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1 Einleitung

Eine grofle Bandbreite von verschiedenen Experimenten zur Untersuchung ungeord-
neter Material-Systeme wird derzeit in der Arbeitsgruppe unter Leitung von Professor
Weif} betrieben. Dazu zdhlen die niederfrequenten akustischen Experimente an metalli-
schen Glasern mit der sogenannten ,vibrating reed” Technik und Ultraschallmessungen
im GHz Bereich am gleichen Material. Die Eigenschaften dieser Materialien sind bei tie-
fen Temperaturen hauptséachlich durch ihre Unordnung bestimmt, die anhand von ato-
maren Tunnelsystemen durch das Standard-Tunnelmodell beschrieben werden konnen.
Dariiber hinaus konnen deren dynamische Eigenschaften durch ihre Wechselwirkung
mit Phononen, Elektronen oder benachbarten Tunnelsystemen charakterisiert werden.

In dieser Arbeit werden diinne ungeordnete AlO, -Schichten mit zwei verschiedenen
Detektor-Systemen genauer betrachtet, da AlO, ein gebrdauchliches Material zur Her-
stellung von Josephson-Kontakten supraleitender Qubits ist. Es ist bekannt, dass in den
meist ungeordneten diinnen AlO_ -Schichten atomare Tunnelsysteme enthalten sind.

Einzelne kohérente Tunnelsysteme koppeln stark tiber ihr elektrisches Dipolmoment
resonant an das Qubit und bilden eine Energieaufspaltung in dessen Spektrum. Auch
langsam fluktuierende Tunnelsysteme sind beobachtbar, wenn sie sich in der Ndhe von
kohéarenten Tunnelsystemen befinden und eine lokale Verzerrung deren Potentiale ver-
ursachen. Sie sind damit als Telegrafenrauschen der Energieaufspaltung des resonanten
Tunnelsystems auf Zeitskalen von Stunden bis Minuten messbar. Die Fluktuationsrate
auf einer Zeitskala von Millisekunden wird in dieser Arbeit mit einer speziellen statisti-
schen Analyse der Messungen des Qubit-Zustands bestimmt. Ein kohérentes, resonant
an das Qubit gekoppelte TS, wird somit zum Detektor einzelner atomarer Fluktuatoren,
deren Fluktuationsraten sich iiber eine Zeitskala von sechs Groflenordnungen erstre-
cken.

Fir dielektrische Messungen der Verteilung von Tunnelsystemen in AlO, werden
in Anlehnung an die Josephson-Kontakte in supraleitenden Quanten-Systemen diinne
AlO, Schichten in Form von Plattenkondensatoren hergestellt. Integriert in supraleiten-
de planare Hochfrequenz-Resonatoren werden sie zum Detektor fiir die dielektrische
Suszeptibilitat der Tunnelsysteme vom MHz bis in den GHz Bereich. Zusammen mit
niederfrequenten Messungen der Kapazitaten im kHz Bereich (Dissertation Arnold Sei-
ler) erméglicht die grofie Bandbreite der Anregungsfrequenzen (aus beiden Arbeiten)
zu priifen, ob die angenommene Verteilung der Parameter des Standard-Tunnelmodells
auch fir die diinnen ungeordneten dielektrischen Schichten eine gute Beschreibung
liefert.






2 Tiefe Temperaturen

Das Frequenz-Fenster der Experimente liegt im Bereich von einigen GHz, welches ei-
nen Temperaturbereich durch E = kg T fiir z.B. & 1 GHz von =~ 50 mK bestimmt. Kalte
Flussigkeiten wie Stickstoff mit einer Temperatur von 77 K oder fliissiges *He mit 4K
sind allein nicht ausreichend. Mit Verdiinnungskryostaten ist es jedoch méglich die Ex-
perimente auf Temperaturen von einigen 10 mK abzukiihlen.

2.1 Verdiinnungskryostaten

Das Kiihl-Prinzip basiert auf der Kombination einer Fermi- (*He) und einer suprafluiden
Fliissigkeit (*He) [29]. Unterhalb einer kritischen Temperatur der Mischung bilden sich
zwei Phasen aus. Eine ,konzentrierte®, *He- reiche und eine ,verdiinnte®, *He- reiche
Phase. Die Konzentration des *He in beiden Phasen ist temperaturabhiingig. Die Diffe-
renz zwischen der Entalpie der beiden Phasen erméglicht das ,Verdampfen® (es handelt
sich um Fliissigkeiten) von *He aus der ,konzentrierten” in die ,verdiinnte“ Phase. Die-
ser Prozess bendtigt Energie aus der Umgebung und kiihlt die Mischkammer bis in den
mK Bereich ab.

Die technische Umsetzung (siehe Abb. 2.1) beginnt beim Kondensieren der Gasmi-
schung, die zunichst in Kithlfallen (N,(l) und *He(l)) gereinigt wird. In Kontakt mit
dem sogenannten 1K-Topf, der seinerseits durch Verdampfung von *He gekiihlt wird,
wird die Mischung verflissigt. Das ganze System ist durch Vakuumisolation und durch
Strahlungsschilde an den einzelnen Temperaturstufen, sowie dem “He(l)-Bad und gege-
benenfalls zusatzlich mit einem N,(1)-Bad von der warmen Umgebung abgeschirmt. Die
Separation der beiden Phasen der Mischung findet erst unterhalb der kritischen Tempe-
ratur von T, = 0,86 K statt, welche im Verdampfer (Still) durch Verdampfungskithlung
von *He aus der Mischung erreicht wird. Bei laufender Zirkulation der Mischung im
Kreislauf wird im Verdampfer mit Hilfe einer Heizung bei 0,7 K *He abdestilliert, so-
dass *He aus der ,verdiinnten“ Phase aus der Mischkammer diffundieren muss. *He
verdampft aufgrund seines niedrigen Dampfdrucks bei =~ 0,7 K etwa tausend mal lang-
samer als *He. Das *He wird anschlieSend wieder kondensiert und iiber Wirmetauscher
der konzentrierten Phase zugefiihrt. Die minimale Temperatur Tentspricht etwa 1/3 der
Temperatur des letzten Warmetauschers vor der Mischkammer mit einer Kiihlleistung
o« T?. AuBlerdem sind durch den Kapitza-Widerstand zwischen dem flissigen Helium
und Festkorpern sehr grofle Flachen in den Gegenstrom-Wiarmetauschern zur Therma-
lisierung nétig.



2 Tiefe Temperaturen

Die Temperatur der Mischkammer wird meist mit sekunddren Widerstandsthermo-
metern, die durch ein primares Thermometer (z.B. ein Rausch-Thermometer) kalibriert
werden, bestimmt und kann auf etwa 5 — 10% genau im Bereich von 300K — 10 mK
gemessen werden.
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Abbildung 2.1: Verdiinnungskryostat als Prinzipskizze nach [29] des Mischkreislaufes und
am Beispiel des Mischeinsatztes von MINIFRIDGE.

Die Experimente wurden in verschiedenen Kryostaten durchgefiihrt, da zu Beginn
dieser Arbeit in der Arbeitsgruppe von Georg Weify noch keine hochfrequenztaugli-
chen Koaxialkabel in den Kryostaten MINIFRIDGE und MAMMUTFRIDGE eingebaut wa-
ren und keine Messgerate fiir Frequenzen grofier 2 GHz zur Verfiigung standen. Dank
dem guten Kontakt zur Arbeitsgruppe von Alexey V. Ustinov direkt im Hause fanden
Gastmessungen in Zusammenarbeit mit Jirgen Lisenfeld, zur Charakterisierung ein-
zelner atomarer Tunnelsysteme in Josephson-Kontakten eines supraleitenden Qubits
statt. Auflerdem erméoglichte der Kontakt zu Hannes Rotzinger, Martin Weides und der
Lfabgroup” die Herstellung selbst entworfener planarer Hochfrequenz-Resonatoren und
deren Messung bei tiefen Temperaturen im Kryostaten SILVERFRIDGE mit Anregungs-
frequenzen im GHz-Bereich.

Mittlerweile sind die Kryostaten MINIFRIDGE und MAMMUTFRIDGE unserer Gruppe
fir die entsprechenden Messungen ausgestattet und fiir hochfrequente Ultraschall-Mes-
sungen an metallischen Glasern im Einsatz.



3 Spektroskopie einzelner
Tunnelsysteme

Glaser sind ungeordnete bzw. amorphe Festkorper. Kristalline Materialien haben ei-
ne sich wiederholende Anordnung im regelméfligen Gitter, die durch die elementare
und chemische Zusammensetzung vorgegeben wird. Ungeordnete Systeme haben kei-
ne Fernordnung wie im Kristallgitter. Amorph heifit aber nicht, dass die Ordnung im
Chaos endet. Die lokale Ordnung ist immer noch durch die chemische Bindung der
Atome oder Molekiile vorgegeben.

Die atomare Struktur der Oberflache eines diinnen Silizium-Glases SiO, wurde 2014
[8] durch Raster-Tunnel- und Raster-Kraft-Mikroskopie aufgeldst, und passt zur vor-
handenen Vorstellung tiber Glaser. Bereits 1971 entdeckten Zeller und Pohl [79] eine
Anomalie bei tiefen Temperaturen im Temperaturverlauf der spezifischen Warme von
amorphen Festkorpern, die nicht wie bei Kristallen der Theorie von Debye folgt, son-
dern etwa linear proportional zur Temperatur ist. Phillips [76] und Anderson [3] stell-
ten das sogenannte Tunnelmodell vor, welches diesen Verlauf der spezifischen Warme
beschreibt. Es gibt auch alternative Beschreibungen durch das ,Soft-Potential-Modell
zusammengefasst von Ramos und Buchenau [83, 84], sie werden hier jedoch nicht ge-
nauer betrachtet. Im Tunnelmodell wird angenommen, dass bei tiefen Temperaturen
unter 1K in ungeordneten Festkérpern noch strukturelle Umlagerungen méglich sind.
Die Dichte dieser Tunnelsysteme (TS) liegt etwa bei 10'® proK - cm? (z.B. aus Ultraschall-
Absorptions-Messungen an Glasern [101]). TS reagieren auf eine mechanische Verzer-
rung des Festkorpers und wenn sie ein elektrisches Dipolmoment besitzen, besteht auch
die Moglichkeit, dass sie an elektrische Felder koppeln.

3.1 Tunnelsysteme

Eine Grundidee ist, dass Atome oder Gruppen von Atomen in ungeordneten Festkor-
pern mehrere energetisch giinstige Lagen haben kénnen (Abb. 3.1). Die einfachste An-
nahme ist eine Beschreibung mit zwei benachbarten harmonischen Potentialen mit dem
Abstand d entlang einer Konfigurationskoordinate, mit der die Bewegung der Atom-
gruppe beschrieben wird. Die Energiedifferenz der Minima der Potentiale wird als Asym-
metrieenergie ebezeichnet. Bei tiefen Temperaturen sind nur die Grundzusténde der bei-
den Mulden mit der Energie E;/2 besetzt. Je kleiner der Abstand der Mulden ist, umso
groBer wird der Uberlapp der Wellenfunktionen und es gibt eine endliche Wahrschein-



3 Spektroskopie einzelner Tunnelsysteme

Abbildung 3.1: 2D-Projektion von kristallinem SiO, (links) und Glas (rechts) nach [29].
Die Vorstellung des Glases ist in guter Ubereinstimmung mit der gemessenen Struktur aus
[8]. Atome oder Gruppen von Atomen haben im Glas metastabile Gleichgewichtslagen zwi-
schen denen sie mit endlicher Wahrscheinlichkeit unterhalb einer bestimmten Temperatur
auch durch quantenmechanisches Tunneln wechseln konnen, hier am Beispiel der Konfigu-
rationen A, B und C.

lichkeit, dass die Barriere zwischen den beiden Mulden durch quantenmechanisches
Tunneln iiberwunden werden kann.

