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Einleitung

1 Einleitung

Platingruppenelemente, kurz PGE, ist ein Uberbegriff fiir die Platinmetalle Ruthenium, Rho-
dium, Palladium, Osmium, Iridium und Platin. Sie gehdren zu der Gruppe der Hochtechno-
logiemetalle und spielen somit eine wichtige Rolle bei der Lésung akuter gesamtgesell-
schaftlicher Aufgaben wie der Energiewende, der Digitalisierung und der Einflihrung von
neuen Technologien und Materialien in die Industrie und finden immer breitere Anwen-
dung beispielsweise in den Bereichen Elektrotechnik, Medizintechnik und Schmuckherstel-
lung wie auch als Katalysatormaterialien. Als Folge besteht ein standig wachsender Bedarf
an ihnen [1]. Zugleich werden sie von der Deutschen Rohstoffagentur in die Risikogruppe 3
eingeteilt [2]. Das bedeutet, diese Rohstoffe unterliegen einer sehr hohen Wahrscheinlich-
keit fiir Lieferausfalle, Preissteigerungen, Handelskonflikte, Spekulation und Wettbewerbs-
verzerrung. Um die akute wie zukiinftige hohe Nachfrage zu befriedigen sowie moglichen
Engpassen entgegenzuwirken, ist die intensive Suche nach neuen Lagerstatten notwendig.
Diese Lagerstatten liegen teilweise in schwer zugadnglichen Gebieten oder in grofRer Tiefe.
Daraus ergibt sich ein Bedarf an neuen geophysikalischen Explorationsmethoden, die die-

sen Anforderungen durch eine sehr hohe Sensitivitat entsprechen.

Eine Detektionsmoglichkeit fir PGE bieten elektromagnetische Methoden, insbesondere
die transiente Elektromagnetik, kurz TEM-Methode. Sie nutzt unterschiedliche elektrische
Leitfahigkeiten des Untergrundmaterials fiir die Beschreibung von Lagerstatten. Polyme-
tallische Ressourcen, beispielsweise sulfidische Lagerstatten oftmals mit Anlagerung von
PGE oder seltenen Erden, zeichnen sich meist durch hohe Leitfahigkeiten aus und kdnnen

so mit der TEM-Methode sehr gut gegen das Nebengestein abgegrenzt werden.

Bei der TEM-Methode flieRt ein elektrischer Strom groRer Amplitude in einer auf der Erd-
oberflache ausgelegten Transmitterspule und wird abrupt abgeschaltet. Das verursacht
Wirbelstrome im resistiven Untergrund, die abhangig von der Leitfahigkeit des Untergrun-
des in die Tiefe und seitwarts diffundieren. Die Wirbelstrome erzeugen ein sekundares
Magnetfeld, dessen Amplitude mit empfindlichen Magnetfeldsensoren an der Erdoberfla-
che gemessen werden kann und mithilfe entsprechender Inversions- und Interpretations-
verfahren ein Tiefen-Leitfahigkeits-Profil des Untergrundes erzeugt. Auf diese Art kann man
die sulfidischen Lagerstatten lokalisieren und insbesondere Aussagen Uber ihre raumliche

Ausdehnung treffen. Die Grundlagen dieser Methode werden in [3] detailliert beschrieben.
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Die wichtigsten Voraussetzungen fiir die Sensoren im TEM-System sind eine moglichst
hohe Sensitivitdt und ein moglichst geringes Rauschen, insbesondere im niederfrequenten
Bereich. Beide Faktoren bestimmen die maximale Detektionstiefe und den zeitlichen Auf-
wand einer Messkampagne und legen fest, ob die Detektion von Reservoiren unter leitfa-
higen Uberlagerungen moglich ist. Als Sensoren kénnen SQUIDs, Supraleitende Quanten-
interferenz-Detektoren, verwendet werden. Sie bestehen aus einem supraleitenden Ring
mit zwei Josephson-Kontakten und sind Magnetfluss-Spannungs-Wandler. Sie haben ge-
geniber den anderen Magnetfeldsensoren Vorteile: Sie detektieren im Vergleich zu Induk-
tionsspulen direkt die Amplitude des zu messenden Magnetfeldes und nicht dessen Ablei-
tung, was eine schnellere Detektion in gréRBeren Tiefen und unter leitfihigen Uberlagerun-
gen ermoglicht. Gegeniber Fluxgates weisen sie ein deutlich niedrigeres Rauschen auf.
Werden Hochtemperatursupraleitung-SQUIDs, im Folgenden HTS-SQUIDs genannt, ver-
wendet, besteht zudem die Mdglichkeit, das System mit fllissigem Stickstoff zu kiihlen. So
konnen sehr kleine kompakte Kryostate fiir eine komfortable Handhabung gebaut werden

[4-9].

Uber einen langen Zeitraum wurden HTS-SQUIDs auf der Basis von Bikristallen am Leibniz-
Institut fr Photonische Technologien, kurz Leibniz-IPHT, verwendet. Diese werden mit ei-
nem separaten Flusstransformer als Aufnehmerflache induktiv verbunden und halfen, gute
Ergebnisse zu erzielen. Nachteilig war die sehr aufwendige und zeit- und kostenintensive
Fabrikation dieser Sensoren, bei der supraleitende Mehrlagensysteme auf verschiedenen

Substraten hergestellt werden mussten.

In der vorliegenden Dissertation soll dieser Nachteil Gberwunden werden, indem HTS-Mag-
netfeldsensoren, kurz Magnetometer, hoher Empfindlichkeit auf der Basis eines fiir das
Leibniz-IPHT neuen Kontakttyps eingefiihrt und bis zur Einsatzfahigkeit im Messsystem re-
alisiert und erforscht werden. Die Aufnehmerflachen der Magnetometer werden direkt an
die SQUIDs gekoppelt, um die Herstellung einlagiger Bauelemente zu ermoglichen. Die Jo-
sephson-Kontakte entstehen durch zuvor fabrizierte Stufenstrukturen im Substrat und sind
Stufenkontakte. Um dies zu realisieren, miissen neue Technologieschritte im Reinraum
analysiert, optimiert und zusammengefiigt sowie neue Designs entwickelt und evaluiert
werden. Die entstandenen Magnetometer werden unter Laborbedingungen hinsichtlich ih-

rer Eignung fir die Verwendung in TEM-Systemen getestet. Besonderes Augenmerk liegt
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dabei auf einer hohen Sensitivitdt und einem niedrigen Rauschen. Vor allem der niederfre-
quente Bereich spielt dabei eine wichtige Rolle: Kleine Frequenzen entsprechen langen
charakteristischen Zeiten nach Abschalten des Stromes in der Transmitterspule des TEM-
Systems und somit einer groRen Detektionstiefe. So wird die Detektion von sulfidischen
Lagerstatten in groRBen Tiefen ermdglicht - eine Notwendigkeit, da oberflaichennahe Vor-
kommen der PGE insbesondere in Deutschland, aber auch weltweit bereits groRflachig ab-

gebaut sind [10].

Nach dieser Einleitung geht es in Kapitel 2 um die physikalischen Grundlagen von Supralei-
tung, SQUID-Magnetometern und der TEM-Methode. In Kapitel 3 werden die verwendeten
Diinnschichttechnologien fiir die Magnetometerherstellung und die Messmethoden zu de-
ren Evaluierung vorgestellt. Die Ergebnisse der durchgefiihrten Experimente werden in Ka-
pitel 4 dargelegt und diskutiert. Dabei werden sowohl die Stufenfabrikation als auch die
Herstellung des verwendeten supraleitenden Systems analysiert, um direkt gekoppelte
Magnetometer reproduzierbar und mit hoher Ausbeute herstellen zu kénnen. Der zweite
Schwerpunkt der vorliegenden Dissertation liegt auf der Optimierung der Magnetometer
fir die TEM-Systeme. Es werden zwei Methoden gezeigt und evaluiert, um niederfrequen-
tes Rauschen in den Bauelementen zu unterdriicken. Ebenso wird eine Methode vorge-
stellt, um die Sensitivitat zu erhéhen. Zuletzt wird auf das Langzeitverhalten der Magneto-

meter eingegangen. In Kapitel 5 wird ein Fazit gezogen und ein Ausblick gegeben.
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2 Physikalische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die fir die vorliegende Dissertation notwendigen Grundlagen der

Supraleitung, der HTS-SQUIDs und der TEM-Methode erlautert.

2.1 Supraleitung

Die Supraleitfahigkeit eines Materials zeigt sich namensgebend im verschwindenden Wi-
derstand bei der Unterschreitung einer bestimmten Temperatur [11]. Diese materialspezi-
fische Temperatur heilt Sprungtemperatur oder kritische Temperatur Tc. Anhand der kriti-
schen Temperatur kdnnen Supraleiter in zwei Kategorien einteilen werden: die Niedertem-
peratursupraleiter, auch LTS (aus dem Engl.: Low-temperature superconductor), mit kriti-
schen Temperaturen unter T.= 30K und die Hochtemperatursupraleiter mit kritischen
Temperaturen dariiber [11]. Neben dem Charakteristikum der kritischen Temperatur hat
jeder Supraleiter eine kritische Stromdichte jc und ein kritisches Magnetfeld B.. Wird ein
entsprechend zu hoher Strom beziehungsweise ein zu hohes Magnetfeld an eine supralei-

tende Struktur angelegt, geht der supraleitende in den normalleitenden Zustand tber [11].

Ein weiteres Phanomen der Supraleitung ist die Verdrangung des Magnetfeldes aus dem
Inneren des Materials, der sogenannte MeiBner-Ochsenfeld-Effekt oder auch idealer Dia-
magnetismus. Fur Supraleiter ist es irrelevant, ob er beim Unterschreiten der kritischen
Temperatur Magnetfeldlinien in seinem Inneren hatte [12]. Am Rand des Supraleiters klingt
das Magnetfeld liber eine materialspezifische Lange ab, die sogenannte London’sche Ein-

dringtiefe AL. Sie lasst sich durch die Formel

(2.1)

mithilfe der Masse der supraleitenden Ladungstrager ms, ihrer Dichte ns, der Elementarla-
dung e und der magnetischen Feldkonstante pobeschreiben. Die London’sche Eindringtiefe
ist material- und temperaturabhangig. lhre Temperaturabhangigkeit A((T) kann durch die

Formel

A (0)

n (2.2)
@

A (M=
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ausgedriickt werden, wobei T die aktuelle Temperatur, A.(0) die London’sche Eindringtiefe

am Temperaturnullpunkt und n ein modelabhangiger Parameter ist [13, 14].

Bezliglich des MeiRner-Ochsenfeld-Effekts lassen sich Supraleiter in zwei Kategorien eintei-
len: Supraleiter erster Art und Supraleiter zweiter Art. Im Falle der Supraleitung erster Art
geht der Supraleiter beim Uberschreiten des kritischen Magnetfeldes Bc sprunghaft vom
Meilner-Ochsenfeld-Effekt, in dem Magnetfeldlinien aus dem Supraleiter verdrangt wer-
den, in den normalleitenden Zustand lber, in dem die Magnetfeldlinien das Material durch-
dringen konnen. Supraleiter zweiter Art haben zwischen den beiden Zustanden noch eine
weitere Phase, die sogenannte Shubnikov-Phase, in der die Magnetfeldlinien in bestimmte
Bereiche des supraleitenden Materials eindringen kénnen. Diese Bereiche werden Fluss-
schlduche genannt (vgl. Abbildung 2-1, links). Die duBere Magnetflussdichte, ab der die
Flussschlauche eindringen kdnnen, wird erstes kritisches Magnetfeld B.; genannt. Das Mag-
netfeld, ab dem der Supraleiter in den normalleitenden Zustand Gbergeht, wird zweites
kritisches Magnetfeld B, genannt. Die Flussschlauche bilden sich durch Abschirmstrome,
die um sie herum flieRen, ab und reprasentieren einen magnetischen Fluss, der dem eines
magnetischen Flussquants @o (@0 = 2,07 - 10''> Tm?) oder einem ganzzahligen Vielfachen
davon gleicht. Im Flussschlauch sinkt die Dichte der supraleitenden Ladungstrdger ns auf
null. Die Lange, auf der das passiert, wird Ginzburg-Landau-Koharenzlange s genannt. Das
Magnetfeld ist innerhalb eines Flussschlauches erhéht und kann tber die Lange der Lon-

don’schen Eindringtiefe in den Supraleiter eindringen (vgl. Abbildung 2-1, rechts).

Abbildung 2-1 Schematische Darstellung der Flussschlduche mit Abschirmstrémen (gestrichelt, links), des
ortlichen Verlaufs der magnetischen Flussdichte B (durchgezogene Linie, rechts) und der Dichte der supra-
leitenden Ladungstrager ns (gepunktete Linie, rechts) um die Mitte des Flussschlauches xo inklusive Lon-
don’scher Eindringtiefe AL und Ginzburg-Landau-Kohérenzldnge e [14].

Durch das Verhiltnis von London’scher Eindringtiefe zur Ginzburg-Landau-Kohéarenzlange

kann der Ginzburg-Landau-Parameter kg mit kg = /\L/EGL bestimmt werden. Er gibt an, ob
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ein Supraleiter erster oder zweiter Art ist. Es gilt: kg < 1/+/2 fiir Supraleiter erster Art und

Kg.> 1/+/2 fiir Supraleiter zweiter Art [14].

FlieBt ein Strom durch den Supraleiter, kdnnen sich die Flussschlauche aufgrund der ent-
stehenden Lorentzkraft durch den Supraleiter bewegen und so einen Widerstand oder eine
Temperaturerhohung hervorrufen, was die Supraleitung limitiert. Diese Bewegung der
Flussschldauche zu minimieren, ist fir die Anwendung von Supraleitern zweiter Art essenzi-
ell und kann durch Haftzentren, sogenannte Pinning-Zentren, geschehen, beispielsweise

durch normalleitende Partikel oder Stufenversetzungen im Supraleiter [15].

Theoretisch lasst sich die Supraleitung mithilfe der BCS-Theorie erklaren [16]. Sie besagt,
dass die Ladungstrager der Supraleitung sogenannte Cooper-Paare sind, die aus zwei Elekt-
ronen bestehen. Der zugrunde liegende Mechanismus ist die Elektron-Phonon-Wechsel-
wirkung. Der Abstand, auf dem sich zwei Elektronen zu einem Cooper-Paar formieren, wird
BCS-Kohédrenzlange &scs genannt, ist materialabhangig und erstreckt sich bei konventionel-
len Supraleitern zwischen beispielsweise &gcs = 40 nm fir Niob und &scs = 1600 nm fiir Alu-
minium [11]. Berechnen ldsst sie sich durch die Formel §,.=fvg/ksT, wobei A das
Planck’sche Wirkungsquantum geteilt durch 2m, vg die Fermi-Geschwindigkeit und kg die
Boltzmann-Konstante ist [11]. Cooper-Paare haben einen ganzzahligen Spin und verhalten
sich wie Bosonen, die auf dem niedrigsten Energieniveau kondensieren. Alle Bosonen kon-
nen durch eine gemeinsame Wellenfunktion beschrieben werden: ¥ = |W,(x,t)|-e®? mit
|Wo(x,t)|? proportional zur Dichte der supraleitenden Ladungstréger ns und ¢(x,t) als ort-
und zeitabhangige Phase. Durch die Eindeutigkeit der Wellenfunktion ergibt sich die
Flussquantisierung. Im Inneren eines geschlossenen Rings kénnen nur ganzzahlige Vielfa-

che des Flussquants @ sein. Dies ist der makroskopische Quanteneffekt [17, 18].

2.2 Hochtemperatursupraleitung

Hochtemperatursupraleiter zeigen kritische Temperaturen weit Giber der vorhergesagten
maximalen kritischen Temperatur von T = 30 K. Eine Unterart der Hochtemperatursupra-
leiter sind keramische Supraleiter, die 1986 entdeckt wurden [19]. Sie werden oft Kuprate
genannt und zeichnen sich durch zweidimensionale supraleitende CuO,-Ebenen aus [20].

In der vorliegenden Arbeit werden Bauelemente aus Yttrium-Barium-Kupferoxid,

10
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YBa,Cuz07.5, im Folgenden YBCO, hergestellt. Es wurde 1987 entdeckt und hat eine maxi-
male kritische Temperatur von T¢ = 92 K. Schichten mit diesen hohen kritischen Tempera-
turen zeigen kritische Stromdichten jc von einigen MA/cm? bei Betriebstemperaturen von

Ts = 77,4 K [14]. Die Kristallstruktur ist in Abbildung 2-2 dargestellt.

Abbildung 2-2 Schematische Darstellung der Kristallstruktur von YBa2CusO7 mit eingezeichneter Einheits-
zelle (rot) [11].

Die Supraleitung wird von Ebenen bestehend aus Kupfer-lonen, die von vier Sauerstoff-
lonen umgeben sind, getragen. Zwischen diesen Ebenen liegen die nicht supraleitenden
Ebenen bestehend aus Bariumoxid- und Yttriumschichten, sowie Kupferoxidschichten, die
als Ladungstragerreservoir dienen [11]. Die Kristallachsen der Einheitszelle (vgl. Abbildung
2-2, rot) haben bei optimaler Dotierung die MaRe: a=3,82 A, b=3,89 A und c=11,67 A.
Die Struktur wird orthorhombische, sauerstoff-defizitare Perowskitstruktur genannt [21].
Optimale Dotierung bezieht sich auf den Sauerstoffgehalt der Einheitszelle, der sich direkt
auf die supraleitenden Eigenschaften des Materials auswirkt [22] und in der Summenfor-
mel mit ,,7-6“ angegeben wird. Flir § > 0,7 liegt YBCO in der tetragonalen Phase vor und ist
nicht supraleitend. Mit steigendem Sauerstoffgehalt geht die tetragonale in die orthorhom-
bische Phase Uber und die kritische Temperatur steigt an. Bei einem Sauerstoffgehalt von
0,3<6<0,5 erreicht die kritische Temperatur das nach ihr benannte 60-K-Plateau. Wird
der Sauerstoffgehalt weiter erh6ht, steigt die kritische Temperatur bis sie bei einem Sau-
erstoffgehalt 6 = 0,1 das Maximum von T.= 92 K erreicht. Dies wird die 90-K-Phase genannt
(vgl. Abbildung 2-3) [23, 24].
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Abbildung 2-3 Abhangigkeit der kritischen Temperatur 7. vom Sauerstoffgehalt 6 in YBa2Cus07.s [24].

Aufgrund der Kristallstruktur sind die London’sche Eindringtiefe, die Ginzburg-Landau-Ko-
harenzlange und die kritischen Magnetfelder von YBCO stark anisotrop [25-29]. Man un-
terscheidet zwischen den Parametern in der a-b-Ebene und den Parametern entlang der c-
Achse. In Tabelle 2-1 sind die jeweiligen Werte von YBCO in der 90-K-Phase und zum Ver-
gleich von Niob, einem Supraleiter, der fir klassische supraleitende Elektronik verwendet

wird, aufgelistet. Zudem ist die kritische Temperatur aufgefiihrt.

Tabelle 2-1 Kritische Temperatur T, London’sche Eindringtiefe A, Ginzburg-Landau-Koharenzlange s und
(zweites) kritisches Magnetfeld Bcz) von YBCO und Niob; Daten entnommen aus [15].

YBCO Niob
ab-Ebene c-Achse
T.inK 92 9
A innm 160 800 32-44
Egin nm 1,6 0,3 40
B.inT 240 110 0,2

YBCO hat eine sehr kurze Koharenzlange und eine grolRe London’sche Eindringtiefe. Somit
ist YBCO ein Supraleiter zweiter Art mit Ginzburg-Landau-Parametern von ket = 100 fir
die a-b-Ebene und kgL c = 2667 entlang der c-Achse. Im Vergleich zu den konventionellen
LTS-Supraleitern wie Niob zeichnet sich YBCO durch hohe kritische Temperaturen aus.
Diese liegt deutlich Uber dem Siedepunkt von fllissigem Stickstoff bei Normaldruck,
wodurch auf eine teure Kiihlung mit Helium verzichtet werden kann. Die hohen Sprung-
temperaturen sorgen zugleich fiir den groBten Nachteil der HTS-Supraleiter im Vergleich
zu LTS-Supraleitern: HTS-Supraleiter zeigen aufgrund der hoheren thermischen Energie

grundsatzlich ein hoheres Rauschen.
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Theoretisch lasst sich die Hochtemperatursupraleitung nicht durch die BCS-Theorie erkla-
ren. Einerseits widersprechen die hohen kritischen Temperaturen der Theorie. Anderer-
seits zeigten Versuche bezlglich des Isotopeneffektes und der Verunreinigung mit parama-
gnetischen Storstellen Ergebnisse, die nicht mit der Theorie in Einklang zu bringen sind [30,
31]. Ein anderes Model wurde fiir die Cooper-Paare in Hochtemperatursupraleitern entwi-
ckelt: Sie sollen aus zwei Lochern beziehungsweise fehlenden Elektronen bestehen. Diese
Theorie erklart die Abhangigkeit der kritischen Temperatur von der Sauerstoffdotierung,
die kurze Koharenzlange und propagiert die d,.y>-Wellensymmetrie, die Mitte der 1990er-
Jahre erstmals nachgewiesen werden konnte [32, 33]. Wahrend die dyz,>-Wellensymmetrie
fur Hochtemperatursupraleiter inzwischen als gegeben angenommen wird [34-36], gibt es
bis heute keine allumfassende Erklarung fiir den Mechanismus der Cooper-Paar-Bildung in
Hochtemperatursupraleitern. Detaillierte Ubersichten {iber die verschiedenen Theorien
und ihre belegenden oder widerlegenden Experimente kénnen in [37] nachvollzogen wer-

den.

Flr HTS-Sensoren wird bevorzugt YBCO verwendet. Dies liegt einerseits an der hohen kriti-
schen Temperatur von T. = 92 K. Andererseits zeigt YBCO ein hohes MaR an intrinsischen
Haftzentren, die die Flussschlauchbewegung flir h6here Stréme unterdriicken als bei ande-
ren Hochtemperatursupraleitern [38]. Nachteilig ist die starke Abhangigkeit der supralei-
tenden Eigenschaften vom Sauerstoffgehalt, der wahrend der Herstellung des Supraleiters
Uber die Prozessparameter eingestellt wird und die Fabrikation dadurch anspruchsvoll
macht [39]. Diese Abhadngigkeit sorgt auch fiir eine erhohte Anfalligkeit fir Degradierung
durch Wasser, Wasserdampf oder Luft. Dem Supraleiter wird dabei Sauerstoff entzogen
und die supraleitenden Eigenschaften verschlechtern sich [40-42]. Weitere Nachteile von
YBCO sind die hohe Anisotropie und die kurze Koharenzlange. Dies sorgt dafiir, dass bereits
kleinste chemische oder strukturelle Veranderungen oder Stérungen die supraleitenden
Eigenschaften stark einschrdanken kénnen. In Kapitel 2.4.2 wird sich zeigen, dass das auch

Vorteile mit sich bringt [38, 39, 43].

2.3 Josephson-Effekt
Der Josephson-Effekt beschreibt die Moglichkeit, dass Cooper-Paare von einem Supraleiter

durch eine Barriere zu einem anderen Supraleiter tunneln kénnen, solange die Barriere
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hinreichend diinn ist. Grund dafiir ist ein Uberlapp der Wellenfunktionen der beiden Sup-
raleiter. Der Aufbau von zwei Supraleitern mit einer diinnen Barriere dazwischen wird Jo-
sephson-Kontakt genannt [44] und das Grundkonzept wird durch zwei Gleichungen be-

schrieben.

Die erste Josephson-Gleichung, auch Gleichstrom-Josephson-Effekt genannt, zeigt die si-
nusformige Abhangigkeit des jeweiligen supraleitenden Stromes /s von der Phasendiffe-

renz { der beiden Wellenfunktionen und dem kritischen Strom /. des Supraleiters

I, =1.-sin. (2.3)

In diesem Zustand treten weder Spannung noch Widerstand auf und er besteht, solange
der treibende Strom kleiner als der kritische Strom ist oder keine Spannung anliegt. Der
kritische Strom ist abhdngig von Magnetfeldern [45]. Wird ein externer Magnetfluss Qext
angelegt, so zeigt sich fiir eine homogene kritische Stromdichte im Kontakt die Abhangig-
keit

sin (M@ext/ Po)
eyt /Do

lc(cDext) = /c(o) (2.4)

Die zweite Josephson-Gleichung beschreibt den Zustand, wenn der treibende Strom grofRer
als der kritische Strom ist oder eine Spannung anliegt. Die Phasendifferenz wachst mit der

Zeit an und ein alternierender Strom mit der Josephson-Frequenz f; mitfj= U/ @, entsteht.

Die entstehende Spannung U kann mit der Phasendifferenz beziehungsweise deren Ablei-
tung durch die zweite Josephson-Gleichung, auch Wechselstrom-Josephson-Gleichung ge-

nannt, in Relation gesetzt werden:

= 2 e 2.5
Z—(DO (t). (2.5)

Eine ausfiihrliche Herleitung der beiden Josephson-Gleichungen kann in [11] nachvollzogen

werden.

Eine anschauliche Erklarung der Dynamik des Josephson-Effektes bietet das Steward-
McCumber-Model [46, 47]. Es beschreibt den Kontakt als Parallelschaltung von einem Jo-

sephson-Kontakt mit Stromfluss durch supraleitende Ladungstrager, von einem ohmschen
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Widerstand mit Stromfluss durch normalleitende Ladungstrager und von einem Kondensa-
tor mit entsprechendem Verschiebungsstrom. Durch Addition der einzelnen Teilstrome

kann man folgende Differentialgleichung zweiter Art aufstellen

C D,

0 . .
2T[Rn Z+ ? Z (26)

I=1.sin{+

Dabei ist Rn ist der Normalleitungswiderstand erzeugt durch die normalleitenden Ladungs-
trager und C die Kapazitat des Kontaktes. Man kann diese Gleichung in eine dimensionslose
Form bringen und daraus den materialabhangigen, dimensionslosen Steward-McCumber-

Parameter [ aufstellen:

szn%gc . (2.7)

Fir Bc < 1 spricht man von einem Uberdampften Josephson-Kontakt ohne hysteretisches
Verhalten, fiir fc > 1 von einem ungeddampften Josephson-Kontakt, der eine Hysterese in
der Strom-Spannungs-Kennlinie aufweist [11]. In Abbildung 2-4 ist die Strom-Spannungs-

Kennlinie eines Gberdampften Josephson-Kontakts ohne hysteretisches Verhalten darge-

stellt.

Abbildung 2-4 Schematische Darstellung einer nicht-hysteretischen Strom-Spannungs-Kennlinie eines Jo-
sephson-Kontaktes mit Verdeutlichung des kritische Stromes /. und des Normalleitungswiderstandes Rn
und der temperaturabhidngigen Verrundung der Kennlinie [15].

Abzulesen sind der kritische Strom /. und der Normalleitungswiderstand R, des Kontakts.
Das Produkt aus diesen GroRen heildt IcRa-Produkt und beschreibt die charakteristische
Spannung. Uber den kritischen Strom ist die Kennlinie des Josephson-Kontakts tempera-

turabhangig. Fiir Supraleiter-lsolator-Supraleiter-Kontakte gilt die Ambegaokar-Baratoff-
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Relation, die die Verrundung der Strom-Spannungs-Kennlinie bei Temperaturen liber dem
Nullpunkt erklart [48, 49]. Wegen der hohen Betriebstemperaturen bei Hochtemperatur-

supraleitern ist dies besonders zu berlicksichtigen [45].

Josephson-Kontakte lassen sich auf verschiedene Arten realisieren: Es gibt Tunnelkontakte,
bei denen eine diinne Barriere zwischen den beiden Supraleiten eingebracht ist. Dies kann
ein Isolator (SIS-Kontakt), ein Normalleiter (SNS-Kontakt) oder eine Mischung aus beidem
(SINIS-Kontakt) sein. Es gibt auch Kontakte, die durch die raumliche Einschrankung des sup-
raleitenden Materials erzeugt werden, wie beispielsweise Mikrobriicken oder Punktkon-
takte [11]. In Hochtemperatursupraleiten konnen Josephson-Kontakte aufgrund der kurzen

Koharenzlange auch durch Korngrenzen im Material erzeugt werden.

Die Anwendungsbereiche von Josephson-Kontakten sind vielfaltig: beispielsweise als Volt-
standards, als THz-Detektoren oder als Grundlage fiir Qubits und Quantenschaltungen [50—
57]. Eine der gangigsten Anwendungen von Josephson-Kontakten in der Quantensensorik

ist ein SQUID, das im folgenden Kapitel beschrieben wird.

2.4 HTS-dc-SQUIDs

Ein dc-SQUID (aus dem Engl.: Direct-current-SQUID) ist ein supraleitender Ring, unterbro-
chen von zwei Josephson-Kontakten. Der supraleitende Ring hat die Induktivitat Lsq. Im
Folgenden wird davon ausgegangen, dass beide Josephson-Kontakte identisch und nicht-
hysteretisch (S. < 1) sind. Nach dem in Kapitel 2.3 vorgestellten Steward-McCumber-Modell
konnen die Josephson-Kontakte als Parallelschaltung von einem Josephson-Kontakt mit kri-
tischem Strom /., einem Widerstand R und einer Kapazitat C betrachtet werden (vgl. Abbil-
dung 2-5, links).

/
(Dext

le Lsq

¢i

R U
Vo
o

O = (n+5) Dy

; U 1 1
- 0 1 » Do/ Do

Abbildung 2-5 Schematische Darstellung eines SQUIDs mit einem supraleitenden Ring und zwei Josephson-
Kontakten nach dem Steward-McCumber-Model (links), Strom-Spannungs-Kennlinie eines SQUIDs mit Ma-
ximal- und Minimalwert der Kennlinie abhédngig von externem Magnetfluss @ext und eingezeichnetem
Biasstrom I, (Mitte), Fluss-Spannungs-Kennlinie einen SQUIDs betrieben bei Ir > Ic mit Spannungshub Vy,
[14].
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Der kritische Strom des SQUIDs I sq flr den Gleichstrom-Josephson-Effekt lasst sich aus der

Summierung der beiden identischen Josephson-Strome (vgl. Formel 2.3) berechnen:

lesq = Ic(sin g, +sin Zz) =2|.cos (Zfzfz) +sin (le ZZ) (2.8)

wobei {1 und & die Phasendifferenzen der Kontakte sind. Wird ein externer magnetischer
Fluss @exr angelegt, so lasst sich der Fluss im SQUID @sq als Osq = Dyt + Lsq (Ie1- Ic2) be-
schreiben, wobei der zweite Summand einen im SQUID durch Abschirmstrome induzierten
Fluss beschreibt, der dafiir sorgt, dass die Flussquantisierung aufrecht erhalten wird. Die
Phasendifferenz kann als ;- {,= 2rt (@sq/@,) notiert werden. An dieser Stelle zeigt sich die
Abhangigkeit des kritischen Stromes des SQUIDs von einem externen Magnetfluss. Fiir ei-
nen externen Fluss @, = n - @, mit n € N wird kein zusatzlicher Fluss im SQUID induziert,
da die Flussquantisierung bereits erflllt ist, und der Maximalwert /. sq= 2 /. wird erreicht.
Ein abweichender externer Fluss fihrt wegen des angeregten Abschirmstromes zu einer
Verringerung des Stromes mit einem Minimum bei @, = (n +1/2) - @,. Die Strom-Span-
nungs-Kennlinien der jeweiligen Extremwerte sind in Abbildung 2-5, Mitte, dargestellt. Fir
einen sich monoton dandernden externen Fluss moduliert die Kennlinie periodisch zwischen
diesen Grenzkurven. Wahlt man einen konstanten treibenden Strom, den sogenannten
Biasstrom Iy, mit Iy > I, moduliert auch die entstehende Spannung periodisch. Tragt man sie
Uber dem externen Fluss auf, zeigt sich eine Fluss-Spannungs-Kennlinie mit periodischem
Verlauf (vgl. Abbildung 2-5, rechts). Ein SQUID ist somit durch das Zusammenspiel von Jo-
sephson-Effekt und Flussquantisierung ein Magnetfluss-Spannungs-Wandler. Fiir weiter-

fihrende Erklarungen und Herleitungen sei auf [11] verwiesen.

