direkt in die CeO,-Schicht tiberiragen. Wiahrend die
YSZ-Schicht viele intra-granulare Defekte besitzt, wachsen die CeQO,-Korner mit einer sehr
hohen Kristallperfektion auf. Diese hohe Kristaliperfektion der CeO,-Schicht erlaubt es,
YBa,yCu307.y-Schichten einer hohen Qualitat darauf abzuscheiden.

5.2. Strukiurelle Charakterisierung der auf dem  YSZ/Ce0,-Schickten
abgeschiedenen YBa;CuzUq.y-Schichten

Auf diesen Pufferschichten wurden mittels Laserablation oder Hochdmcksputiern [5.6]
YBayCu307_-Schichien deponiert. Rontgenbeugungsmessungen zeigten eine reine c-Achsen-
Orientierung der YBa;Cu30y.-Filme. In Verbindung mit ¢-Scans ergeben sich folgende
Orientierungsbeziehungen:

8i(001)[1101/7Y SZ(001)[110}//Ce0,(100){1101//YBa,;Cuz0;_¢(001)[ 100}

Anhand der Rontgendifirakiogramme liel sich die Linge der c-Achse zu 1,162 nm bestimmen.
Dieser Wert ist etwas kleiner als der, der in Bulkproben gemessen wird (1,167 nm}. Die
Verkiirzung der Gitterkonstanten in c-Richiung kann auf die unterschiedliche thermische
Ausdehnung von  Saphir-Substrat  (9x 106/K) und  Supraleiterfilm YBaCuy07y
(17x 10-5/K) zuriickgefiihrt werden. Die thermische Ausdehmung von Si und der
Pufferschichten kann vernachlissigt werden, da das Saphir-Subsirat die thermische
Ausdehnung  aufgrund  seiner Dicke dommnieren wird. Beim  Ablkihlen von
Herstellungstemperatur auf Raumtemperatur werden die a- und b- Achsen der ¥BayCuz 07,y
Einheitszelle aufgrund der aufiretenden Zugspannung vergroflert und die c-Achse der
Einheiiszelle verkarzi.

Die Rutherford-Rickstren- vnd Channeling-Spekiren eines 120 nm dicken YBayCuzGq.y-
Filmes auf einer 100 nm dicken CeO,-Schicht auf 20 nm YSZ auf SoS sind in Abbildung 5.6
gezeigt. Das ausgeprigie Chamneling weist auf die hohe Kristallperfektion des epitaktisch
gewachsenen Supraleiterfilms hin. Der Minimum-Yield-Wert im Ba-Signal wurde zu 3%
bestimmt. Dieser Wert stellt eine deutliche Verbesserung dar zu den Werten, die man auf
einfachen YSZ-Pufferschichten erreicht hat und ist vergleichbar mit dem von Schichten auf
SiTiO; und LaAJO;. Dies 1Bt sich zum einen auf die verbesserte Kristaliqualitdt der
Pufferschicht, zum anderen auch auf die fir che Epitaxie von YBa;Cu3z07 gunstlo-ere
_ _Gi‘tterkonstante von CeO, zuriickiuhren.
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Abb. 5.6:  RBS- Channeling-Spektren eines YBayCuzOq,-Filmes auf einem mit YSZ/CeO,
gepufierien SoS-Substrat, aufgenommen mit 1,4 MeV He " -Ionen.

Die Rockingkurvenbreite des (005)YBayCu307.y-Peaks betréigt 0,65°. Dieser Wert ist noch
etwas kieiner als der der Pufferschichten und Iaft sich mit dem ausgesprochen
zweidimensionalen Wachstum von YBa;CuzUqyerkldren. Das YBayCu;Op wichst entlang
der a- und b-Richtung etwa zehn mal schneller als in der ¢-Richtung Dadurch ergibt sich eine
Tendenz, die c-Achse senkrecht zur Substiratebene auszurichten [5.7]. So haben Lubig et al
festgestellt, daB soger auf amorphen YSZ-Schichten eine c-Achsen-Texturierung vorlegt

[5.8].

5.3 Elektrische Charakterisierung der YBayCus Oy y-Filme

Aus technologischer Sicht sind die elekirischen Eigenschatien der -Supraleiter-Filme von
primarem Interesse. Daher wurden die YBa;Cu3Cy.o-Filme hinsichtlich ihrer Gleichstrom- und

Hochfrequenz-Eigenschaften untersucht.

Wie erwartet, fiihrt die gute Kristallqualitat der YBa,CuzO;.-Filme zu guten elektrischen
Eigenschafien der Filme. Abbildung 5.7 zeigt die Temperaturabhangigkeit des spezifischen
“Widerstandes einer 150 nm dicken YBayCu3O7.-Schicht. Der spezifische Widerstand bei
Raumtemperatur betrdgt 200 uQcm. Dieser niedrige Wert zeugt von einer niedrigen

Defektdichte in. den Filmen Der Widerstandsverlauf ist leicht nichtlinear, und das
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Restwiderstandsverhilinis R(300K)/R(100K) betrdgt 3,3. Ein nichtlineares Verhalten und
Restwiderstande gréfer 3 sind typisch fiir Filme von hobher Qualitét. [5.9]
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Abb. 5.7 Temperarurabhingigkeit des  elekirischen  Widerstandes  eines  epitaktischen
YBayCu3Oy.,-Films auf einer CeO yPujfferschicht hoher Kristallqualitat

Die kntische Temperatur fiir den supraleitenden Phasenitbergang betrigt S0 K. Zur
Bestimmung der kritischen Stromdichte wurden Stege unterschiedlicher Breite (2- 20umy) auf
den Schichten strukturiert. Bei 77 K ergaben sich kritische Stromdichten von mehr als 2 x 106
Afcm?. Dieser Wert ist vergleichbar mit den Werten, die an guten Filmen auf "Standard-
Substraten" gemessen werden.
Die Temperaturabhingigkeit des Oberflichenwiderstandes Rg(T) eines 150 nm dicken
YBa,Cu3O7.-Fimes auf 508 ist in Abbildung 5.8 wiedergegeben. Der Oberfldchenwiderstand
bei 18,9 GHz wurde zwischen 5 K und T, gemessen. Bei 77 K ergibt sich ein Widerstandswert
von 1,4 m{2. Im oberen Temperaturbereich entspricht sein Verlauf dem von guten Filmen auf
LaAlOy oder NdGaQ;. Allerdings fehit der bei sehr guten Proben aufiretende. exponenneﬁe
Abfall von Ry im unteren Temperaturbereich <T /2. : T
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Abb. 5.8:  Der Oberflachenwiderstand von YBayCuzO;.,, auf SoS als Funktion der Temperatur
gemessen bei 18,9 GHz.

Im folgenden sollen Untersuchungen der Hochfrequenzeigenschaften von strukturierien
YBa,Cu30r.~Filmen vorgestellt werden. YBayCu3Or.y-Streifenteitungen wurden mit dem
elekirooptischen Sampling-Verfahren charakterisiert [5.10]. Dazu wurde zuerst ein
Photoschalter in die Streifenleitungen integriert.

Die Schritte zur Herstellung dieses integrierten Photoschalters sind in Abb.5.9 dargestellt.

sit 5-101%m2

400 keV
200 am Gold

1500m YBaCuO [ {SGnm YBalu®

30 nm CeQ 30 nm CeQ

80 nm YS7Z, % 80 am YSZ

\l] g v \ YBaCu(

0,5 pm Siliziom ¥ 0,5 pm Sitiziem /
Saphir-Substrat - . Saphir-Substrat

Abb.5.9:.  Schritte zur Herstellung eines integrierien Photoschalters

- Ein Teil des Si-Substrats wurde mitteis Ar-Sputtern freigelegt und dort (iberlappend) 200 nm
" Au aufgedampfi. Nach der Strukturierung der Streifenleitungen wurde der Bereich der Au-
Streifenleitung mit Si-Ionen (5-1014 fem<, 400 keV) implantiert. Diese Dosis ist ausreichend,
um einerseits eine gentigend hohe Defektdichte zn erzielen und andererseits die Lebensdauer
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der Ladungstriger auf ca. 0,8 ps zu reduzieren. Als Photoschalter diente ein 15 um breiter
Spalt auf einer der 10 um breiten Streifenleitungen. Die mit dieser Geometrie gemessenen

Pulse sind in Abb. 5.10 dargestellt.

Signal / V

T T T 7 T 7 T

005 L Ausgangspuls Pulse nach 2 mm Laufweg

0,04 | i
0.03 ! |

0,01 +

“f
1

0 Pt

Zeit [ ps
Abb. 5.10:  Propagation von elekirischen Pulsen entlang YBa,Cu3Oy,,, -Streifenleitern auf SoS

Der Ausgangspuls, der im Abstand von ca. 1 mm vom Phoioschalter direkt auf den
YBa,yCu30y.y Streifenleitungen aufgenommen wurde, besitzt eine Halbwertsbreite von 1,3 ps.
Nach weiteren 2 mm Laufweg ist die Breite auf 1,8 ps angewachsen. Die Dispersion der Pulse
ist auferund der geringen Dielekirizitatskonstante des Saphir-Substrates recht gering. Erst bei
T > 50K setzt eine deutlich sichtbare Dampfung und Dispersion aufgrund der Anderung der
supraleitenden Eigenschafien ein. . _
Abb. 5.11 zeigt den Oberflachenwiderstand Ry als Funktion von Frequenz und Temperatur.
Zum Vergleich ist ein an der unstrukiurierten Probe gemessener Wert bei 19 GHz eingetragen.
Man erkennt aus der Abbildung, daB Ry eme leichte Verschlechterung gegeniiber der
unstrukturierien Probe zeigt. Ursache daflir ist wahrscheinlich eine Ausdiffusion von Sauerstoff
aus den verspannten YBa,;Cu;O5.-Schichien. Bei bekannter Dicke des supraleitenden Films
1463t sich aus der Oberflichenimpedanz die magnetische Eindringtiefe A (T) absolut bestimmen.
Die so gemessenen Werte zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Vorhersagen aus der
“BCS-Theorie, wenn die reduzierte . Energielucke auf ZA/kBTC = 2 3 geandert wird. (Abb S}

:?u (0) wurde 71 200 nm bestimm.
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Abb.5.11: Oberflichenwiderstand Ry als Funktion von Frequenz und Temperatuy.
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Abb. 5.12: Magnetische Eindringtiefe als Funktion der Temperatur im Vergleich zu Vorhersagen
aus einem einfachen Zwei-Fliissigkeiten Modell und der BCS-Theorie.
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5.4 Zusammenfassung

In diesem ersten Teil der vorliegenden Arbeit wurden das Wachstum und die Eigenschafien des
Hochtemperatursupraleiters YBa;Cu30y. auf Silicon-on-Sapphire (SoS) untersucht. Durch
Verwendung einer Doppel-Pufferschicht bestehend aus Yitria-stabilisiertem ZrO, (YSZ) und
Ce(, statt der konventionell verwendeten Pufferschicht YSZ konnten die Kristallqualitat und
die elekirischen Eigenschaften von YBayCu3Oy.y auf SoS drastisch verbessert werden.
Detaillierte Untersuchungen der Pufferschichten zeigten, dall die zusé#tzliche Deposition von
Ce0, auf YSZ zwei wichtige Funktionen erfillt. Zum einen werden intergranulare Defekte, die
in der YSZ-Pufferschicht enthalten sind, nicht in die darauf abgeschiedene CeQ,-Schicht
iibertragen, so daBl dem YBa,CuyOq., eine defekifirmere Epitaxiegrundlage angeboten wird.
Zum anderen ist die Gii:‘terfe’rﬁanpaséung von Ceby zu YBayCuszCry mit 0,9% deutlich
geringer als die Gitterfehlanpassung von YSZ zu YBa,Cu3Oy.y (7%). Somiit bietet das Ce0,
eine deutlich bessere Unterlage fiir das Wachstum von YBa,Cuz 07y

Die auf diesen Doppel-Pufferschichien abgeschiedenen YBa;CusO7.y-Filme weisen eine sehr
hohe Kristallperfektion und sehr gute elekirische Eigenschaften auf, die sich in Channeling-
Minimum-Yield-Werten von 3%, kritischen Temperaturen fir den Ubergang in den
supraleitenden Zustand von stwa 90 K, kritischen Stromdichten von 2 x 10°A/cm? bei 77K
und Oberfidchenwiderstanden von 1,4 mQ bet 77 K widerspiegeln. Diese Filme stellen damit
die bisher besten YBa,Cu307.y-Filme auf SoS dar.

Mit diesen Filmen wurde erstmalig die Integration von uliraschnellen Halbleiter-Bauelementen
mit supraleitenden Streifenleitungen aus YBayCu3 0.y gezeigt. Ein halbleitender Photoschalter
wurde direkt in YBayCus Oy -Streifenicitungen integriert. Durch elekirooptisches Sampling
konnten Pulse mit einer Halbwertsbreite von 1,3 ps erzeugt und ausgemessen werden.
Weiterhin ~ wurden  wichtige Maierialparameter von  YBa&CusOqy, wie  der
Oberflichenwiderstand als Funktion der Frequenz und die magnetische Eindringtiefe als
Funktion der Temperatur, bestimmt.
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6. Biepitaxie-Josephson-Keontakte

Wie im Kapitel 3.3 beschrieben, existieren viele Schichtkombinationen, mit denen Biepitaxie-
Kontakte realisiert werden konnen, Im Rahmen dieser Arbeit wurden daher viele Systeme auf
ithre Fignung hin getestet. Das System Mg0/CeO, kommt mit der niednigsten Anzahl an
Schichten aus. Dieses System ist daber aus ‘tec‘rmologiéchen Gesichtspunkten zu bevorzugen,
da es nur eine geringe Anzahl an ProzeBschrtien bendtigt. Abbidung 6.1. zeigt es
schematisch. YBayCu3 07, wachst auf MgO-Substraten Kubus auf Kubus auf. Werden aber
Teilberciche des MgO-Substrates mit CeO, beschichiet, dann wachst das YBayCuz 07 auf
den mit CeO, bedeckien Bereichen um 45° verdreht auf. An der Grenzlinie beider Bereiche
bildet sich somit im YBa;Cu305. eine 45°-Komgrenze aus [6.1-6.2].