Die Grundzustidnde der harmonischen Potentiale (sieche Abb. 3.2(a)) bilden einen ge-
mischten Zustand im Doppelmuldenpotential (Abb. 3.2(b)) mit der Energieaufspaltung
E = \/A? + & und der Tunnelenergie A = E,e~* (siche Abb. 3.2(c)). Der Tunnelpara-
meter

2mV

hz

kann mit der Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) Ndherung [91] aus dem Abstand d der
Mulden, der Masse m des Teilchens und der Potential-Barriere Vberechnet werden. Die
Dynamik dieser Tunnelsysteme ist in der Ortsbasis der lokalen Zusténde |L) der linken,
und |R), der rechten Potentialmulde, durch %, gegeben. In der Energiebasis folgt mit
¢ die Beschreibung der Zustinde anhand einer symmetrischen |g) und antisymme-
trischen |e) Wellenfunktion:

1 e —-A e 1(E 0
%0LR=§<—A _g) und%’og=5<0 _E> (3.2)

Axd

(3.1)

Eine Ankopplung an duflere Felder wird durch eine kleine Variation der Asymmetrie-
energie ¢ = ¢+ e und der Tunnelenergie A = A+45A eingefithrt. Anschaulich fithrt jede
Storung zu einer Verzerrung des Materials mit einer kleinen Langenanderung dd. Mit
dem Deformationspotential y und dem Verzerrungsfeld S ist die Anderung der Asym-
metrieenergie gegeben

8(S)=£+yS=£<l+§> (3-3)



3.1 Tunnelsysteme

() () E=VAT+e?

A

energy -~

el ...V A
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Abbildung 3.2: Die Beschreibung der TS in amorphen Materialien nach dem Standard Tun-
nel Modell: (a) In erster Naherung werden diese Defekte mit zwei harmonischen Potentialen
der moglichen Konfigurationen der Atome beschrieben. Bei tiefen Temperaturen sind nur
die Grundzustande mit der Energie E, /2 der Potentiale besetzt. (b) Der gekoppelte Zustand
der beiden Mulden bildet das Doppelmulden-Potential eines TS mit der Energieaufspaltung
E und wird durch den Abstand d der Mulden, die Asymmetrieenergie e und die Tunnelener-
gie A charakterisiert. (c) In der Auftragung der hyperbolischen Energieaufspaltung E des
TS als Funktion der Asymmetrie ¢ findet man die Tunnelenergie am Symmetriepunkt.

die fir kleine ¢ nicht verschwindet und mit yS/e variiert, wobei § « dd ist. Bei der
Tunnelenergie fithrt die Lingenédnderung mit einer Variation des Abstandes d = d, + dd
mit

A(d) = B WHVE (3.4)

0

N 0 _ __[2mV
A(d)~A(0)+adA(d)5d—A(1 \/ T 5d> . (3.5)

Man findet somit, dass die Energieaufspaltung der TS nahe ihres Symmetriepunktes
bei E (¢  0) nur durch die Anderung der Asymmetrieenergie beschrieben wird, da mit

¢ = 0 das Verhaltnis y/e beliebig grof3 wird und v/2mV/h? <« y/e ist. Die folgenden
Experimente bestatigen diese Annahme.

Die Wechselwirkung eines TS mit mechanischen oder elektrischen Feldern wird somit
durch eine kleine Storung der Asymmetrieenergie ¢ mit # = 7, + #,beschrieben:

Zu

1/ 6 0
IR _ _ : ~
7! _2<0 _&) . SA R0 (3.6)
damit folgt X+ = L e -4 (])E+ yS) (3.7)
I 2E\ -A —¢

Aquivalent zu der Kopplung an die mechanische Verzerrung von 8¢ = 298 mit dem De-
formationspotential y und dem Verzerrungsfeld S erfolgt die Beschreibung der Kopp-
lung an elektrische Felder E durch d¢ = 2pE mit dem Dipolmoment p . An Stelle der
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vektoriellen bzw. tensoriellen Grofien werden im Folgenden nur die effektiven skala-
ren Werte angegeben, da im Experiment meist keine Aussage liber die Abhéngigkeit
der verschiedenen Komponenten des Deformationspotentials von der mechanischen
Verzerrung und die Orientierung des Dipolmomentes getroffen werden kann. Deshalb
ist die Koordinate in Abbildung 3.2 auch als Konfigurationskoordinate dargestellt.

Das vorgestellte, einfache quantenmechanische Modell eines Zweiniveau-Systems be-
schreibt mit Gleichung 3.7 sowohl resonante als auch Relaxationsmechanismen der ko-
harenten TS bei der Wechselwirkungen mit ihrer Umgebung, die in Kapitel 4.1 noch
genauer betrachtet werden. Im Falle einer starken Wechselwirkung mit der Umgebung
ist es auch moglich, dass das betrachtete TS lokalisiert wird. Semiklassisch entspricht
dies dem inkoharenten Tunneln zwischen der linken und rechten Potentialmulde des
TS.

Weitere Aspekte des Tunnelmodells im Hinblick auf die dielektrischen Experimente
mit supraleitenden Resonatoren zur Messung einer Verteilung von TS folgt in Kapitel
4.1. Zunachst werden einzelne TS in Wechselwirkung mit einem supraleitenden Qubit
genauer betrachtet.

3.2 Phasen-Qubit als Tunnelsystem-Detektor

Qubits konnen im Gegensatz zu normalen Bits, die ausschlie8lich die Werte 0 oder 1
annehmen, als quantenmechanische Objekte in einer beliebigen Superposition der bei-
den Werte vorliegen. Eine mogliche Realisierung eines Festkorper-Qubits basiert auf
einem Josephson-Kontakt (,Josephson Junction®, JJ) bennant nach [48]. Diese makro-
skopischen Qubits bestehen aus zwei Supraleitern, die zum Beispiel durch eine diinne
Oxidschicht schwach aneinander gekoppelt sind, wie von J. Clarke und F. K. Wilhelm
zusammengefasst [20]. Dabei ist AlI-AlO,-Al ein gebrauchliches Materialsystem zur Her-
stellung der JJs mit der kritischen Temperatur T =~ 1,1 K des Al. Bei entsprechender Be-
schaltung dieses JJs entsteht ein quantenmechanisches Zweiniveau-System, das analog
zu Kapitel 3.1 ohne die Kopplung an mechanische Felder, beschrieben wird. Der supralei-
tende Zustand von Al allein reicht noch nicht um ein Qubit zu definieren. Zur gezielten
Praparation der Qubit-Zustidnde und deren Manipulation durch hochfrequente Mikro-
wellen, muss die Besetzungszahldifferenz grof3 sein und erfordert tiefe Temperaturen
T~ 10 — 40 mK, da ks T < E; im Vergleich zur Energieaufspaltung E,/h ~ 6 — 10 GHz
des Qubits sein muss.

Das Phasen-Qubit (Abb. 3.3) ist prinzipiell vergleichbar mit einem LC-Resonator (Kap.
4.2). Ein einfacher "Oszillator” ist aber kein Qubit, da die Energieniveaus dquidistant
sind und somit nicht als separat adressierbare Zustdnde fungieren kénnen. Eine nicht-
lineare Induktivitat des JJ die aus [49] abgeleitet werden kann, dargestellt durch das
symbolische Schaltzeichen X in Abbildung 3.3(a), schafft Abhilfe, sodass die Uberginge
von [0) — |1) und |1) — |2) verschieden sind. Das harmonische Potential des Schwing-
kreises erhilt somit eine zusitzliche Modulation durch den JJ, welches anhand eines
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Abbildung 3.3: Phasen-Qubit: (a) Ersatzschaltbild des Qubits (nach [59]) mit der kapaziti-
ven Einkopplung der Mikrowelle (blau), der induktiven Fluss-Stromschleife (magenta) zur
Variation der Energieaufspaltung und dem dc-SQUID zum Auslesen des Qubit Zustandes.
Exemplarische Darstellung des JJ mit TS im AlO, (orange Pfeile, als Andeutung des Dipol-
moments der TS). (b) Skizze des Probenhalters (nach [59]): zur mechanischen Deformation
des Qubit-Chips driickt ein Piezoaktuator mit einer vergoldeten Zirkon-Kugel gegen den
Chip.

einfachen Modells wie z.B. in der Ubersicht supraleitender Qubits [20], beschrieben
werden kann.

Die induktive Kopplung an den magnetischen Fluss einer Stromschleife ermdglicht
die Variation der Energieaufspaltung des Qubits mit Hilfe des Flussstromes I,. Die hoch-
frequente Mikrowelle fiir Qubit-Operationen wird kapazitiv angekoppelt. Ein empfind-
liches Magnetometer (,superconducting quantum interference device®, SQUID), hier ein
DC-SQUID, ein supraleitender Ring mit zwei JJ, wird zum Auslesen des Qubit-Zustan-
des verwendet [20]. Eine zusitzliche mechanische Deformation ist durch das Verbiegen
des Chips nach [40] mit einem DC-Piezoaktuator moglich (Abb. 3.3(c)). Weitere Details
zum verwendeten Phasen-Qubit sind in der Dissertation von G. J. Grabovskij [39] zu
finden.

In der Oxidbarriere des JJs treten wiederum TS auf, die in Abbildung 3.3(a) skizziert
sind. Sie sind eine bekannte Quelle von Dekohérenz, und verkiirzen damit die Lebens-
dauer des Qubits. Hier gibt es bereits andere Gruppen, die auf der Suche nach TS-freien
Materialien sind [61, 72]. TS, die resonant an die Josephson-Qubits koppeln, sind in der
Spektroskopie des Qubits als zwei gekoppelte Zweiniveau-Systeme sichtbar [93, 65].

Die Messmethode zur Charakterisierung einzelner TS wurde in Kooperation mit der
Arbeitsgruppe von Prof. Ustinov bereits in fritheren Arbeiten um die mechanische Ver-
zerrung des Qubits erweitert [74, 40]. Spektren des Qubits mit zusatzlicher Abhangig-
keit von der mechanischen Deformation zeigen die hyperbolische Energieaufspaltung
der TS. Eigenschaften wie die Energierelaxation oder Dephasierung der TS lassen sich
sehr genau mit Hilfe des Qubits als Detektor bestimmen [60]. Aulerdem ist es moglich,
die Kopplung zweier koharenter TS untereinander zu charakterisieren [59]. Einige der
TS haben potentiell lingere Lebensdauern als das Josephson-Qubit und kdnnten mog-
licherweise einen Fortschritt in der Entwicklung von Quanten-Speichern bringen. Der-
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zeit ist es jedoch noch nicht moéglich die Defekte, welche die TS bilden, gezielt in den
diinnen Oxid-Schichten der JJs herzustellen. Sie miissen nach jedem Abkiihlvorgang
neu charakterisiert werden, da sich die Defekte beim Aufwarmen neu konfigurieren.
Andere Gruppen beschéftigen sich in diesem Umfeld mit der Simulation der Entstehung
der TS [73].