Analog zum Josephson-Kontakt?, kénnen charakteristische GréRen des SQUIDs aus der
Strom-Spannungs-Kennlinie entnommen werden: der kritische Strom /., der Normallei-
tungswiderstand R, und das daraus errechnete IcRn-Produkt. Aus der Fluss-Spannungs-
Kennlinie l3sst sich die maximale Spannungsmodulation Vp, auch Spannungshub genannt,
ablesen. Ein hoher Spannungshub fiihrt zu einer grofRen Transferfunktion Vg mit
Vp=AV/A® und ist essenziell fir die Anwendung von SQUIDs als Fluss-Spannungs-Wand-

ler. Reale Fluss-Spannungs-Kennlinien kdnnen vom optimalen Verlauf (vgl. Abbildung 2-5,

L Ab dieser Stelle werden Kennwerte von Josephson-Kontakten eindeutig gekennzeichnet. Ic, Rn und /cRn be-
ziehen sich von hier an auf SQUIDs.
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rechts) abweichen. Ursachlich kénnen Resonanzen sein, die zu einem erhéhten Rauschen
fihren konnen und vermieden werden missen [58]. Ein weiterer wichtiger Parameter ist
der sogenannte SQUID-Parameter B.. Er beschreibt das MaR der Unterdriickung des kriti-
schen Stromes durch Abschirmstrome und lasst sich durch folgende Formel beschreiben

[43, 59]:

Ic - Lsq (2.9)
O,

B, =

2.4.1 Verschiedene HTS-SQUID-Kopplungen

Das einzelne SQUID hat aufgrund seiner geometrischen Abmessungen eine schlechte Mag-
netfeldauflosung. Deswegen werden SQUIDs meist mit einer gréBeren Aufnehmerflache
verbunden. Bauelemente dieser Art werden Magnetometer genannt. Eine definierende
GroRe fur sie ist die effektive Flache Ag = @y /Bexr- Si€ ist ein MaR dafiir, wie viel externer
Fluss fir eine externe Magnetflussdichte Bex: in das SQUID gekoppelt wird und steht somit

fur die Sensitivitdt des Bauelements [14].

Es gibt zwei mogliche Kopplungsarten zwischen SQUID und Aufnehmerflache: die direkte
und die induktive Kopplung. Bei der direkten oder galvanischen Kopplung ist das SQUID
direkt mit der Aufnehmerflache verbunden. Liegt eine duRere magnetische Flussdichte Bext
an, so entsteht ein Abschirmstrom J = By, Ap/Lp in der Aufnehmerflache, abhangig von
Flache Ap und Induktivitat Lp der Aufnehmerflache. Dieser Strom erzeugt im SQUID einen
Fluss, der gemessen werden kann [43]. HTS-Magnetometer dieser Bauart wurden erstmals

zu Beginn der 1990er-Jahre fabriziert [60, 61].

Bei der induktiven Kopplung wird ein separater Flusstransformer genutzt. Er besteht aus
einer supraleitenden Schlaufe, die als Aufnehmerflache fungiert. Durch ein dulleres Mag-
netfeld werden in ihr Abschirmstrome induziert. Mit ihr verbunden ist eine Einkoppelspule,
die den entstehenden Strom induktiv an das SQUID koppelt. Eine Moglichkeit, Flusstrans-
former und SQUID zueinander zu positionieren, ist die sogenannte Flip-Chip-Technologie.
Dabei wird der Flusstransformer auf das SQUID geflippt und dort justiert und fixiert [43].
HTS-Magnetometer dieser Kopplungsart wurden ebenfalls in den friihen 1990er-Jahren

erstmals realisiert [62, 63].
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Die Vorteile der induktiven Kopplung liegen darin, dass tGber die Windungszahl der Einkop-
pelspule die Induktivitat des Flusstransformers an die Induktivitat des SQUIDs angepasst
werden kann. Dies flihrt zu einer besseren Kopplung und somit zu einer héheren Sensitivi-
tat. Zudem haben die induktiv an den Flusstransformer gekoppelten SQUIDs aufgrund von
Abschirmeffekten geringere Induktivitaten [14]. Direkt gekoppelte Magnetometer weisen
einen grofRen Unterschied zwischen den Induktivitaten des SQUIDs und der Aufnehmerfla-
che auf, was zu einer reduzierten Flusskopplung flihren kann und bei der Konzeptionierung
der Bauelemente bericksichtigt werden muss [14]. Der grolRe Vorteil der direkt gekoppel-
ten Magnetometer liegt im Vergleich zur induktiven Kopplung an Flusstransformer in der
Moglichkeit, Bauelemente aus einer einzigen supraleitenden Ebene auf einem Substrat
herzustellen. Das ermoglicht eine zeit- und ressourcensparende Fabrikation, weswegen sie

in der vorliegenden Dissertation verwendet werden.
Die effektive Flache Aefreines direkt gekoppelten Magnetometers kann mithilfe der Formel

Lsq
Lsq + Lp

Aett = Asq + Ap (2.10)

berechnet werden [64, 65]. Asq und Lsq sind Flache und Induktivitat des SQUIDs, Ap und Lp

entsprechend Flache und Induktivitat der Aufnehmerflache.

Abbildung 2-6 Schematische Darstellung eines Haarnadel-SQUIDs mit Korngrenze (rot) und Stromfluss
(grau) und Verdeutlichung der Bereiche der parasitiren und der Gegeninduktivitdt Lpar und Lgeg [66].

Die Induktivitat eines sogenannten Haarnadel-SQUIDs Lsq ldsst sich durch die Formel Lsq =
Lpart Lgeg ausdriicken, wobei Lpar die parasitare Induktivitat und Lgeg die Gegeninduktivitat
des SQUIDs ist (vgl. Abbildung 2-6). Beide genannten Induktivitdaten lassen sich in einen
geometrischen und einen kinetischen Induktivitatsanteil aufteilen. Die geometrische In-
duktivitat Lgeo lasst sich unter der Annahme abschatzen, dass das SQUID aus zwei koplana-

ren, supraleitenden Streifen der Lange I besteht [65, 67] und kann durch die Formel
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K(k
Lgeo = uo%-l (2.11)

ausgedriickt werden, wobei K das komplette elliptische Integral erster Art ist. K(k)/K(k")

lasst sich als

-1
&kl) = F In <2.1+\/k_°>l (2.12)
K(k) |m 1.\/k_c

mitk.=+v1- k> und k =5//(s + 2 wsq) beschreiben. Hierbei ist s die Schlitzbreite und wsq die
Streifenbreite des SQUIDs. Diese Formel gilt, solange 0,7 < k. < 1 giiltig ist. Der kinetische
Induktivitatsanteil kann unter Einbeziehung der London’schen Eindringtiefe AL und der Sup-

raleiter-Schichtdicke t durch die Formel

(2.13)

abgeschatzt werden [68]. Die Flache der Aufnehmerflache Ap wird ndaherungsweise tber
die AulenmaRe Dp und die Innenabmessung dp der Aufnehmerflache abgeschatzt: Ap =
dp - Dp. Die Induktivitat der Aufnehmerflache Lp kann durch die Formel

2 d, ) d,

Lp = —uyd, [In <5+—) +0,25] fuirl< — <10 (2.14)

n Wp Wp
approximiert werden, wobei wp die Breite der supraleitenden Aufnehmerflache ist [14].
Mithilfe dieser Formeln kdnnen effektive Flachen von Magnetometern berechnet und ma-

ximiert werden, um eine moglichst hohe Sensitivitat zu erreichen.

2.4.2 HTS-Korngrenzen-SQUIDs

Wegen der kurzen und anisotropen Koharenzlange von YBCO kdnnen in diesem Material
Josephson-Kontakte intrinsisch durch Korngrenzen erzeugt werden. Dabei wird der kriti-
sche Strom zwischen zwei YBCO-Bereichen mit unterschiedlicher Ausrichtung so stark re-
duziert, dass der Josephson-Effekt auftritt. Es ist keine kiinstliche Barriere aus Fremdmate-
rial erforderlich [43, 69]. Das erste SQUID, das durch einen Korngrenzenkontakt realisiert
wurde und gleichzeitig den Beweis erbrachte, dass es Korngrenzenkontakte in YBCO gibt,

wurde 1987 hergestellt [70].
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Korngrenzenkontakte zeigen unabhangig von ihrer Herstellungsart gemeinsame Trans-
porteigenschaften: Die Kennlinien der Kontakte zeigen bei Betriebstemperaturen von
Ts = 77,4 K RSJ-dhnliches Verhalten (aus dem Engl.: Resistively shunted junction), das dem
Steward-McCumber-Model unter Vernachlassigung der Kapazitat entspricht. Mit linear sin-
kender Temperatur steigt die kritische Stromdichte nahezu linear an, wahrend der Wider-
stand meist temperaturunabhangig ist. Das /.Rn-Produkt wird von der kritischen Strom-
dichte dominiert. Es gilt: ICRanco'5 [69] und es ist bei Temperaturen von T =4,2 K kleiner
als die Energieliicke [71]. Zudem zeigen alle Kontakte ein hohes 1/f-Rauschen durch /- und
Rn-Fluktuationen [72, 73]. Diese gemeinsamen Eigenschaften der Kontakte lassen auf einen
einheitlichen Transportmechanismus unabhangig von der Herstellungsart schlieen. Dieser
ist jedoch nicht abschlieRend geklart. Eine Theorie, die viele Phdnomene erklaren kann, ist
das 1991 entwickelte I1SJ-Model (aus dem Engl.: Intrinsically shunted junction) [74]. In die-
sem Model wird der Supraleitungsstrom durch direktes Tunneln transportiert. Zudem soll
es einen intrinsischen Shunt geben, der durch das Tunneln von Quasiteilchen in lokalisier-

ten Zustanden einer Isolationsschicht erzeugt wird [43].

In Abbildung 2-7 sind die beiden verbreitetsten Vertreter der Korngrenzenkontakte sche-
matisch dargestellt: Der bikristalline Korngrenzenkontakt und der Stufen-Korngrenzenkon-
takt, im Weiteren Stufenkontakt genannt. Eine detaillierte Ubersicht auch tiber die anderen

Kontaktarten kann in [43] eingesehen werden.
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Abbildung 2-7 Schematische Darstellung von YBCO-Schichten mit bikristalliner Korngrenze (links) und Stu-
fenkorngrenze (rechts); Korngrenzen jeweils in rot markiert.

Bikristalline Korngrenzenkontakte werden auf speziellen Substraten hergestellt. Sie zeich-
nen sich dadurch aus, dass sie aus zwei Einkristallen bestehen, die in einem definierten
Winkel gegeneinander verdreht sind. Die Grenzlinie zwischen den beiden Einkristallen ist
die Bikristall-Korngrenze. Wird YBCO darauf abgeschieden, Gbernimmt es die Korngrenze
des Substrates und nach Strukturierung der Schicht erhdlt man einen bikristallinen Korn-

grenzenkontakt. Kontakte dieser Art wurden erstmals 1990 auf Strontiumtitanat SrTiOs, im
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Folgenden STO genannt, 1991 auf Yttrium stabilisiertes Zirconiumdioxid und 1993 auf Mag-
nesiumoxid, MgO, im Folgenden MgO genannt, realisiert [75—77]. Der Stromtransport tber
die Korngrenze ist abhangig vom Korngrenzenwinkel [76, 78]. Sehr gute SQUIDs dieser Art
wurden von Faley et al. hergestellt. YBCO-SQUIDs auf 20°-STO-Bikristallsubstraten errei-
chen ein weiRes Rauschen von By = 3,5 fT/v/Hz beziehungsweise On=7,4 u(l)o/\/m gemes-
sen mit ac-bias-Elektronik und induktiv gekoppelt an einen Flusstransformer [79]. Die HTS-
Bikristall-SQUIDs des Leibniz-IPHT, wurden auf 30°-STO-Bikristallsubstraten hergestellt und
erreichten Spannungshiibe von Vpp=30uV-60puV und ein weilles Rauschen unter
Bn = 50 fT/+/Hz [9]. Ruffieux et al. berichteten von einem Haarnadel-SQUID auf 22,6°-STO-
Bikristallsubstraten, das gemessen mit ac-bias-Elektronik ein weiles Flussrauschen von
O = 2,6 u®o/v/Hz erreichte. Direkt gekoppelt an eine Aufnehmerfliche erreichten sie wei-
Res Rauschen von @y = 6,3 p®o/vHz beziehungsweise By = 44 fT/+/Hz [80].

Zur Herstellung eines Stufenkontaktes muss zunachst eine Stufe in das Substrat geatzt wer-
den. In einem Lithografieprozess wird eine Maske beispielsweise aus diamantdhnlichem
Kohlenstoff oder Fotolack auf das Substrat aufgetragen [81, 82]. Anschliefend wird das
Substrat mittels lonenstrahl- oder Nassatzen strukturiert. Wird YBCO auf der entstandenen
Stufe abgeschieden, bilden sich Korngrenzen an den Stufenkanten. Diese Kontaktart wurde
erstmals in den frihen 1990er-Jahren fiir verschiedene Substrate realisiert [81, 83, 84].
Wird STO als Substrat verwendet, zeigt sich: Fiir Stufenwinkel y < 40° zeigte sich kein gedn-
dertes Wachstum in YBCO und demnach keine Korngrenzen. Fiir Stufenwinkel y > 55° bil-
deten sich Korngrenzen mit einem Korngrenzenwinkel k = 90°. Stufenwinkel dazwischen
erzeugten YBCO-Schichten mit mehreren Korngrenzen des Winkels k = 90° [85]. Ein dhnli-
ches Verhalten zeigt sich auch bei Lanthanaluminat [86]. Wird MgO als Substrat verwendet,
wachst YBCO mit der c-Achse parallel zur lokalen Substratnormale [87—-89]. Dies ermdglicht
Korngrenzen im YBCO mit unterschiedlichen und vor allem einstellbaren Winkel. Erste
SQUIDs dieses Typs wurden ebenfalls in den friihen 1990er-Jahren gefertigt [87, 89, 90].
Heutzutage konnen HTS-Stufenkontakt-SQUIDs beispielsweise von der Commonwealth Sci-

entific and Industrial Research Organisation, kurz CSIRO, kommerziell erworben werden.
Sie garantieren je nach Bauart ein weiRes Feldrauschen von unter By = 500 fT/v/Hz bezie-
hungsweise unter By = 100 fT/+/Hz [91]. Faley et al. berichteten Gber Stufenkontakt-SQUIDs

mit einem weilRen Flussrauschen von @y = 10 p®o/vHz. Mit induktiver Kopplung an einen
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groRen Flusstransformer erreichten sie ein magnetisches Feldrauschen von By =5 fT/v/Hz

[92].

Uber einen langen Zeitraum wurden bevorzugt Bikristall-Korngrenzen-SQUIDs wegen ihrer
einfachen Herstellung, ihrer hohen Ausbeute und ihrer keinen Parameterstreuung verwen-
det [43, 69, 93]. Ein Problem stellen jedoch die verwendeten Substrate dar: Die Herstellung
von Substraten mit bikristallinen Korngrenzen sehr aufwendig, weswegen die Substrate in
der Regel nicht selbst hergestellt werden. Die Kosten fiir die Substrate sind hoch und eine
ausreichende Qualitat, um qualitativ hochwertige SQUIDs daraus zu fertigen, kann nicht
garantiert werden. Zudem verlaufen die Korngrenzen immer (iber das ganze Substrat, so-
dass unerwiinschte Korngrenzen in supraleitenden Strukturen wie beispielsweise der Auf-
nehmerflache oder den Zuleitungen auftreten. Die Korngrenzen erzeugende Struktur der
Stufenkontakte kann hingegen auf einen sehr kleinen Bereich begrenzt werden, was eine
hohe Designfreiheit bietet. Vor allem fir direkt gekoppelte Magnetometer mit SQUID und
Aufnehmerflache auf demselben Substrat ist das vorteilhaft. Zudem sind die Korngrenzen
erzeugenden Stufen selbst herstellbar, wodurch man Einfluss auf die geometrischen Eigen-
schaften der Stufe nehmen kann. Ein weiterer Vorteil ist ein hoherer Normalleitungswider-
stand im Vergleich zu Bikristall-Korngrenzen-SQUIDs [94]. In den letzten Jahren zeigte sich
auBBerdem, dass auch HTS-Stufenkontakte mit hoher Ausbeute und kleiner Parameterstreu-

ung reproduzierbar hergestellt werden kénnen [95, 96].

2.4.3 HTS-Schichten auf Magnesiumoxid

Wie bereits in Kapitel 2.2 dargelegt, ist YBCO ein Material mit einer komplexen Kristallstruk-
tur und schon kleine Strukturdefekte haben groRen Einfluss auf die supraleitenden Eigen-
schaften. Daher ist die Substratwahl fir die Abscheidung von YBCO-Diinnschichten ent-
scheidend. Wichtig sind moglichst dhnliche Gitterkonstanten in a- und b-Richtung, ein ahn-
licher thermische Expansionskoeffizient und keine chemische Interaktion an den Grenzfla-
chen [38]. Als hervorragendes Material fir die Abscheidung von YBCO stellte sich STO her-
aus. Aus den im vorherigen Kapitel erlauterten Griinden wird jedoch MgO als Substrat ver-

wendet.

MgO hat einen dhnlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten wie YBCO [97]. Es zeigten
sich jedoch frih Nachteile beim Abscheiden von YBCO-Diinnschichten auf MgO. Die YBCO-

Schichten haben niedrigere kritische Temperaturen und niedrigere kritische Stromdichten
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als vergleichbare YBCO-Schichten auf STO [22, 98]. In den folgenden Jahren wurden zwei
Hauptursachen dafiir identifiziert: zum einen die groRBe Fehlanpassung der Gitterkonstan-
ten von MgO (a = b = 4,21 A) zu den a- und b-Achsen von YBCO (a = 3,82 Aund b = 3,89 A).
Sie flihrt zu Verspannungen, die wiederum zu einem gestorten Aufwachsen fiihren kénnen,
bei dem das YBCO partiell um 45° zum MgO-Gitter verdreht ist [22, 99]. An den Grenzfla-
chen dieser und der normal wachsenden Kérner werden die supraleitenden Eigenschaften
der Schicht eingeschrankt [98, 100]. Zum anderen ist MgO hygroskopisch und tendiert
dazu, durch Lithografie- und Umwelteinfllisse zu degradieren [100—102]. Das Substrat wird
uneben und es kommt auch in diesem Fall zu YBCO-Wachstum, das partiell um 45° in Bezug
auf das MgO-Gitter verdreht ist, wodurch eine groRe Parameterspanne und eine Ver-

schlechterung der supraleitenden Eigenschaften erklart werden kann [103].

Um der Degradierung des Substrats und den dadurch entstehenden Problemen entgegen-
zuwirken, wurden verschiedene Varianten der Substratvorbehandlung untersucht: vorhe-
riges Ausheizen [84, 104] oder chemisches und mechanisches Polieren [88, 104]. Auch eine
Voruntersuchung der Substrate mit optischer Mikroskopie und eine Aussonderung derer
mit den schlimmsten Verschmutzungen wurde vorgeschlagen [99]. Du et. al. zeigten, dass
die nitzlichste Vorbehandlung des MgO-Substrats eine Reinigung mittels lonenstrahlat-
zens bei niedrigen lonenstrahlenergien ist [101, 102]. Parallel zu der Forschung beziiglich
der Vorbehandlung der Substrate wurden Pufferschichten untersucht, um die Gitterfehl-
anpassung zu Uberwinden. Generelle Anforderungen an Pufferschichten fir YBCO sind:
chemische und strukturelle Ahnlichkeit zu YBCO oder Materialien mit dhnlichen Gitterpa-
rametern [38]. Bereits 1992 wurden SQUIDs auf der Basis von Stufenkontakten mit MgO
als Pufferschicht gefertigt [87]. Vor allem STO zeigte sich als guter Kandidat fiir eine Puffer-
schicht, da es die Oberflachenrauheit des MgOs, entstanden durch Kontamination, aus-
gleicht und die Interaktion zwischen MgO und YBCO unterdriickt [98, 105]. 1996 zeigten
Boffa et. al., dass eine Pufferschicht aus STO eine Vorbehandlung des MgO-Substrats obso-
let macht, die Gitteranpassung verbessert und gute strukturelle und supraleitende Eigen-
schaften hervorbringt [106]. Zehn Jahre spater berichteten Faley et. al. von einem Zwei-
Pufferschichten-System [100]. Die erste sollte ahnlich der Natriumchlorid-Struktur von
MgO sein und als Keimschicht dienen. Die zweite eine moglichst kleine Gitterfehlanpassung

zu YBCO haben und als Kontaminationsbarriere fungieren. Faley setzte zunachst auf
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BZO/STO/YBCO-Schichtsysteme, mit Bariumzirkonat, spater auf YBCO/STO/YBCO-Schicht-
systeme, abgeschieden mittels Magnetron-Kathodenzerstaubung. Bei Letzteren wird die
erste YBCO-Schicht so abgeschieden, dass sie nicht supraleitend wird und ausschlielich als
Keimschicht fungiert. Aus dem YBCO/STO/YBCO-Schichtsystem wurden SQUIDs auf Basis
von Stufenkontakten hergestellt. Es zeigten sich weder Risse noch ein um 45°-verdrehtes
Wachstum. Die c-Achse der zweiten YBCO-Schicht ordnete sich dennoch senkrecht zur lo-
kalen Substratnormale des MgO-Substrates an. Das SQUID zeigte in Verbindung mit einem

Flusstransformer hervorragende Ergebnisse [92, 97, 107].

2.4.4 Rauschen in HTS-SQUIDs

Das Rauschen von SQUIDs lasst sich in zwei Kategorien einteilen: das weille Rauschen und
das farbige Rauschen. Das weille Rauschen ist frequenzunabhangig und tritt bis zu einer
gewissen Knick-Frequenz auf. Bei niedrigeren Frequenzen ist das frequenzabhangige far-

bige Rauschen dominant.

Das weille Rauschen entsteht durch thermische Fluktuation. An einem resistiven Shunt ent-
steht ein Stromrauschen, dessen Spektraldichte Si(f) mit der Nyquist-Johnson-Formel
S,(f) =4 kgT/Ry beschreibbar ist [11]. Dieses Rauschen fiihrt zu einer Verrundung der
Strom-Spannungs-Kennlinien und somit zu einer Verringerung des kritischen Stromes. Das
Nyquist-Rauschen verursacht ein weiles Rauschen im SQUID mit der Spektraldichte Sv(f).
Mithilfe der Transferfunktion Vg kann es in ein dquivalentes Flussrauschen mit der Spekt-
raldichte Sg(f) mit Sg(f) =SV(f)/V§D Uberfihrt werden. Um das Rauschen unabhéangig von
der Induktivitat zu beschreiben, wird oftmals die Rauschenergie £(f) mit £(f) =S¢ (f)/2Lsq
angegeben [59]. Fir HTS-SQUIDs ergibt sich unter der Annahme f.= L= 1 eine Rau-
schenergie von €(f)=4 kg T®,/ I.R,. Eine detaillierte Ubersicht inklusive Herleitungen kann

in [14] eingesehen werden.

Farbiges Rauschen, auch 1/f-Rauschen, ist frequenzabhdngig und tritt unterhalb einer be-
stimmten Frequenz, der sogenannten Knick-Frequenz oder Cutoff-Frequenz f, auf. Es hat
einen Verlauf von 1/f* mit a = 1-2 und ist in HTS-Bauelementen dominanter als in LTS-Bau-
elementen. Es hat zwei Hauptursachen: /.- und Rn-Fluktuationen und Flussschlauchbewe-

gung [14, 43].
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Die I- und Rn-Fluktuationen entstehen wahrend des Tunnelprozesses an der Barriere des
Josephson-Kontakts [43]. Normalleitende Ladungstrdager werden in lokalisierten Zustanden
der Barriere gefangen und wieder losgelassen. Dadurch entstehen lokale Schwankungen
der Barrierenhdhe und Fluktuationen der kritischen Stromdichte. Dies erzeugt Telegrafen-
rauschen mit einem 1/f-Verlauf. Da HTS-SQUID-Barrieren eine Vielzahl dieser Zustande auf-
weisen, sind die 1/f-Anteile durch Fluktuationen sehr groRR. Rn-Fluktuationen kénnen auf-
grund der kleinen Spannungen, bei denen SQUIDs betrieben werden, meist vernachlassigt
werden [14, 43, 74]. I-Fluktuationen lassen sich in zwei Unterarten aufteilen: die soge-
nannten in-phase- und die out-of-phase-Fluktuationen. Bei Ersteren fluktuieren die kriti-
schen Strome der beiden Josephson-Kontakte gleichlaufig und erzeugen so eine Spannung
am SQUID. Bei Letzteren fluktuieren die kritischen Stréme gegenlaufig und erzeugen einen
Strom beziehungsweise einen Fluss im SQUID [43]. Man kann das 1/f-Rauschen durch eine
geeignete Ausleseelektronik unterdriicken. Generell werden diese ac-bias- oder bias-rever-
sal-Elektronik genannt. Sie speisen das SQUID statt mit einem Gleichstrom mit einem hoch-
frequenten Wechselstrom. Die Frequenz des Wechselstromes muss dabei héher als die 1/f-
Knick-Frequenz beim Betrieb mit einer normalen dc-bias-Elektronik liegen. In Kombination
mit einem zusatzlichen eingespeisten Fluss kdnnen so sowohl in-phase- als auch out-of-
phase-Fluktuationen unterdriickt werden [108]. Fir HTS-SQUIDs wurde dies bereits in den
frihen 1990er-Jahren etabliert und ist bis heute ein wichtiger Bestandteil fiir SQUID-An-

wendungen [109-111].

Flussschlauchbewegung ist die zweite Hauptursache fir 1/f-Rauschen in HTS-SQUIDs.
Flussschldauche kdnnen an Haftzentren, sogenannten Pinning-Zentren, fixiert sein, die bei-
spielsweise durch Defekte in der Struktur hervorgerufen werden kdénnen. Ist die thermische
Energie hinreichend grol3, konnen die Flussschldauche die Haftzentren verlassen, zwischen
benachbarten Haftzentren hin- und herspringen und erzeugen ein Telegrafenrauschen
[112]. Flussschlauche kdnnen in verschiedenen Situationen in den Supraleiter eindringen.
Eine Moglichkeit ist beim Einkiihlen in einem statischen Magnetfeld Bop. Die Flussschlauche
haben eine Dichte ng von ng = By/®, und bezlglich diinner YBCO-Schichten wéchst das
Flussrauschen linear mit dem duReren Magnetfeld an, was auf unkorrelierte Bewegung
schlieBen lasst. Das Flussrauschen von Dlnnschicht-Bauelementen aus YBCO kann andere

und unterschiedliche Verhalten aufweisen, was auf unterschiedliche Geometrien oder in-
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homogene Verteilung der Haftzentren zurlickgefuhrt wird [14, 113—-115]. Unterhalb der kri-
tischen Temperatur kdnnen Flussschlauche an den Kanten der Strukturen eintreten [116].
Eine Gegenmallinahme ist die Fabrikation von moglichst steilen Strukturkanten. Auch bei
hinreichend guter Schirmung kénnen Flussschlauche eindringen. Beispielsweise durch
Strome in metallischen Teilen in unmittelbarere Nahe des SQUIDs, die durch thermische
Gradienten erzeugt werden. Eine Gegenmalinahme ist langsames Einklhlen vor der Mes-
sung. Bei nicht ausreichender Schirmung kdnnen Flussschlduche durch zeitlich veranderli-
che Magnetfelder, beispielsweise durch Bewegung im Erdmagnetfeld, eintreten. Zudem
gibt es die Theorie, dass auch bei einem Einklihlen im magnetischen Nullfeld Flussschlauch-
Entstehung moglich ist. Experimentell konnte dies bislang nicht bestatigt werden [14, 43,

112,117, 118].

Aufgrund der verhaltnismaRig hohen Betriebstemperaturen und den damit verbundenen
hohen thermischen Energien ist dieses Phanomen fir HTS-SQUIDs erheblicher als fiir LTS-
SQUIDs [14]. Im Laufe der Zeit wurden zwei Grundprinzipien entdeckt und erforscht, die
das 1/f-Rauschen durch Flussschlauchbewegung vermindern: Das Verhindern der Bewe-

gung von Flussschlauchen und das Verhindern des Eintretens von Flussschlauchen.

Fiir das Verhindern von Flussschlauchbewegung an Haftzentren muss die Pinning-Energie
grofler als die thermische Energie sein. YBCO besitzt eine hohe Anzahl von intrinsischen
Haftzentren, die mit der Schichtqualitdt in Verbindung stehen. Besitzen YBCO-Schichten
viele intrinsische Haftzentren und zugleich hohe kritische Stromdichten, kann ein niedriges
Rauschen im niederfrequenten Bereich ermoglicht werden [119-121]. Um kiinstliches Pin-
ning hervorzurufen und so das 1/f-Rauschen noch starker zu beeinflussen, wurden ver-
schiedene Moglichkeiten getestet: Der Beschuss mit Protonen oder lonen [113, 121, 121,
122], der Einbau von intrinsischen Storstellen wie Locher oder Stufen [123-126], der Einbau
von Fremdatomen wie beispielsweise Gold, Silber oder Praseodym [127-131] und der Ein-
bau von Fremdmaterial wie beispielsweise Bariumzirkonat oder Eisen(lll)-Oxid [132—-135].
Wahrend die meisten Implementierungen von Fremdatomen und Fremdmaterialien an
diinnen Schichten und mithilfe der Betrachtung der kritischen Stromdichte untersucht wur-
den, entwickelten Katzer et al. Gradiometer aus YBCO, die partiell Gold-Nanopartikel ent-

hielten. Sie konnten zeigen, dass der Einbau von Gold-Nanopartikeln in die YBCO-Schichten

27



Physikalische Grundlagen

das 1/f-Rauschen der Gradiometer signifikant verringert und gaben als Grund die veran-
derte Struktur von YBCO in der direkten Umgebung der Gold-Nanopartikel und ein dadurch

verstarktes Pinning an [131].

Verhinderung des Eintretens der Flussschldauche lasst sich durch die geometrische Verrin-
gerung der supraleitenden Strukturen erreichen. Werden supraleitende Strukturen hinrei-
chend schmal entworfen, ist es fiir die Flussschldauche energetisch unglinstig einzudringen.
Die entsprechende Bahnbreite wg ist abhdngig vom statischen Einkiihlfeld Bo. Es gilt
wg < n (@y/By)"?, wobei n theorieabhiangig ist [136, 137]. Danstker et. al. zeigten 1996,
dass sie mit einer Verringerung der supraleitenden Strukturen das 1/f-Rauschen beif=1 Hz
um zwei GroRenordnungen verringern konnten und dass es ein Grenzmagnetfeld Bg
mit Bg = ®,/2wg? gibt, bis zudem die Bahnbreite der supraleitenden Strukturen irrelevant
ist. Zudem hoben sie die Bedeutung der Kantenqualitat der supraleitenden Strukturen her-
vor [138]. 1997 wurde gezeigt, dass Washer-SQUIDs mit Lochern oder Schlitzen in der
Washer-Flache das 1/f-Rauschen signifikant verringern [139]. Zunachst wurde angenom-
men, dass Schlitze in der Aufnehmerflache eines direkt gekoppelten Magnetometers auf-
grund des hohen Induktivitatsunterschiedes keinen Einfluss auf das 1/f-Rauschen eines
SQUID-Bauelements haben [138]. Dies konnte in den folgenden Jahren widerlegt werden
[140-142]. Auch das Rauschverhalten von Vielschicht-Bauelemente kann durch das Ein-
bringen von Schlitzen verbessert werden [143, 144]. Eine weitere Methode, um das 1/f-
Rauschen zu verringern, ist das Einbringen von Flussdammen in die Strukturen oder ver-
schiedene Varianten des aktiven Aufhebens des duReren Magnetfeldes [117, 145-147]. Die
Verringerung der supraleitenden Linienbreite gilt jedoch als praktikabelste und effektivste

Methode, um das 1/f-Rauschen durch Flussschlauchbewegung zu vermindern [14, 43].

2.4.5 Optimierung von realen HTS-SQUIDs

Um die Sensitivitat eines SQUID-Magnetometers zu steigern, ist es essenziell, die effektive
Flache Aefr zu maximieren. Einerseits ist sie ein Mal3 fiir den in das SQUID eingekoppelten
Fluss durch ein externes Magnetfeld. Andererseits ist sie der entscheidende Faktor, um das
magnetische Flussrauschen On(f) = So2in magnetisches Feldrauschen Bn(f) = Ss'/? zu wan-
deln: By(f) = Oy (f) /Acg- Die effektive Flache hangt von Induktivitdt und Flache von SQUID

beziehungsweise Aufnehmerflache ab. Sie kann durch Maximierung des Quotienten

28



Physikalische Grundlagen

Q = Ap/Lp und somit durch entsprechende Wahl von Induktivitdt Lp und Flache Ap der Auf-

nehmerflache gesteuert werden (vgl. Kapitel 2.4.1).

Dem gegenliber steht der SQUID-Parameter i mit B =I.- Lsq/ @, fiir den B~ 1 gelten soll.
In diesem Fall wird ein optimales Rauschverhalten erreicht [43, 59]. Der SQUID-Parameter
|dsst sich Uber den kritischen Strom /. und die SQUID-Induktivitat Lsq beeinflussen. Der kri-
tische Strom kann Uber die Breite der Josephson-Kontakte wik gesteuert werden, die In-
duktivitat maligeblich lber die geometrischen Ausmale, aber auch Uber die Schichtdicke
und die London’sche Eindringtiefe. Die Induktivitat sollte mdglichst klein sein, um einen
moglichst groBen Spannungshub und ein moglichst geringes Flussrauschen zu garantieren
[148, 149]. Wahlt man eine kleine SQUID-Induktivitdat und maximiert zugleich die effektive
Flache und damit unweigerlich die Induktivitat der Aufnehmerflache, kann ein zu grolRer
Induktivitatsunterschied die Kopplung zwischen Aufnehmerflache und SQUID verschlech-

tern.