L__ M0

Abb. 6.1:  Biepitaxie-System ouf MgO- und CeQ y-Basis

Damit ergeben sich fiir die Herstellung von Biepitaxie-Kontakten folgende ProzeBschritte:

1. Abscheidung einer epitaktischen CeG,-Schicht

2. Strukturierung der Ce0,-Schicht

3. Abscheidung eines epitaktischen YBayCu307.y-Filmes
4. Strukturierung des YBayCuy Oy -Filmes

Wihrend die Abscheidung von YBayCuz07., und die Strukturierung von YBa2,Cu3Or.y als
Standardprozesse zur Verfligung standen, mufiten die Deposition von CeQC, und die
Strukiurierung der CeQ,-Schicht entwickelt werden. Daher beschaftigt sich der erste Abschnitt
dieses Kapitels detailliert mit dem Wachsium von CeO,-Filmen. AnschlieBend wird auf die
Strukturierung dieser Filme eingegangen. Der letzte Abschnitt stellt Ergebnisse der

elektrischen Charakierisierung von Biepitaxie-Kontakten vor.
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6.1 Wachstum von CeQO,-Schichten auf MgO-Substraten

MgO ist ein Ionenkristall, der in der NaCl-Struktur mit einer Gitterkonstante von 0,42 nm
kristallisiert und ladungsneutrale (100)-Spaltebenen aufweist. CeO, besitzt eine kubische
Fluorit-Struktur mit einer Giiterkonstanten von 0,54 nm. Den geringsten Misfit von etwa 10%
zwischen diesen Materialien erhdlt man, wenn die CeQ,-Einheitszelle um 45° beziiglich der
MgO-Einheitszelle verdreht ist, wenn also die Ce0,-Schicht mit {110] CeO, parallel zu [100]
MgO aufwichst. Bei unverdrehtem Wachstum ( [100] CeQ, parallel zu [100] MgO) resultiert
dagegen ein Misfit von ~22%. Betrachiet man jedoch die Anpassung von drei Einheitszellen
CeO, zu vier Einheitszellen MgO, so resultiert eine Gitterfehlanpassung von nur 4%.

Unsere Untersuchungen zeigen, daf beide Orientierungen der CeU,-Schicht auf MgO-
Substraten moglich sind. Der entscheidende Faktor, der die Orientierung der CeO,-Schicht
bestimmt, ist die Oberflichenrauhigkeit. In Abhingigkeit von der Oberflachentopologie des
Substrates kann sich eine unterschiedliche Orientierung der CeO,-Schicht einstellen.

Dieses bemerkenswerte Verhalten wurde systematisch untersuchi. Dazu  wurden
unterschiedlich rauhe MgQO-Substrate hinsichtlich ihrer Oberflichenmorphologie untersucht
und mit Ce(y beschichtet, um den Zusammenhang zwischen Oberflaichenmorphologie und

Orientierung der deponierten CeQ,-Schicht zu erhellen.

Die Herstellung der CeC,-Schichten erfolgte durch das in Xapitel 4.1 beschriebene Verfahren
des Elektronenstrahiverdampfens. Das Aufdampfen erfolgte bei einem Sauerstoff-Druck. Die
beste Kristallqualitat der Schichten wurde bei einer Heizertemperaiur von 900°C erzielt. Als
Substrat wurden {001)MgO-Substrate mit drei verschiedenen Polituren verwendet, die sich in
ihrer Oberflachenrauhigkeit unterscheiden.

Im folgenden werden diese Substrattypen mit a),b} und ¢} bezeichnet.

Alle CeG,-Filine sind von guter Kristallqualitat. Minimum-Yield-Werte von ¥;p unter 5%
wurden an diesen Filmen gemessen. Abbildung 6.2 zeigt ein typisches RBS- und Channeling-
Spektrum. Mit Hilfe von Rontgenstrukiuruntersuchungen wurde die Ausrichtung der CeQOy-
Korner beziiglich der Oberflichennormalen bestimmt. Der {(002)-Reflex von CeQ, hat
unabhéngig von der in-plane-Orientierung eine Breiie von An = 0,5° - 0,8°.

Die Abbildung 6.3 zeigt die in-plane Grientierung von Ce0,-Schichten auf den verschiedenen
MgC (100) Substraten anhand von Rontgenmessungen des {024)-Reflexes des Ce0, (CD-
Scans). Man erkennt die unterschiedliche Orientierung des CeO, auf den verschiedenen MgO-
Substraten. ) )

In Abb.6.32 ist der ®-Scan einer CeOy-Schicht auf einem Substrat des Typs a) dargestelit.
Diese Schicht zeigt das aus der Literatur bekannte Wachstum Kubus auf Kubus der CeO,-
Schicht [6.3-6.41. Auf einem Substrat des Typs b) (Abb.6.3b) besitzt die Ce(,-Schicht zwei
Orientierungen: Kubus auf Kubus und die um 45° verdrehte Orientierung. In Abb.6.3¢ ist ein

46

TR




®-Scan einer Ce0,-Schicht auf einem Substrat des Typs c) gezeigt. Hier ist nur die um 45°

verdrehte Orientierung zu beobachten.
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Abb. 6.2:  RBS-und Channeling Spekiven eines auf MgO abgeschiedenen CeO y-Films
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Abb. 6.3 ®-Scan von CeOy-Schichten, die auf unterschiedlichen MgO-Subsiraten abgeschieden

worden sind,
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Abbildungen 6.4a+b zeigen TEM-Bilder von Querschnittpréparationen von zwei CeO,-Filmen,
die auf MgO-Substraten des Typs a) (Abb.6.4a) und des Typs c¢) (Abb.6.4b) abgeschieden
wurden [6.5]. Anzeichen fiir Fremdphasen oder Interdiffusion an der Grenzflache Schicht-
Substrat sind nicht zu erkennen. In Abb.6.4a sind Moiré-Muster sichtbar, die auf eine
Uberlagerung von CeQ, und MgO in der Beobachtungsrichtung hindeuten. Die Abstande in
dern Moiré-Muster stimmen mit den Werten {iberein, die sich aus den Gitterparametern von

LeU2 und MgO berechnen lassen. in diesem Fall des unverdrenten Wachstums w
Grenzflache zwischen MgO und der CeO,-Schicht eine Rauhigkeit bis zu 8 nm auf.
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Abb. 6.4:  Querschnitts-TEM-Aufnakmen von CeOy-Filmen auf (001) MgO. Die verschiedenen
Orientierungen ~ der ~ CeOy-Schichten  beziiglich  MgQ  sind  durch Preile
gekennzeichnet {6.5].

Die Grenzfliche zwischen der 45°-gedrehten CeQO,-Schicht und dem MgO-Substrat ist im
Vergleich dazu glatt, wobei keine Stufen hoher als eine Einheitszelle zu erkennen sind
(Abb.6.4b). Rasterkrafimikroskop-Untersuchungen (AFM) bestitigen diese geringe
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Rauhigkeit. Die Substratoberfliche weist auf einer Fliche von 0.5x 0.5 um? maximale
Hohenunterschiede von 0,6 nm auf (siche Abb. 6.6a).

Die Substrate des Typs b), auf denen beide CeQ,-Orientierungen zu beobachten sind, besitzen
eine mittlere Rauhigkeit. Mit AFM wurden Hohenunterschiede von bis zu 0,8 nm ermittelt.

Daher kann gefolgert werden, dafl die Cberflichentopologie des MgO-Substrates die in-plane-
Orientierung des abgeschiedenen Filmes beeinfluBBt. Folgendes Modeil kann diesen Effekt
erkléren:

Zwei konkurrierende Wachstumsmoden von Ce0, auf MgO sind moghch: das um 45°
verdrehie und das unverdrehte Wachsium. Auf einem ideal glatten Substrat ist das verdrehte
Wachstum des CeO, gegenitber dem unverdrehten geringfligig energetisch begiinstigt.

In der Anfangsphase des Wachstums von Ce0, auf MgO findet eine Nukleation statt. Die
Nukleation kann sowoh! auf den Terassen als auch an Stufen auf der Substratoberfliche
erfolgen. Wenn die Nukleation auf den Terassen stattfindet, so werden sich die Keime um 45°
verdreht beziiglich des Substrates orientieren. Sind jedoch Stufen auf der Oberfldche
vorhanden, so bilden diese bevorzugte Nukleationsorte. Stufen stellen aber auch eine weitere
seitliche Grenzfliche fir den Nukleationskeim dar. Dies kann dazu fiihren, daB die
Energiebilanz fiir eine unverdrehte Orentierung ganstiger wird als fiir ein verdrehtes
Wachstum. Damit bestimmen die Stufen auf der Oberfliche die Orientierung der epitaktischen
Schicht.

In der Literatur wird diese Epitaxieform, bei der die Orientierung der Schicht von der
Oberflicheniopologie mitbestimmt wird, Graphoepitaxie bezeichnet.

Das graphoepitaktische Wachstum von Oxiden wurde von mehreren Gruppen beobachtet. So
haben Norton et al. und Pennycock et al. im System MgO/YBaCuC auch graphoepitaktisches
Wachstum vermutet. Sie schlossen aus der Tatsache, dafl die Grenzilache MgQO-YBaCuQO
inkommensurabel ist und Verspannungen nicht zu beobachten sind, dafl die Epitaxie-
Information durch Stufen auf der Gberfliche Ghertragen wird [6.6-6.71.

Brorsson ei al. zeigten, dafl die in-plane Orientierung von YBaCuO auf YSZ-Substraten von
der Oberﬂéchenrauhigkeit bestimmt wird. lhre Experimente mit unterschiedlich rauhen
Subsira en darauf hin, daBl das [110]¥YBaCuG//[100]YSZ Wachstum graphoepitaktisch

euten dar
besmmn rd [6.8].

Basierend auf dieser Erkenntnis wurde in einigen Experimenten die Oberflache glatter MgO-
Substrate gezielt modifiziert, um die Orientierung der CeO,-Schichten lokal steuern zu
kénnen, Dazu haben wir die glatten Substrate des Typs a) verwendet, auf denen die CeCy-
| Schicht verdreht aufwichst. Mit verschiedepen Methoden wurde versucht, die Rauvhigkeit zu
erhéhen, um damit die in-plane Cnientierung der CeO,-Schicht zu verindern.
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Sowohl Argon-lonenstrahlgizen (S00V, 0,5mA/cm?, Atzdauer 3min) als auch Ce-
Implatationen (50keV Ionen mit 50°-Einfallswinkel relativ zur Substratoberfliche mit Dosen
von 5%1012 bis 1#1015/cm?) eines glatten MgO-Substrates modifizieren die Oberfliche derart,
daB} ein hoher Anteil der CeO,-Schicht unverdreht aufwachst. Es wurden jedoch weiterhin um
45° verdrehte CeQ, Korer beobachtet. Abbildung 6.5 zeigt eine typische ®©-Scan-Messung
eines CeQ,-Filmes, der auf einem mit Ar-Ionenstrahi gedtzien MgO-Substrat deponiert wurde.

|
}
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Abb. 6.5:  &-Scon einer CeQOy-Schicht, die auf einem mit Ar*-lonen vorbehondelten
MgO-Substrat abgeschieden worden ist.

Die Homoepitaxie von MgQ stellt eine weitere Moglichkeit dar, um die Oberflichentopologie
des MgO-Substrates zu beeinflussen. MgO tendiert zu Inselwachstum. Die hohe Anzshldichte
der Inseln fithri zu einer Oberflichenstrukiur die ein Wachstum Kubus auf Kubus begiinstigt.
Abb.6.6a + b zeigen AFM-Messungen [6.9], in denen die Veranderung der MgO-Oberfiache
durch die Abscheidung einer 40 nm dicken MgO-Schicht dargestellt ist. Die unbehandelte
Substratoberflache weist eine Héhenvariation von 0,6 nm auf (Abb.6.62). Nach der Deposition
von 40 nm MgO liegt die Oberflichenrauhigkeit bei iGiber 3 nm (Abb.6.6b). Das
dreidimensionale Wachstum von Mg(O auf MgQ fiihrt zu einer sehr hohen Dichie von
rechteckigen Inseln, deren Kanten parallel zur (100)-Richtung ausgerichtet sind. Durch diese
Stufen wird das unverdrehte Wachstum der CeOq-Schicht induziert. Der ®©-Scan in Abb.6.7
zeigt deuilich, daB sich die Schicht ausschlieBlich aus unverdreht aufgewachsenem CeO,

zusammensetzt.
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Abb. 6.6:  AFM-Messung einer glotten MgO-Substratoberfliche (a), und einer Oberfliche, die
mit einer 40 win dicken epitaktischen MgO-Schicht bedeckt ist (b). Die Kanten des
Bildes b) sind parallel zur (100)-Richiung des MgO-Substrates ausgerichtet [6.9].
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Abb. 6.7:  &-Scan einer CeOy-Schichi, die auf einem mit 40 nm homoepitaktischem MgO
abgedeckten MgO-Substrat abgeschieden worden ist.

Werden nur Teilbereiche der Substratoberfliche modifiziert, so fithrt das nachirdgliche
Aufdampfen von CeQ, zu einer 45° Korngrenze. Diese Kormgrenze bildet sich entlang der
Grenzlinie zwischen den Bereichen mit verdrehtem wund unverdrehtem CeQ,. Diese
Kormgrenzen konnen dazu dienen, Josephson-Kontakte in YBCO-Schichten herzustellen Dies

wurde i Rahren dieser Arbeit erfolgreich demonsme [6 10].