In dieser Dissertation wird ein Detektor-System, das aus einem Phasen-Qubit und
einem kohérent TS besteht, zur Charakterisierung weiterer einzelner, inkoharenter TS
[103], sogenannter Zwei-Niveau-Fluktuatoren (,two level fluctuators®, TLF), verwendet.
Es werden sowohl ,langsame” TLF, die auf Zeitskalen von Stunden bis Minuten ihren
Zustand wechseln, als auch ,schnelle“ TLF, die im Millisekundenbereich umschalten,
betrachtet. Das verwendete Phasen-Qubit wurde in der Gruppe von J. M. Martinis an der
University of California, Santa Barbara auf einem Substrat aus Saphir mit Al-Elektroden
und JJs mit thermisch oxidiertem AlO, hergestellt [95].

3.2.1 Tunnelsystem-Spektroskopie

Die zeitliche Abfolge einer einzelnen Qubit-Messung ist mit den Skizzen des Qubit-
Potentials dargestellt (Abb. 3.4). Das Qubit wird mit einem Flussstrom initialisiert (re-
set), sodass es zu Beginn jeder Messung im Grundzustand prépariert ist. Danach wird
ein Flussstrom angelegt, bei dem eine Potentialmulde mit den gewiinschten Zustanden
entsteht. Der Ubergang zwischen |0) und |1) wird resonant mit der Mikrowelle getrie-
ben. Mit dem Flussstrom kann die Energieaufspaltung E, = h - f; des Qubits in einem
bestimmten Frequenzbereich, hier E/h ~ 6 —10 GHz verstimmt werden. Findet bei einer
bestimmten Frequenz f, eine Wechselwirkung zwischen dem Qubit und einem kohéren-
ten TS statt, kann die Anregung des Qubits mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit auf
das TS umgeladen werden (swap).

Am Ende einer Pulsabfolge der Qubit-Operationen wird der Zustand des Qubits mit
einem DC-Puls auf die Fluss-Zustidnde der supraleitenden Qubit-Schleife projiziert. Der
DC-Puls erniedrigt die Potentialbarriere soweit, dass der Fluss-Zustand |R) resultiert,
wenn das Qubit im angeregten Zustand war. Die Fluss-Zustande |R) und |L) koppeln
an das DC-SQUID indem sie dessen kritischen Strom beeinflussen. Dieser wird anhand
einer Strom-Rampe durch das DC-SQUID bestimmt.

Mehrere einzelne Messungen, etwa 800 bis zu 50000, ergeben ein Histogramm der
kritischen Strome zur Bestimmung der Wahrscheinlichkeit P(|1)), des angeregten Zu-
stands und P(]0)), des Grundzustands des Qubits.

Kohirente Tunnelsysteme koppeln stark tiber ihr elektrisches Dipolmoment an das
Qubit und bilden eine Energieaufspaltung in dessen Spektrum [93, 65], wobei die Auf-
spaltung ein Maf} fiir die Kopplungsstéarke g von einigen 10—100 MHz ist (Abb. 3.5(a)). In
dieser Arbeit werden zwei Messprotokolle verwendet, die Einzel-Photon-Spektroskopie
nach Lisenfeld et. al. [60] (Abb. 3.5(b)) und die TS-Sattigungsspektroskopie (Abb. 3.5(c)).
Bei der Einzel-Photon-Spektroskopie wird das Qubit mit einem 7-Puls im angeregten
Zustand prépariert und anschlieflend dessen Energieaufspaltung E; = h- f; fiir eine ge-
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Abbildung 3.4: Zeitliche Abfolge einer Qubit Messung nach [58]: Initialisierung des Qubits
im Grundzustand (reset). Mit dem Fluss-Strom wird die Resonanzfrequenz des Qubits ver-
schoben. Die Anregung des Qubits kann auf ein koharentes TS umgeladen werden (swap).
Die Qubit-Operationen werden mit Mikrowellen-Pulsen realisiert. Ein sehr empfindliches
Magnetometer, das DC-SQUID, misst anhand der Stromrampe die magnetische Flussdichte
im Qubit.

Abbildung 3.5: (a) Qubit-
Resonanzkurven als Funktion des
Fluss-Stromes. Die Aufspaltung
der Resonanzkurven wird von
koharenten TS verursacht. (b)
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Abbildung 3.6: Einzel-Photon-Spektroskopie der TS nach [59]: Die TS erscheinen als dunk-
le Spuren, das heif3t als Minima in der Wahrscheinlichkeit P(|1)), das Qubit im angeregten
Zustand zu Messen. Das Spektrum der TS-Resonanzen ist tiber der mechanischen Defor-
mation in Einheiten der Piezospannung V|, aufgetragen und wird vertikal z.B. entlang der

roten Linie durch die Variation der Qubit-Frequenz f, (I¢) bei fester Verzerrung gemessen.
Wechselwirkungen einzelner TS untereinander sind hier als zufalliges Schalten oder einer
Verschiebung der TS-Resonanz (Pfeile), sowie in Form von nicht hyperbolischen Spuren
(Kasten) beobachtbar.

wisse Zeit (,swap-Zeit®) mit dem Flussstrom I; verstimmt. Findet bei einer bestimmten
Frequenz f; (I;) eine Wechselwirkung mit einem koharenten TS statt, kann das Qubit
durch die resonante Kopplung an das TS mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit sei-
ne Anregung auf dieses Uibertragen. Minima in der Wahrscheinlichkeit das Qubit im
angeregten Zustand zu finden, sind deshalb die ,Spuren” der kohérenten TS.

Durch die mechanische Deformation wird die Energieaufspaltung Erg = /A2 + ¢
der TS mit der Asymmetrieenergie ¢ variiert, sodass der hyperbolische Verlauf einiger
TS-Resonanzfrequenzen im gemessenen Frequenzbereich sichtbar ist (Abb. 3.6). Der
Stellweg des Piezoaktuators und die Riickstellkraft des verbogenen Chips bei tiefen
Temperaturen wurde von G. J. Grabovskij [39] und T. Peichl [74] fiir einen Chip aus
Silizium bestimmt und betragt etwa dd =~ 12,5mm/v und fiithrt zur Verzerrung als Funkti-
on der Spannung am Piezoaktuator S(Vp) = (7,5 + 0,6)- 1077 1/v- (Vp - Vo). Mit 8¢ = 2§

12
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Abbildung 3.7: Verschiedene TLF aus dem Archiv von J. Lisenfeld der letzten Jahre. Links:
Ein schneller TLF, dessen Wechselwirkung mit dem kohérenten, resonant an das Qubit ge-
koppelten TS zu zwei (blau und rot) markierten Hyperbeln fiihrt. Deren Parameter sind
identisch bis auf eine Verschiebung um 8,5V zueinander. Rechts: Eine TS-Resonanz schal-
tet bei einer bestimmten Piezospannung von einer Hyperbel (blau) auf eine andere Hyperbel
(rot) um, die zuféllig auch lediglich um 8,5V zueinander verschoben sind.

kann aus der Energieaufspaltung

Ers (V) = \/A2+§(VP—VO)2 (3.8)

das Deformationspotential y durch { = (2yS)? bestimmt werden, wobei V, der Span-
nung am Symmetriepunkt des TS bei Eg (V, ) = A entspricht.

Bei dem hochauflésenden Messprotokoll, der Einzel-Photon-Spektroskopie werden
einzelne Photonen des Qubits koharent auf die TS tibertragen und diese TS angeregt.
Die Mehrfachspuren oder ,Schatten® einer TS-Frequenz in den Spektroskopie-Daten
zeigen, dass das Qubit nach einer gewissen Zeit die Anregung vom TS wieder iiberneh-
men kann, wobei das Qubit sich bereits bei einer anderen Frequenz befindet. Schwach
angekoppelte TS haben dadurch weniger ,Schatten® als stark angekoppelte TS.

Wechselwirkungen der TS untereinander sind in den Daten der Spektroskopie auch
zu finden (Abb. 3.6). Eine nicht hyperbolisch verlaufende TS-Energie im Kasten der
Abbildung 3.6, lasst sich anhand der Wechselwirkung zweier koharenten TS beschrei-
ben [59]. Die Energie des sichtbaren TS, weist zwei Aufspaltungen durch ein weiteres
TS, auf, welches seinen Symmetriepunkt Erg (V) im betrachteten Deformationsbereich
durchlauft. Das Telegrafenrauschen, ein sprunghafter Wechsel einer TS-Frequenz zwi-
schen zwei diskreten Werten, lasst sich durch die Wechselwirkung des koharenten TS
mit einem TLF identifizieren.

13



3 Spektroskopie einzelner Tunnelsysteme

Nach jedem Abkiihlvorgang bildet sich eine neue Konfiguration der TS, sodass wei-
tere Spuren der Wechselwirkungen, zu finden sind (Abb. 3.7 und Abb. 3.8). Das Um-
schalten einer TS-Resonanz wird durch inkoharente TLF hervorgerufen, die eine lokale
Verzerrung der TS-Energie verursachen. Wechselt der TLF seinen Zustand schnell im
Vergleich zur Zeitskala des Messprotokolls, werden beide Frequenzen des TS gemessen,
wie z.B. in Abbildung 3.7 durch zwei identische Hyperbeln die lediglich um Je zuein-
ander verschoben sind, erkennbar ist. ,Langsame TLF verursachen das Telegrafenrau-
schen der TS-Resonanzen (Abb. 3.8). Die unterschiedlichen Grauwerte der gemessenen
TS-Resonanzfrequenzen, die Wahrscheinlichkeit des angeregten Zustandes des Qubits,
sind ein Maf dafiir, welcher Zustand des TLF mit einer grof3eren Wahrscheinlichkeit

besetzt ist.
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Abbildung 3.8: Verschiedene ,langsame® TLF aus dem Archiv von J. Lisenfeld der letzten
Jahre. Das Telegrafenrauschen von TS-Resonanzen wird durch die lokale Verzerrung eines
TLF verursacht und findet auf Zeitskalen von Minuten bis Stunden statt.