Auch vonseiten des Nyquist-Rauschens bestehen Einschrankungen. Fir den Rauschpara-
meter I muss gelten I =2ntkg T/1,@, < 1. Dies garantiert, dass die thermische Energie klei-
ner als die Josephson-Kopplung ist. Der minimale kritische Strom, den ein SQUID haben
muss, um den thermischen Rauschstrom ln mit Iy,= I, =21 kg T/ @, zu Ubertreffen, lasst
sich so berechnen. Fiir eine Betriebstemperatur von Tg = 77,4 K gilt /. > 3,2 YA [14]. Zudem
kann man mithilfe des Nyquist-Rauschens die maximale Induktivitat eines SQUIDs abschat-
zen. Die magnetische Energie pro Flussquant muss groRer als die thermische Energie sein.
Es folgt @3 /2Lsq > 2mtks T und dadurch eine maximale SQUID-Induktivitit von Lsq = 319 pH
fur Te = 77,4 K [43].

Langjahrige Forschung im Bereich der Hochtemperatursupraleitung zeigte zudem, dass

hohe IcRn-Produkte erstrebenswert sind. Das IcRn-Produkt tragt durch die Abhangigkeit

4 IR
Vop=7"" —
Oy 1+,

(2.15)

kgTL
2 B sSQ
exp <-3,57n —2>

0
zu einem grof3en Spannungshub Vpp bei [148]. Des Weiteren konnten Koelle et. al. zeigen,
dass fir die Rauschenergie g(f) gilt: (f)~ 1/I.Rn [43]. All diese Faktoren missen beim Konzi-
pieren und Optimieren von dc-SQUID-Magnetometern beachtet werden. Unter Umstan-

den missen Kompromisse fiir das jeweilige Anwendungsfeld gefunden werden.
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2.4.6 Ausleseelektronik fiir HTS-SQUIDs

Wie in Kapitel 2.4 erlautert, ist die Fluss-Spannungs-Kennlinie periodisch und nicht linear.
Eine Ausleseelektronik zur Linearisierung der Kennlinie ist daher n6tig. Eine Moglichkeit das
zu realisieren, bietet der FLL-Modus (aus dem Engl.: Flux-locked loop) dargestellt in Abbil-
dung 2-8. Die Spannung Uber dem SQUID wird gemessen, verstarkt, integriert und Uber
einen Feedback-Widerstand Rs, und eine Feedback-Spule mit der Kopplung Ms, zuriick in
das SQUID gespeist. Der zuriickgekoppelte Fluss @ treibt das SQUID zurick zum Ausgangs-
punkt, dem sogenannten Arbeitspunkt, und linearisiert so die Kennlinie. Das ausgegebene
Spannungssignal der Elektronik ist somit linear und abhangig vom duReren Magnetfluss.
Das gesamte Flussrauschen ist demnach nicht nur vom intrinsischen Flussrauschen des
SQUIDs beziehungsweise des Magnetometers, sondern auch von Spannungs- und Strom-
rauschen der Ausleseelektronik bestimmt, die moglichst gering gehalten werden sollte [14,

58, 150].

Vorverstirker Integrator

")

Dent | J' u
J: D [ Feedbackc

Schalter

Abbildung 2-8 Schematische Darstellung einer FLL-Schaltung mit Vorverstarker, Integrator und Feedback-
Schleife mit Feedback-Schalter, Feedback-Widerstand R und Feedback-Spule mit Kopplung Ms.

2.5 TEM-Methode fiir die geophysikalische Exploration

Die Detektion von Bodenschatzen durch geophysikalische Explorationsmethoden kann an-
gewendet werden, wenn sich das Targetmaterial in seinen physikalischen Eigenschaften
hinreichend von seinem Umgebungsmaterial unterscheidet, beispielsweise bezliglich der

elektrischen Leitfahigkeit, wie es in der TEM-Methode genutzt wird.

Die schematische Darstellung eines TEM-Aufbaus ist in Abbildung 2-9 zu sehen. Durch eine
Transmissionsspule auf der Erdoberflache flieRt ein elektrischer Strom, der von einem au-
Rerhalb der Spule platzierten Generator gespeist wird und ein primares Magnetfeld indu-
ziert. Wird dieser Strom abrupt abgeschaltet, entstehen nach der Lenz’schen Regel Wirbel-

strome, die im Erduntergrund nach unten und seitwarts diffundieren und wegen ihrer Form
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smoke rings genannt werden [151]. Die Ausbreitungsgeschwindigkeit hdngt von Grofe,
Form und vor allem Leitfahigkeit der geophysikalischen Strukturen im Untergrund ab. Die
Wirbelstrome erzeugen ein sekundares Magnetfeld mit einer Feldstarke von einigen Piko-
tesla, dessen abklingende Amplitude an der Erdoberflaiche gemessen werden kann. Die
Messung erfolgt, wahrend der Strom in der Transmitterspule abgeschaltet ist und die
Dauer, Uber die das abklingende Signal gemessen wird, liegt zwischen einigen Millisekun-
den und einigen Sekunden abhangig von der Leitfahigkeit und der Tiefe des Targets. Nach
der Detektion wird der Vorgang mit geandertem Vorzeichen des Stromes in der Transmit-
terspule wiederholt. Die Messergebnisse der einzelnen Zyklen werden gemittelt. Die Bipo-
laritat in Kombination mit der Mittelung wird Stacking genannt und ist eine etablierte Me-
thode, um die Signalqualitat zu verbessern und den Offset des Sensorsignals zu eliminieren.
Die gemessenen Daten werden mit entsprechenden Algorithmen analysiert und invertiert
und kénnen so ein Abbild der Leitfahigkeitsverteilung im Untergrund erzeugen und das Tar-

get lokalisieren [4, 6, 9, 152]. Fir einen detaillierten Einblick wird auf [3] verwiesen.

Wirbelstrome

Abbildung 2-9 Schematische Darstellung der Exploration mittels TEM-Methode mit Transmittergenerator
und -spule, Wirbelstrémen (pink), Sensor, Sensorelektronik und computergestiitzter Auswertung.

Die wichtigste Voraussetzung fiir den Sensor im Rahmen der TEM-Exploration ist eine mog-
lichst hohe Sensitivitat. Sie wird durch das intrinsische Sensorrauschen, Elektronikrauschen
und zivilisatorischen Rauschen limitiert und bestimmt das Signal-Rausch-Verhaltnis. Damit
begrenzt sie die maximale Detektionstiefe und bestimmt die Anzahl der Stacking-Zyklen
und somit den zeitlichen und finanziellen Aufwand einer Messkampagne. Zudem ermaogli-
chen sensitive Sensoren die Messung von leitfahigen geologischen Strukturen unter leitfa-
higen Uberlagerungen. Diese Notwendigkeit besteht, da viele oberflichennahe Reservoire
bereits abgebaut sind [4, 8, 9, 153, 154].
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Als Sensoren konnen Induktionsspulen, Fluxgate-Magnetometer oder HTS- und LTS-SQUIDs
verwendet werden. SQUIDs zeigen dabei die groRten Vorteile: Im Vergleich zu Induktions-
spulen messen sie direkt das Magnetfeld und nicht dessen Ableitung. Im Vergleich zu
Fluxgates zeigen sie ein deutlich geringeres Rauschen [4-9]. Beim Vergleich von HTS- und
LTS-SQUIDs wird deutlich, dass LTS-SQUIDs zwar eine bessere Feldsensitivitat haben, ho-
here Spannungshiibe erreichen und weniger storanfallig flr Flussspriinge sind, jedoch mit
flissigem Helium gekiihlt werden missen. Das ist teuer und sorgt fiir eine komplizierte und
herausfordernde Handhabung im Feld. HTS-SQUIDs kénnen hingegen mit fllissigem Stick-
stoff gekiihlt werden, was eine leichtere Handhabung und geringere KihImittelkosten er-
moglicht und die Moglichkeit bietet, kleinere und kompaktere Kryostate zu konstruieren

[7-9, 153].

Das Leibniz-IPHT hat in Zusammenarbeit mit der supracon AG ein TEM-System mit HTS-
SQUIDs als Sensoren entwickelt. Uber einen langen Zeitraum wurden Flip-Chip-Magneto-
metern auf Basis von bikristallinen Korngrenzen-SQUIDs dafiir verwendet. Die vorliegende
Dissertation hat das Ziel, direkt gekoppelte HTS-Magnetometer auf der Basis von Stufen-
kontakten fiir diese TEM-Systeme zu entwickeln, zu erforschen und zur Einsatzreife zu brin-
gen. Die Magnetometer brauchen eine hohe Sensitivitat, hohe Spannungshiibe und ein
niedriges Rauschen, vor allem im niederfrequenten Bereich. Zudem miissen sie ein stabiles

Langzeitverhalten aufweisen [4, 6, 9, 152].
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3 Dunnschichttechnologie und experimentelle Aufbauten

In diesem Kapitel soll auf den Fabrikationsprozess und die verschiedenen Messmethoden,

die in der vorliegenden Arbeit verwendet wurden, eingegangen werden.

3.1 Diinnschichttechnologie

Diinnschichttechnologie befasst sich mit der Herstellung und Strukturierung von diinnen
Schichten mit Schichtdicken bis zu einigen Mikrometern. Es ist ein Uberbegriff fiir verschie-
dene Beschichtungstechniken sowie fir strukturierende Verfahren. Fiir die Herstellung der
Magnetometer wurden verschiedene Diinnschichttechnologien genutzt, die im Reinraum

des Leibniz-IPHT durchgefiihrt wurden.

3.1.1 Gepulste Laserablation

Das Kernstiick des Magnetometers bildet die supraleitende Funktionsschicht. Deren Ab-
scheidung erfolgt mittels gepulster Laserablation. Sie gehort zu den Prozessen der physika-
lischen Gasphasenabscheidung und ist eine bewdhrte Beschichtungsmethode fiir Hoch-
temperatursupraleiter, Polymere, Verbundhalbleiter und ferromagnetische Oxidmateria-
len [38, 155]. Der schematische Aufbau eines Laserablationssystems ist in Abbildung 3-1

dargestellt.

Excimerlaser

Sauerstoffversorgung Ae248
= nm

Heizer Fokuslinse

[ )
Substrat

Plasma-

Rezipient

Rotationsmotor

Abbildung 3-1 Schematischer Aufbau einer Laserablationsanlage mit Excimerlaser, optischem Weg und La-
serstrahl (zur Verdeutlichung in orange) und mit Rezipient, Sauerstoffversorgung, Target, Rotationsmotor,
Plasmafackel, Heizer und Substrat. Pumpentrakt in dieser Darstellung unter der Anlage.
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Das System besteht aus einem Laser mit angeschlossenem Strahlengang und dem Be-
schichtungsrezipienten mit entsprechendem Pumpentrakt. Im Beschichtungsrezipienten
befinden sich ein Target des abzuscheidenden Materials und parallel dazu angeordnet ein

Substrathalter mit Heizvorrichtung.

Als Laser wird ein Krypton-Fluor-Excimerlaser der Firma Coherent verwendet. Er erzeugt
einen gepulsten Laserstrahl der Wellenlange A = 248 nm mit einer Pulsdauer von tp = 20 ns
und erreicht eine maximale Pulsenergie von Ep =750 mJ, eine maximale Leistungvon
Ppmax=7,5W und eine maximale Pulsfrequenz von fp=10Hz. Der an den Laser
angeschlossene optische Weg besteht aus einer Blende und einer Linse, um den
inhomogenen Teil des Laserstrahls herauszufiltern und den Laserstrahl auf das Target zu
kollimieren [156]. Spiegel werden verwendet, wenn der Strahl umgelenkt werden muss.

Der Laserstrahl wird tber ein Quarzfenster in die Beschichtungsrezipienten geleitet.

Am Rezipienten sind eine Vorvakuumpumpe und eine Turbomolekularpumpe angeschlos-
sen, um im Rezipienten ein Hochvakuum erzeugen zu kénnen. Zudem gibt es einen Gasein-
lass fiir Sauerstoff. Im Beschichtungsrezipienten sind die Targets auf Halterungen fixiert,
die in einem Target-Karussell befestigt sind. Target-Karussell und Target-Halterung sind mit
einem externen Motor verbunden. Der Motor sorgt wahrend der Beschichtung fir eine
Drehung des Targets und ermoglicht so einem homogenen Abtrag. Das Target-Karussell
ermoglicht es, wahrend des Beschichtungsprozesses zwischen verschiedenen Targets zu
wechseln und somit eine in situ Beschichtung von mehrlagigen Schichtsystemen durchzu-
fihren. Parallel zur Targetoberflache ist der Substrathalter befestigt, der zugleich als Sub-
stratheizer dient. Er besteht aus einer glatten Oberflache, auf der das Substrat befestigt
wird und einem Heizdraht im Inneren, der die Heizeroberflache und somit das Substrat
elektrisch heizt. Der Heizer kann in drei Richtungen bewegt und zudem um die eigene Achse
gedreht werden. Laserablationsanlagen verfligen zudem (iber mehrere Fenster, die eine

optische Justierung von Target und Heizer ermoglichen.

Um den Beschichtungsprozess zu beschreiben kann dieser in die drei Phasen der physikali-
schen Gasphasenabscheidung unterteilt werden. Zunachst muss das abzuscheidende Ma-
terial in die Gasphase lberfihrt werden: Trifft der Laserpuls auf das YBCO-Target, intera-
gieren die Photonen aufgrund der kurzen Wellenlange nur mit den Elektronen des Targets.

Durch die Photonen-Elektronen-Wechselwirkung wird die Oberfliche des Targets kurz
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stark und lokal erhitzt. Wegen der hohen Energiedichte und der kurzen Pulsdauer kann der
Photonenimpuls nicht in das Innere des Targets geleitet beziehungsweise von der Umge-
bung ausgeglichen werden. Das oberflaichennahe Material zerfallt im thermischen Nicht-

Gleichgewicht in seine Komponenten [38, 156, 157].

Als Nachstes folgt der Transport des abzuscheidenden Materials vom Target vom Substrat:
Unmittelbar vor dem Target bildet sich eine dichte Schicht, deren Partikel durch den Laser
geheizt und beschleunigt werden [38, 155]. In ihr kollidieren lonen und Atome und erzeu-
gen so nach Ende des Laserpulses eine stark gerichtete Plasmafackel. Sie Gbernimmt den
Transport des abzuscheidenden Materials zum Substrat, ist keulenférmig und besteht aus
den einzelnen Atomen des Targets, ihren teilweise angeregten lonen, Molekilen, Monooxi-
den, atomaren Clustern und energiereichen Elektronen [155, 158—-160]. Ihre Ausdehnung
ist abhangig von der Laserenergiedichte und dem Sauerstoffdruck wahrend der Beschich-
tung. Die energiereichen Partikel der Fackel wechselwirken mit dem Umgebungsgas und
regen dieses an. Dadurch entstehen optische Ubergidnge und die Plasmafackel leuchtet

[156-158, 161].

Zuletzt erfolgt die Kondensation des abzuscheidenden Materials auf dem Substrat: Die Par-
tikel, die auf das geheizte und in der Regel einkristalline Substrat treffen, nutzen die Energie
der heiBen Oberflache, um favorisierte Gitterplatze zu besetzen. Das Material kristallisiert,
wahrend es beschichtet wird. Abhangig von der eingestellten Oberflachentemperatur des

Substrats entstehen amorphe, polykristalline oder einkristalline Schichten [14, 155, 156].

Eine auf diese Weise beschichtete YBCO-Schicht liegt in einer tetragonalen und sauerstoff-
verarmten Phase vor und ist nicht supraleitend. Deshalb muss nach der Beschichtung eine
Sauerstoffbeladung ermdoglicht werden. Dafiir wird der Sauerstoffgehalt im Beschichtungs-
rezipienten erhoht und die Schicht in dieser Atmosphare mit einer bestimmten Rate abge-
kiihlt. Wahrend der Abkiihlung erfolgt der Phasenilibergang in die supraleitende ortho-
rhombische Phase. [14, 156, 162].

Die fiir die supraleitenden und morphologischen Eigenschaften der entstehenden Schicht
ausschlaggebenden Beschichtungsparameter sind: Substrattemperatur beziehungsweise
Beschichtungstemperatur, Target-Substrat-Abstand, Sauerstoffdruck, Laserparameter wie

Laserenergiedichte, LaserspotgroRe und Pulsfrequenz und Zusammensetzung und Dichte
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des Targets. Seit der Verwendung der Laserablation fir die Abscheidung von YBCO-Schich-
ten wurden viele Studien durchgefiihrt, in denen die Einfllsse der Beschichtungsparameter
auf die kritischen Temperaturen und die kritischen Stromdichten der entstandenen Schich-
ten untersucht wurden. Ein Vergleich der in der Literatur verfligbaren Studien zeigt, dass
fur verschiedene Laserablationssysteme, verschiedene optimale Parameter gefunden wur-
den. Zudem zeigt sich, dass die Parameter stark voneinander abhangen und sich die opti-
malen Beschichtungsparameter mit der Zeit durch Alterungseffekte wie beispielsweise

Kontamination des Einkoppelfensters verandern kénnen [156, 163-167].

Der groRte Nachteil der Schichtabscheidung mittels gepulster Laserablation sind soge-
nannte Dropletts. Das sind Cluster des Targetmaterials, die wahrend der Beschichtung ent-
stehen und sich auf oder innerhalb der Schicht anlagern kénnen. Wirksame Gegenmalinah-
men sind die Verwendung eines Targets mit hoher Dichte und das Polieren des Targets vor
der Beschichtung [160, 161, 168, 169]. Auch Ausscheidungen von liberreprasentiertem Ma-
terial kénnen sich als Inseln im stéchiometrischen Film bilden. Meist handelt es sich um
Kupferoxid-Ausscheidungen, da Yttrium und Barium zur Evaporation tendieren. Die Anzahl
der Ausscheidungen kann durch die Substrattemperatur und die Positionierung des Sub-
strats in Bezug auf das Target reguliert werden [156, 169]. Weitere Nachteile der Laserabla-
tion sind die beschrankte Beschichtungsflache und die bereits erwahnten Alterung, die sich
negativ auf die Reproduzierbarkeit auswirken kann [14, 38, 155, 156]. Ein groRer Vorteil
der Laserablation besteht in dem stdéchiometrischen Ubertrag des Targetmaterials in eine
einkristalline Schicht, der unabhangig von Partialdampfdriicken und Schmelztemperaturen
der einzelnen Komponenten ist. Sie ermoglicht zudem die Entkopplung von Beschichtungs-
rezipient und Energiequelle, in diesem Fall der Excimerlaser. Dadurch wird die Energie-
guelle vor Kontamination geschiitzt und die Schichtabscheidung bei hohem Druck in Sau-
erstoffatmosphare ermoglicht. Die Targets sind vergleichsweise glinstig, die Abscheidera-
ten hoch und Laserablationssysteme mit kleinen Rezipienten erméglichen kurze Abpump-
zeiten. Ein fur die vorliegende Arbeit essenzieller Vorteil ist die Moglichkeit, in situ Schicht-
systeme herzustellen. Ein Target-Karussell ermoglicht die Beschichtung von verschiedenen

Materialien nacheinander innerhalb eines Beschichtungsprozesses [14, 38, 155, 169].
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3.1.2 Weitere Beschichtungsverfahren

Neben der Laserablation werden in der vorliegenden Arbeit weitere Beschichtungsverfah-
ren wie Kathodenzerstaubung, Verdampfen und Atomlagenabscheidung verwendet. Diese
Prozesse sind Standardverfahren im Reinraum des Leibniz-IPHT und sollen hier nicht naher
erldutert werden. Einen Uberblick iiber die Grundlagen dieser Verfahren verschaffen [170]

und [171].

3.1.3 Strukturierende Verfahren

Die Designlibertrag in diinne Schichten erfolgt durch Fotolithografie in Verbindung mit
Strukturierungsprozessen. Die Fotolithografie Gibertragt die gewlinschte Struktur in den Fo-
tolack auf dem zu strukturierenden Substrat, Atzen beziehungsweise Lift-off-Prozesse ent-

fernen die ungewiinschten Bereiche.

Fotolithografie ist der Uberbegriff fiir verschiedene Verfahren, im Folgenden wird sich auf
die Beschreibung der maskenbasierten Fotolithografie mit einem Positivfotolack be-
schrankt. Der Lithografieprozess beginnt mit dem Auftragen des fotosensitiven Lacks auf
das Substrat mittels Rotationsbeschichtung. Dabei kann die entstehende Lackhche tber
Rotationsbeschleunigung, Rotationsgeschwindigkeit und Viskositdt des Lacks eingestellt
werden. AnschlieRend wird das Substrat auf einer Heizplatte erhitzt, sodass Lésungsmittel
verdampfen und der Lack ausharten kann. Daraufhin findet die Belichtung statt, wobei das
vorher belackte Substrat partiell mit einer Maske abgedeckt wird. In den nicht bedeckten
Bereichen werden chemische Reaktionen initiiert, durch die die Loslichkeit des Lacks er-
héht wird. Beim anschlielenden Entwickeln werden die belichteten Lackbereiche entfernt

[172, 173].

Die Belichtung des Substrats kann auf verschiedene Weisen durchgefiihrt werden. Bei der
Kontaktlithografie wird eine Chrommaske mit der gewiinschten Struktur Gber dem Substrat
justiert, in Kontakt gebracht und anschlieRend belichtet. Das GroRenverhaltnis zwischen
Maske und erzeugter Struktur im Lack betragt 1:1. Das Aufldsungsvermogen des im Rein-
raum des Leibniz-IPHT befindlichen Mask-Aligners fir die Belichtung ist daiigner = 2 um, die
verwendete Wellenldnge des Belichtungslichtes ist A = 365 nm. Bei der Projektionslithogra-
fie hingegen wird die Struktur der Chrommaske auf das belackte Substrat projiziert, justiert
und anschlieBend belichtet. Das GroRenverhaltnis von Maske zu erzeugter Struktur im Lack

ist 5:1. Der vorhandene Wafer-Stepper hat ein Auflésungsvermdgen von dstepper = 600 Nm
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und eine Belichtungswellenlange von A = 365 nm. Die Chrommasken fiir die jeweiligen Be-

lichtungsschritte werden ebenfalls fotolithografisch im Leibniz-IPHT hergestellt.

Nach der Entwicklung der Lackstruktur gibt es verschiedenen Wege mit dem Substrat wei-
ter zu verfahren: Fir die Herstellung der SQUID-Magnetometer werden lonenstrahldtzen
und Lift-off-Prozesse verwendet. Beim lonenstrahlatzen werden Argon-lonen durch ein
elektrisches Feld zum belackten Substrat beschleunigt. Dort schlagen sie Material aus, das
nicht vom Fotolack geschiitzt ist und tragen so die Teile der Schicht ab. So wird die Struktur
des Lackes auf die Dinnschicht ibertragen. Der Trager, auf dem das zu atzende Substrat
befestigt ist, kann gekippt oder gedreht werden, um spezielle Anforderungen an Struktur-
kanten oder Homogenitat zu erfiillen. Flr die Strukturierung von YBCO muss zusatzlich die
Moglichkeit vorhanden sein, den Substrattrager mit fliissigem Stickstoff zu kihlen. Ande-
renfalls besteht durch das Aufheizen wahrend der Strukturierung die Gefahr des Sauer-
stoffverlusts an schmalen Strukturen und somit der Degradierung der supraleitenden Ei-
genschaften [174-176]. Fir einen Lift-off-Prozess wird das Substrat mit der Lackstruktur
beschichtet. Beim anschliefenden Reinigen I6sen sich die Teile der abgeschiedenen Schicht

ab, unter denen Lack ist. Danach ist die gewlinschte Struktur auf dem Substrat [177].

3.1.4 Probenherstellung
Im Folgenden soll der Fabrikationsprozess vom Substrat hin zum fertigen Magnetometer

erlautert werden. Er ist schematisch in Abbildung 3-2 dargestellt.

T N
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Abbildung 3-2 Schematische Darstellung der Probenherstellung im Querschnitt: Substrat (links, oben), ins
Substrat geidtzte Stufe (Mitte, oben), Schichtsystem auf Stufenstruktur (rechts, oben), strukturiertes Kon-
taktpadmaterial auf Schichtsystem (links, unten), strukturiertes Schichtsystem (Mitte, unten) und Passivie-
rungsschicht aus amorphem YBCO (hellrot) und Al>0s (dunkelrot) (rechts, unten). GroBen und Schichtdi-
cken stehen fiir bessere Verdeutlichung nicht im realen Verhiltnis.

Die HTS-Magnetometer sollen auf MgO-Substraten hergestellt werden (vgl. Kapitel 2.4.2).
Diese Substrate werden von der Firma Crystal GmbH bezogen und sind einkristallin. Sie
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haben eine Flache von As =15 mm x 15 mm, eine Dicke von dwvgo = 1 mm, sind einseitig po-
liert und haben auf der polierten Seite eine mittlere Rauheit von unter R, < 0,5 nm. Die
Oberflache liegt in der (100)-Ebene und die Kanten verlaufen entlang der (010)- und der
(001)-Ebene. Das Substrat wird mit Aceton und Isopropanol in einem Ultraschallbad gerei-
nigt und anschlielend getempert, um verbleibende wasserbasierte Verunreinigungen zu

entfernen.

Es folgt die Strukturierung der Stufe: Dieser Schritt wurde in Anlehnung an die veréffent-
lichte Technologie von CSIRO und entsprechend den Mdoglichkeiten und dem Anlagenpark
des Leibniz-IPHT konzipiert [82, 178, 179]. Das Substrat wird belackt, mittels Kontaktlitho-
grafie belichtet und entwickelt. AnschlieRend wird es auf einen Trager geklebt und mittels
lonenstrahlatzen geatzt. Dabei sind sowohl der loneneinfallwinkel und der Drehwinkel fiir
die entstehende Stufenmorphologie und -qualitdt entscheidend. Diese werden ausfiihrlich

in Kapitel 4.1 diskutiert. Nach dem Atzen wird das Substrat mit der fertigen Stufe gereinigt.

Es folgt die Abscheidung des Supraleiters: Wegen der Verwendung von MgO als Substrat
wird in der vorliegenden Arbeit in Anlehnung an Faley et al. [97] statt einer einzelnen YBCO-
Schicht ein YBCO/STO/YBCO-Schichtsystem mithilfe von gepulster Laserablation erprobt
und evaluiert. Daflir wird das Substrat mittels Leitsilber auf den Heizer geklebt und dieser
in die Anlage eingebaut. Der Beschichtungsrezipient wird daraufhin auf einen Basisdruck
von ps < 10 mbar abgepumpt. Dann wird der Sauerstoffpartialdruck po; eingestellt und
der Heizprozess gestartet. Ist das Substrat homogen durchgeheizt, erfolgt die Beschichtung
der ersten Schicht des Schichtsystems. Eine Keimschicht aus YBCO, die aufgrund der gerin-
gen Beschichtungstemperatur nicht supraleitend ist, wird abgeschieden. Im Anschluss wird
die Heizertemperatur erhoht und die Beschichtung der als Sperrschicht fungierenden STO-
Schicht durchgefiihrt. Daraufhin wird die supraleitende YBCO-Funktionsschicht abgeschie-
den. Nach der Deposition erfolgt die Sauerstoffbeladung. Dafiir wird der Rezipient vom
Pumpentrakt abgekoppelt und ein hoherer Sauerstoffdruck von po2,abk= 500 mbar einge-
stellt. In dieser Atmosphare wird die YBCO-Schicht mit einer bestimmten Rate abgekihlt
und die Phasenumwandlung von nicht-supraleitend und tetragonal zu supraleitend und or-

thorhombisch vollzogen [156]. AnschlieRend wird die Probe ausgebaut und das Leitsilber
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auf der Riickseite des Substrats entfernt. Die Analyse der Einfllisse der Beschichtungspara-
meter auf die Schichtsysteme sowie ein Vergleich zwischen einzelnen YBCO-Schichten und

Schichtsystemen sind Bestandteil der vorliegenden Dissertation und erfolgt in Kapitel 4.2.

Nach der Beschichtung erfolgt die Strukturierung der Kontaktpads. Dafiir werden die be-
schichteten Substrate belackt, mittels Kontaktlithografie belichtet und entwickelt. Darauf-
hin wird das Kontaktpadmaterial mittels physikalischer Gasphasenabscheidung aufge-
bracht und anschlieBend in einem Lift-off-Prozess strukturiert. Danach folgt die Strukturie-
rung der Magnetometerstruktur. Die Substrate werden belackt und mittels Projektions-
lithografie am Waferstepper belichtet. Dieser hat eine hohere Auflosung als der fiir die an-
deren Belichtungen verwendete Mask-Aligner, was fir die Belichtung der Josephson-Kon-
takte essenziell ist. Nach der Entwicklung wird die entstandene Lackstruktur durch UV-Licht

gehartet und durch stickstoffgekiihltes lonenstrahlatzen geatzt und danach gereinigt.

Es folgt eine erste Charakterisierung der Magnetometer. Die Kennlinien basierten Parame-
ter sowie das dc-Rauschen werden analysiert. Erfiillen die Magnetometer die selbst ge-
wahlten Funktionskriterien fir die Verwendung in den TEM-Systemen, wird die Passivie-
rungsschicht aufgebracht, um ein stabiles Langzeitverhalten und Schutz vor Degradierung
beim Kontakt mit Wasser, Wasserdampf oder Luft zu ermdglichen. Die Kontaktpads wer-
den mit Fotolack geschiitzt, um eine elektrische Kontaktierung nach der Beschichtung zu
ermoglichen. AnschlieRend werden mittels gepulster Laserablation bei Raumtemperatur
eine amorphe YBCO-Schicht der Schichtdicke daveco = 1 um und mittels Atomlagenabschei-
dung eine Aluminiumoxidschicht, Al,O3, mit der Dicke daiz03 = 40 nm abgeschieden. Darauf-
folgend wird der Lack von den Kontaktpads entfernt. Amorphes YBCO ist eine Standard-
schutzschicht fir YBCO-Bauelemente [103, 180—-182]. Die anschlieBende Beschichtung mit
Aluminiumoxid mittels ALD ist eine Neuerung, die vor Beginn der Anfertigung der vorlie-
genden Dissertation und ohne das Zutun der Verfasserin konzipiert wurde. Sie soll eine
konforme und dichte Beschichtung der Bauelementstrukturen ermdéglichen und kann bei
niedrigen Temperaturen verwirklicht werden, was die Degradierung der Magnetometer im
Beschichtungsprozess unwahrscheinlich macht. Die Auswirkung dieser Passivierungsbe-
schichtung sowie ihr Langzeitverhalten werden in Kapitel 4.6 thematisiert. Ist die Passivie-

rung vollzogen, werden die Magnetometer fir die Verwendung in dem TEM-Systemen mit
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weiteren Funktionskomponenten wie einem Heizer und einer Feedback-Spule endverkap-
selt, anschlieRend zykliert und erneut gemessen. Halten sie dieser Priifung stand, kénnen

sie in die TEM-Systeme eingebaut werden.

3.2 Charakterisierung der morphologischen und supraleitenden Eigenschaften

Die Charakterisierung der Bauelemente teilt sich in zwei Arten auf. Zum einen miissen die
supraleitenden und morphologischen Eigenschaften der abgeschiedenen supraleitenden
Schichten untersucht werden. Zum anderen missen die fertigen Bauelemente hinsichtlich

ihrer Funktionalitat gepruft werden.

3.2.1 Schichtcharakterisierung

Die Schichtcharakterisierung dient der Analyse und Beurteilung der supraleitenden Schich-
ten. Diese Charakterisierung wird wegen der Gefahr der Beschadigung nicht an den Schich-
ten der spateren Bauelemente durchgefiihrt, sondern an eigens dafiir hergestellten Test-
schichten auf MgO-Substraten der GroRRe As =10 mm x 10 mm. Sie werden gereinigt und

wie im vorherigen Kapitel beschrieben beschichtet.

Die wichtigste Charakterisierungsmethode fiir die supraleitenden Schichten ist die Mes-
sung der kritischen Temperatur. Daflir wird wahrend des Einkihlens beziehungsweise des
Auftauens der Schicht Uber eine Vierpunktmessung der Schichtwiderstand und zeitgleich
Uber einen Temperatursensor die Temperatur gemessen. So entsteht ein Widerstand-Tem-
peratur-Diagramm (vgl. Abbildung 3-3), aus dem sich die kritische Temperatur T, die On-
set-Temperatur Tconset Und das (Rest-)Widerstandsverhaltnis RRR (aus dem Engl.: Residual
resistivity ratio) bestimmen lassen. Bei der kritischen Temperatur beginnt der Widerstands-
anstieg. Die Onset-Temperatur markiert den Schnittpunkt einer Regressionslinie des Wi-
derstandverlaufes von supraleitendem zu normalleitendem Bereich mit einer Regressions-
linie des Widerstandverlaufes im normalleitenden Zustand (vgl. Abbildung 3-3, VergrofRe-
rung). Aus der Differenz der beiden Temperaturen lasst sich die Transittemperatur AT be-
stimmen. Das Widerstandsverhaltnis RRR kann berechnet werden, indem man den Wider-
stand bei Raumtemperatur durch den Widerstand bei der Temperatur T =100 K dividiert

[38].
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Abbildung 3-3 Darstellung eines exemplarischen Widerstand-Temperatur-Diagramms mit kritischer
Temperatur Tc und Verdeutlichung der Analyse der Onset-Temperatur Tconset in Vergroflerung.