Fiir den im Kapitel 5.2 beschriebenen Biepitaxie-ProzeB ist es zwingend erforderlich, daB die
Ce0,-Schicht Kubus auf Kubus aufwichst. Daher ‘wurde vor jeder CeQO,-Deposition eine
dinne, ca. 40 nm dicke MgO-Schichi homoepitaktisch abgeschieden. Damit konnte
unabhingig von der Substratpolitur ein unverdrehtes Wachstum von CeQ, gewshrleistet

werden.
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6.2 Strukturierung der CeO,-Schicht

'D1e Strukturierung der CeQ,-Schicht ist ein entscheidender Schritt bei der Herstellung von
‘Biepitaxie-Kontakten. Die Strukturierung muf3 so erfolgen, daB sowohl auf den freigelegten
MgO-Bereichen als auch auf dem CeO, ein gutes epitaktisches Wachstum von YBa;Cus 07y
erfolgen kann. Weiterhin darf die CeO,-Kante das epitaktische Wachstum von YBa;Cu307.y
nicht beeintrachtigen. Es diirfen sich keine Ausscheidungen oder a-Achsen texturierte Bereiche
im Kantenbereich ausbilden. Denn diese Inhomogenitdten in der Korngrenze wiirden die
elekirischen Eigenschaften des Josephsonkontaktes empfinclich beeinilussen. - | |

Untersuchungen der Mikrostrukiur von YBa,CusO.,-Filmen, die Gber STi03- oder LaAlO;-
Substratstufen deponiert wurden, zeigen, daf das Wachstum der 'YBapyCuzCs. yFilme vom
Stufenwinkel abhangt. Auf steilen Stufen (Stufenwinkel > 45°) wichst der YBa;CuyOp-Kilm
mit der c-Achse senkrecht zur Stufenflanke auf Dies fiihri dazu, daB sich im ansonsten c-
Achsen textuderten Film zwei 90° Korngrenzen an der oberen und unteren Stufenkante
ausbilden. Dagegen wichst der YBayCusOqy-Film auf einer Stufe mit einem
Stufenwinkel < 45° ohne Anderung der Orientierung auf [6.11-6.12]. Wird ein YBa;Cu307.-
Film tiber eine MgO-Stufe deponiert, so zeigen TEM-Untersuchungen, daB der YBa;Cu307.y-
Film imwmer parallel zu der Substratoberflache aufivichst - auch im Bereich der Stufe. Damit
bilden sich bei jedem Stufenwinkel zwei Korngrenzen [6.13-6.14].

Das unterschiedliche Verhalten von SrTiO3 bzw LaAlO; und MgO 1Bt sich vermutlich auf die
unterschiedlichen Fehlanpassungen zwischen Substrat und YBayCuzOy-Film zurackfiihren.
Die Fehlanpassung zwischen YBa,Cu3;0y.yund SrTi0; bzw LaAiO4 betragt etwa 2%. Daraus
resultiert eine gute Epitaxie. Die Fehlanpassung zwischen MgO und YBa,;Cu3Gy. ist dagegen
groB { ca. 8%). Die Epitaxie ist daher schwierig. Das Bestreben von YBayCusOq.y, die c-
Achse senkrecht zur Substratoberfliche auszurichten, kann daher die Orientierung bestimimen.

Diese Tatsachen miissen bei der Herstellung von Biepitaxiekontakten beriicksichtigi werden.
Denn bei diesen Kontakten soll sich ausschlieBlich eine Komgrenze aufgrund der
unterschiedlichen Orientierungen von YBayCuz 7.y bilden. Zusétzliche Korngrenzen, die sich
an der CeO,-Stufe ausbilden konnten, sollen vermieden werden. Da die Fehlanpassung von
YBa,Cu307.y zu CeO, gering ist (ca. 1%), ist zu erwarten, dafl CeO,-Stufen den gleichen
Einfluf auf das Wachsturs haben wie Stufen in SrTiO3 oder LaAlG;. Daber sind Stufenwinkel
im CeQ, < 45° zu bevorzugen. Stufen im MgO dagegen sind zu vermeiden, da sich
Korngrenzen bei jedem Stufenwinkel bilden.

. Abbildung 6.8 zeigt die sich aus diesen Uberlegungen ergebende ideale CeGy-Kante.
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Abb.6.8: " Skizze der idealen CeQ y-Kante auf MgO.

In dieser Arbeit wurden hauptsichlich zwei Verfahren zur Strukturierung der CeO,-Filme
angewandt. Entweder wurde die CeO,-Schicht nachtraglich auf photolitographischem Wege
mittels Tonenstrahistzen strukturieri, oder in-situ durch eine Deposition der CeG, liber eine
Schattenmaske.

Ersteres erfolgte mit einem von Regina Domel fiir die Herstellung von Rampenkontakten
entwickelten ProzeB. Dabei wird zunichst ein auf die MgO/CeO,-Probe aufgebrachter
Photolack (AZ5214E) photolithographisch strukturiert. AnschlieBend werden die freiliegenden
CeO,-Bereiche durch Ionenstrahlatzen (250V, 0,5 mA/cm2) unter einem Winke] von 20°
(Verkippungswinkel 70°) abgetragen. TEM-Untersuchungen zeigen, daf8 sich unter diesen
Bedingungen in SrTi0; ein Stufenwinkel von etwa 35° ergibt [3.14]. Es ist zu erwarten, dafl
sich ein dhnlicher Stufenwinkel in CeO, ausbildet.

it Hilfe disses Verfahrens ist es gelungen, Biepitaxie-Kontakte herzustellen. Jedoch zeigte es
sich, daf die CeO,-Kanten Bereiche gestorten Wachstums aufwiesen. Dies kann vermutlich auf
Kontaminationen der Kante wihrend des Strukturierens zuriickgefiihrt werden.

Weitaus erfolgreicher hat sich die in situ Strukturierung der CeQO,-Schicht erwiesen. Hierbei
wurde die Ce0O,-Schicht durch eine Schattenmaske deponiert. Somit wichst die CeOy-Schicht
bereits strukturiert auf und muB nicht mehr nachtraglich behandelt werden. Die erwiinschien
flachen Strukturkanten entstehen durch die Deposition unter den Schattenmaskenrand, da
dieser einen endlichen Abstand zur Substratoberfliche besitzt. Als Schattenmaske wurde ein
MgO-Substrat verwendet, welches eine Halfte des Substrates wahrend des Aufdampfens
bedeckte.

Abbildung 6.10 zeigt einen Biepitaxie-Kontakt, der mit diesem Verfahren hergestelit worden

ist. Man erkennt die quer zur Briicke verlaufende Ce0,-Kante.
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Abb. 6.10: Rasterelektronenmilroskopaufnahme eines mit der Schattenmaskentechnik hergestellten

Biepitaxie-Josephson-Kontaktes

Dieses Verfahren hat sich fiir die Strukturierung der CeO,-Schichten als am zuverlassigsten
erwiesen. Nachteilig ist hierbei jedoch, daf in diesem Verfahren die Korngrenze durch eine
grobe Maske bestimmt wird, Fir komplexe Josephson-Kontakt-Schaltungen ist dieses
Verfahren ungeeignet. Jedoch ist zu erwarten, daB8 ein in unserem Institut entwickeltes Mikro-
Schattenmaskenverfahiren, welches die Herstellung einer beliebigen Struktur bis im pm-Bereich
ermdglicht, auf diesen Prozef iibertragbar ist. Dami liele sich dann jede beliebige Schaltung

mit einer Schattenmaskentechnik realisieren [6.15].

54




6.3 Elektrische Charakterisierung der Biepitaxie-Josephson-Kontakte

Dieses Kapitiel beschiftigt sich mit den elekirischen Eigenschaften von Biepitaxie-Josephson-
Kontakten. Im ersten Teill wird die Gesamtheit der im Rahmen dieser Arbeit mittels
Schattenmaske hergestellten Biepitaxie-Kontakie betrachtet. Das Skalierungverhalten des
I.Ry-Produktes mit der kritischen Stromdichte j, und der Leitfahigkeit ¥, wird untersucht und
mit Ergebnissen anderer Gruppen verglichen. Anschlieend befaB3t sich dieses Kapitel mit der
Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stromes von Biepitaxie-Kontakien. Ein Modell wird
vorgestellt, welches das ungewthnliche Verhalien der I.(H)-Abhingigkeiten beschreibt.

Im abschlieBenden Teil dieses Kapitels werden detaillierte Untersuchungen der dynamischen
Eigenschaften einzelner ausgesuchter Biepitaxie-Kontakte présentiert.

6.3.1 Skalierung des I,Ry-Produldes

Abbildungen 6.11 + 6.12 zeigen das Skalierungsverhalten des I.R,-Produktes von Biepitaxie-
Kontakien auf unterschiedlichen Substraten mit der kmtischen Stromdichte j. und der
Leitfahigkeit ¥, bel 4,2 K. Biepitaxie-Kontakte besiizen typischerweise I-Rp-Produkte
zwischen 10 - 1600 pV, kritische Stromdichten zwischen 102-10% A/cm? und Leitfihigkeiten
zwischen 106-10% 1/Qem? 1. Die Streuungen von j. und y, sind sind sehr groB. In diesen
Diagrammen ist zusitzlich eine Gerade eingezeichnet Diese Gerade spiegelt das
Skalierungsverhalten des I.Rp-Produktes wieder, welches an 45°- und 27°-YBayCuz 0y~
Korngrenzen auf MgO-Einkristallen von Russek et al. gefunden worden ist [6.16]. Durch diese
Gerade wird das Verhalien der im Rahmen dieser Arbeit hergesteliten Biepitaxie-Kontakte
tendenziell beschrieben. Die LR, -Produkte der meisten untersuchien Biepitaxie-Kontakte
fallen jedoch etwas niedriger aus. Vermutlich 148t sich dies auf Defekte an der Korngrenze
zuriickfithren, die priparationsbedingt sein konnen. Durch die kiinstliche Erzeugung der
Korngrenze konnen gestbrie Bereiche entlang der Korngrenze entstehen, die zB. durch
Kontarminationen der Ce0,-Schicht-Kante verursacht werden. Diese Bereiche sind nicht
supraleitend, konnen aber vermuilich zusétzlich Kanile fur Quasiteilchen darstellen. Dies fihrt
zu einer Erniedrigung des IR, -Produktes.

~1Der Widerstand ciner Barriere unbekannter Dicke ergibt sich aus R = p* 1/A, wobei A die Querschnitisfidche
+~ist, p* hat die Dimension Qcm?
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Abb. 6.11: Abhangigkeit des IR, -Produkies von der kritischen Stromdichte bei 4.2 K
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Abb. 6.12: Abhdngigkeit des IR, ~Produktes von der Leitfanigkeit §, bei 42K
In diesen Abbildungen wurden zusaizlich Messungen anderer Gruppen an 45° Korngrenzen-
Kontakten auf SrTiOs- [6.17] und Saphir-Subsiraten [6.18] eingetragen. Deutlich ist eine

Abhingigkeit der kritischen Stromdichte und Leitfahigkeit - vom -verwendeten Substrat zu
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erkennen. So ist die Leitfahigkeit fitr 45°-Komgrenzen auf SrTiO3-Substraten etwas niedriger
als fiir Korngrenzen gleichen Typs auf MgO. Die Leitfihigkeit der 45°-Korngrenzen auf Saphir
ist wiederum geringer als auf SrTiO;. Ein ghnliches Bild ergibt sich bei der Betrachiung der
Abhiangigkeit des IR -Produktes von der kritischen Stromdichte. Obwohl die Leitfahigkeit
und die kritische Stromdichte fiir diese Kontakie eine Varation von iber drel
GroBenordnungen zeigen, betragt die Variation des IR, -Produktes nur eine Grofienordnung.
Diese Tatsache wird deutlicher bei der Aufiragung der kritische Stromdichie gegen die
Leitfahigkeit (Abb.6.13). An Biepitaxie-Kontakten auf Saphir werden niedrigere kritische
Stromdichten, aber auch niedrige Leitfihigkeiten gemessen als an 45°-Korngrenzen auf
SrTiQ;-Substraten. Die hochsten kritischen Stromdichten und auch die hochsten

Leitfshigkeiten werden an Korngrenzen auf MgO-Substraten gemessen.
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Abb. 6.13: Kritische Stromdichte j, aufgetragen gegen die Leitfahigheit

Der genaue Mechanismus, der zu diesem unterschiedlichen Verhalten der Korngrenzen auf
verschiedenen Substraten fiihrt, ist nicht bekannt. Jedoch ist eine Korrelation zwischen den
Materialeigenschaften einzelner Substrattypen und den elekirischen Eigenschafien der auf
diesen Substratypen hergestellten Biepitaxie-Kontakten zu beobachen:

MgO, SrTiO3, Saphir und YBapCu30y, Desitzen unterschiedliche thermische
Ausdehnungskoeffizienten, die in Tabelle 6.1 aufgelistet sind. YBayCuz0y.y besitzt demnach
den groBten thermischen Ausdehnungskoeffizient. Eine auf diesen drei Substraimatenalien
aufgebrachte YBaECu3O7_y—Sc}ﬁcht steht somit unter Zugspanmung Dabei ist die
Zugspannung in den YBayCu3Oy..~Schichten auf Saphir-Substraien am grofiten und in den
YBayCuzO7.-Schichten auf MgO-Substraten am geringsten. Char et al. haben daher die
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Vermutung gedulBert, dal diese Spannung an der Korngrenze zu den beobachieten
unierschiedlichen elekirischen Eigenschaften einer 45°-Komgrenzen fuhrt [6.18].

Substrat oL
—— ——m
MgO 13 x 109K
SrTiO, 10,8 x 109K
AL Oq 8x 109K
¥Ba,Cu;07 17 x 10°9/K
Tab.6.i: Thermischer Ausdehnungskoeffizient o
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6.3.2 Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stromes von schmalen

Biepitaxie-Kontakten

Abbildungen 6.14a) - ¢} zeigen an Biepitaxie-Kontakten gemessene Magnetfeld-abhangigkeiten

des kritischen Stromes.
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Abb.6.14a): Abhingigkeit des lkritischen Siroms vom Magnetfeld eines 10 pm breiten
Biepitaxie-Kontaktes bei 70 K. Der Widerstand R,, dieses Kontaktes betrdgt 0.3 Q.
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Abb.6.14b): Abhingigkeit des kritischen Siroms vom Magnetfeld eines 5 um breiten
o Biepitaxie-Koniaktes bei 4.2K. Der Widerstand R, dieses Kontaktes betrdgt 2,2 Q.
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Abb.6.14c): Abhingigkeit des lritischen Stroms vom Magnetfeld eines 10 um breiten
Biepitaxie-Kontaktes bei 65 K. Der Widerstand R, dieses Kontakies betrdgt 0.4 Q.