Eine Messung zur Bestimmung der Hysterese des Piezo-Stapels zur mechanischen
Deformation des Qubit-Chips zeigt, dass aufler der globalen Hysterese des Piezo ver-
schiedene TS eine lokale Hysterese erfahren (Abb. 3.9). Die Differenz der beiden Mes-
sungen in Hin- und Riickrichtung der mechanischen Deformation zeigt, dass bestimm-
te TS-Resonanzfrequenzen nicht um den gleichen Betrag zueinander verschoben sind
(Abb. 3.9(c)). Die lokale Hysterese ist ebenfalls ein Hinweis auf die Wechselwirkung
der TS untereinander, da bei der mechanischen Deformation in Hin- und Riichrichtung
irreversible Veranderungen der Potential-Landschaft sichtbar werden, durch die unter-
schiedlichen Zeitskalen der Relaxations-Mechanismen der TLF.
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3.2 Phasen-Qubit als Tunnelsystem-Detektor

Abbildung 3.9: Lokale Hysterese der TS Energien
in Abhangigkeit der mechanischen Verzerrung in
(a) Hin- und (b) Riick-Richtung. (c) Die Differenz
der Daten (a) und (b) zeigt die Verschiebung der TS-
Energien mit verschiedenen Abstanden (senkrech-
te Striche) der dunklen und hellen Kurven. Dunkel:
beim Erhohen der Spannung. Hell: beim Absenken
der Spannung. Aufler der globalen Hysterese des
Piezo-Stapels fiihren lokale Umordnungen zu neu-
en Gleichgewichtslagen einzelner TS. Es ist nur ein
kleiner Ausschnitt einer mechanischen Deformati-
on von —30V bis 80V Piezo-Spannung dargestellt.
(Messung J. Lisenfeld)

Das Messprotokoll definiert die folgenden Zeitskalen: Um die Wahrscheinlichkeit des
angeregten Zustandes P(|1)) des Qubits zu bestimmen, wird ein Histogramm aus 800
Einzel-Messungen erstellt. Die Wiederholrate der Puls-Sequenz zur Praparation des
Qubits oder TS mit dem anschlielenden Ausleseprozess tiber die Strom-Rampe am
SQUID betragt 1,2 kHz. Ein Datenpunkt aus 800 Einzelmessungen (ein Pixel der TS-
Spektroskopie Daten Abb. 3.6) wird somit in & 0,7 s aufgenommen. Die ,schnellen®
TLF wechseln ihren Zustand schneller als 0,7 s und erzeugen damit zwei TS-Resonanz-
frequenzen, die durch die Mittelung der einzelnen Qubit-Messungen gleichzeitig er-
scheinen.

Die Dichte der koharenten TS, die resonant an das Qubit gekoppelt sind, folgt aus
dem Abzahlen der detektierten TS (wie in Abb. 3.6) im Frequenzbereich des Qubits von
6,5 — 9,5 GHz mit einem Volumen von 1um?® X 2nm des AlO, und betrigt mit 16 TS
pro 1GHz [39] etwa 1,6 - 10" TS pro K - cm®. Die ,sichtbaren® TLF, welche stark an
ein kohéarentes TS gekoppelt sind, werden mit etwa einem TLF pro 1 GHz im Vergleich
dazu seltener gefunden.

15



3 Spektroskopie einzelner Tunnelsysteme

3.2.2 ,Langsame” Fluktuatoren

Das Telegrafenrauschen der TS-Energie, welches durch ,langsame® TLF verursacht wird,
kann bei einer festen mechanischen Deformation zeitabhangig analysiert werden. In
dieser Arbeit wurden dazu die TS-Resonanzkurven (Abb. 3.10(a)) mit der TS-Sattigungs-
Spektroskopie (Abb. 3.10(b)) gemessen. Das TS wird mit einem langen Mikrowellen-
Puls in Gleichbesetzung gebracht. Anschlieffend wird das Qubit mit einem Fluss-Strom
zum Auslesen fiir eine kurze Zeit in Resonanz mit dem TS gebracht, sodass der Zustand
des TS mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit auf das Qubit ibertragen werden kann.

Qubit-TS

interaction

P(1))

7.32 7.34 7.36 7.38 7.4
]; S/ GHz

Abbildung 3.10: (a) Zwei Resonanzkurven des TS, wobei die beiden Energien des TS dem
linken oder rechten lokalisierten Zustand eines TLF zugeordnet werden. (b) TS-Sattigungs-
Spektroskopie: Das TS wird mit einem langen Mikrowellen Puls angeregt und mit Hilfe
des Qubits ausgelesen. Das Qubit wird dazu mit einem Fluss-Strom in Resonanz mit dem
TS gebracht.

Zur Bestimmung einer TS-Resonanzkurve wurde das TS bei 61 Frequenzen (Abb.
3.10(a)) im Bereich der beiden Resonanzfrequenzen in Gleichbesetzung gebracht. Die
Resonanzfrequenzen werden durch eine Anpassung von Lorentzkurven ermittelt, tiber
der Zeit aufgetragen und den beiden Zustanden des TLF zugeordnet (Abb. 3.11). Die
Differenz der beiden Resonanzen ist ein Mafl fiir die Kopplungstéarke zwischen TS und
TLF von etwa 14 MHz. Auflerdem lésst sich mithilfe des Telegrafenrauschen, genauer
aus dem Verhiltnis der mittleren Lebensdauer des |L) oder |R) TLF-Zustandes, die En-
ergieaufspaltung Ep;; des TLF bestimmen [13]:

() _ -
() =e (3.9

mit einem Ergebnis Eyp & h- 0,6 GHz = kg - 30 mK. Das Telegrafenrauschen der TS-
Resonanzfrequenzen tritt im Allgemeinen in einem begrenzten Bereich der mechani-
schen Deformation auf. Eine weitere Messung dieses TS bei einer anderen mechani-
schen Deformation ergibt eine Energieaufspaltung des TLF Ep; ~ kg - 50 mK, was
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3.2 Phasen-Qubit als Tunnelsystem-Detektor

bedeutet, dass Err ebenfalls abhingig von ¢ ist. Da das Telegrafenrauschen auf einer
Zeitskala von Stunden stattfindet (Abb. 3.11), ist die Tunnelenergie vermutlich im Be-
reich von App & h-1pHz, und die Energieaufspaltung E = ¢ wird hauptsachlich durch
die Asymmetrieenergie bestimmt, wobei E S kg - T bei einer Temperatur von 40 mK der
Mischkammer des Kryostaten.

(@)

7.37 |- | .

/ GHz
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7.35 TR i
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time/ h counts
Abbildung 3.11: Energie-Fluktuation eines TS durch den Einfluss eines langsamen TLF bei
40 mK. (a) Telegrafenrauschen der Energie des TS tber Zeit. (b) Histogramm zur Bestim-
mung der Besetzungszahl der beiden TLF Zustande.

Ein Beweis, dass es sich um inkohérentes Tunneln handelt, konnte durch die Tempe-
raturabhingigkeit der Ubergangsraten der TLF-Zustinde erbracht werden, wie schon
bei fritheren Messungen an Leitwertfluktuationen gezeigt wurde [19, 15]. Bei einem
»langsamen® Wechsel der TLF Zustande von |L) nach |R) wiirde diese Messung bei der
jeweiligen Temperatur etwa 12 Stunden in Anspruch nehmen, um die Raten aus dem
Telegrafenrauschen zu bestimmen und wurde in dieser Arbeit nicht unternommen.

Die Messung der TS-Resonanzkurven ermdéglicht zwar eine eindeutige Bestimmung
der TS-Resonanz, welche aber 40 s in Anspruch nimmt. Das Protokoll der TS-Sattigungs-
Spektroskopie ermoglicht jedoch auch die Detektion von TLF die langsamer als 0,7 s
ihren Zustand wechseln, wenn nur ein Datenpunkt der TS-Resonanzkurve als Funktion
der Zeit gemessen wird. Ein Problem bei diese Methode stellt aber das Rauschen der TS-
Resonanzfrequenz dar, welches zunachst nicht genauer betrachtet wurde. Die Frequenz
des TS ist zwischen den Spriingen nicht stabil, sondern dndert sich um einige 1 —5 MHz
(Abb. 3.11). Eine Erklarung des Rauschens ist die Ankopplung an ein Bad von schwach
gekoppelten TLF, wie von Miiller et. al. [64] bereits betrachtet wurde.
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3 Spektroskopie einzelner Tunnelsysteme

3.2.3 ,Schnelle® Fluktuatoren

Die ,schnellen® TLF wechseln ihren Zustand schneller als 0,7 s, sodass in einem be-
stimmten Bereich der mechanischen Deformation beide TS-Resonanzfrequenzen gleich-
zeitig erscheinen (Abb. 3.12 und Ausschnitt Abb. 3.13(a)). Die Detektion der ,,schnellen®
TLF erfolgt mit der Einzel-Photon-Spektroskopie (Abb. 3.13 (b)), da mit diesem Mess-
protokoll auch eine spezielle statistische Analyse der Daten mdglich ist, die in diesem
Kapitel vorgestellt wird.

Fir die beiden parallelen TS Resonanzen, die nur in einem kleinen Bereich der mecha-
nischen Deformation sichtbar sind (Abb. 3.13(a)), hat das Potential des TLF wie skizziert
offenbar eine starke Abhéangigkeit von der mechanischen Verzerrung. Der TLF durch-
lauft von einer stark asymmetrischen Potentialkonfiguration (z. B. Links) seinen Sym-
metriepunkt und endet schlief3lich in der rechten asymmetrischen Konfiguration (Abb.
3.13(a)). Beide TS-Spuren werden durch die gleichen Hyperbeln beschrieben, die ledig-
lich um eine mechanische Verzerrung ¢ zueinander verschoben sind. Die Anderungen
der Grauwerte der gemessenen TS-Resonanzfrequenzen, entsprechend der Wahrschein-
lichkeit des angeregten Zustands des Qubits, beschreiben die Anderung der Besetzungs-
zahl des TLF.
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Abbildung 3.12: ,schnelle® TLF erscheinen als zwei TS-Resonanzen (blau und rot markier-
te Hyperbeln), die in einem kleinen Bereich der mechanischen Deformation gleichzeitig
sichtbar sind: Links sind die beiden Hyperbeln der Resonanzen um 2,45V der Spannung am
Piezoaktuator zueinander verschoben. Rechts ist eine andere Konfiguration von TS nach ei-
nem weiteren Abkiihlvorgang. Von der einen zur anderen Hyperbel dndert sich dort auch
die Abhangigkeit der TS-Energie E von der mechanischen Verzerrung: Die Hyperbel verlauft
auf der rechten Bildseite steiler als auf der linken.
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Abbildung 3.13: (a) Ausschnitt der doppelten TS-Resonanz (Abb. 3.12 Links) und der mog-
liche Verlauf der TLF-Energie in Abhédngigkeit der mechanischen Verzerrung (magenta). (b)
Einzel-Photon-spektroskopie: das Qubit wird mit einem 7-Puls angeregt und danach
die Frequenz des Qubits mit dem Flussstrom verstimmt (Amplitude A des Fluss-Stromes).
Findet bei einer Frequenz eine Wechselwirkung mit einem kohéarenten TS statt, kann der
Zustand des Qubits mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit auf das TS umgeladen werden
(”Qubit-TS-interaction”). Anschlieflend wir der Zustand des Qubits ausgelesen. Besetzungs-
zahl der beiden lokalisierten TLF-Zustande als Funktion der mechanischen Verzerrung bei
(c) 40 mK und (d) 80 mK.
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Abbildung 3.14: Besetzungszahl der TLF-Zustande als Funktion der mechanischen Verzer-
rung fir je zwei Temperaturen: (a) In der Energiebasis mit |g) (griin) und |e) (orange). (b)
In der Ortsbasis des |L) (blau) und |R) (rot) Zustands.