Eine weitere Charakterisierungsmethode ist die Messung der kritischen Stromdichte. Dazu
werden Briicken bekannter Breiten mithilfe von Lithografie und stickstoffgekiihltem lonen-
strahlatzen in die Testschichten geatzt und hinsichtlich ihrer kritischen Stréme vermessen.
Durch die Ausmalie der Briicken kann die kritische Stromdichte der Schicht berechnet wer-
den. Aufgrund der Komplexitat der Herstellung wird diese Analyse nur in Einzelfdllen vor-

genommen.

Fir die Analyse der Schichtdicke wird eine einzelne YBCO-Schicht auf ein MgO-Substrat ab-
geschieden und lithografisch so strukturiert, dass die Halfte des Substrats mit Fotolack be-
deckt ist. Anschlielfend wird der ungeschiitzte Teil des Substrates mit zweiprozentiger
Phosphorsdure nasschemisch geatzt. Die entstandene Kante kann mittels Tastschnittgerat
im Reinraum des Leibniz-IPHT vermessen werden und gibt Auskunft tiber Schichtdicke und
Homogenitat der Schicht. Aus der Schichtdicke in Kombination mit der Beschichtungszeit

Iasst sich die Beschichtungsrate der Laserablationsanlage bestimmen.

Des Weiteren wurden Mikroskope verwendet, um Lackstrukturen oder Schichtoberflachen
zu analysieren. Zudem konnten die Unterstiitzung der Kolleg*innen der Technologiegruppe
yInstrumentelle Analytik” des Leibniz-IPHT in Anspruch genommen werden. Sie verfiigen
unter anderem Uber Rasterkraftmikroskopie, kurz AFM, Rasterelektronenmikroskopie, kurz
REM, Energiedispersive Rontgenspektroskopie, kurz EDX, und Réntgenbeugung, kurz XRD,
sowie die Moglichkeit, Proben mithilfe eines fokussierten lonenstrahls zu praparieren, kurz

FIB-Schnitt.
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3.2.2 Elektrische Charakterisierung

Die elektrische Charakterisierung der SQUID-Magnetometer findet in einem dedizierten
Messlabor des Leibniz-IPHT statt. Zu Beginn der Arbeit wurde ein Messstab konzipiert, der
es ermoglicht, vier SQUIDs in Vier-Punkt-Messung in einem Kiihlzyklus zu vermessen. Der
Messstab verfligt Gber eine interne Spule aus Kupferlackdraht, im Folgenden Messstab-
spule, und liber einen Anschluss fir eine weitere Spule und einen Heizer. Zunachst werden
die Proben bezlglich ihrer Strom-Spannungs- und Fluss-Spannungs-Kennlinien in fliissigem
Stickstoff analysiert. Daflir wird eine von der supracon AG entwickelte Messeinheit mit zu-
gehoriger Labview™-Software verwendet. Diese ermdglicht das automatische Auslesen
von kritischem Strom, Normalleitungswiderstand, Spannungshub und der Kopplung an
Messstabspule sowie eine weitere Spule. Zur Messung der effektiven Flache steht in einem
Labor des Leibniz-IPHT eine Helmholtz-Spulen-Konstruktion zur Verfiigung. Uber diese
wurde die Messstabspule kalibriert, sodass tiber die Kopplung des Magnetometers an diese
die effektive Flache abgeschatzt werden kann. Mit dem beschriebenen Messstab kdnnen
zudem Rauschanalysen durchgefiihrt werden. Diese werden mit einer dc-bias-Elektronik

und zugehoriger Software namens easySQUID™ der supracon AG aufgenommen.

Fiir die Rauschanalyse mittels ac-bias-Elektronik werden anstatt eines Gleichstromes ein
Wechselstrom sowie ein zusatzlicher ac-Fluss in das SQUID eingespeist. Dadurch kdénnen
sowohl die in-phase- als auch die out-of-phase-Fluktuationen im SQUID unterdriickt wer-
den (vgl. Kapitel 2.4.4). Die entsprechende Elektronik wurde von der supracon AG konzi-
piert und im Rahmen der vorliegenden Dissertation in Betrieb genommen. Sie kann in Kom-
bination mit der Messeinheit zur Standardcharakterisierung verwendet werden und hat
eine ac-bias-Frequenz von facbias = 3,2 MHz. Fir diese Rauschanalysen wurde ein weiterer
Messstab gebaut, in dem je ein SQUID in Vier-Punkt-Messung in einem Einkihlzyklus ge-

messen werden kann.
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4 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der vorliegenden Dissertation vorgestellt und dis-
kutiert. In den Unterkapiteln 1 bis 3 liegt der Fokus auf dem Herstellungsprozess und dem
zugrunde liegenden Design. Die Unterkapitel 4 und 5 befassen sich mit der Verringerung
des niederfrequenten Rauschens. In Unterkapitel 6 werden die Passivierungsschicht und

ihre Auswirkung auf das Langzeitverhalten der Magnetometer analysiert.

4.1 Stufenanalyse und Stufenbeeinflussung

Zu Beginn des Fabrikationsprozesses steht die Herstellung der Stufe. Die Stufe beeinflusst
durch ihre Hohe, ihren Winkel und ihre Morphologie entscheidend die supraleitende
Schicht, die auf ihr abgeschieden wird und somit auch die Parameter der auf ihren Kanten
entstehenden Josephson-Kontakte. Sie hat demnach einen starken und direkten Einfluss
auf die elektrischen Eigenschaften der entstehenden Bauelemente und das Rauschverhal-
ten. Eine ideale Stufe sollte zwei definierte glatte Kanten haben, eine am oberen und eine
am unteren Ende der Stufenflanke sowie eine ebene Flanke. In diesem Kapitel werden alle
Fabrikationsschritte zur Herstellung der Stufen untersucht und beurteilt, um detaillierte
Kenntnisse liber die Herstellungsmechanismen zu erlangen und zudem eine Einschatzung
der Reproduzierbarkeit geben zu konnen. Als Substratmaterial dient MgO aus den in Kapitel

2.4.2 aufgefiihrten Griinden.

4.1.1 Analyse der Lackstruktur

Die Stufe wird durch fotolithografische Prozesse und anschlieBendem lonenstrahladtzen
hergestellt. Bereits der fotolithografische Prozess, ist ein wichtiger Fabrikationsschritt, da
er die Lackkante definiert, die beim lonenstrahlatzprozess malRgeblich fiir die Morphologie
der entstehenden Stufe verantwortlich ist. Die Lackkante sollte moglichst gerade und mog-
lichst steil sein und somit weder einen Uber- noch einen Unterschnitt haben, da dies die
Atzrate des Lacks beeinflusst und die Bildung von Griben vor der Stufe begiinstigen kann

[82, 183].

In einer Testreihe vor der Anfertigungszeit der vorliegenden Dissertation wurde AZ 5214 E
mit einer Lackhdhe von diack= 1,8 um als optimal fiir die Stufenherstellung ermittelt. Ent-

sprechende Backzeiten, ein entsprechendes Lack-Schleuder-Programm mit einer Umdre-
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hungszahl von frot = 5000 rpm, sowie Belichtungsdosis und Entwicklungszeit wurde ermit-
telt. Um die Lackhomogenitdt am Rand des Substrats zu untersuchen, wurde ein MgO-Sub-
strat der GrofRe As =10 mm x 10 mm belackt. Die Halfte des Lacks wurde belichtet und
durch Entwickeln mit dem Entwickler MIF726 entfernt, sodass mittig auf dem Substrat eine
Lackkante stehen blieb. Die Hohe dieser Lackkante wurde mittels Tastschnittgerat unter-
sucht. Um die Lackhomogenitadt grof¥flachig Gber dem Substrat beurteilen zu kénnen,
wurde ein weiteres MgO-Substrat belackt und anschlieBRend mit einer Kammstruktur-
Maske belichtet (vgl. Abbildung 0-1 im Anhang). Nach der Entwicklung bleibt die
Kammestruktur stehen und die Lackhdéhe kann an verschiedenen Positionen auf dem Sub-
strat mittels Tastschnittgerat geprift werden. Die Ergebnisse der Analyse sind in Abbildung

4-1 dargestellt.

Abbildung 4-1 Darstellung des Querschnitts der Lackhdhe iiber dem gesamten Substrat (links) und der Lack-
hoéhe auf verschiedenen Substratpositionen im zu strukturierenden Bereich (rechts). Durch die Kammstruk-
tur nicht zu vermessende Stellen wurden fiir die bessere Darstellbarkeit mit dem Mittelwert aufgefiillt.

Links ist die Analyse der Lackh6he mit dem Fokus auf die Randpositionen zu sehen. Die
Lackh6he zeigt am Rand einen deutlichen Anstieg bis zu einer Lackdicke von diack > 4,0 um.
Diese Inhomogenitat erstreckt sich Gber einen Bereich von x = 0,4 mm vom Rand. Dieser
Bereich wird Randwulst genannt und ist ein bekanntes Problem bei der Belackung von klei-
nen Substraten. Sie kann die Kontaktlithografie negativ beeinflussen. Durch die hohen Be-
reiche am Rand kann der Kontakt zwischen Fotolack und Maske nicht garantiert werden,
was zu Ungenauigkeiten bei der Justierung und Belichtungsproblemen an der Kante fiihren
kann. Entsprechend wurde eine Randentlackungsmaske fiir die Magnetometerherstellung

entworfen. Durch sie wird das Innere des Substrats vor der strukturierenden Belichtung
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durch eine Maske abgedeckt, der Rand beziehungsweise die Randwulst belichtet und durch
anschliefendes Entwickeln entfernt. Bei der darauffolgenden strukturierenden Belichtung
kann somit der Kontakt zwischen Maske und Lack garantiert werden. Die Randentlackung

wurde auf eine Breite von xge = 0,5 mm festgesetzt.

Die rechte Abbildung zeigt die Lackhomogenitat im zu strukturierenden Bereich. Die gemit-
telte Lackhohe betragt d . = 1,799 um mit einer Abweichung von dg. =0,009 um. Diese
Abweichung ist so gering, dass sie vernachlassigt werden kann. Die Lackhéhe nimmt an den
Randpositionen des zu strukturierenden Bereiches leicht ab, sodass an diesen Stellen keine
korrekte lonenstrahlatzung garantiert werden kann und keine fiir die Magnetometerher-
stellung kritischen Strukturen platziert werden konnen. Dieser Bereich erstreckt sich tber
x =2,0 mm vom Substratrand nach innen. Die Ergebnisse wurden ebenfalls fiir groRere

Substrate bestatigt.

4 mm

Abbildung 4-2 Schematische Darstellung der Stufenebene mit Substrat (hellgrau) und Fotolack (dunkelrot)
nach dem Lithografieprozess mit kritischer Lackstruktur in VergroRerung (rot).

Eine schematische Darstellung des Designs fiir die Stufen-Ebene ist in Abbildung 4-2 zu se-
hen. Sie zeigt das Substrat (hellgrau) und die entstandene Lackstruktur (dunkelrot). Auf
dem unteren breiten Lackbereich werden in spateren Fabrikationsschritten die Kontakt-
pads fiir die SQUIDs entstehen. Uber den schmalen Bereich Richtung Mitte des Substrates
werden die Zuleitungen fir die einzelnen SQUIDs laufen. Am Ende dieses Bereiches liegt
die kritische Lackkante (in Abbildung 4-2, hellrot). Aus dieser Lackkante wird die Stufe ge-
atzt, Uber die die supraleitenden Strukturen laufen und durch die die Josephson-Kontakte

entstehen werden. Entsprechend den erlangten Ergebnissen hat die kritische Lackstruktur
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einen Abstand von x = 3,7 mm zum Rand. Sie hat eine Breite von bstwfe = 160 pum. Da supra-
leitende Bahnen nur in diesem Bereich die geatzten Strukturen kreuzen, muss nur dieser

Bereich hinsichtlich der Stufenqualitat analysiert und optimiert werden.

In Abbildung 4-3 werden die einzelnen Fabrikationsschritte von der Lackkante bis hin zur
geatzten Stufe verdeutlicht. Die Lackstruktur wurde fotolithografisch auf ein MgO-Substrat
aufgebracht und anschlieBend mittels REM-Aufnahmen analysiert. Man sieht die Lackstruk-
tur mit der kritischen Lackkante im rechten Teil des Bildes. Diese Lackkante zeigt optimale
Eigenschaften: Sie hat weder einen Unter- noch einen Uberschnitt und ist gerade und ho-
mogen (Abbildung 4-3, links). Eine solche Lackstruktur wurde gedtzt und erneut mittels
REM untersucht. Man sieht die geatzte Stufe, die an der kritischen Lackkante entstanden
ist sowie den partiell abgetragenen Lack (Abbildung 4-3, rechts, oben). Im Anschluss wurde
der restliche Lack durch Aceton entfernt und eine weitere REM-Aufnahme angefertigt. Man
sieht die entstandene ebenmalige und gerade Stufe im Substrat (Abbildung 4-3, rechts,

unten).

Abbildung 4-3 REM-Aufnahmen einer optimalen Lackkante (links), einer gedtzten Lackkante (rechts, oben)
und der entstandenen Stufe ohne Lackreste (rechts, unten) mit der kritischen Struktur jeweils an der rech-
ten Flanke.

4.1.2 Analyse des Atzprozesses
Das Atzen der Lackstruktur erfolgt durch anisotropes Argon-lonenstrahlatzen. Fiir den Atz-
prozess sind zwei Winkel entscheidend. Der loneneinfallwinkel a und der Drehwinkel 3. Der

loneneinfallwinkel ist der Winkel, unter dem die Argon-lonen auf das Substrat treffen. Der
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Drehwinkel ist der Winkel, um den das Substrat gedreht wird, bevor es mittels Leitsilber

auf den Trager geklebt wird (vgl. Abbildung 4-4).

- - B
(04

Abbildung 4-4 Schematische Darstellung des loneneinfallwinkels o und des Drehwinkels 8 mit Atztriger
(apricot), aufgeklebten Substrat (hellgrau), Fotolack (dunkelrot) mit kritischer Lackkante (rot) und lonen-
strahl (roter Pfeil). Gr6Benverhiltnisse fiir bessere Verdeutlichung nicht in realem Verhdltnis dargestelit.

Im Folgenden wird der Einfluss der beiden Atzwinkel auf die Stufen analysiert. Dafiir wur-
den MgO-Substrate der GroRe As=10 mm x 10 mm belackt, mit einer Kammstruktur-
Maske belichtet und entwickelt. Die Substrate wurden in verschiedenen Atzvorgingen mit
variierendem loneneinfall- beziehungsweise Drehwinkel geatzt, wahrend der jeweils an-
dere Winkel unverindert blieb. Die lonenenergie blieb {iber alle Atzungen unverindert bei
Ei =500 eV. Stufenhdhen und Stufenwinkel der geatzten Strukturen wurden mittels AFM-
Aufnahmen und des Programms Gwyddion™ ausgewertet. Die Atzrate wurde {iber die Stu-
fenhohe in Kombination mit der Atzzeit berechnet. Die Stufenmorphologie wurde mittels

REM-Aufnahmen analysiert.

Abbildung 4-5 zeigt den Einfluss des loneneinfallwinkels a auf die Stufenhdéhe (links) und
die Atzrate (rechts). Die verschiedenen Datenpunkte zu einem Winkel wurden an verschie-
denen Probenpositionen aufgenommen. Man erkennt deutlich, dass Atzrate und Stufen-
hohe stark vom loneneinfallwinkel abhdangen und im analysierten Winkelbereich eine line-
are Steigung von m = 21,3 nm/° haben. Dies lasst sich durch die Winkelabhangigkeit der
Atzrate erkldren [183, 184]. Bei einem Winkel von a = 0° streifen die lonen lediglich die
Substratoberflache und kénnen somit keinen Abtrag des Substrates leisten. Ab einem be-
stimmten Grenzwinkel, in diesem Fall ag = 7°, kénnen die lonen in das Substrat eindringen
und Material ausschlagen. Mit steigendem Winkel, konnen die lonen immer tiefer in das zu
dtzende Material eindringen und die Atzrate erhéht sich linear bis zu dem héchsten unter-
suchten Winkel von a =35°. Im Rahmen der Analyse zeigte sich, dass die Stufen an den
duleren Randpositionen etwas niedriger sind. Dies ist auf die gednderte Lackh6he an den

Randern des Strukturbereiches zurlickzufihren.
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Abbildung 4-5 Stufenhohe hstute (links) und Atzrate Rstute (rechts) Giber dem loneneinfallwinkel a bei gleich-
bleibenden Drehwinkel 8 = 10°, gleichbleibender Atzzeit und gleichbleibender lonenstrahlenergie.

In Abbildung 4-6 ist der mittels Gwyddion™ ermittelte Stufenwinkel {iber die jeweiligen lo-
neneinfallwinkel aufgetragen. Auch der Stufenwinkel ist vom loneneinfallwinkel abhangig
und hat im untersuchten Winkelbereich eine nahezu lineare Steigung von m = 2,3°/°. Die
Werte der Stufenwinkel variieren stark (iber die Substratpositionen. Abbildung 4-6, rechts,
zeigt die Stufenwinkel aufgetragen lber die jeweiligen loneneinfallwinkel unter Vernach-
lassigung der Randpositionen des zu strukturierenden Bereiches. Die Streuung liber die ein-
zelnen Positionen ist deutlich geringer, was die These bestatigt, dass die Inhomogenitat des
Lacks am Rand des zu strukturierenden Bereiches negativen Einfluss auf die entstehenden
Stufen haben kann. Die Streuung tGber die verschiedenen Substratpositionen umfasst trotz

der Vernachladssigung der Randpositionen einen Bereich von 6 = 8°.
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Abbildung 4-6 Stufenwinkel y Giber dem loneneinfallwinkel a bei gleichbleibenden Drehwinkel 8 =10°,
gleichbleibender Atzzeit und gleichbleibender lonenstrahlenergie fiir alle Substratpositionen (links) und
unter Vernachldssigung der Randpositionen (rechts).
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Abbildung 4-7 zeigt REM-Aufnahmen von Stufen, die unter verschiedenen loneneinfallwin-
kel geatzt wurde. Analysiert wurden jeweils die gleichen Positionen auf dem Substrat. Die
Stufe, geatzt unter einem loneneinfallwinkel von a = 15°, zeigt eine starke Welligkeit der
Stufenflanke (Abbildung 4-7, links, oben). Die unter einem loneneinfallwinkel a = 20° ge-
atzte Stufe zeigt eine weniger ausgepragte Welligkeit (Abbildung 4-7, Mitte, oben). Bei der
Diskussion der REM-Aufnahmen muss prinzipiell beachtet werden, dass durch eine Verkip-
pung der Probe der Mal3stab in beide Richtungen verzerrt wiedergegeben wird. Die Wel-
ligkeiten in den Stufen kénnen dazu flihren, dass eine darauf abgeschiedene Schicht fila-
mentiert aufwachst und ein darauf ungiinstig platzierter Josephson-Kontakt einge-
schrankte supraleitende Eigenschaften mit geringerer Reproduzierbarkeit aufweist. Die
Stufe geatzt unter einem loneneinfallwinkel von a = 30° zeigt eine leichte Welligkeit sowie
sogenannten Redeposit an der oberen Kante der Stufe. Redeposit bezeichnet die Wieder-
anlagerung von zuvor abgetragenem Material. Dies kann bei anschlieBender Beschichtung

mit einem Supraleiter zu intrinsischen Storstellen durch gestortes Wachstum und somit zur

Einschrankung der Supraleitung fliihren (Abbildung 4-7, links, unten).

Abbildung 4-7 REM-Aufnahmen von Stufen gedtzt mit verschiedenen loneneinfallswinkeln a bei gleichblei-
bendem Drehwinkel B = 10°, gleichbleibender Atzzeit und gleichbleibender lonenstrahlenergie.

Wird der loneneinfallwinkel weiter vergroRert zu a = 35°, zeigt sich eine starke Welligkeit
der Stufenflanke. Zudem ist Redeposit an der oberen Kante zu erkennen und mehrere Kan-
ten mit verschiedenen Winkeln am unteren Ende der Flanke (Abbildung 4-7, Mitte, unten).
Bei der Abscheidung einer supraleitenden Schicht auf diese Stufe und einer spateren Struk-
turierung, kann eine supraleitende Bahn mit in Reihe geschalteten Josephson-Kontakten
verschiedener Winkel entstehen. Die Superposition dieser Josephson-Kontakte kann zu

Strukturen mit unterschiedlichen kritischen Stromen und Normalleitungswiderstianden
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flhren, die sich in den Strom-Spannungs-Kennlinien als Knicke zeigen und die Funktionali-
tat des Magnetometers einschranken. Die Stufe gedtzt unter einem Winkel von a =25°
zeigt eine glatte Stufenflanke und zwei wohldefinierte Kanten ohne Redeposit (Abbildung
4-7, rechts). Diese Stufe erfiillt somit die Voraussetzungen fiir funktionsfahige Josephson-
Kontakte und identifiziert den loneneinfallwinkel a = 25° als optimalen Winkel fiir die Her-

stellung der Stufen.

Die Analyse der Auswirkungen des Drehwinkels  wurde wie die Testreihen bezliglich des
loneneinfallwinkels a durchgefiihrt. Da alle Atzungen die gleiche Atzzeit hatten, kann die

Atzrate als dquivalent zur Stufenhéhe angesehen werden und wird nicht angegeben.
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Abbildung 4-8 Stufenh6he hsuwte liber dem Drehwinkel S bei gleichbleibendem loneneinfallwinkel a = 25°,
gleichbleibender Atzzeit und gleichbleibender lonenstrahlenergie fiir alle Substratpositionen (links) sowie
unter Vernachldssigung der Randpositionen (rechts).

In Abbildung 4-8 ist die Stufenhdhe lGiber dem jeweiligen Drehwinkel 8 dargestellt. Die linke
Grafik enthalt alle gemessenen Probenpositionen, die Rechte vernachlassigt die duReren
Randpositionen. Je grofler der Drehwinkel ist, desto geringer ist die entstehende Stufen-
hohe. Im analysierten Winkelbereich zeigt sich eine negative nahezu lineare Steigung von
m =-1,3 nm/°. Als Grund wird die Veranderung des Wirkungsquerschnitts des MgO-Gitter
und des lonenstrahls angenommen [178]. Je nach Wirkungsquerschnitt beziehungsweise
Uberlapp kann die Stirke des Kanalisierungseffektes beeinflusst werden und dementspre-
chend die Stufenhdhe beziehungsweise Atzrate. Mit wachsendem Drehwinkel scheint sich
der Uberlapp zu vergréBern, dadurch entsteht ein stirkerer Kanalisierungseffekt und die

Atzrate beziehungsweise Stufenhdhe sinkt. Im Vergleich zum Einfluss des loneneinfallwin-
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kels auf die Atzrate beziehungsweise die Stufenhéhe, ist der Einfluss des Drehwinkels deut-
lich geringer. Dies liegt daran, dass der Einfluss des Wirkungsquerschnitts zwischen lonen-
strahl und MgO-Gitter geringer ist als die Winkelabhingigkeit des Atzprozesses an sich. Be-
zlglich der Streuung zeigt sich, dass diese deutlich geringer wird, wenn die Randpositionen
vernachldssigt werden (vgl. Abbildung 4-8, rechts). Die Streuung liegt prozentual im glei-
chen Bereich wie bei der Untersuchung des Einflusses des loneneinfallwinkels auf die Stu-
fenhoéhe und kann somit auch auf die Lackinhomogenitat am Rand des zu strukturierenden

Bereiches zuriickgefihrt werden.

Abbildung 4-9 zeigt den Einfluss des Drehwinkels 8 auf den Stufenwinkel. Unter Beriicksich-
tigung aller Probenpositionen (links) zeigt sich ein nahezu linearer Verlauf mit negativer
Steigung und sehr groRer Streuung Uber verschiedene Probenpositionen. Unter Vernach-
lassigung der Randpositionen zeigt sich ein Verlauf, der sich durch das Polynom 2. Ordnung
y=-0,06 82+1,10 § + 29,58 mit einem Maximum bei S max = 9,2° anndhern lasst. Die pro-
zentuale Streuung der Werte Uber die Probenpositionen hat dhnliche Ausmalle wie die
Winkelstreuung bei Variation des loneneinfallwinkels a und kann somit ebenfalls auf die
Lackh6heninhomogenitat am Rand des zu strukturierenden Bereiches zurlickgefihrt wer-
den. Auch beziglich des Stufenwinkels ist der Einfluss des Drehwinkels geringer als der Ein-

fluss des loneneinfallwinkels.
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Abbildung 4-9 Stufenwinkel y liber dem Drehwinkel 8 bei gleichbleibendem loneneinfallwinkel a = 25°,
gleichbleibender Atzzeit und gleichbleibender lonenstrahlenergie fiir alle Substratpositionen (links) sowie
unter Vernachldssigung der Randpositionen (rechts).

Die Morphologie der Stufen, gedtzt unter verschiedenen Drehwinkeln f, ist in Abbildung

4-10 zu sehen. Drehwinkel  =5° und Drehwinkel 8 = 15° fiihren zu nachteiligen welligen
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Stufen. Drehwinkel 8 = 0° und Drehwinkel 8 = 10° fiihren zu einer Stufe mit deutlich glatte-
rer Stufenflanke. Die Probe, gedtzt unter dem Drehwinkel f§ = 0°, zeigte jedoch eine sehr
groRe Streuung beziglich der Stufenwinkel auf, weswegen als optimaler Drehwinkel flr die

Herstellung der Stufen 8 = 10° angesehen wird.
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Abbildung 4-10 REM-Aufnahmen von Stufen geatzt mit verschiedenen Drehwinkeln  bei gleichbleibendem
loneneinfallwinkel a = 25°, gleichbleibender Atzzeit und gleichbleibender lonenstrahlenergie.

Zusammenfassend zeigt sich, dass man sowohl Stufenhdhe, Stufenwinkel und Stufenmor-
phologie durch den loneneinfallwinkel o und den Drehwinkel 8 beeinflussen kann. Der lo-
neneinfallwinkel beeinflusst Stufenh6éhe und Stufenwinkel deutlich starker als der Dreh-
winkel. Im variierten Winkelbereich zeigt sich ein linearer Zusammenhang zwischen dem
loneneinfallwinkel und Stufenhéhe beziehungsweise Stufenwinkel, sodass die Stufen ent-
sprechend der Anforderungen zielgerichtet hergestellt werden kénnen. Der Drehwinkel 8
beeinflusst Stufenhdhe und Stufenwinkel in deutlich geringerem MaR. Der Stufenwinkel
zeigte in der Analyse sowohl fiir den loneneinfallwinkel a als auch fir den Drehwinkel 8
eine deutlich groBere Streuung als Stufenhdhe beziehungsweise Atzrate, was zu einem
Problem mit der Reproduzierbarkeit und zu einer Streuung der Stufenwinkel Gber verschie-
dene Substrate fihren kann. Unter Hinzunahme der Analyse der Stufenmorphologie konn-
ten fur die Fabrikation der Magnetometer optimale Winkel fiir das lonenstrahlatzen ge-
wahlt werden: Der loneneinfallwinkel a = 25° und der Drehwinkel § = 10°. Durch die Wahl
dieser Atzwinkel sind Stufen ohne Redeposit mit zwei geraden Kanten und einer ebenen

glatten Flanke zu erwarten (vgl. Abbildung 4-11).
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Abbildung 4-11 REM-Aufnahme einer Stufe gedtzt unter loneneinfallwinkel a = 25° und Drehwinkel 8 = 10°.

Die erwarteten Stufenwinkel liegen im Bereich zwischen y = 30° - 45°2 und die Stufenhdhe
wird auf hswfe = 400 nm festgesetzt. Um Letzteres zu erreichen, wird unter Umstadnden die

Atzzeit angepasst.

4.1.3 Analyse der Reproduzierbarkeit
Ein wichtiges Ziel dieser Dissertation ist die schnelle und ressourcenschonende Fabrikation
der Bauelemente fir kommerzielle Zwecke. Dabei spielt die Reproduzierbarkeit der Fabri-

kation eine groRe Rolle.

Im Verlauf der Analyse des Einflusses des loneneinfallwinkels auf die Stufenhéhe wurden
drei Testreihen mit jeweils gleich variierenden loneneinfallswinkeln aufgenommen. Bei der
Auswertung zeigte sich, dass alle drei Testreihen leicht unterschiedliche lineare Steigungen
zeigten (mt1=19,4 nm/°, mr2 = 21,3 nm/°, mr3 = 23,4 nm/°). Im Anschluss daran wurde be-
gonnen die lonenstrahlitzanlage beziiglich ihrer Reproduzierbarkeit zu untersuchen. Uber
einen Zeitraum von 34 Monaten wurden nach jedem Atzprozess die geitzte Stufenhéhe
mittels Tastschnittgerdt vermessen und in Kombination mit der Atzzeit die Atzrate be-
stimmt (vgl. Abbildung 0-2 im Anhang). Es zeigte sich, dass die Atzrate in diesem Zeitraum
zwischen Rwmgomin = 9,2 nm/min und Rwmgo,max= 13,1 nm/min variierte. Dies kann gravie-
rende Auswirkungen auf die Stufenhéhe haben und zeigt, dass eine regelmaRige Kontrolle
der Atzrate der lonenstrahlitzanlage notwendig ist. Gegebenenfalls muss die Atzzeit ange-

passt werden.

Um weitere Aspekte der Reproduzierbarkeit einschatzen zu kénnen, wurden vier Stufen-

strukturen unter den gleichen Bedingungen hergestellt. Die Belackung wurde am gleichen

2 Bei der weiteren Analyse der Stufenwinkel in den Magnetometerfabrikation zeigte sich, dass Stufenwinkel
bis y = 45° entstehen.
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Tag vorgenommen, um Temperatur- oder Luftfeuchtigkeitsunterschiede zu vermeiden. Fiir
die Backschritte wurden alle Substrate zeitgleich auf eine Heizplatte gelegt. Die Belichtung
fand direkt nacheinander statt, sodass Abnutzungseffekte der Belichtungsquelle ausge-
schlossen werden konnten. Die Entwicklung aller Proben wurde in frischem Entwickler mit
der gleichen Zeit durchgefiihrt. Es wurden je zwei Proben zeitgleich auf einem Trager direkt
nacheinander geitzt. Atzzeit, beide Atzwinkel und lonenstrahlenergie wurden zwischen
den beiden Atzprozessen nicht gedndert. Im Anschluss wurden die Proben mittels AFM
analysiert. Die Stufenhohen schwankten im Bereich zwischen hstfe,min =383 nm und
hstute,max = 393 nm, was in hinreichendem Male als reproduzierbar angesehen werden
kann. Die Stufenwinkel schwankten im betrachtlich groReren Bereich zwischen ymin = 31,4°
und ymax = 37,3°. Als mogliche Erklarung dafiir kommen vor allem die manuellen Prozess-

schritte der Stufenherstellung infrage.

Die Lackapplikation ist einer davon. Dabei wird der Lack mit einer Pipette auf das Substrat
aufgetragen, bevor das Lack-Schleuder-Programm gestartet wird. Es zeigte sich zwar, dass
die Lackhohenhomogenitat im zu strukturierenden Bereich sehr hoch ist (vgl. Abschnitt
4.1.1). Dies sagt jedoch nichts Uber die Reproduzierbarkeit der Lackhdhe bei nacheinander
belackten Substraten aus. Um an dieser Stelle mogliche, die Reproduzierbarkeit einschran-
kende Fehler zu vermeiden, wurde das Messen der Lackhéhe nach jeder Entwicklung mit-
tels Tastschnittgerat in die Standardfabrikation aufgenommen. Dies darf nicht an der kriti-
schen Lackkante erfolgen, da es dadurch zu Stérungen der Lackkante kommen kann, son-
dern an dem unteren Teil der Lackstruktur. Bei gréRerer Abweichung von der optimalen
Lackh6he diack=1,8 um, muss die Lackstruktur mittels Aceton entfernt und der Herstel-
lungsprozess von vorne begonnen werden. Eine systematische Abhangigkeit der Lackhthe
von Parametern wie beispielsweise Lackchargen, Temperatur, Luftfeuchtigkeit oder Bear-

beitenden konnte im Laufe der vorliegenden Dissertation nicht gefunden werden.