Fiir alle Messungen gilt:
b/Ay<2

mit b = Breite des Josephson Kontaktes und A; = Josephson Eindringtiefe

Diese Josephson Kontakte lassen sich daher in erster Naherung als schmale Kontakte
beschreiben bei denen Eigenfeldeffekie vernachldssigt werden konnen.

Man erkennt, daBl der kritische Strom in allen Fallen durch das Magnetfeld stark moduliert
wird. Aber den MeBkurven 6.14b)+c) ist eine Besonderheit gemeinsam: das absolute
Maximum des kritischen Stromes ist nicht bei H = 0 zu finden. In Abbildung 6.14c) besitzt die
I{H)-Kurve bei H = 0 sogar ein Minimum. I.(H)-Abhingigkeiten von schmalen Biepitaxie-
Kontakten, die bei H = 0 nicht das Maximum des kritischen Stromes aufweisen, wurden auch
von N. G. Chew et al. [6.19] und S. G. Hammond et al. [6.20] beobachtet.

Im Bereich des Kontaktes eingefrorener magnetischer FluB kann diese Tatsache nicht erkldren,
weil alle I (H)-Kurven symmetrisch beziiglich des angelegien Feldes sind. Eingefrorener
magnetischer Fluf} verschiebt den Ursprung der I(H)-Kurve, die Symmetrie beziiglich H=0
wiirde dadurch verloren gehen. ' o -

Auch Inhomogenitéiten in der Barriere konnen diese Modulation des kritischen Stromes nicht
verursachen. Inhomogenitéten der Barriere konnen zwar die I.(H)-Abhingigkeit entscheidend
verandern. Die I(H)-Kurve eines schmalen Kontaktes weist jedoch fir H ~ 0 immer ein
-absolutes Maximum auf [3.3]. .
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Eine wesentliche Voraussetzung hierfiir ist, da3 die Phasendifferenz erst nach Anlegen eines
Magnetfeldes orisabhingig wird. Der offensichtliche Widerspruch zwischen diesem
"Lehrbuchwissen" und dem Experiment legt die Vermutung nahe, daf} diese Voraussetzung fiir
die betrachteten Kontakie nicht zutrifit.

Somit ergibt sich folgende Frage:

i e Tottng s 3. T -~ P 3o e
vvad KOINe Qi€ r naSCnaincroy

Was kann die Symmetrie der Phasendifferenz am Kontakt brechen?

Die Beantwortung dieser Fragen hat uns zu einem Modell einer 45°-Korngrenze gefithrt,

6.3.3 Modell zur Erkifrong der ungewdhnlichen Magnetfeldabhiingigkeit des
kritischen Stromes bei schmalen Biepitaxie-Kontakten

Zur Zeit wird in der Literatur kontrovers diskutiert, welche Symmetrie dem Ordnungs-
parameter in HT-Supraleitern zugrunde liegt. Die Kenntnis dieser Symmetrie ist wichtig, da
sich aus ihr andere wichtige Gréfen und Effekte von HTSL ableiten lassen und sich
Riickschiiisse auf den sie bestimmenden Paarungsmechanismus ergeben. Folgende Symmetrien
werden besonders intensiv diskutieri, die s-Wellen Symmetne, die d,2..2-Symmetrie oder
Kombinationen beider Symmetrien.

Der grundlegende Unterschied dieser Symmetrien wird in Abbildung 6.15 gezeigt. Wéhrend in
der s-Wellen Symmetrie die Phase bet Rotation um 360° ibr Verzeichen nicht dndert, éndert
diese in der Gy22-Wellen Symmetrie vier mal ihr Vorzeichen, und sie erhalt eine starke

Richtungsabhingigkeit.
1B o & 1% 45
. , 7 J / \}4 : ﬁ V
. 7 %
180 / == j 0 130 0
c ‘\ ‘ 7
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223/\ &J - >\31.5 225 | \31_5
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a) b)

ﬁ_bb. 6.15: Schematische Darstellung der a) s-Wellen Symmetrie (isotrop und anisotrop)
' b) der drz_yz-WelZemSymmefrie

Es wurden bereits verschiedene Experimente zur Bestimmung der Symmetnie des
Ordnungsparameters durchgefiihrt. Eine Klasse von Experimenten bestimmt direkt oder
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indirekt die Energiehiicke. Zur Unterscheidung zwischen den Symmetrien kann dann genutzt
werden, daf in einer d-Wellen-Symmetrie zwangsweise eine Nullstelle im Ordnungsparameter
vorhanden ist, in einer s-Wellen-Symmetrie dagegen nicht. Diese Experimente jedoch erfordern
eine vorsichtige Interpretation der MéBdaten, da Verunreinigungen und Storungen im
Supraleiter eine Nullstelle im Ordnungsparameter sowohl verdecken als auch vortduschen
konnen [6.21].

Andere Experimente sind empfindlich auf dic Phase des
Bestimmung der Symmetrie die Tatsache, daf} in einer s-Wellen Symmetrie das Vorzeichen des
Ordnungsparameters winkelunabhingig ist, wahrend in emmer d,2_2-Wellen Symmetrie der
Ordnungsparameter bet Rotation um 2% vier mal sein Vorzeichen andert.

So wird zB. in sog. SQUID-Experimenten ein Tunnelkontaki in a-Richtung von
YBayCuqy0Oy , tiber einen konventionellen s-Wellen Supraleiter mit einem Tunnelkontakt in
b-Richtung von ¥BayCu;0q_, gekoppelt. Wechseli der Ordnungsparameter beim Ubergang
von der a-Richtung in die b-Richtung sein Vorzeichen, wie es in der dy2.2-Syminetrie erwartet
wird, so flieit zum Ausgleich dieser Phasendifferenz im SQUID ein Kreistrom, was zu einer
Verschiebung der SQUID-Modulation um einen halben Fiullquant $/2 fuhri {6.22-6.23].
Diese SQUID-Experimente leiden unter der Problematik, dafl sowohl Anisotropien im SQUID
als auch eingefrorene magnetische Fluflschiuche, magnetischen Flul in die SQUID-Schieife
einkoppeln kémnen, und somit eine Verschiebung der SQUID-Modulation bewirken. Dies
wiederum kann einen halben Flufiquant ®_/2 vortduschen.

Diese Problematik wird in den sog. Einzel-Kontaki-Messungen vermieden. Hierbei wird die
Modulation des kritischen Siromes von Josephson-Kontakten, bei denen eine Elektrode aus
einem konventionellen s-Wellen Supraleiter {(z.B. Pb) und die andere aus YBa,CuzOq,
bestehen, im Magnetfeld gemessen. Kontakte {"corner junctions”), be: denen der Cooperpaar-
Strom zu einer Halfie in a-Richtung zur anderen Hilfie in b-Richtung fliet, weisen Minimas
bei H=0 auf, die charakieristisch fiir eine Parallelschaltung von 0- und w-Kontakten ist. Dies
188t auf eine intrinsische Phasenverschiebung um = zwischen der a- und b-Richtung von
YBa,Cu3 Oy schiiefien [6.23-6.24].

Die bisher verdffentlichten Ergebnisse ergeben noch kein klares Bild iiber die tatsichlich
vorliegende Symmetrie des Ordnungsparameters von HTSL. Jedoch zeigen mehr und mehr
kiirzlich vertffentlichte Ergebnisse an SQUIDs, unier Beriicksichtigung der oben
angesprochenen Problematiken, daB YBayCuzOq eine dy2.2-Wellen Symmetrie besitzt
[6.25].

Daher stellt sich die Frage, ob die beobachteten ungewohnlichen Magnetfeldabhéngigkeiten
des kritischen Stromes von Biepitaxie-Kontakten durch eine dy2 2-Wellen Symmetrie des
Ordnungsparameters von YBa,CuyO+, zu erkldren sind. Es ist offensichilich, daB die Gestalt
des  Ordnungsparameters entscheidend die elekirischen Eigenschaften von Komgrenzen-
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Josephson-Kontakte bestimmt. Um jedoch diesen Einflul bestimmen zu koénnen, ist die
Kenntnis der genauen Mikrosiruktur der Korngrenze erforderlich.

Mikroskopie-Untersuchungen an Komgrenzen zeigen, daf die Korngrenzen in ¥YBayCuz 04,
prnzipiell facettiert sind. Untersuchungen an YBa,CusO, -Filmen, die auf Biknstall-
Substraten abgeschieden worden sind, lassen erkennen, daB sich hierbei bevorzugt Facetten des
Typs (100) und (110) ausbilden [6.26). Jeder Typ ist dabel zweifach entartet je nachdem, in
welchem YBa,Cuz O -Film er sich ausbildet. Daraus ergeben sich vier verschiedene Facetten.

FhieBt tber dic Korngrenze ein Cooperpaar-Sirom, so ist der Uberlapp des
Ordnungsparameters  beider Sysieme an der Korngrenze entscheidend. Die
Tunnelwahrscheinlichkeit ist am hochsten in Richiung der Facetiennormalen, so daf in digser
Richtung der Uberlapp des Ordnungsparameters zu betrachien isi. Liegt im Supraleiter eine
isotrope oder anisotrope s-Wellen Symmetrie vor, so ist die Phasendifferenz an der Korngrenze
unabhingig von der Form der Korngrenze. Eine Faceitierung der Komgrenze vergroBert
lediglich die effektive Breite der Korngrenze und hat somit keine weiteren Auswirkungen. Bei
einer d-Wellen Symmetrie dagegen ist die Form der Komgrenze enischeidend. Der
Ordnungsparameter ist im Kristallgitter fixiert, die Keulen sind fest mit der a- und b-Richtung
verbunden. Das Vorzeichen ist noch frei wihlbar, d.h. das System wird die "+" und "-" Keulen
so orientieren, daB die Gesamtenergie des Systerns minimal wird.

Somit ist der maximale Cooperpaar-Stromdichie tber die Korngrenze eine Funktion der
Verdrehung o der zwei Supraleiter an der Korngrenze und eine Funkiion der Lage der
Korngrenze (beschrieben durch den Winkel 8). Es gilt nach [6.22]:

Je=Acos(2B)cos(2{a-p))sino

\rf(cmgrenze

Abb.6.16:  Schematische Darsiellung einer Korngrenze zur Festlegung der Winkel o und B

Dabei ist ¢ die Phasendifferenz der beiden supraleitenden Elektroden, die Winkel o und B sin
der Abbildung 6.16 zu entnehmen und A ist eine Konstante.
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Reriicksichtigt man die Mikrostrukiuruntersuchungen, so stellt man fest, daB nur diskrete
Winkel  fiir die an der Korngrenze aufeinanderstoBenden Filme (im folgenden Film 1 und Film
2 bezeichnet) vorkommen. Allgemein gilt:

Facettentyp (100) (110}
\: N
Film 1 B= 0° 45°
90° 135°
ig0° 225°
270° 315°
Film2 B= 0%+a 45°%+¢,
' 90°+a. 135+t
180°+a 225%a
270%+a 315°+a

Fiir Winkel o = 45° tragen die (110)-Facetten kaum zum Stromtransport bei aufgrund einer
Unterdriickung des Ordnungsparameters in diesen Richtungen. Der Hauptanteil des
Cooperpaar-Stromes  flieft durch die (100)-Faceiten. Far den aus den {(100)-Facetien
resultierenden Winkeln B ist der Term cos(2B)cos{2(c-B)) positiv. Dieser Term ist somit fir
die erlaubten Winkel B gleich Null oder positiv. Fiir o = 30° ist dies exemplarisch in Abbildung

6.17 gezeigt.
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_Abb.ti] 7:  Berechnung des Terms cos(2Bjcos(2(a-B)) fiir o = 30° Die durch die Mikrostrukiur-
untersuchungen bestimmten moglichen Winkel B sind durch Pfeile hervorgehoben.
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Der Winkel o = 45° stellt einen Sonderfall dar. Bei diesem Winkel stimmt die {(100)-Richtung
von Film 1 mit der (110)-Richtung von Film 2 iiberein. Somit diirfie bei einer Verdrehung
beider Filme um 45° gar kein Strom flieBen. Dafiir muB jedoch der Winkel o = 45° exakt
cingehalten werden. Aufgrund des Inselwachstums von YBa,Cus0n sind  Kleine
Fluktuationen um den Winkel 45° herum moglich. Das hat zur Folge, da die Verdrehung
beider Filme zueinander den Wert ¢ = 45° + § annimmt. Dabei variiert & von Korn zu Ko im

YBazCu3O7_x-Film {6.27}.

Diese Fluktuationen um den Winkel o = 45° fithren dazu, dal der Term cos(2B)cos{2{c-B))
positiv und negativ werden kann, je nachdem wie die Xomer zueinander ausgerichtet sind.
Abbildung 6.18 skizziert eine mogliche Konfiguration von drei YBayCuz Oy ~Kbdrnern an der
Korngrenze. Die {100)-Facette von Ko I bildet hierbei die Korngrenze. Aufgrund von
Fluktuationen wihrend des Wachstums soll Korn 2 zu Korn 1 um 45°-3; verdreht sem, Korn 3
zu Korn 1 um 45°+5,2. Diese zusitzliche Verdrehung bewirkt, daBl die positiven "Orbitale”
von Korn 2 mit den positiven "Orbitalen” von Korn 1 iiberlappen, wihrend in Komn 3 die
negativen "Orbitale"” mit den positiven "Orbitalen” von Korn 1 iiberlappen.

=]
Komgrenze
A

Abb.6.18:  Schematische Darstellung eines YBa,CuyOs -Filmes an einer "45°"-Korngrenze.
Exemplarisch fir die gesamfe Korngrenze werden hier 3 YBa,CuzOy -Korner
betrachtet. Dabei ist Korn 2 um den Winkel 45°-8 und Korn 3 um den Winkel 45°+5)

gegern Korn 1 verdreht. Daraus resultiert eine unferschiedliche Phasendijfferenz

zwischen Korn 1 - Koin 2 und Korn | - Korn 3. Es gilt: -2 = 2

“2Anmerkung: Zwischen Korn 2 und Korn 3 existiert somit eine Kleinwinkel-Korngrenze. Diese hat jedoch

keinen Einfluf auf den Stromfluf.
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Welche Konsequenzen hat dies?