Weitere Messungen der beiden parallelen TS-Resonanzen in Abhédngigkeit von der
Temperatur (Abb. 3.13(c)) zeigen wie erwartet, dass die Besetzungszahl des TLF in Ab-
hangigkeit von der mechanischen Verzerrung mit steigender Temperatur tendenziell
flacher verlduft. Diese Temperaturabhangigkeit 1asst sich mit der Boltzmann-Verteilung
beschreiben [96]. Fir ein quantenmechanisches Zweizustandssystem ist die Tempe-
raturabhangigkeit und Abhangigkeit von der Energieaufspaltung der Besetzungszahl

durch .
E
Ny (E,T) = 3 <1 + tanh <2kBT>> (3.10)

in der Basis der Energieeigenzustinde gegeben (Abb. 3.14(a)). Der gemischte Zustand
ist in der Darstellung mit der Dichtematrix p

p=Nyle)(gl + N.le)el = ( T 0 ) (3.11)

gegeben und durch N, + N, = 1 normiert. Da die beiden lokalisierten Zusténde des TLF
in der Ortsbasis mit Ny 5 = tr ([P’L/Rp) und dem Projektor P, = |L)(L| (oder Py = |R)(R|)
gemessen werden, kann man |L) und |R) durch |g) und |e) ausdriicken und erhalt mit
dem Normierungsfaktor ¢ die Besetzungszahl des TLF in der Ortsbasis (Abb. 3.14(b)), in
welcher der TLF auch gemessen wurde (Abb. 3.13):

2
Nig (ET) = é (Ng (ET) + (EZ“ E) N, (E,T)> (3.12)

Die starke Abhéngigkeit von ¢ bleibt auch bei héheren Temperaturen erhalten, was auf
ein grofies Deformationspotential yq;p des TLF hin deutet, wie bereits in Abbildung 3.13
sikizziert ist.
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3.2 Phasen-Qubit als Tunnelsystem-Detektor

3.2.4 Statistische Analyse

Im Folgenden wird eine statistische Analyse einer zeitlichen Abfolge von N, aufeinan-
der folgenden Einzel-Messungen (Abb. 3.15(a)) des Qubit-Zustandes vorgestellt. Nach
kurzzeitiger Resonanz mit einem TS bei ﬁ; = 6,72 GHz ist das Qubit nur mit einer
Wahrscheinlichkeit P*(]1)) = 0,32 im angeregten Zustand, da es die Anregung sehr
haufig auf ein kohérentes, resonant an das Qubit gekoppelte TS iibertragen hat. Bei ei-
ner Frequenz fq = 6,82 GHz, ohne den Einfluss durch das TS, ist das Qubit mit einer
Wahrscheinlichkeit von P(|1)) = 0,45 im angeregten Zustand (Abb. 3.15(b)). Nach der
Anregung des Qubits mit einem 7-Puls wiirde man erwarten, dass P(|1)) = 1 ist. Im
Experiment konnte das Qubit nach dessen Praparation im angeregten Zustand bis zum
Zeitpunkt #, der Messung seines Zustandes bereits relaxieren. Die Wahrscheinlichkeit

P () =€ = (3.13)

den angeregten Zustand zum Zeitpunkt #, zu messen, hat somit einen Wert zwischen
0 und 1, je nachdem wie schnell das Qubit bis dahin in den Grundzustand mit der Re-
laxationszeit 7, zerfallen ist. Die insgesamt N, aufeinander folgenden Messungen sind
unabhingig voneinander, wenn das Qubit bei jeder Einzelmessung wieder im selben
Zustand prépariert wird, und die Messung wieder zum gleichen Zeitpunkt ¢, danach
erfolgt. Die Wahrscheinlichkeiten den Grundzustand oder den angeregten Zustand des
Qubits zu messen, ist durch die Bernoulli-Verteilung von 2 moéglichen Zustdnden mit
P(]0)) + P(]1)) = 1 gegeben [99].

Fir eine ,gute” Statistik werden N, = 50000 Einzelmessungen mit einer Wiederhol-
rate von 1,2 kHz ausgefiihrt. Das Histogramm fiir zwei ausgewéhlte Frequenzen f, der
Haufigkeit N(m) von m identischen Ergebnissen der einzelnen Messung eines Qubit
Zustandes (Abb. 3.15(c) und (d)) folgt aus

N(m) = N, <Pm— > PJ‘> (3.14)

j=m+1

Hier werden nur die Ereignisse gezahlt, wenn bei genau m aufeinander folgenden Mes-
sungen der gleiche Zustand gemessen wurde. Das heif3t, alle Messungen die mehr als
genau m-fach vorhanden sind, werden nicht gezahlt. Die Haufigkeit fiir m = 2 ist des-

halb

N(@2) = N, (P2 = (P*+P*+P°...)) (3.15)
Mit der geometrischen Reihe und deren Partialsumme
C L, 1 &, 1—pmH
Pl = —— _ d Pl=—— 3.16
j; i-p on 1P (3.16)

ist der geschlossene Ausdruck fiir die Haufigkeit durch
p

N(m) = N, <P’"<1 _ﬁ» (3.17)
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3 Spektroskopie einzelner Tunnelsysteme

gegeben. In logarithmischer Auftragung der Haufigkeit

ln(N(m))=m-ln(P)+ln(N0)+ln<1—%)> (3.18)

kann man aus der Steigung der Geraden die Wahrscheinlichkeit Pdes Zustandes bestim-
men. Der y-Achsen-Abschnitt ist durch die Anzahl N, der Einzelmessungen und eine
kleine Korrektur, die durch die Wahrscheinlichkeit Pbestimmt ist, definiert (Abb. 3.15(c)
und (d)). Dieser geschlossene Ausdruck gilt, solange die Einzelmessungen unabhéngig
voneinander sind. Somit stimmt die Steigung der Geraden in logarithmischer Auftra-
gung mit den gemessenen Wahrscheinlichkeiten (Abb. 3.15(b)) fiir beide analysierten
Frequenzen f tiberein.

Diese statistische Analyse wird nun auf ein gekoppeltes System, das Qubit und ein
koharentes TS, welches zusatzlich von einem inkoharenten TLF beeinflusst wird, an-
gewandt. In dem Bereich der mechanischen Deformation, in dem zwei TS-Resonanz-
frequenzen gleichzeitig sichtbar sind (Abb. 3.16(a)), wird eine vertikale Linie bei V|, =
39V mit den beiden TS-Frequenzen genauer betrachtet (Abb. 3.16(b)).

Die Histogramme aus den Messdaten der Qubit-Frequenz f, = 8 GHz zeigen ab-
seits der Resonanz des TS die bereits vorgestellte Statistik und eine numerische, sta-
tistische Simulation des gleichen Sachverhaltes (Abb. 3.16(c)). Fir die Qubit-Frequenz
fq = 7,81GHz ist im Histogramm der Messung des Grundzustandes des Qubits ein
Knick vorhanden (Abb. 3.16(d)). Die Anderung der Steigung zeigt, dass der TLF nach ei-
ner gewissen Anzahl von Einzel-Messungen der Qubit-Zustande umschaltet, und damit
die Wahrscheinlichkeit fiir P(|1)) dndert.

Die Geraden in logarithmischer Auftragung der Histogramme dienen lediglich dem
Vergleich der experimentellen und numerischen Daten. Anhand dieses Vergleichs kann
die Umschaltwahrscheinlichkeit Py = 0,022 des TLF bestimmt werden, d.h. er wech-
selt zwischen zwei Messungen mit 0,22% seinen Zustand. Mit der Zeitskala durch die
Wiederholrate der Einzel-Messungen des Qubit Zustandes von 1,2 kHz folgt eine Fluk-
tuationsrate des TLF:

Ty = 1,2kHz - Py = 26 Hz = 1/38 ms

Die numerische, statistische Simulation der Histogramme erfolgt in Analogie zum Zu-
falls-Experiment der ,gezinkten® Miinze [107], welches sehr einfach modelliert werden
kann. Die Messung des Qubits allein oder des Qubits kohérent an ein TS gekoppelt ent-
spricht einem Minzwurf mit je einer gezinkten Miinze. Eine zufallig erstellte Abfolge
von |0) und |1) Zustdnden der Miinze erfolgt numerisch mit einer reellen Zufallszahl
zwischen 0 und 1. Die Wahrscheinlichkeit |1) zu erzeugen wird entsprechend der Wahr-
scheinlichkeit von P(]1)) = 0,55 mit der Schwelle von 0,55 festgelegt.
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Abbildung 3.15: Statistische Analyse: (a) 100 der insgesamt 50000 Einzel-Messungen des
SQUID Schaltstromes Isq und der zugeordneten Zustande |0) und |1) des Qubits anhand
des Schwellwertes Iy, des Stromes. (b) Das Qubit verliert bei f; = 6,72 GHz mit einer ho-
hen Wahrscheinlichkeit seine Anregung an ein kohirentes TS. (c) und (d) Haufigkeit N(m)
von m identischen Ergebnissen der einzelnen Messung des Grund- (griin) oder angeregten
Zustands (orange) des Qubits fiir zwei Messpunkte. Die Wahrscheinlichkeit P*|1) in (c) gilt
fur das Qubit und ein kohéarentes, resonant an das Qubit gekoppeltes TS und P(|1)) in (d),
wenn das Qubit nicht mit dem TS wechselwirkt.
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Abbildung 3.16: Haufigkeit N(m) von m identischen aufeinander folgenden Messungen
des Grund- (griin) oder angeregten Zustands (orange) des Qubits aus 50000 Einzelmessun-
gen. (a) Zwei parallele TS Resonanzen die durch einen TLF verursacht werden. (b) Ein Strei-
fen aus (a) nahe des Symmetriepunktes des TLF mit beiden TS Resonanzen. (c) Statistik
der Messung der Qubit-Zustéande bei einer Frequenz f; = 8 GHz ohne Wechselwirkung mit
dem TS und die numerische Simulation der Messung. (d) Statistik fir einen Datenpunkt, an
dem das Qubit mit dem koharenten TS wechselwirkt, welches zusatzlich von einem TLF be-
einflusst wird. Aus dem Vergleich des Messpunktes mit der numerischen Simulation, folgt
die Wahrscheinlichkeit P(|1)), nur das Qubit zu messen oder P* (|1)), das Qubit und das TS
zu messen, sowie die Umschaltwahrscheinlichkeit Py ¢ des TLF.
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3.2 Phasen-Qubit als Tunnelsystem-Detektor

Das gekoppelte System des Qubits, des TS und des TLF entspricht einem Miinzwurf
mit zwei verschieden gezinkten Miinzen., wobei der TLF mit einer bestimmten Wahr-
scheinlichkeit Pp;p die Miinze zwischen zwei Messungen in der Reihe von N, Einzel-
Messungen tauscht, sodass entweder P oder P* gemessen wird. Im Vergleich der Mess-
daten (Abb. 3.16(d)) mit der numerischen, statistischen Simulation kann somit P, P*und
die Wahrscheinlichkeit Pr; des Umschalten des TLF bestimmt werden.

In Abbildung 3.17 sind beispielhaft 4 numerisch simulierte Zufallsexperimente mit
verschiedenen Groflenordnungen der Umschalt-Wahrscheinlichkeit des TLF dargestellt
um zu zeigen, welche Zeitskala mit dieser Methode noch auflosbar ist.