Ein weiterer manueller Prozessschritt ist das Entwickeln der Lackstruktur. Dabei wird das
Substrat mit einer Pinzette in den Entwickler getaucht, hin- und hergeschwenkt und nach
Ablauf einer Entwicklungszeit, die mittels Stoppuhr gemessen wird, in Wasser gespiilt, um
den Entwicklungsprozess zu unterbrechen. An dieser Stelle kann es vermehrt zu kleinen
Unterschieden in Substratbewegung und Entwicklungszeit kommen, sodass unterschiedli-

che Lackkanten an der kritischen Struktur entstehen kénnen beispielsweise mit Unter- oder
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Uberschnitten, die die Reproduzierbarkeit einschrianken. Die groRe Schwankung der ent-
standenen Stufenwinkel in den Testreihen konnte darauf zurtickzufiihren sein. Eine Gegen-
maBnahme ist die mikroskopische Untersuchung der Lackkante. Dabei kann die Lackkante
auf Welligkeit gepriift und Unter- oder Uberschnitte bei starker Auspragung durch Varia-
tion des z-Fokus erkannt werden. Auch in diesem Fall muss die Lackschicht gegebenenfalls
entfernt und der Herstellungsprozess von vorne begonnen werden. Eine REM-Analyse der
Lackkante ware an dieser Stelle die sicherste Variante, kann aufgrund der Probenprapara-
tion im Vorfeld dieser nicht als Standardverfahren angewendet werden. Um Aufladungsef-
fekten entgegenzuwirken, missten die Lackstrukturen beschichtet werden und waren an-
schlieBend nicht mehr fiir den weiteren Prozessverlauf verwendbar. Eine Analyse der ge-
atzten Stufe mittels Tastschnittgerat wurde in die Standardherstellung der Stufe mit aufge-
nommen, gibt jedoch ausschlielich Auskunft iber die Stufenhéhe, deren Streuung gering
ist. Eine Stufenwinkel-Analyse mittels AFM ist aus zeitlichen Griinden nur stichprobenartig
moglich. Zudem birgt es die Gefahr der Verschmutzung, da das verwendete AFM nicht im
Reinraum steht. Eine systematische Abhangigkeit der entstandenen Stufenwinkel von li-
thografischen Parametern konnte im Laufe der vorliegenden Dissertation nicht gefunden
werden und scheint auf eine eingeschrankte Reproduzierbarkeit der Lackkante zurtckfihr-
bar zu sein. Eine gewisse Variation des Stufenwinkels muss somit in Kauf genommen wer-

den und beschrankt die Reproduzierbarkeit der Magnetometerfabrikation.

4.2 HTS-Schichtherstellung mittels gepulster Laserablation

Die supraleitende YBCO-Schicht ist die wichtigste Komponente des Magnetometers. Sie de-
finiert die supraleitenden Eigenschaften des spateren Bauelements wie die kritische Tem-
peratur und die kritische Stromdichte und beeinflusst das Rauschverhalten. Sie muss opti-
male Parameter fir die jeweilige Anwendung haben und mit hoher Reproduzierbarkeit her-
stellbar sein. Fir die in der vorliegenden Dissertation verwendeten Magnetometer werden
YBCO-Schichten mit hohen kritischen Temperaturen von T, > 88 K, kleinen Transittempera-
turen und Widerstandsverhaltnissen im Bereich zwischen RRRmin = 3 und RRRmax = 3,5 be-
notigt. Sie sollten bei einer Betriebstemperatur von Tg = 77,4 K kritische Stromdichten im
Bereich einiger MA/cm? sowie moglichst geringe Oberflachenrauheiten und moglichst
niedrige Halbwertsbreiten der Rocking-Kurven in XRD-Spektren haben. Dementsprechend

werden sie im folgenden Kapitel optimiert.
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4.2.1 Schichtsysteme auf MgO

Wie in Abschnitt 2.4.3 erldutert, ist die Schichtabscheidung von YBCO auf MgO aufgrund
der Gitterfehlanpassung und der Degradationsanfalligkeit von MgO sehr herausfordernd.
In der vorliegenden Dissertation wird deswegen in Anlehnung an Faley et al. ein Schicht-
system verwendet [97, 107, 185]. Das Schichtsystem besteht aus einer diinnen Schicht aus
nicht-supraleitendem YBCO mit einer Schichtdicke von dkysco = 15 nm als Keimschicht, ei-
ner diinnen Schicht STO mit der Schichtdicke von dsto = 20 nm als Kontaminations- und Dif-
fusionsbarriere und einer supraleitenden Funktionsschicht aus YBCO mit der Schichtdicke
dyvsco = 200 nm. Alle Schichten werden in situ mithilfe eines Target-Karussells in der Laser-
ablationsanlage auf MgO abgeschieden. Die erste YBCO-Schicht wird bei geringerer Tem-
peratur als die STO-Schicht und die supraleitende Funktionsschicht abgeschieden und ist

nicht supraleitend.

Um die Funktionalitat dieser Schichtsysteme zu untersuchen, wurden Probenpaare herge-
stellt: Je ein MgO-Substrat mit einer einzelnen YBCO-Schicht und ein MgO-Substrat mit ei-
nem Schichtsystem. Die Beschichtungsparameter wurden fiir jedes Probenpaar so gewahlt,
dass die einzelne Schicht und die supraleitende Funktionsschicht des Schichtsystems gleich
beschichtet wurden. Fir verschiedene Probenpaare wurden verschiedene Parametersets
verwendet. Um die morphologischen Eigenschaften der Schichten zu analysieren, wurden
REM-Aufnahmen der Oberflache aufgenommen. Um die supraleitenden Eigenschaften zu
ermitteln, wurden Widerstand-Temperatur-Messungen ausgewertet. Eine tabellarische
Auflistung aller Proben und die Ergebnisse der Analysen sind im Anhang dargelegt (vgl. Ta-
belle 0-1 im Anhang). Die jeweiligen Beschichtungsparameter kdnnen in der digitalen Da-

tenbank des Leibniz-IPHT nachvollzogen werden.

Ein exemplarischer Vergleich zweier Widerstand-Temperatur-Kurven eines Probenpaares
ist in Abbildung 4-12 abgebildet. Sie zeigt die Widerstand-Temperatur-Kurven eines
Schichtsystems (schwarz) und die einer einzelnen YBCO-Schicht (pink) eines Probenpaares.
Die einzelne YBCO-Schicht zeigt mit einer kritischen Temperatur von T. = 86,2 K eine deut-
lich geringere kritische Temperatur als das Schichtsystem mit 7. = 89,8 K. Die Transittem-
peratur mit AT = 1,3 Kist bei dem Schichtsystem geringer als die Transittemperatur der ein-
zelnen YBCO-Schicht mit AT = 2,4 K. Das berechnete Widerstandsverhaltnis des Schichtsys-

tems liegt mit RRR = 3,05 im optimalen Bereich. Das Widerstandsverhéltnis der einzelnen
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Schicht liegt bei RRR = 2,65 und damit unter dem optimalen Bereich. Das gleiche Verhalten
zeigt sich auch fiir die anderen Probenpaare. Die kritische Temperatur der Schichtsysteme
ist groBer und die Transittemperatur geringer als beim jeweiligen Probenpartner. Die Wi-
derstandsverhaltnisse der Schichtsysteme sind groRRer als die der einzelnen YBCO-Schich-
ten und ein Grof3teil liegt im optimalen Bereich. Die einzelnen Schichten haben geringere
Widerstandsverhaltnisse und liegen mit einer Ausnahme (vgl. Tabelle 0-1, Probenpaar 5)

unterhalb des optimalen Bereiches. Das Schichtsystem sorgt somit fiir bessere supralei-

tende Eigenschaften.
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Abbildung 4-12 Widerstand-Temperatur-Diagramm der Funktionsschicht eines Schichtsystems (schwarz)
und einer einzelnen YBCO-Schicht (pink).

Exemplarische REM-Aufnahmen der Oberflachen zwei Proben eines Probenpaares sind in
Abbildung 4-13 gezeigt. Die REM-Aufnahme der einzelnen YBCO-Schicht zeigt eine sehr un-
ebene Oberflache mit vielen sogenannten Stapeln (Abbildung 4-13, links). Diese entstehen,
wenn das YBCO-Wachstum gestort ist und statt der c-Achse des YBCOs dessen a-Achse
senkrecht zur Oberflache wachst. Dieses Verhalten wird auf die grofRe Fehlanpassung der
Gitterkonstanten von MgO (a = b = 4,21 A) und YBCO (a = 3,82 A und b = 3,89 A) zuriickge-
fihrt. Die Oberflaichenrauheit, die mithilfe einer AFM-Messung bestimmt wurde, ist
Rq = 13,2 nm. Die Oberflache des Schichtsystems (Abbildung 4-13, rechts) zeigt eine eben-
maRige glatte Schicht mit einigen Ausscheidung, die durch eine EDX-Analyse als Kupferoxid-
Ausscheidungen identifiziert werden konnten. Sie bilden sich durch lberreprasentiertes
Material bei der Beschichtung. Die Oberflichenrauheit betrigt Rq = 2,2 nm. Ahnliche Ober-

flachenstrukturen wurden ebenfalls fiir die anderen Probenpaare gefunden.
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Abbildung 4-13 REM-Aufnahme der Oberflachen einer einzelnen YBCO-Schicht (links) und der Funktions-
schicht eines Schichtsystems (rechts).

Die REM-Aufnahmen lassen auf ein gedndertes Wachstum der YBCO-Funktionsschicht
durch die Pufferschichten und eine dadurch entstehende hohere Schichtqualitat schlieRen.
Resultierend daraus verbessern sich die supraleitenden Schichteigenschaften. Die Funktio-
nalitat des mittels in situ Laserablation abgeschiedenen Schichtsystems konnte bestatigt

werden und wurde als fester Bestandteil in die Magnetometerherstellung aufgenommen.

4.2.2 Analyse der Beschichtungsparameter

Nachdem gezeigt wurde, dass die Schichtsysteme bessere supraleitende und morphologi-
sche Eigenschaften als einzelne YBCO-Schichten aufweisen, behandelt dieser Abschnitt die
Optimierung der Funktionsschichten. Deren Schichtqualitat wird malRgeblich wahrend der
Laserablation iber eine geeignete Wahl der Beschichtungsparameter festgelegt. Kennt-
nisse Uber die Auswirkungen der einzelnen Beschichtungsparameter zu haben und das Fin-

den eines optimalen Parametersets sind demnach essenziell.

Im Folgenden werden verschiedene Beschichtungsparameter hinsichtlich ihres Einflusses
auf die Funktionsschichten untersucht, wobei der Schwerpunkt auf die Beschichtungstem-
peratur Ts, den Target-Substrat-Abstand drs, die Laserenergiedichte H, und den Sauerstoff-
druck po2 wahrend der Beschichtung gelegt wurde. Als Beschichtungstemperatur wird die
Temperatur bezeichnet, die im zur Ablationsanlage gehorigen Bedienungsprogramm ein-
gestellt wird. Sie wird mithilfe eines Thermocouples gemessen, auf das der Heizer aufge-
steckt wird. Ein PID-Regler (Aus dem Engl.: proportional-integral-derivative) variiert bei Ab-
weichung der gemessenen von der eingestellten Heizertemperatur den Heizstrom. Der Ab-

stand wird Uber den Heizer-Manipulator eingestellt und vor jeder Beschichtung tberprift.
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Die Laserenergie wird liber das zum Laser gehorige Bedientableau eingestellt und mit ei-
nem Energiemesser zwischen Blende und Einkoppelfenster vor jeder Beschichtung gemes-
sen. In Kombination mit den BlendenausmaRen wird die Laserenergiedichte an dieser Stelle
bestimmt. Der Sauerstoffdruck wird tber ein Bypass-Ventil eingestellt, von einem Druck-
sensor gemessen und im zur Ablationsanlage gehorigen Bedienungsprogramm ausgege-

ben.

Um die Einflisse auf die Schichtsysteme zu analysieren, wurden verschiedenen MgO-Sub-
strate beschichtet und zu Testreihen gruppiert. In jeder Testreihe wurde ein Parameter
verandert, wahrend alle anderen konstant gehalten wurden. Um die Schichteigenschaften
zu vergleichen, wurde von jeder Schicht ein Widerstand-Temperatur-Diagramm aufgenom-
men und dadurch die kritische Temperatur und das Widerstandsverhaltnis ermittelt. Zu-
dem wurde jede Probe mittels AFM beziglich ihrer Oberflachenrauheit und mittels XRD
beziglich der Halbwertsbreite der Rocking-Kurve analysiert. Insgesamt wurden 20 Test-
schichten in 7 Testreihen untersucht. Eine tabellarische Ubersicht Giber die Testreihen ist
der Tabelle 0-2 und eine Ubersicht {iber die Ergebnisse der supraleitenden und morpholo-
gischen Analyse der Tabelle 0-3 im Anhang zu entnehmen. Die jeweiligen Beschichtungs-

parameter kénnen in der digitalen Datenbank des Leibniz-IPHT nachvollzogen werden.

Abbildung 4-14 zeigt den Einfluss der Beschichtungstemperatur auf die kritische Tempera-
tur, das Widerstandsverhaltnis, die Oberflachenrauheit und die Halbwertsbreite der Ro-
cking-Kurve der jeweiligen Proben. Die Proben der Testreihe 1 zeigen eine maximale kriti-
sche Temperatur von T. = 86,0 K bei einer Beschichtungstemperatur von Ts = 720 °C (Abbil-
dung 4-14, links, oben). Die Proben der Testreihe 2 erreichen ihr Maximum im variierten
Bereich bei einer kritischen Temperatur von T, = 91,8 K fiir eine Beschichtungstemperatur
von Ts = 800 °C. Die Testreihe 2 wurde an dieser Stelle abgebrochen, da eine weitere Erho-
hung der Beschichtungstemperatur zu einer schnelleren Degradierung des Heizers gefiihrt
hatte. Die Proben der Testreihe 1 haben deutlich niedrigere kritische Temperaturen als die
Proben der Testreihe 2. Die Widerstandsverhaltnisse der Proben (vgl. Abbildung 4-14,
rechts, oben) zeigen bei Variation der Beschichtungstemperatur keine so deutlichen Ma-
xima wie die kritischen Temperaturen. Proben der Testreihe 1 haben niedrigere Wider-
standsverhaltnisse mit groRem Abstand zum optimalen Bereich, wahrend alle Proben der

Testreihe 2 Widerstandswerte im optimalen Bereich zeigen. Die Oberflachenrauheiten der
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Proben der Testreihe 1 sind hoher als die der Proben der Testreihe 2 (vgl. Abbildung 4-14,
links, unten). Bezliglich der Rocking-Kurven zeigen die Schichten der Testreihe 1 breitere
Halbwertsbreiten als die Schichten der Testreihe 2 (vgl. Abbildung 4-14, rechts, unten). Die
Betrachtung der Datenpunkte vermittelt den Eindruck, dass mit steigender Beschichtungs-

temperatur, die Halbwertsbreite der Rocking-Kurve schmaler wird.
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Abbildung 4-14 Kritische Temperatur T,, Widerstandsverhiltnis RRR, Oberflachenrauheit Rq und Halb-
wertsbreite der Rocking-Kurve FWHM von hergestellten Schichten aufgetragen liber der jeweiligen Be-
schichtungstemperatur Ts wihrend der Beschichtung.

Es zeigt sich, dass die Proben der Testreihe 2 bessere supraleitende und morphologische
Eigenschaften haben. Dies scheint an der héheren Beschichtungstemperatur zu liegen. Eine
hohere Beschichtungstemperatur stellt dem zu kondensierenden Material auf dem Sub-
strat mehr Energie fiir das Wachstum einer Schicht zur Verfligung. Eine hohere Kristallinitat
kann so erreicht werden, was sich in den supraleitenden Eigenschaften durch héhere kriti-

sche Temperaturen und Widerstandsverhaltnisse im optimalen Bereich niederschlagt. Da

61



Ergebnisse und Diskussion

Target-Substrat-Abstand, Sauerstoffdruck und Laserenergiedichte zwischen den Beschich-
tungen der Testreihe 1 und der Testreihe 2 variieren, bedarf es weiteren Untersuchungen,

um diese These zu unterstiitzen.

Abbildung 4-15 zeigt den Einfluss des Target-Substrat-Abstandes auf die kritische Tempe-
ratur, das Widerstandsverhaltnis, die Oberflaichenrauheit und die Halbwertsbreite der Ro-

cking-Kurve der jeweiligen Proben.

92

Oberflachenrauheit Rq in nm

104

Target-Substrat-Abstand d;¢ in cm

Testreihe 3
¢ Testreihe 4

T ¥ T ' T L T ¥ T v 1
44 46 438 50 52 54

Target-Substrat-Abstand d;g in cm

Halbwertdbreite FWHM in °

0,94
0.8+
0,74
0,64
0,54
0,44
0,34

0,24

0,0

3,44
1 * r *

¥ o] * ke 35: 2] .

c * 12

= o ] * .

I~ 884 2 3,04

5 £ 4]

2 sl £ 284

o £ ..

[] | = 2,6

(]

o 84 g |

S o 244

) © 1

= 82 g 2,2

(] t’a ]
S 80 5 20

0 | o] 1

E=-— , = 184

< Testreihe 3 = 7 Testreihe 3

+ Testreihe 4 1,64 + Testreihe 4
76 T by T . T L T ¥ T ’ 1 T T T T T 1
4.4 46 4.8 5,0 52 5.4 4.4 4.6 48 50 52 54

Target-Substrat-Abstand di¢ in cm

Testreihe 3
¢ Testreihe 4

T K T ol T . T v T ¥ 1
4.4 46 438 50 5,2 54

Target-Substrat-Abstand d;¢ in cm

Abbildung 4-15 Kritische Temperatur T., Widerstandsverhaltnis RRR, Oberflachenrauheit Rq und Halb-
wertsbreite der Rocking-Kurve FWHM von hergestellten Schichten aufgetragen liber dem jeweiligen Tar-
get-Substrat-Abstand drs wiahrend der Beschichtung.

Testreihe 3 zeigt fur kurze Abstande sehr niedrige kritische Temperaturen von T.=77,4 K
(vgl. Abbildung 4-15, links, oben). Fiir groRere Abstande steigen die kritischen Temperatu-
ren, bleiben jedoch unter dem Grenzwert fir funktionale Schichten von T. =88 K. Test-
reihe 4 zeigt wenig Variation der kritischen Temperatur bei verandertem Target-Substrat-

Abstand und alle Proben haben kritische Temperaturen deutlich Gber dem Grenzwert von
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Tc = 88 K. Die Widerstandsverhaltnisse der Proben zeigen einen dhnlichen Verlauf wie die
kritische Temperatur (vgl. Abbildung 4-15, rechts, oben). Die Probe der Testreihe 3, be-
schichtet unter kurzem Abstand, hat mit RRR = 1,79 einen sehr geringen Wert, der deutlich
auBerhalb des optimalen Bereiches liegt. Flir groRere Abstande zeigen sich Werte naher
am optimalen Bereich, aber auBerhalb dessen. Die Schichten der Testreihe 4, beschichtet
bei hoheren Beschichtungstemperaturen und hoherem Sauerstoffdruck, weisen im variier-
ten Intervall alle Werte im optimalen Bereich auf und zeigen keine signifikante Verande-
rung bei verandertem Abstand. Bezlglich ihrer Oberflachenrauheiten liegen beide Testrei-
hen im gleichen Bereich und zeigen kaum Variation (vgl. Abbildung 4-15, links, unten). Eine
Ausnahme bildet Probe 2 der Testreihe 4. Die Halbwertsbreiten der Rocking-Kurven der
Proben der Testreihe 3 liegen (iber denen der Testreihe 4 (vgl. Abbildung 4-15, rechts, un-
ten). Der erste Datenpunkt der Testreihe 3 zeigt die hochste Halbwertsbreite und somit die
schlechteste Schichtkristallinitat. Dies ist ursachlich fiir die niedrige kritische Temperatur
und das niedrige Widerstandsverhaltnis. Die Schichten der Testreihe 4 zeigen niedrige
Halbwertsbreiten, was flir hohe Schichtqualitaten spricht, und zeigen wenig Variation tber

den gedanderten Abstand.

Die Proben der Testreihe 4, die bessere supraleitende und morphologische Eigenschaften
als die Proben der Testreihe 3 zeigen, wurden bei hoheren Beschichtungstemperaturen
und unter hoheren Sauerstoffdriicken beschichtet. Dies unterstiitzt einerseits die These,
dass hohere Beschichtungstemperaturen Schichten mit hoher Kristallinitat und somit guten
supraleitenden Eigenschaften erzeugten. Andererseits lasst es eine Aussage Uber die Plas-
mafackel zu: Die Proben der Testreihe 3 wurden im Vergleich zu den Proben der Testreihe 4
mit niedrigerem Sauerstoffdruck und nahezu gleichbleibender Laserenergiedichte be-
schichtet. Bei niedrigem Sauerstoffdruck kann sich die Plasmafackel weiter ausbreiten und
ist somit groRer. Wird in diesem Fall ein kleiner Target-Substrat-Abstand gewahlt, befindet
sich das Substrat wahrend der Beschichtung in der Plasmafackel, was nicht zu einer hinrei-
chend guten Kristallinitat und somit zu schlechten supraleitenden Eigenschaften fiihrt. Die
Proben der Testreihe 4 wurden bei hoherem Sauerstoffdruck beschichtet, somit war die
Plasmafackel kleiner und das Substrat lag aulRerhalb des sichtbaren Bereiches der Plasma-
fackel. Dies sorgt fiir hohere Kristallinitdat und entsprechend besseren supraleitenden Ei-
genschaften. Da die verschiedenen Proben der Testreihe 4 innerhalb der Abstandsvariation

kaum Unterschiede in den morphologischen und supraleitenden Eigenschaften zeigen,
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liegt der Schluss nahe, dass die Substrate in einem Bereich konstanter Eigenschaften der

Plasmafackel beschichtet wurden.

Abbildung 4-16 zeigt den Einfluss des Sauerstoffdrucks auf die kritische Temperatur, das
Widerstandsverhaltnis, die Oberflachenrauheit und die Halbwertsbreite der Rocking-Kurve

der jeweiligen Proben.
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Abbildung 4-16 Kritische Temperatur T., Widerstandsverhaltnis RRR, Oberflachenrauheit Ry und Halb-
wertsbreite der Rocking-Kurve FWHM von hergestellten Schichten aufgetragen liber dem jeweiligen Sau-
erstoffdruck po: wahrend der Beschichtung.

Die Schichten der Testreihe 5 zeigen ein Maximum der kritischen Temperaturen von
Tc = 89,9 K bei einem Sauerstoffdruck von po2 = 28 Pa (vgl. Abbildung 4-16, links, oben). Die
Widerstandsverhaltnisse der entstandenen Proben zeigen einen leichten Anstieg mit ver-
groBertem Sauerstoffdruck (Abbildung 4-16, rechts, oben). Datenpunkt 1 liegt mit
RRR = 2,91 knapp unter dem optimalen Bereich. Datenpunkt 2 und 3 liegen im optimalen

Bereich. Abbildung 4-16 (links, unten) zeigt die Oberflaichenrauheiten der verschiedenen
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Proben, die mit vergroBertem Sauerstoffdruck stark ansteigen. Die Halbwertsbreiten der
Rocking-Kurven der verschiedenen Proben zeigen wenig Variation bei verandertem Sauer-

stoffdruck (vgl. Abbildung 4-16, rechts, unten).

Der Sauerstoffgehalt wahrend der Beschichtung sorgt einerseits dafiir, dass sich wahrend
der Beschichtung die gewollte Stéchiometrie einstellt. Bei der Laserablation ist das eine
nicht supraleitende, tetragonale Phase, die durch anschlieRendes Abkiihlen unter héherem
Sauerstoffdruck in die supraleitende, orthogonale Phase umgewandelt wird. Da alle Proben
der Testreihe supraleitend werden, kann angenommen werden, dass alle Proben die ge-
wollte Stochiometrie besitzen. Andererseits beeinflusst der Sauerstoffgehalt wahrend der
Beschichtung die Ausmalie der Plasmafackel. Bei niedrigem Sauerstoffdruck kann sich die
Plasmafackel weit ausdehnen, bei gleichbleibendem Abstand ist das Substrat somit ndher
am sichtbaren Bereich der Plasmafackel. Dies wirkt sich ungtinstig auf die kritische Tempe-
ratur und das Widerstandsverhaltnis aus, wie bei Datenpunkt 1 der Testreihe 5 zusehen.
Mit steigendem Sauerstoffdruck verkleinert sich die Plasmafackel. Das Substrat ist in bes-
serer Positionierung zur Plasmafackel, die kritischen Temperaturen der entstehenden
Schichten sind héher und die Widerstandsverhaltnisse liegen im optimalen Bereich. Mit

weiter steigendem Druck wird die Plasmafackel weiter verkleinert.

Abbildung 4-17 zeigt den Einfluss der Laserenergiedichte auf die kritische Temperatur, das
Widerstandsverhaltnis, die Oberflachenrauheit und die Halbwertsbreite der Rocking-Kurve
der jeweiligen Proben. Sowohl Testreihe 6 als auch Testreihe 7 zeigen wenig Variation der
kritischen Temperatur durch die veranderte Laserenergiedichte (vgl. Abbildung 4-17, links,
oben). Alle entstandenen Proben haben kritische Temperaturen lber T. = 88 K. Die kriti-
schen Temperaturen der Schichten der Testreihe 7, beschichtet bei hoheren Beschich-
tungstemperaturen, haben etwas héhere kritische Temperaturen als die Proben der Test-
reihe 6. Die Widerstandsverhaltnisse aller Schichten liegen im optimalen Bereich und auch
in diesem Fall herrscht geringe Variation bei veranderter Laserenergiedichte vor (vgl. Ab-
bildung 4-17, rechts, oben). Die Oberflaichenrauheiten der entstandenen Schichten zeigen
nahezu keine Veranderung im variierten Bereich der Laserenergiedichte (vgl. Abbildung

4-17, links, unten). Die der Proben aus Testreihe 7 sind bei dhnlichen Laserenergiedichten
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minimal niedriger als die der Testreihe 6. Die Proben der Testreihe 6 zeigen breitere Ro-

cking-Kurven als die Proben der Testreihe 7 (vgl. Abbildung 4-17, rechts, unten). Dies deutet

darauf hin, dass die Kristallinitdten der Proben der Testreihe 7 héher sind.
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Abbildung 4-17 Kritische Temperatur T., Widerstandsverhaltnis RRR, Oberflachenrauheit Rq und Halb-
wertsbreite der Rocking-Kurve FWHM von hergestellten Schichten aufgetragen lber der jeweiligen Laser-
energiedichte H. wahrend der Beschichtung.

Testreihe 6 und 7 unterscheiden sich in ihren Beschichtungsparametern neben der variier-
ten Laserenergiedichte ausschlieBlich beziglich der Beschichtungstemperatur. Die Proben
der Testreihe 7 wurden mit héheren Temperaturen beschichtet und zeigen geringere Halb-
wertsbreite und hohere kritische Temperaturen. Dies stitzt die These, dass hohere Be-
schichtungstemperaturen bessere morphologische und supraleitende Eigenschaften in den
entstehenden Schichten bewirken. Dass sich wenig Variation bei verdnderter Laserenergie-

dichte zeigt, unterstiitzt die These einer optimalen Positionierung des Substrats zur Plas-
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mafackel. Die Laserenergiedichte beeinflusst wie der Sauerstoffpartialdruck die Ausdeh-
nung der Plasmafackel. Im variierten Bereich hat die Anderung jedoch wenig Einfluss auf
die supraleitenden und morphologischen Eigenschaften der Proben, was auf die Positionie-

rung des Substrats in einem optimalen Bereich der Plasmafackel hindeutet.

Im Rahmen dieser Versuche zeigte sich, dass die supraleitenden und die morphologischen
Eigenschaften miteinander korrelieren. Schichten mit hohen kritischen Temperaturen ha-
ben auch Widerstandsverhaltnisse im optimalen Bereich oder nur sehr knapp darunter und
niedrige Halbwertsbreite der Rocking-Kurve. Das bedeutet, dass je besser die Kristallinitat
der Probe ist, desto hoher die kritische Temperatur und optimaler die Widerstandsverhalt-
nisse. Die Oberflachenrauheit der Proben scheint weniger geeignet, um Riickschliisse tiber
die supraleitenden Eigenschaften zu ziehen. Beispielsweise zeigen Testreihen 3 und 4 un-
terschiedliche supraleitende Eigenschaften, aber nahezu gleiche Oberflachenrauheiten.
Zudem scheint die Oberflachenrauheitsanalyse durch die kleine Analysefliche von
Aarv = 5 um x 5 um anfallig flr AusreiBer zu sein. Ist in diesem Bereich eine nicht reprasen-
tative Unebenheit beispielsweise eine Ausscheidung oder ein Droplett, kann die Messung
verfalscht werden. Dies scheint bei Datenpunkt 2 der Testreihe 4 oder Datenpunkt 3 aus
Testreihe 5 der Fall zu sein, die trotz hoher kritischer Temperaturen und Widerstandsver-

haltnissen im optimalen Bereich hohe Oberflachenrauheiten zeigen.

Fiir die Beschichtungsparameter lassen sich durch die durchgefiihrten Versuche verschie-
dene Schliisse ziehen: Hohe Beschichtungstemperaturen fiihren zu besseren morphologi-
schen und supraleitenden Eigenschaften. So sind alle Schichten mit kritischen Temperatu-
ren ab T.=90,5 K und entsprechenden Widerstandsverhaltnissen und Halbwertsbreiten
der Rocking-Kurven bei Beschichtungstemperaturen von mindestens Ts = 760 °C beschich-
tet worden. Beschichtungstemperaturen von Ts = 800 °C und mehr werden aufgrund der
erhohten VerschleiRgefahr des Heizers nicht fiir die regulare Magnetometerfabrikation
verwendet. Die optimale Beschichtungstemperatur liegt somit zwischen Ts =760 °C und
Ts =780 °C. Auch beziiglich Target-Substrat-Abstand, Sauerstoffdruck und Laserenergie-
dichte, die alle Einfluss auf die Plasmafackel beziehungsweise die Positionierung des Sub-
strats bezlglich der Plasmafackel haben, gibt es optimale Werte. Es scheint bezliglich der
Positionierung des Substrats einen homogenen, optimalen Bereich der Plasmafackel zu ge-

ben, in dem die supraleitenden und die morphologischen Eigenschaften der entstehenden
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Schichten hinreichend gut sind und in dem eine Variation der Positionierung des Substrats
wenig Einfluss auf diese Eigenschaften hat. Dies erklart, warum die Proben der Testreihe 4
bei Variation des Abstandes und Testreihen 6 und 7 bei Variation der Laserenergiedichte in
den jeweilig gednderten Bereichen kaum Anderungen der morphologischen und supralei-
tenden Eigenschaften zeigen. Bezliglich des Sauerstoffdrucks zeigt sich, dass alle Schichten,
die mit einem Sauerstoffdruck von po2 = 28 Pa beschichtet wurden, unabhangig von den
anderen Beschichtungsparametern kritische Temperaturen (iber T.=88 K aufweisen.
Schichten, die mit einem Sauerstoffdruck von po2 = 18 Pa beschichtet wurden, zeigen alle
schlechtere supraleitende Eigenschaften. Eine Abgrenzung des optimalen Sauerstoffdrucks
nach oben wurde im Rahmen der angefertigten Versuche nicht durchgefiihrt. Als optimaler
Sauerstoffdruck wahrend der Beschichtung wird po2 = 28 Pa angesehen. In Kombination
mit der Beschichtungstemperatur ergeben sich somit deutliche Leitlinien entlang derer hin-

reichend gute supraleitende Schichten reproduzierbar hergestellt werden kénnen.

Zu beachten ist, dass diese Parameterabhangigkeiten mit dem verwendeten Target ver-
bunden sind. Die Targets bestehen aus gesintertem Material und werden kauflich erwor-
ben. Trotz der gleichen Herstellerangaben fiir Zusammensetzung und Dichte verschiedener
Targets, kdnnen bereits bei der optischen Analyse der Targets Unterschiede ausgemacht
werden. Eine EDX-Analyse von verschiedenen Targets bestatigte diese Vermutung. Die Tar-
gets variieren untereinander beziiglich ihrer Stochiometrie (vgl. Tabelle 0-4 im Anhang).
Um den Einfluss dieser Variation auf Beschichtungen einschatzen zu kdnnen, wurden drei
MgO-Substrate mit unterschiedlichen Targets und sonst gleichen Beschichtungsparame-
tern beschichtet und bezliglich ihrer supraleitenden Eigenschaften untersucht. Eine tabel-
larische Ubersicht ist in Tabelle 0-5 im Anhang zu entnehmen. Die Schicht, die mit dem zu
diesem Zeitpunkt eingesetzten Target hergestellt wurde, zeigte hinreichend gute supralei-
tende Eigenschaften mit 7. = 88,4 K und RRR = 3,01. Die Schichten hergestellt mit den an-
deren Targets zeigten keine hinreichend guten supraleitenden Eigenschaften (Target 4:
Tc=84,9 Kund RRR = 2,89; Target 5: T = 83,2 K und RRR = 3,03). Das zeigt den groRRen Ein-
fluss der Targets auf die Eigenschaften der entstandenen Schichten. Flir jedes Target muss

somit ein neues optimales Beschichtungsparameterset gefunden werden.