Ein Grundprinzip der Supraleitung stellt die Eindeutigkeit der Wellenfunktion im gesamten
supraleitenden Bereich dar. Eine Kreisintegration der Phase von jedem beliebigen Punkt aus
mull ein ganzzahliges Vielfaches von 21 oder Null ergeben. Wahit man in Abb. 6.18 die
Kreisintegration von A-B-C-D - A dann gilt fiir den Fall, daB kein duBeres Magnetfeld
anliegt:

2n
PaARteRC TOCD TODA +®—LI:0
0

LI entspricht dabei dem magnetischen Flul3, der durch Kreisstrome induziert wird.
Die Phasendifferenz zwischen Ort B und C betragt oge =0. Dagegen ergibt sich eine
intrinsische Phasendifferenz zwischen D und A von ¢py = n. Damit obige Gleichung gilt folgt:

2
QAR TOCD +--—ELI:—TL'
Dy

Die zusitzliche Phasendifferenz von -x wird somit von beiden Kontakten und vom Kreisstrom

I getragen. Es stellt sich nun die Frage, wie hoch der Beitrag der sinzelnen Komponenten ist.

Welchen Wert kann 27LI/®, maximal annehmen?

Der maximale Strom, der flieBen kann, wird durch die Korngrenze bestimmt. Die kritische
Stromdichte einer 45°-Korngrenze betragt maximal 104 A/cm? bei 77 K und 105 A/em?2 bei
42K.

Die Induktivitat der oben skizzierten Anordnung kann mittels der Formel L = p B abgeschatzi
werden, mit B als die Breite der betrachteten Anordnung [6.28] TEM-Untersuchungen zeigen,
daB} der Durchmesser eines YBaCuO-Komes auf MgO-Substraten etwa 100 nm betragt [6.27].

Aus diesen Werten folgt:

-?DELH{ ~ 0,015 bei 4,2K und 0,0015 bei 77K

0

Damit ist der Beitrag 27L1/®, vernachlassigbar kiein. Aufgrund der Kleinen Induktivitét L
und den geringen Stromen, die fliefen konnen, fallt fast die gesamie Phase 7 an beiden
Kontakten ab.
Es gilt in erster Ngherung:

P TP =R P~ Ppc =17
Die Phasendifferenz an beiden Kontakten ist um den Wert n verschoben. Diese werden im

folgenden 0- und n-Kontakte bezeichnet.
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Unter Beriicksichtigung der geschilderten Gedanken wurde ein Modell entwickelt, welchem

folgende Voraussetzungen zugrunde liegen:

1. Die Symmetrie der Phasendifferenz am Kontakt ist gebrochen, d.h. die Phasendifferenz
ist intrinsisch ortsabhingig.

2. Es existieren zwei Klassen von Koniakibereichen, die jeweils zueinander inirinsisch eine
Phasendifferenz mit dem Wert = haben, d.h. die Korngrenze wird als
Parallelschattung von 0- und n-Kontakien modelliert.

3. Der Betrag der maximal moglichen Stromdichte beider Kontaktbereiche

ist identisch: | Jix, H=0) | = J. = const. fir alle x,
Der I(H)-Verlauf kann somit durch folgende Gleichung berechnet werden

b/2
[o(H)=max I(Hgo)=max ,Jg:dcsin(cpoﬂowfﬂx)ﬂ)
[} -D

it F(x)=0 fiir Facette des Typs 1
und F{x)=1 fiir Facetie des Typs 2

Dieses Modell unterteilt die Korngrenze somit in unterschiedliche Segmente. Den Segmenten
wird abwechselnd ein Phasenoffset von 0 bzw. m zugeordnet. Eigenfeld-Effekte insbesondere
im Ubergangsbereich zwischen zwei Segmenttypen mit unterschiedlichem Phasenoffset werden

dabei wiederum nicht beriicksichtigt.
Welchen Effekt hat eine Parallelschaltung eines 0- und n-Kontaktes?

Abbildung 6.19a. zeigt eine Skizze eines solchen Kontakies der Breite b. Die eine Halfte des
Kontaktes wird von einem n-Kontakt gebildet, die andere von einem 0-Kontakt. Dabei sollen
beide Kontaktbereiche den gleichen kritischen Strom besitzen. Aufgrund des Phasenoffsets von
n zwischen den beiden Kontakibereichen fliefen die Strome in entgegengeseizier Richtung, da
josin{@) = -jsm{ot) ist.?

Ohne Magnetfeld heben sich somit die Cooperpaar-Transportstrome auf Legt man em
Magnetfeld an, so wird die Phasendifferenz zusétzlich ortsabhangig moduliert. Das hat zur

3Bei entspechend grofien Facetten fliefien grofic Kreistréme. Diese Kreisstrome bilden magnetische Dipole.
Konnie man diese magnetischen Dipole an den Facettengrenzen dirckt messen (zB. durch Raster-Kraft-
Mikroskopie mit magnetischer Spitze oder SQUID-Mikroskopic), wire die Symmetriebrechung gezeigt.
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Folge, daB mnun Cooperpaar-Transporistrome flieBen komnen. Die entsprechende
Magnetfeldabhingigkeit eines solchen Kontaktes ist in Abbildung 6.19b gezeigt [6.23-6.24].

Tt -Kontakt 0 -Kontakt
/\
1
< b ~,

Abb.6.19a: Skizze einer Parallelschaltung eines 0- und n-Kontaktes.
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Abb.6.19b: Berechnete Magneifeldabhingigkeit des kritischen Siromes der oben skizzierten
Parallelschaltung eines 0- und n-Kontaktes.

Diese einfache Betrachtung zeigt, daBl eine Parallelschaltung von 0- und n-Kontakien trotz
homogener Stromdichte-Verteilung im Koniaki eine groBe Auswitkung auf die
Magnetfeldabhiingigkeit dieser Kontakte hat.

Um eine Komngrenze zu modulieren, ist jedoch diese Segmentierung zu grob. Mikrostruktur-
o+ .

Untersuchungen zeigen, daf die YBayCu3y0;.,-Kornung unregelmiBig ist, wobei die
MaximalgroBe der Korner etwa 100 nm betrégt. .
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Daher wurden zur systematischen Betrachtung der moglichen qualitativen Effekte einer
feineren Segmentierung der Komgrenzen folgende Modellierungen untersucht:

1. Parallelschaliung von 0- und n-Kontakten gleicher Linge mit identischer kritischer
Stromdichte periodisch angeordnet (Abb. 6.20)

2. Parallelschaltung von 0- und n-Kontakien unterschiedlicher Lange, wobel Segment 1
doppeli so lang ist wie Segment 2 (Abb.6.21).

3. Parallelschaltung von 0- und n-Kontakten mit einer stochastischen Verteilung ihrer
Linge und mit identischer kntischer Stromdichie (Abb.6.22).

Abbildungen 6.20 - 6.22 zeigen einige Ergebnisse dieser Simulationen fitr die oben genannten

unterschiedlichen Fille.
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Abb.6.20:  Simulation der Magnetfeldabhingigkeii der lritischen Stromdichte fiir eine
Parallelschaltung von 0- und n-Kontakten gleicher Linge mit identischer kritischer
Stromdichte. Der Kontakt besteht aus:

a} 2 Segmenten gleicher Linge mit abwechselnder Phasendifferenz 7.
b} 8 Segmenten gleicher Linge mit abwechselnder Phasendifferenz 7.

¢) 32 Segmenten gleicher Lange mit abwechselnder Phasendifferenz n.
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4bb.6.21: Parallelschaltung von 0- und n-Komtakien unterschiedlicher Linge mit identischer
“kritischer Stromdichie. Dabez‘ wurde ein konstantes Léngenverhdlimis der beiden
Segmenttypen von 2 : 1 gewdhli. Der Kontakt besteht aus:
@) 2 Segmenten mit abwechselnder Phasendifferenz a.
'b) 8 Segmenten mit abwechseinder Phasendifferenz .
“¢) 32 Segmenten mit abwechselnder Phasendifferenz .
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Abb.6.22:
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Simulation der 1(H)-Abhangigkeit einer Parallelschaltung von 0- und n-Koniakien
mit einer stochastischen Verteilung ihrer Ldnge und mit identischer kritischer
Stromdichie. Folgende mittlere Segmentldngen wurden gewdhit:

a) mittlere Linge Segment 1: b/100 // mittlere Lange Segment 2: b/200

b) mittlere Linge Segment 1: b/50 // mittlere Linge Segment 2: b/100

¢) mittlere Linge Segment 1: b/100 // mittlere Linge Segment 2: b/150

d) mittlere Linge Segment 1: b/50 // mittlere Lange Segment 2: b/100

wobei b die Briickeribreite ist
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Charakteristisch fiir eine periodische Parallelschaltung von 0- und n-Kontakten mit identischer
Liange und kritischer Stromdichte (Abb. 6.20) ist, daBB der kritische Strom bei H=0 den Wert
Null annimmt. Das absolute Maximum in der I(H)-Kurve ist somit bei H=0. Mit feiner
werdender Facettierung riicken die absoluten Maxima weiter auseinander. Im Grenzfall schr
kieiner Segmentierung erhilt man I(H)=0. Diese regelmiBige Anordnung von 0- und =-
Kontakten ist véllig analog zu einem Phasengitier in der Optik.

Die periodische Anordnung der 0- und m-Kontakien mii unterschiediicher Lange (Abb.6.21)
hat zur Folge, dalB} nun auch bei H=0 ein Cooperpaar-Strom flieflen kann. Im Nullfeld sind die
Strome durch die unterschiedlichen Kontakie entgegengesetzt gerichiet, aber aufgrund des
hoheren Anteils eines Kontakityps resultiert ein Nettotransportstrom: bei H=0 ist ein lokales
Maximum der I(H)-Kurve. Das absolute Maximum ist jedoch bei H=0. Auch hier gilt, dali bei
feiner werdender Segmentierung dic absoluten Maxima auseinanderriicken. In diesem Fall 1st
bei sehr kleiner Segmentierung ¢in modifizieries Fraunhofermuster um H=0 zu sehen.

Eine so regelmifBige Segmentierung, wie sie diesen beiden Simulationen zugrunde lag, ist bet
einer realen Korngrenze nichi zu erwarten. Hier bilden sich die unterschiedlichen Segmente
aufgrund einer Nukleation des YBa,CuzO7_-Filmes um die Korngrenze im Substrat. Die
Bildung von Keimen auf beiden Seiten der Korngrenze hat statistischen Charakter. Wiahrend
des Wachstums stofen die YBa,Cus Oy ~Inseln aufeinander und bilden die Segmente.

Die Segmentierung der Korngrenze stellt somit einen stochastischen Prozefl dar. Daher wurde
eine dritte Simulationsreihe durchgefithr, bei der eine Parallelschaltung von 0- und #n-
Kontakten mit einer stochastischen Verteilung ibrer Lange zugrunde liegt.

Abbildung 6.22 zeigt vier ausgewshite Ergebnisse dieser Simulationen. Zundchst einmal
erkennt man, dal die I.(H)-Kurven aufgrund der stochastischen Facettierung an
RegelmaBigkeit verloren haben. Die Modulation des kritischen Stromes ist immer noch sehr
stark, jedoch wird der kritische Strom nur noch sehr selten vollstindig unterdrackt. Zusatziich
erkennt man, daB bei H=0 der kritische Strom sowohl ein lokales Maximum als auch sin
lokales Minimum haben kann. Diese Ergebnisse stimmen qualitattv gut mit den gezeigten

experimentellen Kurven in Abbildung 6.14 iiberein.

SchlieBlich ist zu bemerken, daf die vorhersehenden Uberlegungen auch auf andere
Symmetrien, bei denen der Ordnungsparameter sein Vorzeichen wechselt, tibertragbar sind.
Das Aufireten der ungewohnlichen I (H)-Kurven bet o = 45° ist in dieser Modellvorstellung
mit der Existenz eines Knotenpunktes im Ordnungsparameter in (110)-Richtung zu erklaren.
“Dies stellt eine starke Evidenz fiir das Vorhandensein einer d-Wellen Symunetrie dar. Es ist
jedoch nicht auszuschlieBen, daB auch ein s-Wave Anteil der Form s + id vorhanden ist.
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6.3.4. Charakterisierung der dynamischen Eigenschaften der Biepitaxzie-Kontakte

Dieses Kapitel beschiftigt sich mit den dynamischen Eigenschaften von Biepitaxie-Kontakten.
Anhand der an zwel Biepitaxie-Kontakien erzielten Meflergebnisse wird das Josephson-
Verhalten dieses Kontakityps vorgestellt und diskutiert.

Teil a) 1. Untersuchungsreihe:

Die folgenden Ergebnisse wurden alle an ¢inem 5 pm breiten und 0,2 pm dicken Biepitaxie-

Josephson-Kontakt erzieli.

Die Strom-Spannungs-Kennlinie

Abbildung 6.23 zeigt die U-I-Kemnlinie bei 4,2 K dieses Josephson-Kontaktes. Der kritische
Strom beirigt 43 pA, was einer kritischen Stromdichte von 4,3*103A/cm? entspricht.
Zusitzlich wird der differentielle Widerstand dU/dI in Abhéngigkeit von dem angelegten Sirom

gezeigt.
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L Abb. 6.23: - U-dl-Kennlinie des Biepitaxie-Koniaktes und der differentielle Widerstand in
- Abhdngigkeit von dem angelegten Strom, gemessen bei 4,2 K.
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Demnach mindet die Kennlinie nach enem kurzen Ubergangsbereich in cine
spannungsunabhingige Gerade ein. Mit einem Widerstand R, von 2,2 Chm ergibt sich die
kritische Spannung V des Kontaktes zn 95 uV. Das Verhéltnis zwischen Briickenbreite b und
der Josephson-Eindringtiefe betrigt b/Aj~ 1. Dieser Kontakt stellt somit einen schmalen
Kontakt dar. Die Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stromes dieses Kontakies wird in
Abbildung 6.14b gezeigt, |

Typisch fiir alle im Rahmen dieser Arbeit charskierisierien Biepitaxie-Kontakie st das
Vorhandensein eines ExzeB-Stromes in der U-I-Kennlinie. Die Strom-Spannungs-Kennlinie
nghert sich nicht asympiotisch der Ursprungsgeraden, sondern verlduft parallel daz:. Der
ExzeB-Strom dieses Kontakies betragt 8 pA. Ursachen fur diese Exzef3-Strome konnen z B.
Barriereninhomogenititen [6.29] und Andreev-Reflexionen sein {6.30].