Die statistische Analyse solch eines ,schnellen® TLF ist nur mit der Einzel-Photon-
Spektroskopie (Abb. 3.5(b)) méglich. Die TS-Sattigungs-Spektroskopie (Abb. 3.5(c)) ist
nicht dazu geeignet. Eine anschauliche Begriindung folgt daraus, dass der TLF eine sehr
kleine Storung der Asymmetrie des kohdrenten TS verursacht. Wenn das besagte ko-
harente TS direkt mit einer grofien Anzahl von Photonen in Gleichbesetzung getrie-
ben wird, hat das auch eine Auswirkung auf die Fluktutationsrate des TLF. Die beiden
TS-Resonanzfrequenzen konnen trotzdem mit beiden Messprotokollen gemessen wer-
den. Bei der Einzel-Photon-Spektroskopie ist es aber moglich, anhand der Korrelation
der Einzel-Messungen des Qubit-Zustandes die Fluktuationsrate des TLF zu bestimmen.
Diese Korrelation wird mit dem Protokoll der TS-Sattigungs-Spektroskopie zerstort.

Interessant wire es, Tunnelsysteme im Ubergangsbereich vom kohirenten zum inko-
héarenten Tunnelprozess und die Bedingungen dafiir zu untersuchen. Hier ist das Pro-
blem, dass zumindest die TLF noch nicht gezielt manipuliert werden kénnen.

@) (b)

8 P(|1y) ] 8 P(|1)) = 0.440
=~ 6 P(|0))mmn | P*(|1) = 0.130
£ he=011E R = 0.01
Z 4 24
=, = 5 Abbildung 3.17: Numerische Simula-
0 0 tion mehrerer Groflenordnungen der
0 10 20 30 0 10 20 30 Umschalt-Wahrscheinlichkeit des  TLF.
m m Die Wahrscheinlichkeiten den angeregten
(d) ‘ : Zustand des Qubits zu messen, liegen bei
8 P(|1)) =0.4401  P(|1)) = 0,44 und P*(|]1)) = 0,13. Ver-
T 6 g P (|;)>)==10é1_207 schiedene Umschaltwahrscheinlichkeiten
=4 = T | des TLF (a) Py = 0,1 (b) Prr = 0,01 (c)
£, = Prrp=1-107(d) Prr = 1-107¢ machen
deutlich, dass nur Raten innerhalb dieser
0 .. .
0 10 20 30 Groflenordnungen mit dem verwendeten
m Messprotokoll auflosbar sind.
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3 Spektroskopie einzelner Tunnelsysteme

3.2.5 Ultraschall-Experimente

Die Kopplungstarke der TS an das Qubit oder der TS untereinander liegt im MHz Be-
reich [65, 59] (siehe auch Abb. 3.5). In einem Gesprich mit Prof. A. Shnirman kam die
Idee auf, einfach auszuprobieren ob Ultraschall im Frequenzbereich der Kopplungsstér-
ke eine Auswirkung auf die TS hat. Fir diesen Frequenzbereich gibt es kommerzielle
piezoelektrische Ultraschallwandler aus Quarz [46].

Quarz
Abbildung 3.18: Experimenteller Aufbau fir
Ultraschall-Experimente mit einem piezoelek-
trischen Quarz im Frequenzbereich der Kopp-
Vice lungstarke der TS von 10—210 MHz. Der Quarz
ist als Plattenkondensator durch vergoldete

Oberflachen elektrisch kontaktierbar. Die Fla-
che des Wandlers betrigt etwa 1mm?. Die
Kontaktierung findet tiber die vergoldete Zir-
konkugel (Innenleiter des Koaxialkabels) und
den Probenhalter (Kontakt zum Auf3enleiter
des Koaxialkabels) statt.

Im experimentellen Aufbau wurde dazu ein piezoelektrischer Quarz mit Goldbeschich-
tung zur Kontaktierung verwenden. Um die Einkopplung des Ultraschalls in den Qubit-
Chip zu erméglichen, wurde Blattgold mit einem sehr diinnen Olfilm' auf den Chip
aufgebracht. Der Quarzwandler wurde ebenfalls mit einem sehr diinnen Olfilm auf das
Blattgold mit der Zirkonkugel gepresst. Somit ist zur statischen Deformation durch den
tragen Piezoaktuator aus Keramik ein Ultraschallwandler (ACPiezo) im Frequenzbe-
reich von 10 — 210 MHz (siehe Abb. 3.18) iiber den Probenhalter und die vergoldetet
Zirkonkugel kontaktiert. Die Ultraschallwandler aus Quarz wurden bereits im Rahmen
einer Diplomarbeit [23] mit dieser Methode auf einem Messingzylinder aufgebracht und
Ultraschall-Echos bis zu einer Frequenz von 258 MHz nachgewiesen.

Zunichst wurde das Ubersprechen der zusitzlichen Mikrowellenleitung des Ultra-
schallwandlers auf die Qubit-Operationen mit dem Ausleseprozess iiberpriift, um den
Bereich der Amplitude des Ultraschalls festzulegen. Dazu wurden Resonanzkurven ei-
nes koharenten TS mit der TS-Sattigungsspektroskopie in Abhangigkeit der Ultraschall-
frequenz bei verschiedenen Ultraschallleistungen gemessen. Die Auswirkung des Schalls
auf ein kohiarentes TS zeigt in der Auftragung der Energieaufspaltung des TS Erg =
h-7,283 GHz und der Linienienbreite der Resonanz df;s & 5—15 MHz tiber der Frequenz
des Ultraschalls (Abb. 3.19(a)) kein signifikantes Ergebnis. Auch die Spektroskopie eines
koharenten TS, das von einem TLF beeinflusst wird, wobei die Kopplung zwischen TS
und TLF etwa 15 MHz betragt, wird nicht vom Ultraschall im MHz Bereich beeinflusst
(Abb. 3.19(b)).

101 fiir Oldiffusionspumpen, Diffilen Ultra
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m-Detektor

Diese Experimente konnen als Voruntersuchungen fiir Kreuzexperimente mit Ultra-
schall im GHz-Bereich gewertet werden. Dies bedeutet, dass die geplanten Ultraschall-
Experimente im Bereich der Qubit-Frequenzen und den resonant mit ihnen wechselwir-
kenden TS statt finden werden.
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Abbildung 3.19: Einfluss des niederfrequenten Ultraschall auf die Resonanz fr5 und Lini-
enbreite df;s (a) eines kohdrentes TS und (b) auf ein gekoppeltes System eines TS und TLF.
Die TS werden mit der TS-Sattigungs-Spektroskopie, dem Mesprotokoll (1) in Abhangik-
eit der ACP Frequenz und Amplitude mit dem Qubit detektiert. Es ist keine Signifikante
Auswirkung des Ultraschalls festzustellen.
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4 Dielektrische Eigenschaften von
ungeordnetem AIO,

Supraleitende Resonatoren werden als sehr empfindliche Detektorsysteme verwendet.
Sie kommen sowohl in der Quanteninformationstechnologie als auch der Radioastrono-
mie und weiteren Forschungsgebieten zum Einsatz. Trotz tiefer Temperaturen und der
supraleitenden Eigenschaften der verwendeten Materialsysteme gibt es einige Verlust-
kanéile die das Auflosungsvermogen der Detektoren beschranken [110]. Andere Grup-
pen haben bereits gezeigt, dass das natiirliche Oxid auf der Oberfldche von Resonato-
ren Tunnelsysteme enthalt [32]. Wie bei den Quantenbits konnen Sarabi et. al. [89]
und aktuell auch die Gruppe von A. V. Ustinov einzelne TS mit einem supraleitenden
Resonator beobachten [14].

Eine theoretische Arbeit von Leggett et. al. [57] stellte bereits 2013 die provokative
Frage ,Are smoking gun experiments possible?”, in Bezug darauf, ob ein definitiver ex-
perimenteller Test des Tunnelmodells méglich ist. Die Antwort lautet, dass die breitban-
digen Experimente Aufschluss dariiber geben konnen. Mit Anregungsfrequenzen von
600 MHz bis 6 GHz, definiert durch die Resonatoren, wird hier AlO,, hergestellt durch
Sputterdeposition, untersucht. Zwei grofie Plattenkondensatoren fiir niederfrequente
Experimente im kHz Bereich auf dem selben Chip erweitern die Bandbreite (Disserta-
tion Arnold Seiler [92]). So soll neben dem Verstiandnis des Qubit-Materials auch iiber-
priift werden, ob das Tunnelmodell selbst als Beschreibung zutreffend ist.

Das Design der LC-Resonatoren wurde mit Plattenkondensatoren und planaren Strei-
fenleitungen aus Al auf einem Substrat aus intrinsischem Silizium realisiert. Ein grofier
Vorteil dieser Konfiguration ist die homogene und hohe Felddichte im zu untersuchen-
den Dielektrikum. Bei tiefen Temperaturen sind die dielektrischen Eigenschaften des
AlQO,, wie in den JJs der supraleitenden Qubits, hauptsachlich durch Effekte der TS be-
stimmt.

Eine einfache Beschreibung der Dynamik dieser TS erfolgt zunachst in Analogie zu
Spins, anhand der analytisch berechneten Suszeptibilitat der Zwei-Niveau-Systeme
(2NS) [5]. In der Nahe der Sprungtemperatur T, des supraleitenden Al der diinnen pla-
naren Streifenleitungen des Resonators konnen weitere Wechselwirkungen mit Quasi-
teilchen auftreten, und die Oberflichenimpedanz des supraleitenden Al spielt ebenfalls
eine Rolle. Mit numerischen Berechnungen inklusive der Verteilung von TS laut dem
Standard-Tunnelmodell (STM) [76, 3] werden auch Abweichungen der experimentellen
Daten vom Modell der 2NS diskutiert.
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4.1 Dynamik der Tunnelsysteme

Eine Beschreibung der Dynamik der TS anhand der Wechselwirkung mit elektrischen
und mechanischen Feldern folgt Phillips und Anderson [2] sowie Arnold und Hunklin-
ger [5]. In Kapitel 3.1 wurde bereits die Wechselwirkung der TS mit elektrischen oder
mechanischen Feldern durch eine kleine Storung der Asymmetrieenergie der TS ein-
gefiihrt. Die Diagonalelemente des Hamilton-Operators in Gleichung 3.6 skalieren mit
¢/Eund entsprechen dabei einer Variation der Energieaufspaltung E mit der Anregungs-
frequenz w. TS, die durch ihre Relaxationsrate der aufieren Anregung teilweise folgen
konnen, relaxieren Richtung des neue thermischen Gleichgewichts und tragen zur Re-
laxations-Wechselwirkung bei. Fiir resonante Uberginge vom Grundzustand in den an-
geregten Zustand des TS muss das auflerdiagonale Matrixelement mit A/E grof} sein,
welches dem Uberlapp der Wellenfunktionen durch die Potentialbarriere entspricht. Die
maximale resonante Absorption findet fiir Anregungsfrequenzen o, die der Energieauf-
spaltung der TS entsprechen, statt. Zur Polarisation tragen jedoch alle TS mit E > Aw
bei.

TS mit einem elektrischen Dipolmoment tragen zur dielektrischen Polarisation bei,
aquivalent zur Magnetisierung M von Spins im Magnetfeld H . Ein wesentlicher Unter-

schied von TS zu den Spins ist, dass sie bereits eine Energieaufspaltung ohne externe
Felder haben. Ihre Kopplung an die Umgebung im Dielektrikum wird durch die Wech-
selwirkung mit Phononen bestimmt, wie auch fiir Spins im Magnetfeld phanomenolo-
gische Relaxationszeiten eingefithrt werden.