Mithilfe der vorangegangenen Untersuchungen konnen Schichtsysteme mit optimalen sup-

raleitenden und morphologischen Eigenschaften reproduzierbar hergestellt werden. Diese
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Schichten haben kritische Stromdichten von jc = 2,5 MA/cm? bis j. = 6,5 MA/cm?. Die REM-
Aufnahme eines mittels FIB-Schnitt praparierten Querschnitts einer solchen Schicht ist in
Abbildung 4-18, links, dargestellt. Deutlich erkennt man Substrat, Pufferschichten und die
YBCO-Funktionsschicht. Diese Schichten werden auf die MgO-Substrate, in die zuvor die
Stufe geédtzt wurde, abgeschieden. In Abbildung 4-18 (rechts) ist die REM-Aufnahme eines
Querschnitts (iber eine beschichtete Stufe zu sehen. Das Schichtsystem legt sich ebenmalig
auf die Stufenstruktur und an der unteren und oberen Kante bilden sich zwei in Reihe ge-

schaltete Josephson-Kontakte.

Supraleitende

Funktionsschicht

Abbildung 4-18 REM-Aufnahme eines Querschnitts durch das Schichtsystem mit Substrat, Pufferschichten
und supraleitender Funktionsschicht (links) und Querschnitt eines Schichtsystem auf einer MgO-Stufe
(rechts) mit schematisch eingezeichneten Josephson-Kontakten (gestrichelte Linie).

4.3 Integrierte HTS-Magnetometer
In diesem Kapitel werden das Design der integrierten HTS-Magnetometer, sowie die Ergeb-

nisse der elektrischen Charakterisierung und der Rauschanalyse dargelegt.

4.3.1 Design

Das Design der integrierten Magnetometer ist in Abbildung 4-19 dargestellt. Es wird auf
einem MgO-Substrat der GroRe As = 15 mm x 15 mm hergestellt und besteht aus einer Auf-
nehmerflache mit den AuBenmalen Dp = 12,6 mm beziehungsweise Dp = 13,5 mm und ei-
ner Innenabmessung von dp = 7,0 mm. Daraus ergeben sich durch Berechnung der Formeln
aus Kapitel 2.4.1 eine effektive Flache von Ap=91,60 mm? und eine Induktivitdt von
Lp = 12,53 nH. Die Aufnehmerflache ist direkt an vier Haarnadel-SQUIDs gekoppelt. Diese
haben verschiedene Josephson-Kontaktbreiten und verschiedene SQUID-Schlaufenldngen,

um gegebenenfalls Abweichungen im Fabrikationsprozess ausgleichen zu kénnen.
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Abbildung 4-19 Schematische Darstellung des Designs der integrierten Magnetometer auf MgO-Substrat
der GréBRe As =15 mm x 15 mm (hellgrau) mit Aufnehmerfliche aus Schichtsystem (dunkelgrau), Heizer
und Kontaktpads (gelb) und in VergréBerung vier SQUIDs mit angedeuteter Stufe (pink) und direkter
Verbindung zur Aufnehmerflache.

In Abbildung 4-20 ist eine Mikroskopieaufnahme der vier SQUIDs in direkter Verbindung
zur Aufnehmerflache zu sehen (links), zudem REM-Aufnahmen der vier SQUIDs (Mitte) und
eine REM-Aufnahme des Josephson-Kontaktbereiches (rechts). Die supraleitenden Bahnen
fihren Uber die Stufe und erzeugen an der oberen und der unteren Kante der Stufe die

Josephson-Kontakte.

Abbildung 4-20 Mikroskopie-Aufnahme der vier SQUIDs mit unterschiedlichen geometrischen Eigenschaf-
ten direkt verbunden mit der Aufnehmerflache (links), REM-Aufnahme der vier SQUIDs (wegen der besse-
ren Sichtbarkeit der Stufe um 180° gedreht, Mitte) und REM-Aufnahme des Josephson-Kontakt-Bereiches
mit Stufe und den beiden dariiber laufenden supraleitenden Bahnen, in denen sich die Josephson-Kontakte
an der oberen und der unteren Stufenkante bilden (rechts).

Die verschiedenen geometrischen Eigenschaften sowie die berechneten SQUID-Induktivi-
taten und die effektiven Flachen in Kombination mit der Aufnehmerflache sind in Tabelle
4-1 aufgelistet. Die SQUID-Induktivitat und die effektive Flache wurden mit den Formeln

aus Kapitel 2.4.1 unter der Annahme, dass Schichtdicke tysco= 200 nm und London’sche
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Eindringtiefe Ai.= 305 nm sind, berechnet. Die London’sche Eindringtiefe wurde durch For-
mel (2.2) mit einer Eindringtiefe von A (0) = 160 nm [15], einer Betriebstemperatur von

Ts = 77,4 K und kritischen Temperatur von T, = 90,5 K abgeschatzt.

Tabelle 4-1 Ubersicht iiber geometrische Eigenschaften der SQUIDs mit Josephson-Kontaktbreiten wik und
SQUID-Schlaufenldngen Isq und berechneten SQUID-Induktivitdten Lsq und effektiven Flachen Aesr.

SQUID-Nummer W g in pm [sqin um LeqinpH | A in mm?
1 0,8 95,0 95,8 0,70
2 0,8 75,0 81,5 0,59
3 1,0 75,0 80,1 0,58
4 1,0 95,0 94,4 0,68

Jedes SQUID kann in Vierpunkt-Messung gemessen werden. Dafiir gibt es zwei gemein-
same Kontaktpads auf der Aufnehmerflache und je zwei weitere Kontaktpads pro SQUID,

die auf dem unteren Bereich der erhohten Stufenstruktur liegen (vgl. Kapitel 4.1.1).

Im vorherigen Design, tGber das ausfiihrlich in [186] berichtet wurde, wurde das Magneto-
meter auf ein separates Substrat mit Heizer geklebt und eine handgewickelte Feedback-
Spule darum herum befestigt (vgl. Abbildung 0-3 im Anhang). Um Fabrikationszeit und Ma-
terialkosten zu sparen sowie Fehlerquellen durch handische Bearbeitung der Bauelemente
zu vermeiden, werden in diesem Design sowohl Heizer als auch Feedback-Spule in das De-
sign integriert und im Verlauf des Fabrikationsprozesses der Magnetometer mit hergestellt.
Fir die Verwendung dieser Komponenten im TEM-System muss der Heizer einen Wider-
stand von ca. Ry =300 Q und die Spule eine Kopplung von ca. Ms, = 3 uA/®o haben. Der
Heizer soll am linken Rand des Substrats neben der Aufnehmerflache liegen (vgl. Abbildung
4-19). Er wird aus Gold-Palladium in der gleichen Ebene wie die Kontaktpads hergestellt. Er
besteht aus einer Maanderstruktur der Lange /4 = 11500,0 um und der Breite wy = 200 um
mit einer Schlaufe, zwischen der ein Abstand von an = 100 um liegt. Mit einem spezifischen
Widerstand von Gold-Palladium von paupd = 25-10® Om [187] und einer Schichtdicke von
daupd = 100 nm ergibt sich so ein berechneter Widerstand des Heizers von Ry = 301,3 Q. Um
diesen Widerstand zu erreichen, muss die supraleitende Flache unter dem Heizer vor der
Heizer-Beschichtung weggeatzt werden. AnschlieBend wird das Substrat belackt und be-
lichtet, mittels Kathodenzerstaubung mit Gold-Palladium beschichtet und mittels Lift-off-
Prozess strukturiert. So entstehen Kontaktpads auf den supraleitenden Strukturen und der

Heizer auf dem zuvor freigeatzten Bereich. Ein Heizer ist in Abbildung 4-21, rechts, auf der
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linken Seite des Substrats zu sehen. Eine REM-Aufnahme seiner Kontaktpads ist in Abbil-

dung 4-21, links, oben, dargestellt.

Abbildung 4-21 REM-Aufnahmen von einem Teil des Heizers (links, oben) und dem Kontaktbereich der
Feedback-Spule mit drei Abgriffen (links, unten) und Fotografie eines fertigen integrierten Magnetometers
(rechts) mit Heizer am linken Substratrand und Aufnehmerflache. Feedback-Spule durch reflektierenden
Bereich am rechten und linken Rand der Aufnehmerflache zu erahnen.

Die Feedback-Spule besteht aus supraleitendem Material und kann so zeitgleich mit der
Magnetometerstruktur in das Schichtsystem gedtzt werden, sodass ein zusatzlicher
Fabrikationsschritt entfallt. Sie liegt am Rand der Aufnehmerflache und fihrt um diese
herum. Die Windungsanzahl N fiir die passende Kopplung wurde (iber die Induktivitdten
der SQUIDs abgeschéatzt und eine Spule mit neun Windungen und einem Abgriff bei sieben
Windungen entworfen. Eine REM-Aufnahme des Kontaktpad-Bereiches der Spule ist in
Abbildung 4-21, links, unten, zu sehen. Durch den zweiten Abgriff entsteht auch eine
Ausweichmoglichkeit bei Defekten in der Spule, die aufgrund der Randlage auftreten
konnen (vgl. Kapitel 4.1.1). Die Spulenbahnbreite betrdgt wm =15 um, der Abstand
zwischen den einzelnen Windungen as =5 um. Fir eine kritische Stromdichte der
supraleitenden Schicht von jc=2,5 MA/cm? und eine Schichthéhe von dysco =200 nm
ergibt sich eine Stromtragfahigkeit der Spule von etwa /s, =75 mA, die fir den Betrieb

ausreichend ist.

Integrierte Magnetometer dieser Art wurden im Rahmen dieser Arbeit entworfen und im

Reinraum des Leibniz-IPHT hergestellt. Die Fotografie eines fertigen integrierten Magne-
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tometers ist in Abbildung 4-21, rechts, abgebildet. Fertige Magnetometer wurden charak-
terisiert und bei Erflillung der selbst gewahlten Kriterien von einem kritischen Strom von
10 pA < Ic < 100 pA, einem Spannungshub von Vp, > 30 puV und einem weiRen Rauschen
unter By = 50 fT/v/Hz mit einer Passivierungsschicht bedeckt. Nach einer erneuten Pri-
fung der Parameter werden die Magnetometer mit integriertem Heizer und integrierter
Feedback-Spule auf einer Platine festgeklemmt und die beiden besten SQUIDs kontak-
tiert. Mittels Dreikomponenten Stykast wird ein Deckel auf der Platine befestigt und das

Bauelement ist einsatzbereit.

4.3.2 Elektrische Charakterisierung und Rauschen

Die elektrische Charakterisierung der integrierten Magnetometer wurde in fliissigem Stick-
stoff durchgefiihrt. In Tabelle 4-2 sind die Ergebnisse fiir ein exemplarisches Magnetometer
dargestellt.

Tabelle 4-2 Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung eines exemplarischen Magnetometers mit kriti-

schem Strom I, Normalleitungswiderstand Rn, IcRa-Produkt IcRn, Spannungshub Vyp, SQUID-Parameter (i
und effektiver Flache Aes:.

SQUID-Nummer| [/ in pA R,inQ IRyinpuV | V  inuV ‘N A s in mm?
1 18,3 21,6 395 29,3 0,85 0,73
2 23,6 21,6 510 47,0 0,93 0,60
3 37,9 16,2 614 42,8 1,47 0,60
4 29,0 17,0 493 36,5 1,32 0,73

SQUID 1 und 2 haben niedrigere kritische Stréme, was durch die schmaleren Josephson-
Kontakte erklart werden kann. Die SQUIDs zeigen hohe I.Rn-Produkte im Bereich von
IcRn > 390 pV. SQUIDs 2, 3 und 4 zeigen Spannungshiibe oberhalb der selbstgesetzten Kri-
terien von Vpp =30 uV, SQUID 1 liegt nur knapp darunter. Die SQUID-Parameter wurden
unter Hinzunahme der in Tabelle 4-1 aufgefiihrten Induktivitaten berechnet und liegen um
den optimalen Wert von . =1 herum. Die gemessenen effektiven Flachen liegen im Be-

reich der berechneten Werte.

Die hohen I.Rn-Produkte sind vor allem im Vergleich zu den Magnetometern basierend auf
bikristallinen Korngrenzenkontakten erwdhnenswert. Diese erreichen zumeist IcRn-Pro-

dukte weit unterhalb von IR, = 300 pV3. Griinde fiir das unterschiedliche Verhalten liegen

3 Auswertung von 1586 SQUIDs basierend auf bikristallinen Korngrenzen auf 146 Magnetometern, Mittelwert
der IcRn-Produkte aller funktionalen SQUIDs liegt bei IR, = 127 pV mit einer Abweichung von diz- =58 pV.
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einerseits an einem erhéhten Normalleitungswiderstand der Stufenkontakt-SQUIDs. Wenn
die supraleitende Bahn (iber die Stufe lauft, entstehen zwei Josephson-Kontakte in Reihe
(vgl. Abbildung 4-18, rechts), deren Widerstande sich addieren [95]. Andererseits haben
Stufenkontakte eine andere Kristallorientierung als bikristalline Korngrenzenkontakte.
Letztere haben Korngrenzen mit einer [001]-Verkippung, das heilt, dass die Ausrichtung
der Orbitale des YBCOs mit dye.y>-Wellensymmetrie an der Korngrenze gestort wird. Die Stu-
fenkontakte haben eine Korngrenze mit einer [100]-Verkippung. Dadurch bleiben die Orbi-
tale mit dy=y>-Wellensymmetrie trotz Korngrenze gleich ausgerichtet. Die Supraleitung wird
weniger stark unterdriickt und bei gleichem Korngrenzenwinkel zeigen Stufenkontakte ho-

here kritische Stromdichten [82].

Die Rauschcharakterisierung wurde in einem Kryostaten gefiillt mit fliissigem Stickstoff in
einer Schirmtonne aus dreilagigem Mu-Metall und zwei zusatzlichen Mu-Metall Zylindern
um den Kryostaten herum durchgefiihrt. Weiterhin wurde eine Messstabschirmung aus
Mu-Metall verwendet. Es wurden sowohl eine dc-bias-Elektronik als auch eine ac-bias-
Elektronik fir die Rauschmessung verwendet. Fiir die Messung mit ac-bias Elektronik

wurde zusatzlich eine kommerziell erhaltliche Schirmung aus HTS-Material verwendet.
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Abbildung 4-22 Magnetisches Feldrauschen Bn eines integrierten Magnetometers gemessen mit dc-bias-
Elektronik (schwarz) und ac-bias-Elektronik (blau).
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In Abbildung 4-22 ist das dquivalente* magnetische Feldrauschen eines Magnetometers,
gemessen mit dc-bias-Elektronik (schwarz) und ac-bias-Elektronik (blau), dargestellt. Das
Rauschspektrum, aufgenommen mit der dc-Elektronik®, zeigt ein weiRes Feldrauschen von
Bn =26 fT/\/m, dies entspricht einem Flussrauschen von On=7,5 uCDo/\/E. Das niederfre-
quente Rauschen zeigt bei einer Frequenz von f = 10 Hz ein Rauschen von By = 350 fT/v/Hz
und bei f = 1 Hz ein Rauschen von By = 700 fT/+/Hz. Die Knick-Frequenz, bei der das weiRe
in das farbige Rauschen (ibergeht, liegt bei sehr hohen Frequenzen von ca. f. = 4 kHz. Das
weiBe Rauschen liegt unterhalb der selbstgesetzten Kriterien von By = 50 fT/+/Hz. Das 1/f-
Rauschen setzt schon bei sehr hohen Frequenzen ein und ist demnach im niederfrequenten
Bereich sehr hoch. Griinde kénnen I-Fluktuationen in der Barriere sein. Um deren Einfluss
zu unterdriicken, wurde eine Rauschcharakterisierung des gleichen SQUIDs mit einer ac-
bias-Elektronik durchgefiihrt. Das magnetische Feldrauschen des integrierten Magnetome-
ters gemessen mit ac-bias-Elektronikistin Abbildung 4-22, blau, dargestellt. Das weilRe Rau-
schen liegt bei By = 28 fT/+/Hz, ist demnach geringfiigig hoher als bei der dc-Messung. Im
mittleren Frequenzbereich findet sich eine Rauschiiberhéhung, dessen Herkunft unbe-
kannt ist. Das niederfrequente Rauschen ist aber stark verringert. Bei einer Frequenz von
f=10 Hz liegt es bei By = 100 fT/vHz und bei f= 1 Hz bei By = 480 fT/+/Hz. Die Knick-Fre-
quenz liegt unter Vernachladssigung der Rauschiiberh6hung bei etwa f. = 100 Hz. Eine deut-
liche Unterdriickung des durch /-Fluktuationen ausgeldsten niederfrequenten Rauschens
ist sichtbar. Die Unterdriickung des niederfrequenten Rauschens, verursacht durch Fluss-

schlauchbewegung, wird in Kapitel 4.4 adressiert.

Die Widerstande der entstandenen Feedback-Spule liegen bei Raumtemperatur im Bereich
zwischen Rsp = 0,7 MQ und Rsp = 1,2 MQ. Bei einer Betriebstemperatur von Tg = 77,4 K sind
sie supraleitend und bleiben dies auch fiir die im Rahmen der Messung verwendeten
Strome. Die Kopplungen an die verschiedenen SQUIDs liegen im Bereich zwischen
Mip = 2,31 uA/®o und Mg, = 3,60 pA/Do und damit im funktionalen Bereich fiur die TEM-
Systeme. Die integrierten Heizer haben bei Raumtemperatur einen Mittelwert von

Ry = 300 Q mit einer mittleren absoluten Abweichung von dg; = 27 Q. Der Widerstand fallt

4 Gemessen wird ein Spannungsrauschen, das ber den Transferfaktor der Elektronik in ein dquivalentes
Flussrauschen und danach mithilfe der effektiven Flache in ein dquivalentes Magnetfeldrauschen umgerech-
net wird. Im Nachfolgenden wird der Verweis ,aquivalent” nicht mehr explizit erwahnt.

5> Zur Verdeutlichung ist das magnetische Feldrauschen gemessen mit dc-bias-Elektronik in Abbildung 0-4 im
Anhang einzeln dargestellt.
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bei einer Betriebstemperatur von Tg = 77,4 K um circa R = 30 Q geringer aus, was im funk-
tionalen Bereich fiir die TEM-Systeme liegt. Eine wichtige Eigenschaft des Heizers bezie-
hungsweise des Gesamtaufbaus ist das Abklhlverhalten nach dem Heizen. Wahrend das
Heizen des endverkapselten SQUIDs im fliissigen Stickstoff unabhangig vom Widerstand
maximal einige Sekunden dauert, ist die Abkihlzeit vor allem in der Feldanwendung essen-
ziell, da diese bestimmt, wann die nachste Messung gestartet werden kann. Um diese zu
evaluieren, wurden die Spannungshiibe beziehungsweise die Spannungssignale von zwei
endverkapselten Magnetometern im flissigen Stickstoff wahrend des Heizens und des an-
schlieBenden Abkihlens aufgezeichnet. Das Spannungssignal wahrend des Abkiihlens ist in
Abbildung 4-23 Gber der Zeit dargestellt. Ein Magnetometer war mit einem externen Heizer
auf einem separaten Substrat ausgestattet (vgl. Abbildung 4-23, oben), das andere mit ei-

nem integrierten Heizer auf dem gleichen Substrat (Abbildung 4-23, unten).
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Abbildung 4-23 Spannungssignale eines Magnetometers mit externem Heizer (oben) und eines Magneto-
meters mit integriertem Heizer (unten) wahrend des Abkiihlens nach dem Heizen mit Markierung der ap-
proximativen Zeit, zu der der maximale Spannungshub nach Heizen und Abkiihlen wieder erreicht wird.

Man erkennt deutlich, dass das Spannungssignal des Magnetometers mit externem Heizer
einen flachen Abfall hat und eine Abkuhlzeit von tabk = 100 s besitzt bis es wieder den vollen
Ausgangsspannungshub zeigt. Das Spannungssignal des Magnetometers mit integriertem

Heizer erreicht deutlich schneller seinen Ausgangsspannungshub. Die Abkihlzeit betragt
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etwa tabk = 40 s. Als Erklarung fiir dieses Verhalten dient nicht der Heizer selbst, sondern
der gesamte Aufbau: Der Aufbau eines Magnetometers mit externem Heizer besteht aus
dem Magnetometer-Substrat, das auf ein Heizer-Substrat aufgeklebt wird. Dieses wird auf
einer Leiterplatte befestigt, hinter der sich das KihImittel befindet. Die Magnetometer-
Substrate mit integriertem Heizer liegen direkt auf der Leiterplatte auf. Durch diesen direk-
ten Kontakt kann das Magnetometer mit dem integrierten Heizer nach dem Heizen schnel-

ler abkihlen und ein neuer Messvorgang kann schneller gestartet werden.

Durch die Integration von Heizer und Spule konnten zwei wesentliche Komponenten fir
einsatzfahige Magnetometer mit nur einem zusatzlichen Fabrikationsschritt auf demselben
Substrat hergestellt werden. Dies ermoglicht eine zeit- und ressourcensparende Fabrika-
tion und reduziert zudem durch den gednderten Aufbau die Abkihlzeit der Magnetometer
nach dem Heizen. Die Magnetometer haben hohe I.R,-Produkte und hohe Spannungshiibe
und ein hinreichend niedriges weilles Rauschen. Durch die Verwendung einer ac-bias-Elekt-
ronik konnte ein Teil des niederfrequenten Rauschens, entstanden durch I-Fluktuationen,
unterdriickt werden. Im nachsten Kapitel werden Wege dargelegt, um auch niederfrequen-
tes Rauschen durch den zweiten Hauptgrund, die Flussschlauchbewegung, zu unterdri-
cken. Die Ausbeute Y dieser Magnetometer liegt trotz der in Abschnitt 4.1.2 analysierten

Stufenwinkelstreuung bei Y > 67 %.

4.4 Rauschperformance — MalBnahmen gegen Flussschlauchbewegung

Fiir die geophysikalische Exploration in groRen Tiefen ist insbesondere ein reduziertes nie-
derfrequentes Rauschen der Sensoren entscheidend. Neben den I-Fluktuationen sind
Flussschlauchbewegungen die zweite Hauptursache fiir niederfrequentes 1/f-Rauschen in
HTS-Magnetometern. Um diese zu unterdriicken, werden im Folgenden zwei Ansatze auf

Realisierbarkeit und Funktionalitat geprift.

4.4.1 \Verringerung der supraleitenden Aufnehmerflache

Ein Ansatz, das niederfrequente Rauschen in HTS-Magnetometern zu verringern, ist der
Ersatz von grof3en supraleitenden Flachen durch schmale Leiterbahnen beziehungsweise
das Schlitzen der Aufnehmerflache [141]. Auf diese Weise wird es fir die Flussschlauche
energetisch unglinstig, einzutreten und sie tragen nicht durch Flussschlauchbewegung im
Betrieb zum Rauschen bei. Der in Kapitel 4.3. vorgestellte Entwurf, wurde entsprechend

modifiziert und ist in Abbildung 4-24, links, dargestellt. Die breite Aufnehmerflache wurde
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durch 17 schmale, parallele Leiterbahnen ersetzt. Die Verteilung der Leiterbahnen an den
Innen- und AuBenseiten der Aufnehmerflache ist dichter als die in der Mitte der Aufneh-
merflache, um der berechneten Stromdichteverteilung gerecht zu werden (vgl. [142]). Die
Breite der Leiterbahnen wurde auf wg = 15 um festgelegt. Das Magnetometer hat demnach
ein Grenzmagnetfeld von Bg = 7,2 uT. Die Stromtragfahigkeit der einzelnen Bahnen wurde
unter der Annahme einer kritischen Stromdichte der supraleitenden Funktionsschicht von
je=2,5MA/cm? und einer Schichtdicke von dvsco =200 nm zu It = 75 mA berechnet. Der
Fabrikationsprozess musste flir diese Magnetometer nicht gedndert werden, fiir den letz-

ten Fabrikationsschritt wurde lediglich eine angepasste Maske hergestellt.

Abbildung 4-24 Schematische Darstellung des Designs mit geschlitzter beziehungswiese verringerter Auf-
nehmerflache (links), REM-Aufnahme der SQUIDs direkt verbunden mit der geschlitzten Aufnehmerflache
(rechts, oben), REM-Aufnahme vom Querschnitt einer Leiterbahn der Aufnehmerflache (rechts, unten).

Die vier SQUIDs haben die gleichen Abmessungen wie in dem vorherigen Design (vgl. Kapi-
tel 4.3.1) und sind direkt mit der aus einzelnen Bahnen bestehenden Aufnehmerflache ver-
bunden (vgl. Abbildung 4-24, rechts, oben). Da das konzipierte Design viele Kanten hat,
wurden diese mittels FIB-Praparation und REM-Aufnahmen auf ihre Steilheit hin gepruft.
Abbildung 4-24, rechts, unten, zeigt eine solche Aufnahme. Sie zeigt, dass die Kanten der
supraleitenden Aufnehmerflache hinreichend steil sind. Die Ergebnisse der elektrischen

Charakterisierung eines exemplarischen Magnetometers sind in Tabelle 4-3 aufgelistet.
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Tabelle 4-3 Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung eines exemplarischen Magnetometers mit ge-
schlitzter Aufnehmerfliache mit kritischem Strom I, Normalleitungswiderstand R., IcRx-Produkt IR\, Span-
nungshub V;,, SQUID-Parameter B und effektiver Flache Ae:.

SQUID-Nummer| [.in pA R,inQ IR, inpV | V,, inpV B, A s in mm?
1 32,5 23,6 767 53,1 1,50 0,59
2 32,9 21,5 707 58,5 1,30 0,49
3 41,2 19,1 787 68,5 1,59 0,49
4 76,1 12,8 974 46,6 3,47 0,59

Auch bei diesen Magnetometern sind die kritischen Strome von SQUID 1 und SQUID 2 we-
gen der geringeren Josephson-Kontaktbreite kleiner als die der SQUIDs 3 und 4. Wie schon
die SQUIDs mit vollen Aufnehmerflachen zeigen auch diese hohe IcRn-Produkte und hohe
Spannungshibe. Die SQUID-Parameter dieses Magnetometers liegen alle im Bereich von
P> 1. Das liegt an den hoheren kritischen Strémen, verursacht durch breitere Josephson-
Kontakte. Die effektive Flache dieser Magnetometer sind etwa 15% geringer als die effek-
tiven Flachen der Magnetometer mit voller Aufnehmerflache, was durch das Ersetzen der

vollen Aufnehmerflache durch Leiterbahnen erklart werden kann.

Die Rauschcharakterisierung wurde unter den gleichen Bedingungen, wie die Messung des
Magnetometers mit voller Aufnehmerflache durchgefiihrt. Das entsprechende Rausch-
spektrum, gemessen mit ac-bias-Elektronik und HTS-Schirmung, ist in Abbildung 4-25 zu
sehen. Fir die bessere Vergleichbarkeit wurde das Feldrauschen des Magnetometers mit

voller Aufnehmerflache eingefligt.

Das Rauschspektrum des Magnetometers mit geschlitzter Aufnehmerflache zeigt ein wei-
Res Feldrauschen von By = 30 fT/+/Hz, dies entspricht einem magnetischen Flussrauschen
von Oy = 8,5 uDo/v/Hz. Das niederfrequente Rauschen zeigt bei einer Frequenz von
f=10Hz ein Feldrauschen von By =60 fT/v/Hz und bei f=1Hz ein Feldrauschen von
Bn = 210 fT/+/Hz. Die exakte Knick-Frequenz ist durch die Verrundung des Rauschgrafen
schwer zu identifizieren und liegt zwischen f. =10 Hz und f. = 20 Hz. Es zeigt sich, dass
durch die geschlitzte Aufnehmerflache das niederfrequente Rauschen noch weiter redu-
ziert werden konnte. Dies ist ein starkes Indiz dafiir, dass der Eintritt der Flussschlduche in
die supraleitenden Flachen unterdrickt wird beziehungsweise durch die verringerten sup-
raleitenden Flachen kleinere Abschirmstrome entstehen, die weniger Rauschen in das
SQUID koppeln. Da kein zusatzlicher Fabrikationsschritt notwendig ist und die Ergebnisse

der elektrischen Charakterisierung mit hohen /I.Rn-Produkten und hohen Spannungshiiben
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hinreichend gut sind, sind diese Magnetometer vielversprechende Kandidaten fiir die Ver-

wendung in TEM-Systemen im Feld.
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Abbildung 4-25 Magnetisches Feldrauschen Bn eines Magnetometers mit geschlitzter Aufnehmerfliche
gemessen mit ac-bias-Elektronik (violett), zum Vergleich magnetisches Feldrauschen eines integrierten
Standard-Magnetometers mit voller Aufnehmerfliche gemessen mit dc-bias-Elektronik (schwarz) und ac-
bias-Elektronik (blau).

4.4.2 Implementierung von Gold-Nanopartikeln

Ein weiterer Weg das niederfrequente 1/f-Rauschen durch Flussschlauchbewegung in HTS-
Magnetometern zu verringern, ist das Einbringen von kiinstlichen Haftzentren zum Fest-
halten der Flussschlduche. In der vorliegenden Dissertation werden in Anlehnung an Katzer
et al. Gold-Nanopartikel in die in Kapitel 4.3.1 vorgestellten Magnetometer eingebracht.
Katzer et al. schieden diinne Goldschichten auf STO ab und beschichteten YBCO darauf.
Wahrend des Aufheizens fiur die Beschichtung formten sich kristalline Gold-Nanopartikel
auf dem Substrat, die sich wahrend der Beschichtung diffusionsgesteuert in der YBCO-
Schicht verteilten. In der Umgebung der Gold-Nanopartikel wurde das Wachstum des
YBCOs lokal verdandert, was zur VergroRRerung der kritischen Temperatur und der kritischen
Stromdichte und in den nachfolgend strukturierten Gradiometern zu einem verringerten

1/f-Rauschen fihrte [131].

In einem ersten Versuch zeigte sich, dass sich diinne Goldschichten auf MgO ahnlich ver-
halten, wie diinne Goldschichten auf STO. Ein diinne Gold-Initialisierungsschicht der Dicke
dau = 3 nm, abgeschieden mittels Kathodenzerstaubung im Reinraum des Leibniz-IPHT,

transformiert durch Tempern bei Temperaturen zwischen T: =730 °C und T: =750 °C zu
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kristallinen Gold-Nanopartikeln der GrofRen za, = 40 nm bis zau = 150 nm. Dies wurde durch

AFM- und XRD-Analysen (vgl. Abbildung 0-5 und Abbildung 0-6 im Anhang) ermittelt.

AnschlieRend wurde der Einfluss der Gold-Nanopartikel auf die supraleitenden und mor-
phologischen Eigenschaften der Schichtsysteme untersucht. Daflir wurden MgO-Substrate
mittels Lithografie- und Lift-off-Prozess halbseitig mit diinnen Goldschichten der Dicke
dau = 3 nm versehen und anschlieBend mit dem Schichtsystem beschichtet. Wahrend des
Aufheizens fiir die Beschichtung konnte die Transformation der Goldschichten zu Gold-Na-
nopartikeln durch einen Farbumschlag beobachtet werden. Die supraleitenden und die
morphologischen Eigenschaften wurden mittels AFM, XRD- und REM-Messungen, sowie
mittels Widerstand-Temperatur-Messung bestimmt. Die Untersuchungen wurden sowohl
auf der mit Gold-Nanopartikeln modifizierten Seite als auch auf der Seite ohne Gold-Nano-

partikel durchgefiihrt.

Abbildung 4-26 zeigt eine AFM-Aufnahme der Oberflachen des Schichtsystems ohne Gold-
Nanopartikel (links) und des Schichtsystems mit Gold-Nanopartikeln (Mitte) auf einem Sub-
strat. Die Oberflachen beider Schichten dhneln sich und zeigen beide eine leichte Kérnung
und Kupferoxid-Ausscheidungen. Die Anzahl der Ausscheidungen ist bei den Schichten mit
Gold-Nanopartikeln vergréRert, was auf eine Anderung der Schicht beziehungsweise eine

Anderung des Schichtwachstums durch Gold-Nanopartikel hindeutet.

Abbildung 4-26 AFM-Aufnahme der Oberflache eines Schichtsystems ohne Gold-Nanopartikel (links) und
eines Schichtsystems mit Gold-Nanopartikeln entstanden durch Initialisierungsschichtdicke dau=3 nm
(Mitte) und REM-Aufnahme eines Querschnitts durch das Schichtsystem mit Gold-Nanopartikeln (rechts).