Alle Kontakie auf MgQO-Substraten zeigen im Gegensatz zu den Kontakten auf SrTi0O; keine
Hysterese in den Strom-Spannungs-Kennlinien. Die im Vergleich zu MgO hohe
Dielektrizititskonstante von SrTi0Os fithrt vermutlich zu einer Sireukapazitat, die die auf
SrTiO; beobachtete Hysterese erkldren kann. Der Stewari-McCumber-Parameter des

Komntaktes auf MgO wurde zu B, = 0,3 abgeschitzt, was einer Kapazitat von 4 pF entspricht.

Die Mikrowellenemission

Die Messung der Mikrowellenemission eines Josephson-Kontakies ist eine empfindliche
Methode zur Analyse der Dynamik eines Josephson-Kontaktes.

Die Messung der Josephson-Strahlung erfolgte mit einem von Gerhard Kunkel aufgebauten,
michi-resonanten Mikrowellenempfinger. Somit wird vermieden, dal die MeBapparaiur die
Josephson-Oszillationen beeinfluft. Die Proben wurden in eine Hornantenne positioniert, Diese
Hornantenne ist iber einen vergoldeten X-Band Hohlieiter mit einem Mikrowellenverstarker
und einem Mischer verbunden. Das empfangene Signal der Frequenz 11 GHz wird im Mischer
auf eine Zwischenfrequenz von 0,8 -2 GHz heruntergemischt. Aufgenommen wird die
Amplitude der Zwischenfrequenz als Funktion der Probenspannung. Gleichzeitig wird die Ul-
Kennfinie des untersuchten Kontakies aufgezeichnet [6.31]. -
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Abb. 6.24: Josephson-Emission bei 11 GHz als Funktion der am Kontakt abfallende Spawmng
upd U-I-Kennlinie des Biepitaxie-Kontakies gemessen bei 4,2 K

Abbildung 624 =zeigt die Strom-Spannungs-Kennlinie und das entsprechende
Ermissionsspektrum des Kontakies bei 4,2 K. Das Emissionsspekirum ist sehr breit. Das
Emissionsmaximum ist zu einer etwas kleineren Frequenz hin verschoben, als die Frequenz die
durch die zweite Josephson-Gleichung 2eV=hf bestimmt wird. Zusaizliche hohere
Harmonische der Josephson-Oszillationen konnen diese Verschiebung erkliren. Hohere
Harmonische sind bei Spannungen unterhalb der charakieristischen Spannung V,, zu erwarten,
weil die Josephson-Oszillationen bei diesen Spannungen nicht rein sinusformig sind. So kann
der Ausldufer einer breiten zweiten Harmonischen eine Verschiebung des Maximums der
Hauptosziliation verursachen. Dies wird im folgenden ersichtlich. '

Wie im Kapitel 3.1 vorgestellt, hangt die Linienbreite der Josephson-Oszillation im RSJ-Modell
von der Temperatur, vom differentiellen Widerstand und von I, ab:

* 2 2
AV:_EAv:4ekBT R Rg) 1.4_1(..1_9_)
2e h R°) 2 I

- Der diferentielle Widerstand - und somit auch die Linienbreite - lassen sich bei konstanier
- Temperatur durch Anlegen eines Magnetfeldes variieren. Die Phase im Kontakt wird durch
~ Anlegen eines Magnetfeldes orisabhéngig. Die Phase wird jedoch im RSJ-Modell als
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ortsunabhingig angenommen. Eine Auswirkung der Ortsabhingigkeit der Phase auf die
Linienbreite wird aber nicht erwartet. Es sollte weiterhin obige Gleichung gelten [6.32].
Abbildung 6.25 zeigt Emissionsspekiren des Kontaktes in unterschiedlichen Magnetfeldern und
damit mit unterschiedlichen differentiellen Widerstanden bei 4,2 K. Man erkennt deutlich, dafl
mit kleiner werdendem differentiellen Widerstand die Linienbreite schmaler wird, so daf} die
zweite Harmonische klar erkennbar wird. Gleichzeitig verschiebt sich das Maximum der
Hauptoszillation zu der Frequenz hin, die durch die zweite Josephson-Gleichung bestimmi
wird. For Ry = 2,2 Ohm Giberlappen beide Emissionspeaks nicht mehr und das Hauptmaximum
ist exakt bei der Spannung V = ho/2e =23 yV.

2.0x10™ o r

1.5%10™ - MM

Leistung fa.u]

Voliage [V]

Abb. 6.25: Josephson-Emission bei 11 GHz des Biepitaxie-Kontaktes in unterschiedlichen

Magnetfeldern, gemessen bei 4,2 K

Abbildung 6.26a zeigt die Linienbreite der Hauptoszillation als Funktion von Ry2. Zusitzlich
sind in diesem Diagramm die nach dem RSJ-Modell zu erwartenden Linienbreiten eingetragen.

Hierfiir wurden die Werte fir den kritischen Strom I, und die Widerstdnde Ry und R;, aus den

experimentellen TU-Kennlinien bestimmt. Tatsichlich stimmen gemessene und berechnete

Werte innerhalb der Fehlergrenzen tGberein. Dies 188t den Schiufl zn, dafl die Linienbreite des

Biepitaxie-Kontaktes hauptsichlich durch das niederfrequente Spannungsrauschen verursacht

wird.

Die Abhéngigkeit der Linienbreite von der Temperatur ist in Abbildung 6.26b gezeigt. Auch
" hier ist die Ubereinstimmung mit den nach dem RSJ-Modell berechneten Werten sehr gut,
“wenn die Werie fir den kritischen Strom I. und die Widersténde Ry und Ry aus den

experimentellen U-I-Kennlinien bestimmt werden.
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Abb.6.26a:

. 4bb.6.26b:
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Abhdngigkeit der Linienbreite der Josephson-Mikrowelle
differentiellen Widerstand. Der differentielle Widerstand wurde durch eine Anderung

des dufleren Magnetfeldes varijert, Zusdtzlich eingezeichnet sind die nach dem

RSTIModell zu erwartenden Linienbreiten.
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Abbhingigkeit der Linienbreite der JosephsonMikrowelle bei 11 GHz von .der
Temperatur. Zusdizlich eingezeichnet sind die nach dem- RSJ-Modell zu erwartenden

Linienbreiten.
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Die Mikrowellenabsorption

Fine indirekte Methode zur Hochfrequenzcharakterisierung der Josephson-Kontakte stellt die
Untersuchung der Wechselwirkung eines Josephson-Kontaktes mit einer eingestrahiten
Mikrowelle dar. Die Messung der Abhingigkeit der Shapiro-Stufen von der emgestrahlten
Mikrowellenleistung wurde fiir zwei unterschiedliche Mikrowellenfrequenzen durchgefiihrt.
Abbildung 627 zeigt die bet 10,87 GHz durchgefiihrte Messung. Aufgetragen ist die
Leistungsabhingigkeit der nullten bis dritten Shapiro-Stufe. Die durchgezogenen Linien sind
Simulationen nach dem RSI-Modell fiir Q& = 0,25, die fiir ¢inen stromgespeisten Josephson-
Kontakt berechnet wurden [6.33]. Man erkennt, daB die Ubereinstimmung zwischen
gemessenem Verlauf und Simulation selr gut ist. Jedoch liegen die berechneten Werte immer
oberhalb den gemessenen Werten. Vermutlich ist dies auf eine Vermundung der Stufen

aufgrund des thermischen Rauschens zuriickzuftihren.

v= 10,87 GHz
Q=024

¥y 8 3 @

Siufenhdhe [LA]

Mikrowellenstrom [a.u.]

Abb. 6.27: Mikrowellenleistungsabhdingigheit der Stufenhohe fiirn = 0 -n = 3 gemessen bei 4,2 K.
Die  durchgezogenen Linien sind Simulationen nach dem RSJ  Modell

far Q=025 [6.33].
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Das Verhalten des Kontaktes bei dieser Frequenz wird somit gut durch das RSJ-Modell
beschrieben. Grofe Abweichungen zum RS8J-Modell treten bei der Untersuchung der Shapiro-
Stufen bei der hoheren Mikrowellenfrequenz auf Zusitzlich zu den Stufen bei Spannungen
V =nx hff2e treten auch Stufen bei Spannungen V =(n+1/2) x hf2e auf. Diese Halbstufen
sind nicht im Rahmen des RSI-Modells fiir einen einzelnen Josephson-Kontakt erklarbar.

Die Leistungsabhingigkeit der nullien bis zweiten Shapiro-Stufen, einschiiefllich der ersten
beiden Halbstufen, fiir & = 2,2 wird in Abbildung 6.28 gezeigt.

00 02 04 08 08

-—g | | T=;$,2K -
i

f=100GHz
0 4 3
8 n=0 Q=22
4y L
107 B aetmm,
0 \QE/ \QQE BEg g5t

n=1%2

vy i e e . . .
05 g MR BER B g oo e e n S b

Stufenhidhe [uA]

0,0 02 04 08 038

Abb.6.28: Mikrowellenicistungsabhingigkeit der Stufenhohe fir n=10;

n=135undn=2fir Q=22 gemessen bei 42K
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Es gibt drei bekannte Mechanismen; die das Aufireten von zusitzlichen Substufen erklaren

kémnen:

1

2)

3

Der Josephson-Kontakt besteht aus einer Parallelschaliung mehrerer
einzelner Kontakte, die einen oder mehrere SQUIDs mit kleiner
Induktivitét bilden [6.35].

Die Mikrowelle synchronisiert die Bewegung von Josephson-FluBschifuchen
entlang der Korngrenze [6.43-6.44].

Die Strom-Phasenbezichung ist nicht, wie im RSJ-Modell angenommen,
rein sinusformig [3.3].

Fall 1 kann ausgeschlossen werden, weil das Aufireten der Halbstufen in SQUID-Strukiuren
frequenzunabhingig ist, die Halbstufen in diesem Fall aber nur bei 100 GHz nicht aber bei
10,87 GHz aufiraten. Dieser Fall tiffR aber durchaus bet Komgrenzen-Kontakten,
insbesondere bei Biepitaxie-Kontakten zu, wie anhand von Kontakt 2 gezeigt werden kann.

Fall 2 kann aus shnlichen Grilnden ausgeschlossen werden. Simulationen zeigen, dafl dieser

Mechanismus auch bei niedrigen Frequenzen zu meBbaren Habstufen fithrt [6.32].

1,6 T y T "7
3 ~ Eﬂn n=0
= %,
®0,25
1 =ass & P
:g S ES
% 0 = n
Q} B2 m% =
§O 25r Gm : HEB :“EEHB:
oy - n=1 5w L 2
£ op d ul
- ‘9
20,25'
g
C.
0
PR 1 I I N |
0,0 0,1 G2 0,3 04 0,5

" Abb.6.29a): Simulierte Leistungsabhdngigkeit der Shapirostufenhohe fiiy Q = 0,23, Der Sinmlation

lag eine sdgezahnformige Strom-Phasen-Beziehung zugrunde [6.33].
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Abb.6.29b); Simulierte Leistungsabhdngigkeit der Shapirosiufenhthe fiir £ = 2. Der Simulation

lag eine sdgezahnformige Strom-Phasen-Beziehung zugrunde {6.33].

Abbildung 6.29 zeigt Simulationen der Leistungsabhédngigkeit der Shapiro-Stufen, bei der eine
sdgezahnformige Strom-Phasen-Bezichung zugrunde lag. Die sigezahnformige Strom-Phasen-
Bezichung ist ein extremes, aber realistisches Beispiel fir eine nicht sinusformige Strom-
Phasen-Bezichung [6.34]. Die reduzierte Frequenzen fiir die Simulationen betragen £ = 0,25
und Q = 2, entsprechen somit in efwa den gemessenen Werten von 0,24 und 2,2 des
Kontaktes.

Charakteristisch fiir die Shapiro-Stufen in diesen Simulationen ist:

* Das Aufireten der Halbstufen ist frequenzabhingig. Fur kleine 3-Werte ( = niedrige
requenzen) sind die Halbstufen sehr schwach und k6mnen im Experiment nicht
gemessen werden. Far grofle (-Werte { = hohe Frequenzen) sind die Halbstufen
ausgeprigt. Bei 2 = 2 erreichen die Halbstufen Amplituden von fast 40% des I; des
Kontaktes.

* Die Mikrowelle unterdriickt den Cooperpaar-Sirom nie vollstindig.

; o " Die Oszillationen der Halbstufen besitzen die doppelte Periodizitat der Oszillationen der

n-ten Stufen. T
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Die Abweichungen zwischen experimentell bestimmter Leistungsabhéngikeit der Shapiro-
Stufen und Simulation sind groB. Es lassen sich aber alle charakieristischen Merkmale der
Simulation in der gemessenen Abhingigkeit nachvollizichen. Die Frequenzabhangigkeit der
Amplitude der Halbstufen, die nicht vollstindige Unterdriickung des Cooperpaar-Stromes
durch die Mikrowelle und auch die doppelte Periodizitdt der Halbstufenamplituden ist in
Abbildung 628 zu sehen. Demnach beschreibi das Modell einer nicht sinusformigen
Stromphasenbeziehung im Vergleich zu den tbrigen zwet Erklarungsmodelien das Aufireten
von Halbstufen an diesem Kontakt am besten. Diese Ubereinstimmungen lassen somit
vermuten, daB die Strom-Phasenbezichung in diesem Biepitaxie-Josephson-Kontakt nicht rein
sinusformig ist. Es ist jedoch micht auszuschlieBen, daB das im Kapitel 6.3.3 vorgestelite
Modell, welches die 45°-Korngrenze als eine Parallelschaltung von 0- und m-Kontakten
beschreibt, dieses Hochfrequenzverhalten der Biepitaxie-Kontakte erkiéren kann. Diese
Parallelschaltung von 0 und n- Kontakten fiirt dazu, da3 an der Korngrenze Kreisstrome
flieBen. So ist zu erwarten, daB diese Kreisstrome zu zusdtzlichen Effekten im

Hochfrequenzverhalten dieses Kontakttyps fiihren.
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Teil b) 2. Untersuchungsreibe:

Die folgenden Ergebnisse wurden alle an einem 10 pm breiten und 0,2 pm dicken Biepitaxie-
Josephson-Kontakt erzielt. Dieser Kontakt weist ein abweichendes Verhalten gegeniiber dem
vorhin vorgestellten Biepitaxie-Kontakt auf und wird daher im folgenden detailiiert
charakterisiert.