Die Polarisation P = ¥E der TS kann mit der komplexen Suszeptibilitat y = y' + iy”
beschrieben werden. y besteht aus zwei unabhédngigen Losungen fiir die Relaxations-
und die resonante Wechselwirkungen eines Ensemble aus N, gleichartigen TS mit der
Energieaufspaltung E. Sie konnen adquivalent zu den Blochgleichungen [12] fir Spins
im Magnetfeld mit der Magnetisierung M, der magnetischen Suszeptibilitat y und An-
regungsfrequenz o berechnet werden. Die Ubersetzung der Notation der TS in die No-
tation des Spin-Systems folgt nach [5]. Der Spin S oder Pseudo-Spin im Falle der TS
wird durch die Pauli-Matritzen o; dargestellt:

1| % , 01 0 —i 1 0
SZE oy m1t6X=<10>und6y=<i O)UZ=<O_1>(4.1)

Die Zuordnung der Parameter der Blochgleichungen zur Notation der TS ist durch
!/ !/ A - = E-> B
— hyg (0,0,B,) = (0,0,E) und —hy, (B.(t).B,(£).0) = <—ZEpE 0.25PE ) (4.2)

mit dem gyromagnetischen Verhéltnis y,, und der magnetischen Flussdichte B gegeben.
Die zeitliche Entwicklung des Spins ist:

Si(t) = x{whygyB (1) (4.3)
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Die Losung der Blochgleichungen wird mit S, = S, + S, und y, = % O + xo) zu

1- 1-
Y= _% Sth( Sz')_1 und X = _l Sth( ’SZ.)_1 (44)
(wp + w) + i1, h(w, — w) — it
‘ dE 1+ w?t? .
1 2
S = ——tanh< E ) und S, = 7f (7 ;) — = 0% (4.6)
2 ZkBT ’[2‘\/1+QZT1T2

mit der Anregungsfrequenz w und der Energierelaxationszeit 7,, der Linienbreite 7,, der
Energieaufspaltung E = hw, und der ,Rabi-Frequenz®

2p E
o=P" (é)
h \E
Die resonante Absorption eines TS wird durch die Lorentzfunktion f (7 ,) mit der In-
tensitatsabhangigkeit (x Quadrat der Feldstarke des duf3eren Feldes) der Linienbreite

7 , beschrieben:

(4.7)

T

1 mit 7;' = ,'V/14+ Q%71 (4.8)

2
T1+75(w— w)?

[y =

Die beiden Losungen fir die resonante Wechselwirkung y,., und die Relaxations-Wech-
selwirkung y,. mit duleren Feldern der TS lassen sich folgendermafien darstellen:

__No o AN £\?
X= e <( ZPE) X+ <2PE) XZ) (4.9)
_ANp? (AN _ ANp? (62
res — €6, <f> * Xx und Xrel = €6, (E) Xz (410)

N, ist die Anzahl der gleichartigen TS pro 1m® mit dem effektiven Dipolmoment p.
Die Relaxationszeiten der TS werden bei tiefen Temperaturen im Dielektrikum durch
Phononen dominiert, die im folgenden beschrieben werden.

Energierelaxation (longitudinale Relaxationszeit) Die Relaxation ins thermische
Gleichgewicht kann durch die resonante Wechselwirkungen von Phononen mit den
TS stattfinden. Bei tiefen Temperaturen dominiert die Emission und Absorption ein-
zelner Phononen. Anhand Fermis Goldener Regel kann die Ubergangswahrscheinlich-
keit der Zustande nach Jackle [47] berechnet werden, und es folgt die Ein-Phonon-

Energierelaxation T;ﬁ von TS, die nicht miteinander wechselwirken:

2 2 2
1 =a<é) E3coth <i> mit a = <Y—I;+zﬁ> ! (4.11)

Tph E 2 kB T v st 271',0714
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Tabelle 4.1: Berechnete Energierelaxationszeit in Saphir, Aluminium und Silizium fiir eine
Enrgieaufspaltung E = h - 6 GHz und ein Deformationspotential y = 0,4eV.

| Material | w/ (k) | vil () | v/ (m5) | pf (ehn®) | gl
AlLO, [21] 11100 6040 3990 | 41-107°¢
Al [21] 6250 3100 2700 1-107°
Si (berechnet aus [67]) | 8442 5846 4680 2329 7-107°

Die schnellsten Relaxationszeiten T;ﬁ « E* haben symmetrische TS mit E = A, wih-

rend asymmetrische TS im Verhaltnis zu ihrer Energieaufspaltung langsamer relaxie-
ren. Eine Abschéatzung der Energierelaxation fir TS mit der Energieaufspaltung von
E = h - 6 GHz folgt mit der Dichte p, der transversalen Schallgeschwindigkeit v, und
dem Deformationspotential y, o~ 0,4V (aus Messungen mit dem Phasen-Qubit [40])
bei tiefen Temperaturen T — 0. Fiir die Abschatzung geniigt der Beitrag der transver-
salen thermischen Phononen, da ihre Schallgeschwindigkeit viel kleiner als die longitu-
dinale ist und somit den wesentlichen Beitrag zu 7! liefert. Phononen haben bei dieser
Energieaufspaltung eine Wellenlange von & 500 nm, weshalb unklar ist, in welchem Ma-
terial sich die Phononen ausbreiten konnen, das heif3t welche Schallgeschwindigkeit sie
haben. In Tabelle 4.1 sind berechnete Werte fiir 7, von Saphir (Al,05), Aluminium (Al)
und Silizium (Si) aufgelistet.

Dephasierung (transversale Relaxationszeit) Die Dephasierung mit der Rate 7,
entspricht der Relaxation der Prézession um die z-Achse des Pseudospins (der Polari-
sation des TS), bzw. der Linienbreite der Energieaufspaltung [77, 76]. Ein Vorschlag ist,
dass sie durch zwei Prozesse bestimmt wird, einer Begrenzung durch die Energierela-
xation von 7, ., < 27; und einer reinen Dephasierung , [2]:

1_1 .1 it e l=p. T2 (4.12)
T, 21 T, 4

Die Temperaturabhingigkeit der reinen Dephasierung 7' wird durch die spektrale Dif-
fusion beschrieben [11, 55] und folgt aus der Wechselwirkung von TS untereinander.

Aus Messungen der dielektrischen Absorption von Siliziumoxid sind Relaxationszei-
ten von 7, & 10 ns bis 1 ps bei 10 GHz und einer Linienbreite von 7, ~ 3 ns bei 1 GHz
bekannt [45, 101].
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4.1 Dynamik der Tunnelsysteme

4.1.1 Resonante Wechselwirkung mit dem aufderen Feld

Nur TS mit nicht verschwindender Besetzungszahldifferenz

E
ON(E,T) = N, tanh 4.13
&0 = Ntk ) 419
(Abb. 4.1) tragen zur resonanten dielektrischen Antwort bei. Die maximale Anderung
der Besetzungszahldifferenz in Abhangigkeit von der Temperatur findet fiir TS mit E ~

kg T statt.

1.2
. \\ E-kgT Abbildung 4.1: Temperaturabhingige Beset-
ﬁm 0.8 \ zungszahldifferenz eines TS. Nur TS mit nicht
m 06 \ verschwindender Besetzungszahldifferenz tra-
<= 04 gen zur resonanten dielektrischen Antwort bei.
£ oa \\ Die maximale Anderung der Besetzungszahl-
0 differenz ist wichtig fiir Relaxationsprozesse
0.01 0.1 1 10 und findet fiir TS mit einer Energieaufspaltung

T/K von E = kg T statt.

Aus der dielektrischen Antwort N, identischer TS mit E = fw, folgt der Realteil der
komplexen Suszeptibilitat aus Gleichung 4.9:

__Nop® rAN? E \1, _
X;es - - &¢. (f) tanh <TBT> Eg (CL),Tz)(l Sz) (414)

(-0 (@to)T ) @15)

mit g’ (w,1,) =
5 2 <1+(co—a>0)21'22 1+ (0+ wy)? 72

Die resonante Absorption wird durch den Imaginarteil der Suszeptibilitit beschrieben:

NOpz A 2 E 1
. AV, 1, - 4.1
= e <E> tan <2kBT> 8" (1) ( 5.) (4.16)
e (o) = _ 4.17
mit g7 (0n) <1+(co—w0)2T§ 1+(w+a’o)%§> 7

Der grofite Beitrag zur resonanten Wechselwirkung wird von den symmetrischen TS
mit E = A bestimmt (Abb.4.3 und Abb.4.2). Bei tiefen Temperaturen dominieren die
resonanten Wechselwirkungen, falls die Energieaufspaltung E der TS vergleichbar oder
grofler als kg T ist. Fir eine Energieaufspaltung E = h - 1 GHz entspricht das einer Tem-
peratur von 50 mK. Diese TS liefern anhand von g’ (w,7,) fiir E > fiw einen konstanten
Beitrag zum Realteil der dielektrischen Antwort, der fiir E < iw verschwindet und eine
maximale Anderung bei E = fiw hat.
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10 X — i Abbildung 4.2: Realteil der  resonanten
2 | X7 dielektrischen Antwort y/. (@, T) und Ima-
A At ginarteil yp (0, T) in Abhangigkeit der
< o /. / i Anregungsfrequenz eines TS mit der En-
0 o . ergieaufspaltung E = hw,. Das TS liefert
fii . .
. yai ir E > ho einen l.<0nstanten Beitrag zum
/ Realteil der Dielektrischen Antwort, der fiir
-4 v . S
. E <« ho verschwindet. Der Imaginarteil
0.1 1 10 beschreibt die Absorption des TS mit einen
w W, Beitrag zur Dielektrischen Antwort bei
Energieaufspaltungen von E = hw.
X’
4
0
-4

0.5

0/, 15 0.01 T/K

Abbildung 4.3: Realteil y},, (w,T) und Imaginarteil der resonanten Prozesse y, (w,T) in
Abhangigkeit der Anregungsfrequenz und der Temperatur. Die Temperatur bestimmt wel-
che Energieaufspaltungen der TS eine nicht verschwindende Besetzungszahldifferenz ha-
ben.

Der Imaginérteil beschreibt die Absorption durch TS, dabei zeigt die Frequenzabhin-
gigkeit g” (w,7,) einen maximalen Beitrag bei E & fiw, wenn die Anregungsfrequenz w
der Energieaufspaltung E entspricht.