Die REM-Aufnahme eines mittels FIB-Schnitt praparierten Querschnitts des Schichtsystems
mit Gold-Nanopartikeln zeigt, dass die Gold-Nanopartikel auf der Substratoberflache blei-
ben und sich nicht wie in einzelnen YBCO-Schichten gleichmaRig in der Schicht verteilen

(vgl. Abbildung 4-26, rechts). Ursache dafir ist wahrscheinlich die Beschichtung mit den
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beiden Pufferschichten, die die Gold-Diffusion unterdriickt. Der Durchmesser der Nanopar-

tikel liegt zwischen zay = 20 nm und za, = 80 nm.

Die XRD-Spektren der beiden Substratseiten zeigen den (200)-Peak von MgO sowie diverse
YBCO-Peaks (vgl. Abbildung 4-27, links). Das Spektrum der Schichtseite mit Gold-Nanopar-
tikeln zeigt zudem den (200)-Peak von Gold bei Position Pagoau = 44,5° (vgl. Abbildung 4-27,
rechts), was ein Indiz fur kristalline Gold-Nanopartikel im Schichtsystem ist. Das XRD-Spekt-
rum der Schichtseite ohne Gold-Nanopartikel zeigt keine Gold-Peaks, sodass von einer lo-

kalisierten Beeinflussung ausgegangen werden kann.
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Abbildung 4-27 XRD-Spektren eines Schichtsystems ohne (schwarz) und mit Gold-Nanopartikeln (pink) ent-
standen durch eine Initialisierungsschichtdicke von das = 3 nm mit (200)-Peak von MgO bei P2oomgo = 43,1°
sowie (002)-Peak von YBCO bei Poozveco = 15,2°, (003)-Peak bei Poosveco =22,8°, (004)-Peak bei
Pooaveco = 30,6°, (005)-Peak bei Poosveco = 38,5°, (006)-Peak bei Poosysco =46,6° und (007)-Peak bei
Poozvsco = 54,9° (links) mit VergroBerung des (200)-Peaks von Gold auf Substratseite mit Gold-Nanopartikeln
bei P2ooau = 44,5° (rechts).

Ein Vergleich der Widerstand-Temperatur-Diagramme des Schichtsystems mit und ohne
Gold-Nanopartikeln (vgl. Abbildung 4-28) zeigt, dass das Schichtsystem ohne Gold-Nano-
partikel mit 7. = 89,9 K eine deutlich héhere kritische Temperatur hat als das Schichtsystem
mit Gold-Nanopartikeln mit T = 87,9 K. Zudem zeigt sich eine Ful3struktur, was wahrschein-
lich auf eine Verschlechterung der Kristallinitat zuriickzufiihren ist. Dieser Fullstruktur ist
die hohe Transittemperatur AT = 4,0 K des Schichtsystems mit Gold-Nanopartikeln zuzu-
ordnen. Das Schichtsystem ohne Gold-Nanopartikel hat mit AT = 1,6 K eine deutlich gerin-
gere Transittemperatur. Die Widerstandsverhaltnisse sind bei beiden Schichten nahezu
gleich und liegen im optimalen Bereich (RRR = 3,19, RRRa, = 3,18). Die Verringerung der

kritischen Temperatur sowie die VergrofRerung der Transittemperatur unterstiitzen die
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These des verdnderten Schichtwachstums durch das Einbringen der kristallinen Gold-Na-
nopartikel in das Schichtsystem und scheinen zu einer Verschlechterung der Schichtqualitat

zu fUhren.

® Schichtsystem -
44 | m Schichtsystem mit d,, = 3 nm o ]
c "
G o 10
c .
- — -g 08 / L
x 5 .
2 [ Do
© [T .
..5 _-9 04 .
_g = o2 .
~§ 0,0 - - 3 T 1
80 85 920 95 100
Temperatur Tin K
0- T T T T T T 1
100 150 200 250 300

Temperatur Tin K

Abbildung 4-28 Widerstand-Temperatur-Diagramm eines Schichtsystems ohne Gold-Nanopartikel
(schwarz) und eines Schichtsystems mit Gold-Nanopartikeln (pink) entstanden durch Initialisierungs-
schichtdicke dau =3 nm.

Um den Einfluss der Gold-Initialisierungsschichtdicke auf die Schichtsysteme beurteilen zu
kénnen, wurden Substrate wie zuvor berichtet halbseitig mit Gold der Dicken day, =3 nm,
dau =6 Nnm, day =10 nm und da, =15 nm und anschlieBend mit dem Schichtsystem be-
schichtet. Die morphologischen und supraleitenden Eigenschaften der Proben wurden mit-
tels AFM- und XRD-Analyse sowie Widerstand-Temperatur-Messung und Bestimmung der

kritischen Stromdichte untersucht.

In Abbildung 4-29 sind die AFM-Aufnahmen der Oberflachen der Schichtsysteme ohne
(oben) und mit Gold-Nanopartikeln (unten) entstanden aus unterschiedlichen Goldschicht-
dicken zu sehen. Die Schichten ohne Gold-Nanopartikel dhneln sich sehr und haben eine
leicht kérnige Oberflache mit einigen Kupferoxid-Ausscheidungen der GrélRe zcuo = 0,35 um
bis zcuo = 1,43 um. Die Oberflachen der Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln dhneln sich
ebenfalls untereinander und zeigen eine leicht kornige Oberflache. Sie unterscheiden sich
jedoch stark beziglich der Kupferoxid-Ausscheidungen: Bei Goldschichtdicken von
dau = 3 nm zeigen sich Ausscheidungen der gleichen GrofRe wie auf dem Pendant ohne
Gold-Nanopartikel, es sind jedoch mehr. Bei einer Schichtdicke von da, = 6 nm bilden sich

mehr Ausscheidungen mit GréRen von zcuo = 0,44 pm bis zcuo = 1,05 pm, wobei die grofRen
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Ausscheidungen lGberwiegen. Bei vergrofRerter Goldschichtdicke werden die Ausscheidun-
gen weniger, daflr groRer. Bei einer Goldschichtdicke von da, = 10 nm haben sie Abmes-
sungen von Zzcyo = 0,64 um bis zcyo = 2,27 um und bei einer Schichtdicke von da, = 15 nm
Ausmale bis zcuo = 4,52 um. Dies unterstitzt die These, dass sich Gold-Nanopartikel auf

das Schichtwachstum auswirken und zeigt einen grof3en Einfluss der Gold-Nanopartikel auf

die Kupferoxid-Ausscheidungen, der mit wachsender Initialisierungsschicht steigt.

Abbildung 4-29 AFM-Aufnahmen der Oberflichen von Schichtsystemen ohne Gold-Nanopartikeln (oben)
und den auf den gleichen Substraten befindlichen Schichtsystemen mit Gold-Nanopartikeln (unten) ent-
standen durch Initialisierungsschichtdicken dau =3 nm, dau = 6 nm, dau = 10 nm und dau = 15 nm von links
nach rechts.

Eine XRD-Analyse wurde wie zuvor jeweils auf beiden Substratseiten durchgefiihrt. Die ver-
gleichenden kompletten Spektren sind in Abbildung 0-7 im Anhang zu sehen. Sie zeigen
einen MgO-Peak sowie diverse YBCO-Peaks. Die Bereiche der Spektren, die Riickschliisse
auf die Gold-Nanopartikel zulassen, sind in Abbildung 4-30 fir die verschiedenen Initialisie-
rungsschichten dargestellt. Es zeigt sich, dass unterschiedliche Initialisierungsschichten zu
unterschiedlich Gold-Peaks in den XRD-Spektren fiihren. Bei einer Initialisierungsschichtdi-
cke von da, = 3 nm deutet der (200)-Peak von Gold bei Pgoau = 44,5° auf kristalline Gold-
Nanopartikel im Schichtsystem hin (vgl. Abbildung 4-30, links). Die Schichtsysteme mit gro-
Reren Initialisierungsschichtdicken zeigen diesen Peak nicht, dafiir aber den (111)-Peak von
Gold bei Pi11au = 38,2°, der im Schichtsystem mit einer Initialisierungsschichtdicke von

dau = 3 nm wiederum nicht auftritt. Der (111)-Peak liegt nahe am (005)-Peak des YBCOs bei
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Poosysco = 38,5° (vgl. Abbildung 4-30, rechts) und deutet ebenfalls auf kristalline Gold-Na-

nopartikeln hin, allerdings in anderer Ausrichtung.
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Abbildung 4-30 Ausziige der XRD-Spektren der Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln entstanden durch
verschiedene Goldinitialisierungsschichtdicken dau im Bereich des (200)-Peaks von Gold bei P200au = 44,5°
(links) und des (111)-Peaks von Gold bei P111au = 38,2° (rechts).

Ab einer Initialisierungsschichtdicke von da, = 6 nm zeigt sich zudem der (103)-Peak von
YBCO bei Piosveco = 32,8° im Spektrum der Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln (vgl. Ab-
bildung 0-8 im Anhang). Er ist bei einer Initialisierungsschichtdicke von dau = 3 nm nicht zu
sehen, bei day, = 6 nm leicht und wird mit wachsender Initialisierungsschicht grofRer. Dies ist
ein Indiz fur eine gesteigerte Um- und Unordnung der supraleitenden Schicht, die mit Ver-

grofRerung der Goldschichtdicke zunimmt.

Die Analyse der Widerstand-Temperatur-Diagramme zeigt, dass die kritischen Temperatu-
ren aller Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln niedriger sind als die ihrer Pendants ohne
Gold-Nanopartikel. Die Transittemperaturen sind durch die Gold-Nanopartikel vergroRert,
die Widerstandsverhaltnisse zeigen nahezu keine Veranderung. Eine tabellarische Auflis-
tung der einzelnen Werte ist in Tabelle 0-6 im Anhang zu finden. Mit wachsender Initiali-
sierungsschichtdicke vergroRert sich der Unterschied zwischen der kritischen Temperatur
der Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln und ihrem Pendant ohne. Ebenso verhalt es
sich beziglich der Transittemperatur. Man kann demnach davon ausgehen, dass sich die
Schichtqualitat mit wachsender Initialisierungsschichtdicke verschlechtert. Eine Ausnahme
stellt das Schichtsystem mit der Initialisierungsschicht von da, = 6 nm. Diese Probe zeigt
den kleinsten Unterschied zwischen kritischer Temperatur des Schichtsystems mit und

ohne Gold-Nanopartikeln, sowie die kleinste Transittemperatur. Ein Vergleich der Proben-
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seite ohne Gold-Nanopartikel untereinander zeigt, dass diese Probe eine kritische Tempe-
ratur von T.=91,75 K aufweist, wahrend die anderen Schichten kritische Temperaturen
zwischen T.=89,6 K und T.=90,0 K haben. Es scheint sich somit um einen AusreilRer zu
handeln und nicht um ein durch Gold-Nanopartikel hervorgerufenes Phanomen. Dies wird
dadurch unterstiitzt, dass die Widerstand-Temperatur-Diagramme der Initialisierungs-
schichtdicken day =3 nm, dau =10 nm und dau = 15 nm anders als bei der Initialisierungs-

schicht von day = 6 nm eine FuBstruktur zeigen.

Fiir die anschlieRende Analyse der kritischen Stromdichten wurden die Proben im Rein-
raum gereinigt und mithilfe einer Maske mit Briicken verschiedener Breiten strukturiert
(vgl. Abbildung 0-9 im Anhang). Die kritischen Stréme der Briicken, die partiell aus Schicht-
systemen mit Gold-Nanopartikeln verschiedener Initialisierungsschichtdicken, partiell aus
Schichtsystemen ohne Gold-Nanopartikeln bestehen, wurden gemessen und unter Hinzu-
nahme der jeweiligen Briickenquerschnitte die kritische Stromdichte berechnet. Zusatzlich
wurde eine Probe ohne Gold-Nanopartikeln als Referenzprobe vermessen. In Abbildung
0-10im Anhang sind die kritischen Stromdichten der einzelnen Briicken fiir die verschiede-
nen Proben dargestellt. Die mittleren kritischen Stromdichten j_c der jeweiligen Schichtbe-
reiche ohne und mit Gold-Nanopartikeln verschiedener Initialisierungsschichten sowie die
mittleren kritischen Stromdichten der Referenzprobe sind in Tabelle 4-4 einzusehen.

Tabelle 4-4 Mittlere kritische Stromdichtenj_c der Schichtsysteme ohne Gold-Nanopartikel und der Schicht-
systeme mit Gold-Nanopartikeln entstanden durch verschiedene Initialisierungsschichten dau.

oo T Jjc in MA/cm? jc in MA/cm?
Briicken 3 bis 7 ohne Gold-Nanopartikel |Briicken 8 bis 12 mit Gold-Nanopartikeln
0 6,3 6,0
3 7,4 59
6 7,6 4,6
10 77 5,0
15 74 5,1

Die mittleren kritischen Stromdichten der Referenzprobe ohne Gold-Nanopartikel haben
eine Differenz von Aj_c= 0,3 MA/cm? zwischen den Briicken 3 bis 7 und den Briicken 8 bis
12. Diese Abweichung kann als herstellungsbedingte Abweichung der kritischen Strom-
dichte betrachtet werden. Alle Initialisierungsschichtdicken zeigen eine grofRere Verringe-
rung der mittleren kritischen Stromdichte durch das Einbringen der Gold-Nanopartikel als

die herstellungsbedingte Abweichung. Die geringste Verringerung zeigt die Probe mit der
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Initialisierungsschicht von dau = 3 nm. Mit wachsender Initialisierungsschicht wird die Ver-
ringerung der mittleren kritischen Stromdichte gréRBer. Ausgenommen werden muss er-
neut die Probe mit der Initialisierungsschicht von day, = 6 nm, was jedoch wie zuvor erlau-

tert nicht auf ein durch Gold-Nanopartikel induziertes Phanomen zuriickgefihrt wird.

Auch dieser Versuch unterstitzt die These, dass die Schichtqualitat mit wachsender Initia-
lisierungsschichtdicke abnimmt, wie bereits die Untersuchungen beziiglich der Oberfla-
chenstruktur und der kritischen Temperatur zeigten. Da der negative Einfluss der Initiali-
sierungsschichtdicke von day = 3 nm am geringsten ist, wird diese flir weitere Untersuchun-

gen an Magnetometern verwendet.

Fiir die Herstellung der mit Gold-Nanopartikeln versehenen Magnetometer wurden die
MgO-Substrate nach dem Stufendtzen mit einer Gold-Initialisierungsschicht der Dicke
dau = 3 nm mittels Kathodenzerstaubung und anschlieBend mit dem Schichtsystem mittels
gepulster Laserablation beschichtet. Die weitere Fabrikation sowie das Design blieben wie
in Kapitel 4.3.1 erlautert. Die Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung eines exemp-
larischen Magnetometers sind in Tabelle 4-5 aufgelistet.

Tabelle 4-5 Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung eines exemplarischen Magnetometers mit Gold-

Nanopartikeln entstanden durch die Initialisierungsschichtdicke dau mit kritischem Strom /I, Normallei-
tungswiderstand R, IcRn-Produkt IcRn, Spannungshub V,,, SQUID-Parameter Bi und effektiver Flache Aesr.

SQUID-Nummer| d 4, in nm Icin pHA R,inQ IRpinpV |V, inpV £, A . inmm?
1 3 6,5 42,8 278,2 0,0 0,30 -
2 3 2,7 36,6 98,8 7,9 011 0,58
3 3 13,0 18,8 244,4 27,0 0,50 0,59
4 3 3,8 31,1 118,2 12,4 0,17 0,72

Die kritischen Strome aller SQUIDs sind sehr klein, sodass nur SQUID 3 die selbst gewahlten
Kriterien erflllt. Da dies bei allen SQUIDs mit Gold-Nanopartikeln beobachtet wurde, wird
dies nicht auf Schwankungen im Herstellungsprozess zurlickgefihrt, sondern auf die ver-
ringerte kritische Stromdichte der Magnetometer mit Gold-Nanopartikeln. Daraus resultie-
ren kleine IcRn-Produkte, kleine Spannungshiibe und kleine SQUID-Parameter. Die effektive
Flache zeigt keine Veranderung im Vergleich zu den Magnetometern mit voller Aufnehmer-
flache. Aufgrund des nicht vorhandenen Spannungshubes konnte die effektive Flache fiir

SQUID 1 nicht bestimmt werden.

87



Ergebnisse und Diskussion

Die Rauschcharakterisierung wurde unter den gleichen Bedingungen, wie die Messung des
Magnetometers ohne Gold-Nanopartikel durchgefiihrt. Das entsprechende Rauschspekt-
rum gemessen mit ac-bias-Elektronik und HTS-Schirmung ist in Abbildung 4-31 zu sehen.
Fir die bessere Vergleichbarkeit wurde das Feldrauschen des Magnetometers ohne Gold-

Nanopartikel eingefligt.
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Abbildung 4-31 Magnetisches Feldrauschen Bn eines Magnetometers mit Gold-Nanopartikeln gemessen
mit ac-bias-Elektronik (orange), zum Vergleich magnetisches Feldrauschen eines integrierten Standard-
Magnetometers ohne Gold-Nanopartikel gemessen mit dc-bias-Elektronik (schwarz) und ac-bias-Elektronik
(blau).

Das Rauschspektrum des Magnetometers mit Gold-Nanopartikeln zeigt ein weiles Rau-
schen von By =25 fT/v/Hz, dies entspricht einem magnetischen Flussrauschen von
®n = 6,9 u®o/v/Hz. Das niederfrequente Rauschen zeigt bei einer Frequenz von f= 10 Hz
ein Feldrauschen von By = 60 fT/+/Hz und bei einer Frequenz von f = 1 Hz ein Feldrauschen
von By = 200 fT/v/Hz. Die Knick-Frequenz liegt bei f. = 25 Hz. Das Einbringen der Gold-Na-
nopartikel scheint trotz der veranderten morphologischen und der verschlechterten sup-
raleitenden Schichteigenschaften das niederfrequente Rauschen in diesen Magnetometern
zu reduzieren. Bis zur Abgabe der vorliegenden Dissertation konnte die Ursache dieses Ef-
fektes nicht vollstandig aufgeklart werden. Die Theorie von Katzer et al., bei der im Umfeld
der Gold-Nanopartikel verbogene Kristallebenen des YBCOs zu Spannungsabbau in der
Schicht und somit zu einer besseren Kristallstruktur mit vergréBerter kritischer Tempera-
tur, vergrofRerter kritischer Stromdichte und verringertem niederfrequenten Rauschen

flhrten, kann so nicht lbernommen werden. Die durchgefiihrten Versuche zeigen, dass die

88



Ergebnisse und Diskussion

Gold-Nanopartikel nicht in die YBCO-Schicht diffundieren, sondern durch die Beschichtung
der Pufferschichten auf der Substratoberflache bleiben. Entsprechend zeigen sich andere

Wachstumsbedingungen und daraus resultierend andere supraleitende Eigenschaften.

Weiterhin unterscheiden sich die Schichten der vorliegenden Dissertation deutlich von den
Schichten von Katzer et al. Dort flihrte das Einbringen der Gold-Nanopartikel zu weniger
Ausscheidungen in den hergestellten Schichten, was durch Relaxation beim Aufwachsen
und resultierend weniger Versetzungsdefekten erklart wird. Kiirzlich wurde gezeigt, dass
Kupferoxid-Ausscheidungen in solchen Schichtsystemen nur in unmittelbarer Nahe der
Gold-Nanopartikel auf der Oberflache der Schicht auftreten und auch eine Vermischung
von Gold und Kupfer nicht ausgeschlossen werden kann [188]. In den Versuchen der vor-
liegenden Dissertation bildeten sich durch das Einbringen der Gold-Nanopartikel mehr Aus-
scheidungen, deren GroRe sich mit wachsender Initialisierungsschicht steigert (vgl. Abbil-
dung 4-29). Dies konnte ein Anzeichen dafir sein, dass mehr Versetzungen in der Schicht
vorhanden sind. Befinden sich Gold-Nanopartikel auf der Substrat-Oberflache, wenn das
Schichtsystem abgeschiedene wird, werden diese von den Pufferschichten partiell bedeckt
und es entsteht eine unebene Oberflache, auf die die supraleitende Funktionsschicht ab-
geschieden wird. Dadurch kénnten in der Funktionsschicht vermehrt Defekte entstehen,
welche die Verringerung der kritischen Temperatur und der kritischen Stromdichte sowie
deren weitere Verschlechterung mit wachsender Initialisierungsschicht erklaren kdnnten.
Als Haftzentren konnten in dieser Theorie die Defekte selbst wirken. Die Erzeugung von
Haftzentren durch von Nanopartikeln erzeugte Defekte wurde bereits mehrfach gezeigt
[130, 132, 133, 189]. Um diese Theorie weitergehend zu prifen, sind weitere Untersuchun-
gen der morphologischen Schichteigenschaften wie beispielsweise HRTEM-Analysen not-

wendig.

4.4.3 Vergleich der beiden MaBnahmen gegen Flussschlauchbewegung

Vergleicht man das Einbringen der Gold-Nanopartikel mit der Verringerung der supralei-
tenden Flachen, zeigt sich, dass die Reduktion des niederfrequenten Rauschens im gleichen
Bereich liegt (Abbildung 0-11 im Anhang). Bezliglich der elektrischen Charakterisierung zei-
gen die Magnetometer mit geschlitzter Aufnehmerflache Parameter, die sich kaum von ih-

ren Pendants mit voller Aufnehmerflache unterscheiden. Magnetometer mit Gold-Nano-
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partikeln zeigen durch die verringerte kritische Stromdichte der Schichten verringerte kri-
tische Strome. Dies verschlechtert mit dem verwendeten Design die Ausbeute der Magne-
tometerfabrikation und kénnte durch eine Designanpassung mit breiteren Josephson-Kon-
takten ausgeglichen werden. Beziiglich der Herstellung erweisen sich Magnetometer mit
Gold-Nanopartikeln als nachteilig, da sie mit der Kathodenzerstaubung einen zusatzlichen
Fabrikationsschritt durchlaufen miissen. Nach diesem Stand sind die Magnetometer mit

geschlitzter Aufnehmerflache zu favorisieren.

Um beide Methoden weiterfiihrend zu evaluieren, kdnnte die Homogenitat der Stromdich-
teverteilung in den Kontakten Uberprift werden, die sich in der Magnetfeldabhangigkeit
des kritischen Stromes zeigt. Um Magnetometer beziehungsweise SQUIDs zu untersuchen,
werden hohe Magnetfelder benétigt, die im Rahmen der vorliegenden Dissertation nicht
zum Einsatz kamen. Die einzelnen Josephson-Kontakte der SQUIDs konnten aufgrund des
Designs mit direkt gekoppelter Aufnehmerflache nicht analysiert werden. Auf die Konzep-
tionierung eines Designs fiir die Untersuchung von Einzelkontakte wurde wegen des hohen
zeitlichen Aufwandes bislang verzichtet. Zudem sind systematische Untersuchungen der
Magnetometer in ungeschirmter Umgebung sowie die systematische Anwendung in TEM-
Systemen durchzufiihren, um beide Methoden fiir die Unterdriickung des 1/f-Rauschens

durch Flussschlauchbewegung abschlieRend zu evaluieren und vergleichen zu kénnen.

4.5 Sensitivitatserhohung

Neben der Unterdriickung der verschiedenen Rauschquellen gibt es einen weiteren Ansatz,
um Magnetometer sensitiver zu machen: Die VergroRerung der effektiven Flache. Dafr
muss der Quotient Q = Ap/Lp maximiert und somit die Flache Ap und die Induktivitat Lp der
Aufnehmerflache angepasst werden. Im Folgenden wird dieser Ansatz fiir die in dieser Dis-

sertation verwendeten Magnetometer auf Realisierbarkeit und Funktionalitat gepruft.

Um die VergroRerung der Aufnehmerflache realisieren zu kénnen, werden fiir diese Mag-
netometer MgO-Substrate der GroBe As = 20 mm x 20 mm verwendet. Zudem wurden alle
Lithografieprozesse der Fabrikation vom Mask-Aligner auf den Wafer-Stepper umgestellt,
der mittels Projektions-Lithografie belichtet und eine héhere Aufldsung erreicht. Im Rah-
men dieser Umstellung wurden optimale Fokusse und optimale Dosen durch verschiedene

Testreihen fir die verschiedenen Lithografieprozesse analysiert. Dies war vor allem fir die
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Stufe wichtig. Mit den ermittelten Parametern konnten steile Lackkanten und glatte Stufen

erreicht werden (vgl. Abbildung 4-32, links).

Abbildung 4-32 REM-Aufnahme der kritischen Lackkante einer hergestellten Lackstruktur fiir die Stufenat-
zung (links, oben), REM-Aufnahme einer gedtzten Stufe (links, unten) und schematische Darstellung des
Designs der Magnetometer mit vergroerter Aufnehmerfliche (rechts) auf MgO-Substraten der Gr6Re
As =20 mm x 20 mm (hellgrau) mit breiter Aufnehmerflache aus dem Schichtsystem (dunkelgrau), Heizer
und Kontaktpads und Heizer (gelb).

Das Design ist in Abbildung 4-32 (rechts) dargestellt. Es besteht aus einer breiten Aufneh-
merflache mit den AuRenmaRen von Dp = 16,3 mm und den InnenmaRen von dp = 9,6 mm.
Die maximalen AuBRenmalfie waren dabei durch das Bildfeld des Steppers begrenzt. Somit
ergeben sich eine effektive Flache von Ap=156,3 mm? und eine Induktivitit von
Lp = 17,8 nH. Im Vergleich zum vorherigen Design konnte der Quotient aus Flache und In-
duktivitat der Aufnehmerflache von Qisxis = 7,3 auf Qaox20 = 8,8 gesteigert werden. Die Auf-
nehmerflache ist weiterhin direkt an vier SQUIDs gekoppelt, die die gleichen geometri-
schen Eigenschaften haben wie im vorherigen Design. Die effektiven Flachen der verschie-
denen SQUIDs in Kombination mit der Aufnehmerflache lassen sich mit den Formeln aus
Kapitel 2.4.1 fiir SQUID 1 zu Aess = 0,88 mm?, fiir SQUID 2 zu Aeff = 0,71 mm?, fiir SQUID 3 zu
Aetf = 0,70 mm? und fur SQUID 4 zu Aef = 0,87 mm? berechnen. Im Design sind Heizer und
Feedback-Spule integriert. Wahrend die Spule unverandert blieb und weiterhin um die Auf-
nehmerflache herumfiihrt, wurde der Heizer in der Mitte der Aufnehmerflache platziert.
Seine Ausmalie wurden zu einer Gesamtlange der Maanderstruktur von /m = 17310 um, ei-

ner Breite von wy =150 um und einem Abstand zwischen den beiden Bahnen von
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an = 1000 um gedndert, um bei anderen Platzverhaltnissen hinreichende Widerstandser-
gebnisse zu erzielen. Die Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung eines exemplari-

schen Magnetometers sind in Tabelle 4-6 dargestellt.

Tabelle 4-6 Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung eines exemplarischen Magnetometers mit ver-
groBerter Aufnehmerfliche auf einem Substrat der GroBe As =20 mm x 20 mm mit kritischem Strom I,
Normalleitungswiderstand Ry, IcRn-Produkt IcRn, Spannungshub Vp,, SQUID-Parameter S und effektiver Fla-
che Aest.

SQUID-Nummer| [.in pA R,inQ I[RyinuV | Vi inpV B. A o in mm?
1 4,0 49,4 198 37,5 0,19 0,86
2 9,7 35,3 342 44,9 0,38 0,71
3 21,0 20,9 439 64,7 0,81 0,71
4 17,3 24,3 420 50,9 0,79 0,85

Die elektrische Charakterisierung der Magnetometer zeigt, dass die kritischen Strome sehr
klein sind, sodass SQUID 1 und SQUID 2 mit schmaleren Josephson-Kontaktbreiten das Kri-
terium von Ic > 10 pA nicht erreichen. Dies liegt vermutlich an einer leichten Uberitzung
des Magnetometers im letzten Fabrikationsschritt. Die IcR,-Produkte zeigen vor allem fir
SQUID 3 und SQUID 4 stufenkontakttypische hohe Werte. Entsprechend hoch sind die
Spannungshibe, auch SQUID 1 und SQUID 2 haben Spannungshiibe tGber dem Kriterium
von Vpp>30 V. Durch die Uberitzung haben die SQUID-Parameter fir SQUID 1 und
SQUID 2 sehr kleine Werte, die SQUID-Parameter von SQUID 3 und SQUID 4 liegen sehr nah
am Optimum von S = 1. Die effektiven Flachen der SQUIDs in Kombination mit der Aufneh-
merflache liegen im berechneten Bereich. Die Kopplungen der SQUIDs zur Feedback-Spule
liegen im Bereich zwischen Ms, = 2,67 pA/®o und M, = 3,21 uA/®Do, der Heizer des vorge-
stellten Magnetometers hat einen Widerstand von Ru = 296 Q. Damit erfiillen beide Para-

meter die Anforderungen fiir die Implementierung in die TEM-Systeme.

Die Rauschcharakterisierung wurde unter den gleichen Bedingungen, wie die Messungen
der Magnetometer auf der SubstratgrofRe As = 15 mm x 15 mm durchgefiihrt. Das entspre-
chende Rauschspektrum gemessen mit ac-bias-Elektronik und HTS-Schirmung ist in Abbil-
dung 4-33 zu sehen. Fir die bessere Vergleichbarkeit wurden das Feldrauschen des Mag-
netometers auf der SubstratgroBe As =15 mm x 15 mm eingefligt. Das Rauschspektrum

des Magnetometers mit vergroRerter Aufnehmerflache zeigt ein weilSes Feldrauschen von

Bn = 17 fT/+/Hz, dies entspricht einem magnetischen Flussrauschen von @y = 5,8 u®o/VHz.

Das niederfrequente Rauschen zeigt bei einer Frequenz von f = 10 Hz ein Feldrauschen von
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By = 70 fT/+/Hz und bei f=1 Hz ein Feldrauschen von By = 400 fT/v/Hz. Die Knick-Frequenz
liegt bei fc = 100 Hz.

T T T T 1 1 il T T | A | T T | S
= Standard-Magnetometer — dc
== Standard-Magnetometer — ac
== Magnetometer mit vergréRerter
Aufnehmerflache — ac

=
o
w
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|
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ol v '
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Abbildung 4-33 Magnetisches Feldrauschen Bn eines Magnetometers mit vergrofRerter Aufnehmerflache
auf einem Substrat der GroBe As = 20 mm x 20 mm gemessen mit ac-bias-Elektronik (griin), zum Vergleich
magnetisches Feldrauschen eines integrierten Standard-Magnetometers auf einem Substrat der GroRe
As =15 mm x 15 mm gemessen mit dc-bias-Elektronik (schwarz) und ac-bias-Elektronik (blau).

Das weille Rauschen liegt deutlich unter der in Kapitel 4.3.1 definierten Anforderung von
Bn < 50 fT/v/Hz und zeigt keine Rauschiiberhéhung im mittleren Frequenzbereich wie das
Rauschen des Magnetometers auf einer SubstratgroBe von As = 15 mm x 15 mm. Das nied-
rige weilse Rauschen kann auf eine hohe Josephson-Kontaktqualitat hindeuten, was mit der
neuen Fabrikationsweise der Stufe mit dem Wafer-Stepper einhergehen kann. Zudem lag
der SQUID-Parameter dieses SQUIDs sehr nah am Optimum von .= 1. Im gesamten Fre-
guenzbereich zeigt sich der Vorteil der groReren effektiven Flache. Betrachtet man die
Spektren des magnetischen Flussrauschens der beiden Magnetometerarten (vgl. Abbildung
0-12 im Anhang) zeigt sich, dass das 1/f-Rauschen beider Magnetometer im niederfrequen-
ten Bereich nahezu den gleichen Verlauf hat. Durch das Umwandeln in Feldrauschen unter
Hinzunahme der vergrofRerten effektiven Flache verringert sich das Rauschen des Magne-
tometers mit der Substratfliche von As=20mm x 20 mm im ganzen Frequenzbereich
deutlich. In Kombination mit den guten Ergebnissen der elektrischen Charakterisierung und
dem niedrigen weilRen Rauschen scheinen die Magnetometer mit vergrofRerter Aufnehmer-

flache gute Kandidaten fiir die Anwendungen in TEM-Systemen zu sein. Eine mogliche Wei-
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terentwicklung der Magnetometer mit vergroRerter effektiver Flache bietet die Kombina-
tion dieser Magnetometer mit den rauschunterdriickenden MaRBnahmen des vorangegan-

genen Kapitels.

4.6 Passivierung

Fiir eine langfristige Verwendung von YBCO-Bauelementen ist eine Passivierungsschicht
unerlasslich, da YBCO sehr anfallig fir Degradierung durch den Kontakt mit Wasser, Was-
serdampf oder Luft ist. In der vorliegenden Dissertation wird als Passivierungsschicht ein
Schichtsystem aus einer amorphen YBCO-Schicht der Dicke daysco = 1 um und einer Alumi-
niumoxidschicht der Dicke daiz03 = 40 nm verwendet, deren Beurteilung beziiglich des Ein-
flusses der Passivierungsbeschichtung und beziiglich des Langzeitverhaltens in diesem Ka-

pitel erfolgen soll.