Die Strom-Spannungs-Kennlinie

Abbildung 6.30 zeigi die Ul-Kennlinie dieses Kontakies. Das Verhilins w/k, betragt etwa 2.
Dieser Kontaki stelli somii auch einen schmalen Kontaki dar, Eigenfeldeffekte sind somit nicht

Zu erwarten.

R =050 .
LR, =70 W .

I =65 PA 7

A T S S T S S S A
500 400 B0 200 R0 0 D0 0 ;0 400 H®
Spannung L\

Abb. 6.30: Kennlinie des 10 pm brejten Biepitaxie-Kontakies, gemessen bei 4,2 K.

Die Mikrowellenabsorption

Eine besondere Figenschaft dieses Kontaktes zeigte sich unter Bestrahlung mit Mikrowellen.
An diesem Kontaki konnie ein, im Gegensatz zu Kontakt 1, von der Frequenz der
éingestra}ﬂ‘ien Mikrowelle unabhéngiges Aufireten von Halbstufen in der U-I-Kenmiinie
beobachiet werden. Durch Anlegen ecines Magneifeldes konnten diese Halbstufen vollig
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unterdriickt werden. Abbildung 6.31 illusiriert dies anhand der Strom-Spanmungs-Kennlmie
dieses Kontaktes mit und ohne angelegtem Magnetfeld unter ¢ GHz-Mikrowellenbestrahlung,

B2 R

=300 T T T T T
& 60 4 22 0 2 H O H W W

Spannung [\

Abb. 6.31: U-i-Kennlinie des Biepitoxie-Kontaktes unter Einfluf3 ven Mikrowellenstrahlung der

Frequenz 9 GHz, gemessen bei 4,2 K. a) ohne Magnetfeld b} mit Magnetfeld

Die entsprechenden Mikrowellen-Leistungsabhingigkeiten der Shapiro-Stufen werden in
Abbildung 6.32a +b fiir den Fall mit und ohne Magnetfeld fiir f = 9 GHz und in Abbildung 6.33
bei 100 GHz ohne Magnetfeld.
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Abb. 6.33: Mikrowellenleistungsabhingigkeit der Shapirostufenhche gemessen bei 4,2 K und
100 GHz (Q = 2,8) ohne Magnetfeld

Eine nicht sinusformige Strom-Phasenbezichung scheidet als Mechanismus, der zu Halbstufen
fiihrt, fir diesen Kontakt zunichst aus. Die Sinmlationen, denen eine nicht sinusformige Strom-
Phasenbezichung zugrunde liegt, zeigen eindeutig eine Frequenzabhingigkeit fir das
Aufiauchen von Halbstufen. Bei einem (3 =0,2-0,3 wiren demnach bei 9 GHz keine
mefbaren Halbstufen zu erwarten.

Bine durch die Mikrowelle synchronisierte FluSbewegung entlang der Korngrenze kann das
Aufireten dieser Halbstufen auch nicht erklaren. Charakteristisch fiir diesen Mechanismus ist,
daB die Amplituden der Halbstufen als Funktion der Mlkrowellenlastung die doppelte

Periodizitit der n-ten Stufen besitzen [6.32].

Halbstufen in den U-I-Kennlinien von mit Mikrowellen bestrahiten de-SQUIDs wurden von
Vanneste et al. beobachtet und theoretisch behandelt [6.35]. Seine numerischen Simulationen
zeigten, daB. diese Halbstufen generiert werden durch das mit der Mikrowelle synchronisierte
Umschalten des dc-SQUIDs zwischen zwei FluBzustinden. Voraussetzung fur das Erschemen
von zusitzlichen Halbstufen ist, daf3 sich im SQUID-Ring FlufB ungleich n®, befindet. In einem
syrmnetnschen SQUID tauchen daher die Halbstufen erst bei angelegtemn #ufleren Magnstfeld
_ _auf In einem asyrmnetnschen SQUID dagegen kann das Aufireten von halbstufen schon im
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Nullfeld beobachiet werden, da aufgrund der Asymmetrie das Eigenmagnetfeld der beiden
SQUID-Armme sich im SQUID-Ring nichi zu Null aufhebt. Durch Anlegen eines Magnetfeldes
kann aber der sich im SQUID-Ring befindende FluB den Wert n®, erreichen und die

Halbstufen verschwinden.
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Abb. 6.34: Die simulierten Leistungsabhdngigkeiten  der Shapiro-Stufenhchen  fir einen
symmetrischen de-SQUID mit By = 1, @y, = 0,50, und Q = 0,25 [6.33].

Abbildung 6.34 zeigt die simulierten Leistungsabhingigkeiten der Shapiro-Stufenhohen fur
en de-SQUID mit B; = 1 im Magnetfeld fiir die reduzierie Frequenz
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Man erkennt, daB die gemessene Leistungsabhiingigkeit der Shapiro-Stufen gut durch dieses
Modell einer Parallelschaliung von Josephson-Kontakten beschrieben wird. Da die Halbstufen
_auch ohne auBeres Magneifeld experimentell zu beobachten smd, 1st davon auszugehen, daB

_der Kontakt ein asymmetrisches de-SQUID bildet.
‘Demnach existieren im Kontakt makroskopische Defekte die zu der Bildung der intrinsischen
' SQ UIDs fithren. Dies ist in Ubereinstimmung mit der Beobachtung, daf dieser Kontakt eine
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um den Faktor 2 - 3 geringere kritische Stromdichte, als die iibrigen Kontakte auf dem selben
Chip besitzt.

Diese Ergebnisse sind in Ubereinstimmung mit den Messungen von Early et al. an Biepitaxie-
Kontakien und Messungen in unserem Institut an Bikristall-Kontakten [6.36-6.37]
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Abb.6.35: Ul-Kennlinie des Kontaktes bei 4,2 K unter dem Einfluf von Mikrowellenstrahlung
" ger Frequenz 100 GHz ohne Magnetfeld.

Abbildung 6.35 zeigt die U-I-Kennlinie dieses Kontaktes bei 4,2 K unter dem Einfhy
Mikrowellenstrahlung der Frequenz 100 GHz. Deuilich sind die Stromstufen bei den
Spannungen V=1/2xVy und V=1xVy zu erkennen Zusatzlich sind aber kleinere
Stromstufen in der U-I-Kennlinie sichtbar. Diese Feinstrukturen konnen durch Differentation
dieser Kennlinie deutlicher hervorgehoben werden (Abbildung 6.36). In dieser Auftragung sind
 Stromstufen in der U-I-Kennlinie als Spitzen erkennbar. Demnach existieren nicht nur
: ' Halbstufen, sondern auch Drittel- und Viertel-Stufen. Diese zusitzlichen Substufen lassen sich
. '_fﬁc_ht mehr mit dem einfachen de-SQUID-Modell der Korngrenze erkldren, da nur Halbstufen
'_"_'a_u_s_Q_iesgm Modell der Korngrenze folgen. Vielmehr sind Modifikationen dieses Modells notig.
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Abb.6.36: Differentielle Leitfihigkeit 0I/8U des Kowtaktes bei 4,2 K unter dem Kinfluff von

Mikrowellenstrahilung der Frequenz 100 GHz.

Eine Erweiterung des einfachen dc-SQUID Modells der Korngrenze ergibt sich, wenn man
statt nur zwei parallelgeschaltete Kontakte, mehrere parallelgeschaltete Josephson-Kontakie
betrachtet. Drei parallelgeschaliete Josephson-Kontakie wiirden das Auftauchen von
Drittelstufen erkldren - vier parallelgeschaitete Kontakie das der Vierielstufen. Ein erweitertes
Modell mit N parallelgeschalteten Koniakien wurde von Kautz et al. diskutiert [6.38]. Ihr
vorgeschlagenes Ersatzschaltbild fiir breite Josephson-Kontakte ist in Abb. 6.37 zu sehen.
Tatsachlich 18t sich mit diesem Modell das Aufiauchen von Substufen verschiedenster
Oranung erklaren. Vorraussetzung fir das Aufireten dieser Substufen in diesem Modell ist
aver, daf b/A; >> 1 ist. Aus der Existenz dieser unterschiedlichen FluBBzusténde im Kontaki
folgt direkt das Aufireten von Substufen in der U-I-Kennlinie. In dem hier betrachieten
Biepitaxie-Kontakt betrigt b/A; = 2. Unter der Voraussetzung, dafl die mittels der
geometrischen Breite des Kontaktes bestimmte Josephson-Eindringtiefe Ay der tatséchiichen
Eindringtiefe in etwa entspricht, ist somit das Auftauchen von Dnttel— und V1ertelstufen rmt
diesem Modell nicht zu erkléren.

Eine einfache, naheliegende Erklarung fiir das Aufireten dieser Subhannomschen hoherer
Ordnung ist, da3 auch an diesem Kontakt die Strom-Phasenbeziehung nicht sinusformig ist.
- Die - Mikrowellenleistungsabhangigkeit der Halbstufen konnte durch die Parallelschaitung
‘mehrerer Kontakte bestimmt werden, so dafl die nicht smusfonmg\, Strom—?hasenbenehung
-sich nur durch das Aufireten der Drittel- und Viertelstufen &ufert. Aber _au_c_h hierbei ist nicht
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auszuschlieBen, daB das im Kapitel 6.3.3 vorgestelite Modell, welches die 45°-Korngrenze als
eine Parallelschaltung von 0- und m-Kontakten beschreibt, dieses Hochfrequenzverhalten der
Biepitaxie-Kontakte erklaren kann. Um genauere Aussagen machen zu konnen sind weitere

Simulationen notig.
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Abb.6.37:  Modell fiir einen breiten Josephson-Koniakt bestehend aus N parallel
geschalteten Kontakten nach [6.38].

Insgesamt ergibt sich folgendes Bild iiber die Dynamik von Biepitaxie-Kontakten:
Das Josephson-Verhalten dieses Kontakttyps 148t sich bei kleinen reduzierien Frequenzen

() ~ 0,25) sehr gut durch das RSJ-Modell beschreiben. Aufiretende Abweichungen vom RSJ-
Modell eines einzelnen Kontakies lassen sich auf makroskopische Defekte entlang der
Korngrenze zuriickfiihren, so daB die Komgrenze aus einer Parallelschaltung von zwel oder
mehreren Einzelkontakten bestehi (inirinsische SQUIDs). Das Hochffequenzverhalten dieser
Kontakte 18t sich sehr gut durch eine Parallelschaliung von Kontakten beschreiben, die sich
einzeln RSJ-formig verhalten.

Bei hohen reduzierten Frequenzen (€~ 2) treten Abweichungen vom RSJ-Verhalien auf,

deren genaue Ursache noch nicht geklart werden konnte.

a1




6.3.5 Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebmisse der Charakterisierung der Biepitaxie-Kontakte
abschlieBend diskutiert. Dabei wird diese Diskussion unter dem Gesichtspunkt der
technologischen Verwertbarkeit der Biepitaxie-Kontakte gefilut. Basierend auf den Resultaten
dieser Arbeit und auf bekannten Ergebnissen aus der Literatur wird in diesem Kapitel erortert,
inwiefern Biepitaxie-Kontakie wichtige technologisch- und anwendungsonentierte Kriterien
erfiillen, um ihr Potential fiir Anwendungen abzuschitzen.

Wichtige Kriterien fiir Anwendungen sind:
a) Die Herstellung solite technologisch einfach sein.

b) Die Kontakiparameter I, und R, soliten einsteiibar sein.

¢) Die Kontakiparameter miissen reproduzierbar sein.

d) Die Kontakte sollten stabil gegen thermisches Zyklieren und Alterung sein.

¢) Die Kontakteigenschafien sollten durch das RSJ-Modell beschrieben werden konnen.

a) Technolagisch cinfache Herstellung

Dieses fiir die Technologie wichiige Kriterium wird von den Biepitaxie-Kontakten erfill.
Die Herstellung erfordert die Deposition von zwei epitakiischen Schichten CeG, und
¥YBayCu305., und deren Strukturierung. So wurde in dieser Arbeit gezeigt, dafi die Deposition
hochwertiger CeQO,-Schichien auf MgO-Substraten moglich ist. Die Deposition von
epitakiischen YBa)Cu3 0y -Filmen ist ein inzwischen etablierter ProzeBschritt. Krtisch bei der
Herstellung von Biepitaxie-Kontakten ist die Strukturierung der Ce0,-Schicht, da die Qualitat
der Schichtkante direki die Eigenschafien der Kontakte bestinmt. In dieser Arbeif konmte
jedoch gezeigt werden, daB} dieser ProzeBschritt beherrschbar ist.

b} Einstelibarkeii der Kontaktparameter

Verschiedene Anwendungen erfordem unterschiedliche, problemangepasste IR, -Produkte,
kritische Stréme I, und Widerstinde R,,. Abgesehen von der Moglichkeit, das IRy -Produkt
der Biepitaxie-Kontakte durch eine Temperaturdnderung zu variieren, ist es kaum moglich
dieses einzustellen. Das IR,-Produki wird in der Familie der [001]-Kippkorngrenzen
hauptsichlich durch den Verdrehungswinkel o bestimmt und 148t sich nur geringfiigig durch
eine nachtrigliche Temperung modifizieren. Fir Biepitaxie-Kontakie betrigt der Winkel
o = 45° und 146t sich nicht verdndern.
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Der kritische Strom I, und der Widerstand R,, lassen sich Gber die laterale Dimension des
Kontaktes und durch eine nachtrigliche Temperung einstellen. Dabei erfolgt die Variation des
kritischen Stromes und des Widerstandes R;, nicht unabhingig voneinander: eine Erhdhung des
Widerstandes Ry, ist immer mit einer Erniedrigung des kritischen Stromes I, verbunden.

Eine noch nicht niher untersuchte Methode, den Widerstand R, unabhéngig vom kritischen
Strom I, zu verdndern, ist es, den Josephson-Kontakt mit einemn Widerstand paralielzuschalten.
Dies erméglicht jedoch nur eine Erniedrigung des Widerstandes R, und mcht eine bei
Biepitaxie-Kontakten technologisch interessantere Erhohung des Widerstandes.

Ein weiteres Problem ergibt sich aufgrund des intrinsisch niedrigen IR,-Produktes der
Biepitaxie-Kontakie. Bei 4,2 K betrigt dieses maximal 1 mV, bei 77 K sogar nur einige pV.
Dieses niedrige I.R-Produkt schrinkt die mogiichen Anwendungen von Biepitaxie-Kontakten
sehr stark ein. So komnen Biepitaxie-Kontakte nicht mit anderen Kontakttypen mit hoheren
I.Rp-Produkten fiir die Herstellung der vergleichsweise technologisch weniger aufwendigen
SQUIDs konkurrieren. SQUIDs bendtigen nur ein oder maximal zwei Josephson-Kontakte (if-
oder dc-SQUID) und sind daher in der Herstellung einfacher als komplexe Schaliungen von
Josephson-Kontakten. dc-SQUIDs mit zwei parallel geschalteten Biepitaxie-Kontakien
besitzen typischerweise eine Transfer-Fupkiion dV/d® von etwa 1 pV/d®, bei 77 K. Dabei
setzt das 1/f-Rauschen schon bei Signalfrequenzen von 100 bis 1000 Hz ein [6.2]. Dagegen
besitzen die im Institut fur Schicht- und Ionentechnik hergesiellten rff-SQUIDs mit zwei in
Serie geschalieten Stufen-Kontakien bei 77 K typischerweise eine Transfer-Funktion von dV/d
@ von etwa 10 - 50 uV/d®, und ein geringes 1/f-Rauschen, das erst be: Signalfrequenzen von

unierhalb 1 Hz in Erscheinung tritt [6.39 1.

¢} Reproduzierbarkeit

Anwendungen erfordern grundsitzlich eine geringe Streuung der Kontaktparameter I, und Ry,
So muB die Streuung der Kontaktparameter sowoh! "von Chip zu Chip" als auch "auf einem
Chip" gering sein. Die erlaubten Toleranzen héngen dabei vom Anwendungsfeld und vom
jeweiligen Design der Schaltung ab. Das zur Zeit von der Physikalisch Technischen
Bundesanstalt Braunschweig (PTB) genutzie Voltstandard besteht aus einer Rethenschaltung
mit @ber 20.000 Nb/Al,O3/Nb Josephson-Kontakten [6.40]. Der dabei maximal erlaubte
Unterschied zwischen dem kleinsten und groBten kritischen Strom der Kontakte in dieser

Schaltung betrigt Ioyax ~ 2Lpin-[6.41-6.42]

Die Variation des IR, -Produktes von Biepitaxie-Kontakten, die im Rahmen dieser Arbeit
hergestellt worden sind, betrigt etwa eine GroBenordnung. Die Variation der kritischen
Stromdichte und der Leiiféhigkeit dieser 45°-Komgrenzen ist mit bis zu dret GroBenordnungen
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deutlich gréfBer. "Auf einem Chip" komnnie eine deutlich geringere Streuung der
Kontaktparameter festgestellt werden. Bei den besten Proben wurde ein Unterschied zwischen
der gréBten und kleinsten kritischen Stromdichte von Faktor 2 gemessen.

Was ist die Ursache fiir diese Streuung der Kontaktparameter?

Der Vergleich der elektrischen Eigenschafien von Biepitaxie-Kontakten auf unterschiedlichen
Substraten (Kap. 6.3.1) zeigt, daB die Kontaktparameter empfindiich auf Verspannungen an
der Xorngrenze und damit auf die Sauerstoffbeladung der Korngrenze reagieren. Eine
inhomogene  Sauersioffbeladung der Korngrenze kann somit zu  inhomogenen
Transporteigenschaften iber die Korngrenze fihren.

Weiterhin zeigen Hochfrequenz-Untersuchungen, da manche Biepitaxie-Kontakie an der
Korngrenze makroskopische Defekie besiizen, die zu siner Redukiion des kritischen Stromes
filhren. Diese Defekte bewirken, dafl der Josephson-Koniakt aus einer Paralieischaitung
mehrerer einzelner Kontakte besteht, die einen oder mehrere SQUIDs mit kleiner Induktivitat

bilden.

Weitaus gravierendere Konsequenzen auf die Variation der elektrischen Eigenschaften von
Biepitaxie-Kontakten ergeben sich ans dem im Kapitel 3.3 vorgestellten Modell der 45°-
Korngrenze. Dieses Modell beschreibt die 45°-Kormngrenze als Parallelschaltung von 0- und -
Kontakten, Deren Entstehen ist eine direkie Folge von Flukiuationen wihrend des Wachstums
von YB2;Cu3Q0q.,. Diese Flukinationen sind rein statistischer Natur und lassen sich nicht
kontrollieren. Jedoch bestimmen sie die elektrischen Eigenschafien des Kontakies
entscheidend. Je nachdem, wie hoch der relative Anteil von 0- und n-Kontakten ist, ergibt sich
ein unterschiedlicher kritischer Strom bei gleichbleibender Xontakibreite. Unter der
Voraussetzung, dal keine Mechanismen gefunden werden, die es gestatten, diese
Fluktuationen wihrend des Wachstums von YBayCusO7y zu kontrollieren, wird es micht
moglich sein, die Streuung von I, an Biepitaxie-Kontakien auf sehr kieine Werte zu reduzieren.

d) Stabilitit gegen thermisches Zyldieren und Alterun

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Biepitaxie-Kontakte auf MgO-Substraten sind sehr
stabil. Es konnte keine signifikante Anderung der Kontakiparameter durch das thermische
Zyklieren der Proben oder durch Alterung festgestellt werden. Die Stabilitdt der Biepitaxie-
Kontakte ist somit vergleichbar mit der der Bikristall-Kontakte.
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e} Giiltigkeit des RSJ-Maodelis

Ein wichtiger Punkt fiir die Anwendung von Josephson-Kontakien ist, daff zur Optimierung
von komplexen Schaltungen durch numerische Simulationen ein Josephson-Kontakt zumeist
durch das einfache RSJ-Modell (Resistively Shunted Junction) beschrieben wird. Daher ist es
wichtig, daf} die verwendeten Kontakte sich im fir die Anwendung wichtigen Temperatur- und

Frequenzintervall auch RSI-formig verhalien.

Das Hochfrequenzverhalien der Biepitaxie-Konizkie bei kleinen reduzierten Freguenzen {Q
~0,25) wird sehr gut durch das RSJ-Modell beschrieben. Sowohl die Abhéngigkeit der
Linienbreite der Josephson-Oszillationen von der Temperatur und vom dynamischen
Widerstand als auch die Leistungsabhingigkeit der Shapirostufen, die sich aus der
Wechselwirkung der Josephson-Oszillationen mit einer von aulen aufgeprigien Mikrowelle
ergeben, stimmen sehr gut mit Ergebnissen iiberein, die aus dem RSJ-Modell resultieren.
Aufiretende Abweichungen des Hochfrequenzverhaltens vom RSJ-Modell bei diesen
Frequenzen konnten auf Stérungen entlang der Komgrenze zurickgefiihut werden, die keinen
Cooperpaar-Strom tragen. Das Hochfrequenzverhalten dieser Kontakte 148t sich sehr gut
durch ein modifiziertes RSJ-Modell beschreiben. Sie konnen als Parallelschaltung von

g

Josephson-Kontakien modelliert werden, wobei dic Kontakte selbst RSI-formig sind.

Dagegen treten bei hoheren reduzierten Frequenzen ({2 ~ 2} deutliche Abweichungen vom
RSJI-Modell auf. Untersuchungen des Einflusses von Mikrowellen der Frequenz 100 GHz auf
die U-I-Kennlinien von Biepitaxie-Kontzakien ergaben Feinstrukturen in der U-i-Kennlinie. Es
konnten  Substufen  héherer  Ordnung  festgestelit  werden.  Messungen  der
Leistungsabhingigkeit der Shapirostufen iassen jedoch bisher keine eindeutigen Schlisse auf
den Entstehungsmechanismus dieser zusitzlichen Substufen zu. Von den drei bekannten
Mechanismen, die zu zusitzlichen Substufen fithren (siehe Kap. 6.3.4), beschreibt das Modell,
welches von einer nicht sinusformigen Strom-Phasenbezichung ausgeht, die gemessenen
Leistungsabhingigkeiten der Shapirostufen am besten. Jedoch ist es nicht auszuschiiefen, dafl
diese Substufen ihwe Ursache in der komplexen inneren Struktur der. Biepitaxie-Kontakie
haben. So ist es moglich, daB das im Kapitel 3.3 vorgestellt Modell, welches die 450-
Komgrenze als Parallelschaltung von. 0- - und. n-Kontakten beschreibt, -dieses
Hochfrequenzverhalien erklaren kann. ' | | |
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6.3.6 Zusammenfassung

Der zweite Teil dieser Arbeit beschaftigt sich mit der Herstellung und Charakterisierung von
Biepitaxie-Josephson-Kontakten aus YBa,Cu307..

Die Herstellung dieser Josephson-Kontakie auf MgO-Substraten erfordert zunachst die
Abscheidung einkristalliner Ce(,-Filme. Daher wurde das epitaktische Wachstum von CeO,
auf MgO-Substraten detailliert untersucht. Dabei konnte erstimalig gezeigt werden, daB3 die in-
plane Orientierung von (100) orientierten CeQOo-Filmen auf MgO durch die Oberilachen-
rauhigkeit bestimmt ward. Auf sehr glatien Substraten, mit einer Rauhigkeit von unter 0,6 nm
auf einer Fliache von 0,25 pm?, wichst die CeO,-Einheitszelle auf MgO um 45° verdreht auf
([011] CeQ, parallel zu [010] MgO). Auf rauhen Substraten &ndert sich die Orientierung. Bei
diesen Substraten bestimmen die Stufen auf der Oberflache die Grientierung der CeU,-Schich:
die CeO,-Einheiiszelle wichst auf MgO Kubus auf Kubus auf ([010] CeO, parallel zu [010]
MgQ). Die Kenntnis dieser in der Literatur Graphoepitaxie genannte Epitaxieform ermoglichte
es, die Orientierung der Ce0,-Schicht durch eine gezielie Anderung der Oberfidchenrauhigkeit

zu steuern.

Ein weiterer wichtiger Abschnitt dieser Arbeit stelli die elekirische Charakierisierung der
Biepitaxie-Josephson-Kontakte dar. Besonders intensiv wurde die Magnetfeldabhangigkeit des
kritischen Stromes schmaler Biepitaxie-Kontakte untersuchi. Es zeigte sich, dall diese
Merkmale aufweisen, die nicht durch eine konventionelle s-Wellen-Symmeirie des
Ordnungsparameters zu erkldren sind. So befindet sich in vielen I {H)-Mustern das absolute
Maximum des kritischen Stromes als Funktion des angelegten Magnetfeldes nicht bei H=0. In
manchen [ (H)-Kurven beobachtet man sogar ein Minimum bei H = 0. Diese Merkmale lassen
sich nicht durch Inhomogenititen der Barriere und auch nicht durch einen im Koniakt
eingefrorenen magnetischen Fluf erklaren. Dagegen erlaubt eine zugrunde gelegte d-Welien-
Symmetrie eine konsistente Erklirung dieser Daten. Ein im Rahmen dieser Arbeit entwickeltes
Modell, welches sowohl die Mikrostruktur der Korngrenze berticksichtigt als auch eine d-
Wellen-Symmetrie des Ordnungsparameters im Supraleiter YBa;Cu3 Q4. annimmt, kann die
gemessenen I (H)-Muster sehr gut erklaren. I.(F)-Muster ergeben sich aufgrund Interferenzen
der Wellenfunkiion am Josephson-Kontakt. Der kritische Strom eines Kontaktes reagiert daher

empfindlich auf den Vorzeichenwechsel im Ordnungsparameter in einer d-Wellen-Symmetrie.
Dieser Vorzeichenwechsel ist in dieser Arbeit nachgewiesen worden. Diese Ergebnisse sind
somit ein weiteres, Uberzeugendes Indiz fur eine d-Wellen-Symmetrie des Ordnungsparameters

im Hochtemperatursupraleiter YBayCu3 07y,

Weiterhin wurde die Dynamik von Biepitaxie-Josephson-Kontakten untersucht. Diese
Usntersuchungen ergaben, dafl bei kleinen reduzierten Frequenzen (£2~0,25) das
Hochfrequenzverhalten dieser Kontakte sehr gut durch das RSJ-Modell beschrieben wird. Die
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Abhingigkeiten der Linienbreite der Josephson-Oszillationen von der Temperatur und vom
dynamischen Widerstand stimmen hervorragend mit denen, die aus dem RSJ-Modell
resultieren, iiberein. Eine ebenso gute Ubereinstimmung ergab sich bei der Untersuchung der
Mikrowellen-Leistungsabhingigkeit der Shapirostufenhohe.

Bei hoheren Frequenzen () ~2) traten dagegen starke Abweichungen vom RSJ-Modell auf. So
konnten bei der Untersuchung der Wechselwirkung der Josephson-Oszillationen mit einer von
auBen aufgepragten Mikrowelle Shapirostufen gemessen werden, die nicht mehr nut dem RSJ-

Modell modelliert werden konnten.

Insgesamt spiegelt diese Arbeit in zwei Themenbereichen den aktuellen Stand in der
Hochtemperatursupraleitungsforschung  wieder. Dies ist zum einen die Herstellung und
Charakterisierung von Biepitaxie-Josephson-Kontakten. Zum anderen ist dies die
Heteroepitaxie von YBayCuzO7.y auf Silizium, bei der es durch Einfiihrung einer zusétzlichen
Pufferschicht moglich wurde, die Qualitat der auf Silizium abgeschiedenen YBayCu3O7y-
Filme derart zu verbessern, daB ein Hybridbauelement (halbleitender Photoschalter +

supraleitende Koplanarleitung) hergestellt werden konnte.
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