4.6.1 Einfluss der Passivierungsbeschichtung

Um den Einfluss der Passivierungsbeschichtung zu analysieren, wurden 117 SQUIDs auf 66
Magnetometer-Substraten wie in den vorherigen Kapiteln beschrieben, elektrisch charak-
terisiert, im Anschluss mit den Passivierungsschichten beschichtet und erneut vermessen.
Die Analyse zweier SQUIDs auf einem Magnetometer vor und nach der Passivierungsbe-
schichtung ist in Tabelle 4-7 gezeigt. Die Parameter der elektrischen Charakterisierung der
SQUIDs andern sich durch die Passivierungsbeschichtung kaum. Der kritische Strom sinkt
etwas, wodurch das /cRn-Produkt und der SQUID-Parameter sinken. Der Spannungshub
sinkt ebenfalls leicht. Der Normalleitungswiderstand steigt durch die Passivierungsbe-
schichtung minimal, gleicht den Effekt des kritischen Stromes auf das /cRn-Produkt jedoch
nicht aus. Die effektive Flache bleibt unverandert.

Tabelle 4-7 Ergebnisse der elektrischen Charakterisierung zweier SQUIDs eines Magnetometers im unpas-

sivierten und passivierten Zustand mit kritischem Strom I, Normalleitungswiderstand Rn, IcRn-Produkt IcRn,
Spannungshub Vp,, SQUID-Parameter fi und effektiver Flache Aesr.

SQUID-Nummer | Passivierungsstand | 1 in pA R,inQ IRyinpV | Vo inuV ‘N A o inmm?
2 unpassiviert 38,9 19,3 751 57,2 1,53 0,49
2 passiviert 38,2 19,5 745 56,3 1,50 0,49
3 unpassiviert 43,5 17,2 748 69,1 1,68 0,49
3 passiviert 43,0 17,3 744 67,9 1,66 0,49

Um eine Ubersicht tber alle gemessenen SQUIDs zu erméglichen, wurden in Tabelle 4-8
die Anzahl der 117 SQUIDs aufgetragen, die durch die Passivierungsbeschichtung eine An-

derung < 30 % vom Ausgangswert des jeweiligen Parameters zeigen.
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Tabelle 4-8 Anzahl der 117 SQUIDs, die nach Passivierungsbeschichtung eine Veranderung des kritischen
Stromes I, des Normalleitungswiderstandes R:, des IcRn-Produktes IR, beziehungsweise des Spannungs-
hubes Vppvon < 30 % des jeweiligen Ausgangswertes zeigen und ihr prozentualer Anteil.

/. R, IR, Vi
Anzahl der 117 SQUIDs 88 96 92 100
Prozentualer Anteil 75% 82% 79% 85%

Bezuglich aller Parameter liegt der Anteile der SQUIDs mit einer Parameteranderung < 30 %
bei 75 % oder darlber. Dies zeigt einen vertretbaren Einfluss der Passivierungsschichten
auf die elektrischen Parameter der SQUIDs. Zwei Aspekte sorgen fiir die verhaltnismaRig
geringe Veranderung: einerseits die niedrigen Temperaturen der Beschichtungsmethoden.
Die Beschichtung der amorphen YBCO-Schicht mittels Laserablation verlauft bei Raumtem-
peratur, die Beschichtung der Al,03-Schicht mittels Atomlagenabscheidung bei einer Tem-
peratur von Tapos = 30 °C. Dadurch ist die Wahrscheinlichkeit der Degradierung durch die
Beschichtung sehr gering. Andererseits wird das Magnetometer zunachst mit amorphem
YBCO bedeckt. Dieses zeigt aufgrund seiner dahnlichen physikalischen und stéchiometri-
schen Eigenschaften wie die supraleitende Funktionsschicht keinen groRen Einfluss auf die
supraleitenden Parameter [103]. Aufgrund der Schichtdicke des amorphen YBCO von
daveco = 1 um wird der direkte Kontakt zwischen supraleitender Funktionsschicht und Alu-
miniumoxid unterbunden und eine eventuelle Beeinflussung durch die Al,03-Schicht sehr

unwahrscheinlich.

4.6.2 Langzeitverhalten

Um das Langzeitverhalten von SQUIDs mit Passivierungsschichten beurteilen zu kénnen,
wurden 44 SQUIDs auf 29 Magnetometer-Substraten (iber ein Jahr hinweg mehrfach wie
in den vorherigen Kapiteln elektrisch charakterisiert. Dazwischen wurden sie in einem
Exsikkator gelagert. Ein beispielhafter zeitlicher Verlauf des kritischen Stromes, des Nor-
malleitungswiderstandes, des IcRn-Produktes und des Spannungshubes eines Magnetome-
ters mit zwei SQUIDs ist in Abbildung 4-34 dargestellt. SQUID 2 wurde nach ca. 200 Tagen
durch einen zu hohen Biasstrom zerstért und demnach nach 300 Tagen nicht mehr gemes-

sen.
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Abbildung 4-34 Entwicklung des kritischen Stromes I, des Normalleitungswiderstandes R, des IcRn-Pro-
duktes IR und des Spannungshubes V;,;, in der Zeit t.

Beide SQUIDs zeigen im Laufe der Zeit wenig Veranderung. Sowohl kritischer Strom und
Normalleitungswiderstand sowie das daraus berechnete /cRn-Produkt und der Spannungs-
hub bleiben tiber den Zeitraum von einem halben beziehungsweise einem Jahr nahezu kon-

stant.

Um eine Ubersicht aller gemessenen SQUIDs zu ermoglichen, wurden in Tabelle 4-9 die
Anzahl der 44 passivierten SQUIDs aufgetragen, die nach einem Jahr eine Parameterdande-
rung von < 20 % des jeweiligen Ausgangswertes zeigten, sowie der prozentuale Anteil. Um
die Funktionalitat der Passivierungsschichten besser beurteilen zu kdnnen, wurden zudem
33 SQUIDs auf 10 Magnetometern ohne Passivierungsschicht auf die gleiche Weise gemes-
sen. Die Anzahl der unpassivierten SQUIDs, die in einem Jahr eine Parameteranderung von
< 20 % des Ausgangswertes des jeweiligen Parameters zeigten, sowie ihr prozentualer An-

teil sind ebenfalls in Tabelle 4-9 eingetragen.
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Tabelle 4-9 Anzahl der 44 passivierten und der 33 unpassivierten SQUIDs, die nach einem Jahr eine Veran-
derung des kritischen Stromes /., des Normalleitungswiderstandes Rn, des IcR.-Produktes IcRn beziehungs-
weise des Spannungshubes V;, von < 20 % des Ausgangswertes zeigen und ihr prozentualer Anteil.

/. R, I.R, Voo

Anzahl der 44 passivierten SQUIDs 35 37 32 38
Prozentualer Anteil 80% 84% 73% 86%

Anzahl der 33 unpassivierten SQUIDs 12 20 14 12
Prozentualer Anteil 36% 61% 42% 36%

Der Anteil der passivierten SQUIDs, die nach einem Jahr eine Parameterdanderung von
<20 % fur den kritischen Strom, den Normalleitungswiderstand und den Spannungshub
zeigen, liegt bei 80 % oder mehr. Dies zeigt ein stabiles Langzeitverhalten. Fiir das IcRn-Pro-
dukt liegt der Anteil der SQUIDs mit einer Parameteranderung von < 20 % bei tGber 70 %.
Die Funktionalitdt der Passivierungsschichten wird im Vergleich zu den unpassivierten
SQUIDs deutlich. Der Anteil der unpassivierten SQUIDs, die nach einem Jahr eine Parame-
terdnderung von < 20 % zeigen, liegt fir alle Parameter deutlich niedriger als der der pas-
sivierten SQUIDs. Dies zeigt sich besonders bezlglich des kritischen Stromes und des Span-
nungshubes: Je nur 36 % der SQUIDs zeigen eine Parameterdanderung < 20 %. Die Passivie-
rungsschicht aus amorphem YBCO und Al>O3 erméglicht demnach ein deutlich stabileres
Langzeitverhalten, indem sie die supraleitenden Strukturen vor Umwelteinfliissen schiitzt
und so eine Einschrankung der supraleitenden Eigenschaften durch Sauerstoffverlust ver-

hindert.

Im Rahmen der vorliegenden Dissertation wurden keine vergleichenden Messkampagnen
durchgefihrt, die die Effekte der einzelnen Passivierungsschichten auf das Langzeitverhal-
ten untersucht. Dazu waren Untersuchungen von Magnetometern, die nur mit amorphem
YBCO oder nur mit Aluminiumoxid passiviert wurden, ratsam. So ware eingrenzbar, welche
Passivierungsschicht den entscheidenden Einfluss auf das Langzeitverhalten hat. Die vor-
gestellte Kombination aus beiden Passivierungsschichten reduziert die Alterung der Bau-
elemente jedoch signifikant und ermdglicht so eine langzeitstabile Erprobung der Magne-

tometer in den TEM-Systemen.
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5 Zusammenfassung und Ausblick

Die vorliegende Dissertation hatte das Ziel, fiir das Leibniz-IPHT neuartige HTS-SQUID-Mag-
netometer auf der Basis von Stufen-Josephson-Kontakten mit hoher Sensitivitdt und nied-
rigem, insbesondere niederfrequentem Rauschen fiir den Einsatz in TEM-Systemen zu rea-

lisieren und zu erforschen sowie zur Einsatzreife zu bringen.

Im Rahmen der Technologieentwicklung und -erforschung wurden dafiir neue Diinn-
schichttechnologieschritte im Reinraum eingefiihrt, untersucht, optimiert und zusammen-
geflihrt. An erster Stelle stand die Herstellung der namensgebenden Stufe fir die Stufen-
kontakte auf MgO-Substraten. Es wurden sowohl Lackverteilung und Lackhomogenitat so-
wie der Einfluss der Atzwinkel auf die entstehenden Stufenstrukturen untersucht, um op-
timale Stufen mit ebenen Stufenflanken und mit zwei gleichen Winkeln an der oberen und
der unteren Stufenkante reproduzierbar herstellen zu kénnen. Es folgte die Analyse des
Hochtemperatursupraleiters. Es zeigte sich, dass YBCO/STO/YBCO-Schichtsysteme, abge-
schieden mithilfe von in situ gepulster Laserablation auf MgO bessere morphologische und
supraleitende Eigenschaften als einzelne YBCO-Schichten erzielen. Die Schichtsysteme
wurden hinsichtlich der Anforderungen fir die Magnetometer optimiert, indem der Ein-
fluss der Beschichtungsparameter auf die Schichtqualitdt untersucht und ein optimales Pa-
rameterset gefunden wurde. So konnen exzellente supraleitende Schichten mit hohen kri-
tischen Temperaturen und hohen kritischen Stromdichten fiir die Magnetometerfabrika-
tion reproduzierbar hergestellt werden. Diese beiden Schritte ermdglichen unter Hinzu-
nahme weiterer Standardfabrikationsschritte die Herstellung eines fiir das Leibniz-IPHT
neuartigen Kontakttyps und die Fabrikation von HTS-dc-SQUID-Magnetometern mit hinrei-
chend hoher Reproduzierbarkeit und einer Ausbeute von Y > 67 %. Das Ziel der Erforschung

und Etablierung einer neuen Fabrikationstechnologie wurde somit vollumfanglich erreicht.

Im Rahmen der vorliegenden Dissertation wurde ein neuer Magnetometerentwurf erstellt
und optimiert. Diese Magnetometer werden auf MgO-Substraten der GroRe
As =15 mm x 15 mm hergestellt und verfligen lber jeweils vier SQUIDs, die direkt an eine
Aufnehmerflache gekoppelt sind, was die Fabrikation von einlagigen Bauelementen ermog-
licht und einen Vorteil gegeniliber den zuvor am Leibniz-IPHT hergestellten HTS-Magneto-

metern auf der Basis von Bikristall-Kontakten in Flip-Chip-Anordnungen bietet. Ein auf dem
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Substrat integrierter Heizer und eine integrierte Feedback-Spule reduzieren zudem die wei-
tere handische Bearbeitung der Bauelemente und damit verbundene Fehlerquellen. Die
SQUIDs erreichen hohe IcRn-Produkte von IR, > 390 uV und hohe Spannungshiibe mit
Vpp > 29 pV. Das Rauschen liegt im weillen Bereich bei By =26 fT/v/Hz beziehungsweise
®n = 7,5 p®o/v/Hz. Im niederfrequenten Bereich konnte es durch die Verwendung einer ac-
bias-Elektronik auf By = 100 fT/v/Hz bei f=10 Hz und auf By =480 fT/\VHz bei f=1 Hz ver-
ringert werden. Durch eine neuartige Passivierungsschicht aus amorphem YBCO und Alu-

miniumoxid wurde die Langzeitstabilitat dieser Magnetometer deutlich verbessert.

Der zweite Schwerpunkt der vorliegenden Dissertation lag auf der Optimierung der Mag-
netometer fir die Verwendung in TEM-Systemen hinsichtlich des Rauschens und der Sen-
sitivitat. Um gezielt das Rauschen im niederfrequenten Bereich zu verringern, wurden zwei
Methoden zur Unterdriickung von Flussschlauchbewegung untersucht: Einerseits wurden
Magnetometer mit geschlitzter Aufnehmerflache hergestellt. Die zuvor breite Aufnehmer-
flache wurde durch schmale Leiterbahnen ersetzt, um das Eindringen von Flussschlauchen
zu unterbinden und den Rauschbeitrag durch Abschirmstréme zu verringern. Diese Mag-
netometer zeigen hohe I.Rn-Produkte, hohe Spannungshiibe und ein deutlich vermindertes
niederfrequentes Rauschen. Die zweite Methode bestand darin, Gold-Nanopartikel in das
Schichtsystem der Magnetometer zu implementieren. Es konnte experimentell gezeigt
werden, dass diese das niederfrequente Rauschen der Magnetometer verringern, jedoch
ebenso zu einer Verringerung der kritischen Temperatur und der kritischen Stromdichte
der supraleitenden Funktionsschichten fihren. Ursachlich kénnte eine durch die Gold-Na-
nopartikel erzeugte Unebenheit der Pufferschichten sein. Dies konnten im Rahmen der vor-
liegenden Dissertation jedoch nicht final bestatigt werden. Beide Methoden verringern das
niederfrequente Rauschen deutlich auf Werte von By = 60 fT/v/Hz bei f=10Hz und von
By = 200 fT/\/Hz bei f =1 Hz, gemessen mit ac-bias-Elektronik. Mit den Ergebnissen der
elektrischen Charakterisierung, vor allem der Magnetometer mit geschlitzter Aufnehmer-
flache, und dem niedrigen Rauschen im niederfrequenten Bereich bestimmen diese Mag-
netometer den internationalen Stand fir direkt gekoppelte HTS-Magnetometer auf Basis

von Stufenkontakten mit.

Zusatzlich wurde ein neues Design mit einer vergroRerten Aufnehmerflache entwickelt und

optimiert, um die effektive Flache der Magnetometer zu erhéhen. Diese Magnetometer
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werden auf einer SubstratgroBe von As =20 mm x 20 mm und statt mit Kontakt- mit Pro-
jektionslithografie hergestellt. Sie verfligen, wie geplant, iber eine hohere Sensitivitat so-
wie hohe IcRn-Produkte und hohe Spannungshiibe. Durch die vergroRerte Sensitivitat zei-
gen sie ein verringertes Feldrauschen im kompletten Frequenzbereich mit einem weien
Rauschen von By = 17 fT/+/Hz und einem verringerten niederfrequenten 1/f-Rauschen von
B = 70 fT/v/Hz bei f = 10 Hz und By = 400 fT/v/Hz bei f = 1 Hz gemessen mit ac-bias-Elekt-
ronik. Diese Magnetometer haben enormes Potenzial und kénnen in Kombination mit den
vorher untersuchten rauschunterdriickenden Methoden, einer geschlitzten Aufnehmerfla-
che, Gold-Nanopartikeln oder einer Synthese aus beiden MaBnahmen, wahrscheinlich her-
ausragende Ergebnisse erzielen. Entsprechende Fabrikationsadaptionen sind derzeit in

Vorbereitung.

Fir die weitere Optimierung der Magnetometer, ist eine detaillierte Analyse der Jo-
sephson-Kontakte moglich. Hierzu sollte eine Analyse von Einzelkontakten erfolgen, bei-
spielsweise durch die Untersuchung der Magnetfeldabhangigkeit des kritischen Stromes.
Sie gibt Auskunft (iber die Homogenitat der Kontakte und kdénnte weiterfiihrende Erkennt-
nisse Uber das Zusammenspiel zwischen Stufe und Schichtsystem und liber mdgliche
Rauschanomalien generieren. Zudem konnte so der Einfluss der Gold-Nanopartikel auf die
einzelnen Josephson-Kontakte untersucht werden. Fiir eine solche Untersuchung sind je-
doch ein neues Design mit einer neuen breiteren Stufenform sowie neuen Masken fiir alle
Ebenen nétig. Die Fabrikationstechnologie muss fiir dieses neue Maskenset und die neue
Stufenform angepasst und optimiert werden, dhnlich wie in Kapitel 4.1. Dies stellt einen
erheblichen zeitlichen Aufwand dar und wurde deshalb im Rahmen der vorliegenden Dis-

sertation nicht durchgefiihrt.

Offene Fragen stellen sich beziiglich der Gold-Nanopartikel und ihres Einflusses auf die sup-
raleitenden Schichtsysteme: Weiterfiihrende bildgebende Verfahren, wie beispielsweise
HRTEM-Aufnahmen kénnen im Nachgang der vorliegenden Dissertation helfen die genaue
Kristallstruktur des YBCOs unter Einfluss der Gold-Nanopartikel zu erkennen und die These

beziglich der Versetzungen zu bestatigen oder zu widerlegen.

Der Fokus der vorliegenden Dissertation lag ausschlieRlich auf der Realisierung und der
Analyse der Magnetometer im Laborbetrieb in geschirmter Umgebung. Systematische

Messungen in TEM-Systemen der modifizierten Magnetometer, sowohl mit geschlitzter
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Aufnehmerflache, als auch mit Gold-Nanopartikeln und vergroRRerter effektiver Flache, um
diese im Betrieb und in ungeschirmter Umgebung zu testen, zu vergleichen und zu evalu-
ieren stehen noch aus. Erste Tests im Feldeinsatz mit den vorgestellten HTS-SQUID-Mag-

netometern mit geschlitzter Aufnehmerflache zeigen jedoch vielversprechende Ergebnisse.

Zudem werden die in Kapitel 4.3 vorgestellten HTS-SQUID-Magnetometer mit voller Auf-
nehmerflache bereits heute weltweit, aktuell beispielsweise in Finnland und Siidafrika, in
einer Vielzahl von TEM-Systemen der supracon AG betrieben. Sie zeichnen sich durch sehr
gute Leistungsparameter, niedriges Rauschen und ein stabiles Langzeitverhalten aus und

konnten bereits mehrere hoffige Flachen flir PGE-Lagerstatten identifizieren.
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Abbildung 0-1 Schematische Darstellung des Designs fiir die Kammstruktur zur Priifung der Lackhomogeni-
tit und des Einflusses der Atzwinkel auf die Stufe.
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Abbildung 0-2 Ermittelte Atzrate Rswse der lonenstrahlitzanlage iiber einen Zeitraum von 34 Monaten.

Abbildung 0-3 Fotografie der zuvor hergestellten Magnetometer mit externem Heizer auf separatem Sub-
strat und externer handgewickelter Spule.
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Abbildung 0-4 Magnetisches Feldrauschen Bn eines integrierten Magnetometers gemessen mit dc-
Elektronik.

Abbildung 0-5 Fotografie (links) einer ungetemperten (grau) und einer getemperten (rosa) diinnen Gold-
schicht auf MgO-Substraten und AFM-Aufnahmen der Oberfldchen einer ungetemperten (Mitte) und einer

getemperten (rechts) diinnen Goldschicht auf MgO-Substraten.
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Abbildung 0-6 XRD-Spektren einer diinnen ungetemperten Goldschicht auf MgO (schwarz) und einer diin-
nen getemperten Goldschicht auf MgO (pink) mit VergroRerung des gleichen XRD-Spektrums im Bereich
des (111)-Peaks von Gold bei P111au = 38,2° (rechts).
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Abbildung 0-7 XRD-Spektren der Schichtsysteme (schwarz) und der Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln
entstanden durch verschiedene Initialisierungsschichten dau (pink) mit dau = 3 nm (links, oben), da. = 6 nm
(rechts, oben), das = 10 nm (links, unten) und dau = 15 nm (rechts, unten).
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Abbildung 0-8 Auszug der XRD-Spektren der Schichtsysteme mit Gold-Nanopartikeln entstanden durch ver-
schiedene Goldinitialisierungsschichtdicken das im Bereich des (103)-Peaks von YBCO bei P1osveco = 32,8°.
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Abbildung 0-9 Schematische Darstellung des Designs zur Messung von kritischen Stromdichten mit Bri-
ckendicken von links nach rechts: wsi1=20pum, ws2=15um, we3=10um, wgs=8 um, wss=6 um,
Wee =4 UM, Wsz =2 UM, Weg = 2 Um, Wes =4 um, weio = 6 pm, wei1 = 8 pm, wei2 = 10 pm, weiz = 15 um und
W14 = 20 um.
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Abbildung 0-10 Kritische Stromdichte jc der jeweiligen Briicken der verschiedenen Proben mit Bereichen
ohne Gold-Nanopartikeln (Briicken 3 bis 7) und Bereichen mit Gold-Nanopartikeln (Briicken 8 bis 12). Zu-
ordnung von Briicken 7 und 8 kann abweichen, da definierende Lackkante nach AugenmaR justiert wurde.
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Abbildung 0-11 Magnetischen Feldrauschen Bn eines integrierten Standard-Magnetometers mit voller
Aufnehmerflache und ohne Gold-Nanopartikel (blau), eines Magnetometers mit geschlitzter Aufnehmer-
flaiche ohne Gold-Nanopartikel (violett) und eines Magnetmeters mit Gold-Nanopartikeln und mit voller
Aufnehmerfldche (orange) alle gemessen mit ac-bias-Elektronik; zum Vergleich magnetisches Feldrau-
schen eines integrierten Standard-Magnetometers gemessen mit dc-bias-Elektronik mit voller Aufneh-
merflache und ohne Gold-Nanopartikel (schwarz).
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Abbildung 0-12 Magnetisches Flussrauschen ®n eines Magnetometers mit vergrofBerter Aufnehmerflache
auf einem Substrat der GroBe As = 20 mm x 20 mm gemessen mit ac-bias-Elektronik (griin), zum Vergleich
magnetisches Flussrauschen eines integrierten Standard-Magnetometers gemessen mit dc-bias-Elektro-
nik (schwarz) und ac-bias-Elektronik (blau).
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Tabellen

Tabelle 0-1 Ubersicht iiber die supraleitenden Eigenschaften der Probenpaare bestehend aus einer einzel-
nen YBCO-Schicht und dem zugehorigen Schichtsystem mit kritischer Temperatur T, Transittemperatur AT
und Widerstandsverhdltnis RRR.

Probenpaar Schichtart T.inK AT inK RRR
1 Einzelne YBCO-Schicht 86,2 2,4 2,65
Schichtsystem 89,8 1,3 3,05

5 Einzelne YBCO-Schicht 85,6 3,4 2,47
Schichtsystem 89,8 2,7 3,10

3 Einzelne YBCO-Schicht 86,4 3,5 2,36
Schichtsystem 88,0 2,0 2,89

A Einzelne YBCO-Schicht 86,2 6,5 1,80
Schichtsystem 88,9 2,6 2,40

5 Einzelne YBCO-Schicht 85,7 3,8 3,01
Schichtsystem 90,1 1,9 3,27

Tabelle 0-2 Ubersicht iiber die verschiedenen Testreihen beziiglich der Beschichtungsparameter Beschich-
tungstemperatur Ts, Target-Substrat-Abstand drs, Sauerstoffdruck po2 und Laserenergiedichte H..

Testreihe Tsin°C drgincm Po»inPa Hin mJ/cm?
1 Variation 3,8 18 90
2 Variation 4,9 28 65
3 740 Variation 18 90
4 760 Variation 28 95
5 740 4,9 Variation 65
6 740 4,9 28 Variation
7 780 4,9 28 Variation

Tabelle 0-3 Ubersicht iiber die verschiedenen Proben der Testreihen und ihre supraleitenden und morpho-
logischen Eigenschaften mit kritischer Temperatur T, Transittemperatur AT, Widerstandsverhaltnis RRR,
Oberflachenrauheit Ry und Halbwertsbreite der Rocking-Kurve FWHM.

Testreihe T.inK AT inK RRR Ryinnm | FWHM in°®
1 81,2 8,0 2,10 3,89 0,73
1 82,7 5,9 1,99 5,23 0,82
1 86,0 3,5 2,14 3,21 0,77
2 89,2 1,7 3,37 2,01 0,64
2 89,6 2,1 2,95 2,18 0,53
2 90,5 1.5 3,15 1,70 0,46
2 91,8 1,3 3,38 2,45 0,45
3 86,7 3,0 291 2,34 0,70
3 86,9 2,0 2,85 2,26 0,68
3 7.3 6,5 179 2,37 0,80
4 91,0 1,7 3,12 2,35 0,54
4 90,4 1,5 3,16 5,87 0,50
4 89,4 1,5 3,26 1,55 0,52
4 90,8 0,9 3,37 2,76 0,57
5 86,7 3,0 2,91 2,34 0,70
5 88,9 2,4 3,13 11,00 0,78
5 89,9 1,0 3,07 5,44 0,76
6 90,3 2,3 3,13 1,49 0,74
6 88,6 1,3 311 1,68 0,68
6 89,7 1,8 3,17 2,53 0,76
6 89,6 2,1 2,95 2,18 0,53
7 50,5 1,5 3,15 1,70 0,46
7 91,0 1,4 3,24 1,75 0,51

124




Anhang

Tabelle 0-4 Ergebnisse der Target-Analyse mittels EDX. Da Sauerstoff mit dieser Methode nicht detektiert
werden kann, wurde angenommen, dass Sauerstoff mit 6,5 Elementanteilen vertreten ist, um eine quali-
tative Aussage treffen zu kdnnen.

PLD-Anlage | Targetnummer % Ba Cu 0
alt 2 0,91 2,04 3,10 6,5
alt 3 0,95 2,04 3,04 6,5
alt 4 0,98 2,05 2,98 6,5
alt 5 0,93 2,05 3,03 6,5
neu 1 0,96 2,08 2,98 6,5
neu 2 0,98 2,08 2,95 6,5

Tabelle 0-5 Ubersicht iiber Proben beschichtet mit verschiedenen Targets und ihre supraleitenden und
morphologischen Eigenschaften mit kritischer Temperatur T, Transittemperatur AT, Widerstandsverhilt-
nis RRR und Oberflichenrauheit Rq.

Targetnummer T.inK AT inK RRR R4 innm
1 88,4 2,85 3,01 2,73
4 84,9 3,31 2,89 3,53
5 83,2 5,37 3,03 3,11

Tabelle 0-6 Ubersicht iiber die Proben halbseitig mit Schichtsystem, halbseitig mit Schichtsystem und Gold-
Nanopartikeln entstanden durch verschiedene Initialisierungsschichtdicken dau und ihre supraleitenden Ei-
genschaften mit kritischer Temperatur T, Transittemperatur AT und Widerstandsverhaltnis RRR.

Schichtart d ayin nm T .inK AT inK RRR
Schichtsystem _ 0 89,6 1,3 3,24
Schichtsystem mit Gold-Nanopartikel 3 88,0 3.1 3,32
Schichtsystem _ 0 91,8 13 2,97
Schichtsystem mit Gold-Nanopartikel 6 91,1 1.7 2,97
Schichtsystem _ 0 89,7 13 3,20
Schichtsystem mit Gold-Nanopartikel 10 88,1 2,9 3,20
Schichtsystem _ 0 90,0 : 1,4 3,26
Schichtsystem mit Gold-Nanopartikel 15 88,0 | 3,0 3,08
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Zusammenfassung in deutscher und englischer Sprache

Die vorliegende Dissertation beschaftigt sich mit der Erforschung und der Optimierung von
HTS-SQUID-Magnetometern auf Basis von Stufen-Josephson-Kontakten fiir die Anwendung
in TEM-Systemen fiir die geophysikalische Exploration. Fir Entwicklung und Optimierung
wurden sowohl der Fabrikationsprozess analysiert, um eine zeit- und ressourcenschonende
Fabrikation mit hoher Ausbeute und hoher Reproduzierbarkeit zu erméglichen. Zudem
wurden Methoden zur Verringerung des Rauschens im niederfrequenten Bereich und zur
VergrofRerung der Sensitivitat untersucht, um eine moéglichst groBe Explorationstiefe zu er-

reichen.

Im Rahmen der Fabrikationsanalyse wurden Lackhomogenitat und Lackhdéhe sowie der Ein-
fluss verschiedener Atzwinkel auf die entstehenden MgO-Stufen beim lonenstrahlitzen un-
tersucht. Zudem zeigte sich, dass YBCO/STO/YBCO-Schichtsysteme beschichtet mit in situ
gepulster Laserablation bessere morphologische und supraleitende Eigenschaften aufwei-
sen als einzelne YBCO-Schichten. Als grofSte Einschrankung fiir die Reproduzierbarkeit
konnten manuelle Prozesse in der Lithografie ausgemacht werden. Basierend auf diesen
Ergebnissen wurden integrierte HTS-SQUID-Magnetometer hergestellt. Sie verfligen tber
eine groRe Aufnehmerflache, die direkt an vier SQUIDs gekoppelt ist, sowie einen integrier-
ten Heizer und eine integrierte Feedback-Spule auf demselben Substrat haben. Diese Mag-
netometer erzielen hohe [IcR,-Produkte mit /cRn>390 WV, hohe Spannungshiibe mit
Vpp >29 pV und ein weiRes magnetischen Feldrauschen von By < 30 fT/+/Hz. Die Lang-
zeitstabilitat dieser Magnetometer konnte durch ein Passivierungsschichtsystem aus amor-

phem YBCO und Aluminiumoxid deutlich verbessert werden.

Um das Rauschen im niederfrequenten Bereich ausgeldst durch Flussschlauchbewegung zu
verringern, wurden zwei separate Methoden untersucht: Einerseits die Verringerung der
supraleitenden Flachen, wobei die breite Aufnehmerflache durch schmale Bahnen ersetzt
wurde. Andererseits wurden Gold-Nanopartikel in die supraleitenden Strukturen imple-
mentiert, um kiinstliche Pinning-Zentren hervorzurufen. Beide Methoden zeigen signifi-
kante Verringerungen des niederfrequenten Rauschens mit By = 60 fT/v/Hz bei f= 10 Hz
und By = 200 fT/+v/Hz bei f = 1 Hz. Zus&tzlich wurden Magnetometer mit vergroRerter effek-
tiver Flache hergestellt. Diese Magnetometer haben eine héhere Sensitivitdt und dadurch

ein verringertes magnetisches Feldrauschen mit By = 17 fT/v/Hz im weilRen Bereich.
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This PhD thesis is about the development and the optimization of HTS-SQUID magnetome-
ters based on step-edge Josephson junctions for the application in TEM-systems for geo-
physical explorations. For development and optimization, the fabrication process was ana-
lyzed to enable a time- and resource-saving fabrication technology with high yield and high
reproducibility. Additional methods for reducing noise in the low-frequency regime and for

increasing sensitivity were investigated to achieve the greatest possible exploration depth.

As part of the fabrication analysis, resist homogeneity and resist height, as well as the in-
fluence of different etching angles on the resulting MgO steps during ion beam etching
were investigated. Is was shown that YBCO/STO/YBCO multilayers fabricated by in situ
pulsed laser ablation have better morphological and superconducting properties than sin-
gle YBCO layers. Manual processes in lithography were identified as the greatest limitation
for reproducibility. Based on these results, integrated HTS-SQUID magnetometers were
fabricated. The magnetometers have a large pickup area directly coupled to four dc-SQUIDs
and an integrated heater, as well as an integrated feedback-coil on the same substrate.
These magnetometers achieve high I.Rn products with /R, > 390 uV, high voltage swings
with Vpp > 29 nV and a white magnetic field noise of By < 30 fT/+/Hz. The long-term stability
of these magnetometers was significantly improved by a passivation multilayer consisting

of amorphous YBCO and aluminum oxide.

Two separate methods were investigated to reduce the noise in the low-frequency regime
caused by vortex movement. First, the superconducting areas were reduced by replacing
the wide pickup area with narrow superconducting lines. Second, gold nanoparticles were

implemented into the superconducting structures to create artificial pinning centers. Both
methods show significant reductions in low frequency noise with By =60 fT/yv/Hz at

f=10Hz and By = 200 fT/v/Hz at f = 1 Hz. In addition, magnetometers with increased effec-

tive area were fabricated on larger substrates, thereby increasing sensitivity and improving

the magnetic field noise to By = 17 fT/v/Hz in the white noise regime.
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