Im Faktor (1 — S,) (Gl. 4.14 und 4.16) kann durch die Intensitét einer elektromagneti-

-\2
schen Welle im Dielektrikum I = %eo €.C (E ) mit Q%r, 7, = I/I, eine kritische Intensitit

C(EN 1 ()]
I = (Z) s <%> 5 C0EeC (4.18)
definiert werden, ab der die TS in Gleichbesetzung getrieben werden [5].
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4.1.2 Relaxations-Wechselwirkung mit dem auf3eren Feld

Ist die Energie-Relaxationsrate 7;' der TS vergleichbar mit der Anregungsfrequenz w,
koénnen die TS durch Relaxation der dufleren Anregung folgen und tragen zur dielektri-
schen Suszeptibilitat bei (Abb. 4.4). Der grofite Beitrag zur Relaxations-Wechselwirkung
wird von den asymmetrischen TS mit E = ¢ getragen, die jedoch sehr lange Relaxati-
onszeiten haben konnen. Der Realteil der komplexen Suszeptibiliat aus Gleichung 4.10
der Relaxations-Wechselwirkungen lautet:

2NoP* [ e\? 0 E 1
= 20F (23" 9 tanh 4.19
I (E) 9E "\ 2T ) T+ (0r,)? (4.19)

Die Relaxationsabsorption ist durch den Imaginarteil der Suszeptibititit gegeben

ZNOPZ £ 20 E w1y
'=—— (<) —=tanh 4.20
Fe €& <E> 9E " 2k T ) 1+ (wry)? (4.20)
mit der Anderung der Besetzungszahldifferenz a%s tanh (%) Der Verlust durch die TS
B
wird zu
’ 2N,p? [ ¢\
5 Yy (R B M
Qrel )(rellT=T0 &6 E OE 2kBT 1+ (601'1)2

1
X — . . -

08 X ﬁ\\ J w1/t Abbildung 4.4: Realteil y/ () und Imaginér-
0.6 \ teil )(r’el(a)) der dielektrischen Antwort durch
0.4 ( Relaxation eines TS. Eine maximale Anderung
0.2 \ ~ . der dielektrischen Antwort ist fiir den Realteil
0 Lecseseoell ’ e - bei einer Anregungsfrequenz o, die vergleich-
0.01 0.1 1 10 100 bar mit der Relaxationrate 7! des TS ist. Zum
wT, Verlust tragen nur TS bei, deren Relaxationsra-

te vergleichbar mit der Anregungsfrequenz ist.

Im Experiment sind die dielektrischen Eigenschaften des AlO, durch eine Verteilung
von TS bestimmt, iiber die integriert werden muss.

4.1.3 Verteilung der Tunnelsystemparameter

Das Standard-Tunnelmodell schlagt eine Verteilungsfunktion f (e,/l) ded) = Pyded) der
TS vor. Dabei ist die Dichte der Tunnelsysteme P, in der Asymmetrieenergie ¢ und dem
Tunnelparameter A gleich verteilt. Da die komplexe dielektrische Antwort (Kap. 4.1)
bereits durch die Energieaufspaltung E und die Tunnelenergie A ausgedriickt ist, wird
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die Verteilung f (e,/l) mit der Jacobi-Transformation E = V/ &2 + A2 = de = £ = dE
A /EZ_ 2
und A = Eje* = dA = —%dA Zu:

_ P gpan (4.22)

VE — A2

die in Abbildung 4.5 fiir eine Energieaufspaltung E dargestellt ist. Fiir asymmetrische
TS mit A < Eist die Verteilung f nicht integrabel, was heif3t, dass die Anzahl dieser TS
divergiert. Im Falle symmetrischer TS mit A = E ist die Verteilung f integrabel.

Im Experiment kann keine genaue Aussage iiber die Orientierung der Dipolmomen-
te p beziiglich dem elektrischen dufleren Feld E getroffen werden, weshalb ein Integral
tiber die Orientierung im Raum und somit ein effektives Dipolmoment der TS angenom-
men wird:

_k
f(AE) dEdA = =

- 1
(PE) = pE- | cos*©sin©dO = 3 - pE (4.23)

o\wln

Die dielektrische Antwort oder Permittivitiat e = (1 + y) (wobei de = Jy) einer Vertei-
lung von TS folgt aus der Integration iiber die komplexe dielektrische Antwort und der
Dichte P, verschiedener TS mit der Verteilung f(A,E), der Anregungsfrequenz Aiw und
der Energieaufspaltung der TS E = hw,:

Enax E
Se(w) = / / x()f(AE) dAdE = 5¢ (w) + 5€” (w) (4.24)
E. O

‘min

Details zur Integration iiber diese Verteilung werden in Kap. 4.5 ausgefiihrt, da die ex-
perimentellen Ergebnisse zundchst mit den analytisch berechneten Funktionen des Mo-
dells der Zwei-Niveau-Systeme fiir symmetrische TS E = A mit einer konstanten Ver-
teilung f(E) = konst. der TS verglichen werden.

20 T T T T
15 f
s
< 10 F A<<E
™ Abbildung 4.5: f(A,E),
5 } Verteilungsfunktion der
TS Parameter als Funk-
0 . . L L tion der Tunnelenergie
0 0.2 0.4 0.6 0.8 T A bei einer gegebenen
A/E Energieaufspaltung E.
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4.2 Planare Hochfrequenz-Resonatoren

4.2 Planare Hochfrequenz-Resonatoren

Die Hochfrequenz-Resonatoren bestehen aus diskreten Elementen, einem Plattenkon-
densator aus Al-AlO,-Al und einer Induktivitat, die durch eine einfache planare Lei-
terbahn definiert ist. Hierbei handelt es sich um die Bauform der Mikrostreifenleitung
mit einer Leiterbahn auf der Oberfldche des Substrates und der Masse auf der Riickseite
des Chips. Die geometrischen Parameter der Kondensatoren und Leiterbahnen wurden
mit elektromagnetischer Simulation (EM-Simulation) fiir einen bestimmten Frequenz-
bereich optimiert, sodass 6 verschiedene Resonatoren einen Bereich von 0,6 — 6 GHz
abdecken.

Die Giite der Resonatoren muss mindestens bei Q ~ 1000 liegen, damit eine erwar-
tete Frequenzverschiebung durch die TS von ca. 10 noch aufzuldsen ist. Die Abschit-
zung folgt aus Erfahrungswerten der Frequenzverschiebung dielektrischer Messungen
an Glédsern, oder der Anderung der Schallgeschwindigkeit, bestimmt durch akustische
Messungen [77].

Alle 6 Resonatoren sind an eine gemeinsame Streifenleitung kapazitiv und induktiv
angekoppelt. Gemessen wird somit jeweils das gekoppelte System der Streifenleitung
und dem Resonator, zusammengefasst zu einem Kerbfilter. Durch eine parametrische
Anpassung der Transmissionsfunktion kann die Resonanz und die Giite des Resonators,
sowie die Kopplung vom Resonator an die Streifenleitung bestimmt werden. Die mathe-
matische Beschreibung der Resonatoren erfolgt durch einen geddmpften angetriebenen
harmonischen Oszillator.

Gedampfter harmonischer Oszillator

Ein realer angetriebener elektrischer Resonator aus diskreten Elementen mit einer Ka-
pazitat C, einem resistiven Teil R und einer Induktivitat L (Abb. 4.6(a)), lasst sich als
getriebener gedampfter harmonischer Oszillator mit der Differentialgleichung fiir die
Spannung tiber dem Kondensator beschreiben [80]:

d? d

1 .
= U+20—U+ 0?U= —e't 4.25
arz o T TV T 16t (4.25)

Die homogene Losung folgt fiir den gedampften Fall mit

U(t) = Upe ™! und o, = o, + i)} = a+iy/wf — a? (4.26)

der komplexen Resonanz «,, die kleiner als die Eigenfrequenz «w, des ungeddampften
Oszillators ist. Bei einer Anregungsfrequenz von w = @, absorbiert der Oszillator die
maximale Energie und seine Phase ist um ¢ = 7 zur Anregung verschoben. Im Falle der
kontinuierlichen Anregung des Resonators schwingt dieser mit der Anregungsfrequenz
w, = w. Die spezielle Losung fiir den getriebenen Fall liefert noch die Amplitudenre-
sonanz. Sie wird hier nicht weiter betrachtet, da bei der Messung der Resonatoren die
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4 Dielektrische Eigenschaften von ungeordnetem AlO,

Resonanz w = «w, der maximalen Absorption des Resonators detektiert wird (Kap. 4.2.3).

Der Dampfungsfaktor ist durch 2« = (RC)™! und die Eigenfrequenz durch w, = 1/4/LC
gegeben.

L]
(a) A (b) Uin \m Uout

L
Z, WT U
8 1
v

Abbildung 4.6: Kerbfilter (,notch-type” resonator) (a) Skizze der Streifenleitung und des
Resonators mit einem AI-AlO,-Al-Plattenkondensator. Es wird sowohl die Absorption als
auch Reflexion des Resonators bestimmt, da er die Impedanz der Streifenleitung beein-
flusst. (b) Ersatzschaltbild der Diskreten Elemente des Resonators mit der Streifenleitung
nach [52]. Der Resonator wird durch die Kapazitat C und deren resistiven Teil R und der
Induktivitat L mit der Spannung U iiber C beschrieben. Die Ankopplung des Resonators an
die Streifenleitung erfolgt induktiv durch die Gegeninduktivitat M und kapazitiv tiber C.
Zur Anregung des Resonators wird die Mikrowelle mit U;, durch die Streifenleitung mit der
Impedanz Z, und Induktivitat L, geleitet und tber Z,,, durch U, detektiert.

Die intrinsische Giite Q; des Resonators ist iiber das Verhéltnis der gesamten Energie
W im Resonator zum Energieverlust innerhalb einer Schwingung definiert [80]:

Energie W+ W, w,

T =w = 4.27
Verlust einer Schwingung O P 2a (427)

Q=2

W, ist die durchschnittliche gespeicherte Energie in der Kapazitat, W, die durchschnitt-
lich gespeicherte magnetische Energie der Induktivitdt und P, die Verlustleistung
durch den Widerstand R. Bei w = «, ist W, = W, und die mittlere gespeicherte Energie
im Resonator folglich W = 2W,. Die durchschnittlich im Resonator gespeicherten En-
ergie ist Woex (Amplitude)®cx (exp[—at] )* mit der Abklingkonstanten a. Bei t = 27Q, /w
ist die Amplitude nach Q, Schwingungsperioden auf exp [—at] = exp [—OI(ZJTQ,- lw )] =
exp [—7] abgesunken.

Der Resonator wird mit einer Mikrowelle durch die Streifenleitung angetrieben. Im
Experiment verwendet man reale Bauteile, die anhand eines Ersatzschaltbildes néhe-
rungsweise mit den idealen Komponeneten beschrieben werden konnen. Bei der In-
terpretation der gemessenen Daten sollte man somit darauf achten, dass entsprechen-
de Ndherungen auch zutreffend sind. Anhand des Ersatzschaltbildes (Abb. 4.6(a)) kann
man die komplexe Transmission durch die Streifenleitung, die im Zusammenhang der
Transmissions-Messung (Kap. 4.2.3) beschrieben wird, und die Giite Q; des Kerbfilters
mit ,Last”, dem Resonator der an die Streifenleitung angekoppelt ist, berechnen.

Der Verlust des Resonators ist auch iiber den Winkel in der Gaufiebene mit tan § =
Q7! mit der Giite verkniipft. Man findet aulerdem, dass sich Q; des Kerbfilters mit der
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intrinsischen Giite des Resonators Q; und der externen Giite der Kopplung des Resona-
tors Q. an die Streifenleitung wie folgt beschreiben lasst [80]:

1 1 1

0-0'%
Im Experiment sollte dabei zum einen betrachtet werden, wie grof§ das Verhaltnis der
Kopplung zu der intrinsischen Giite ist, und ob die extrahierte Giite der Kopplung tat-
sachlich unabhangig von der Temperatur und Anregungsleistung ist.

Die Verlustleistung P, des Resonators wird aufgrund der geometrischen Anord-
nung (Kap. 4.2.1) hauptsachlich durch den dielektrischen Verlust des AlO, bestimmt.
Im Dielektrikum des Plattenkondensators herrscht eine homogene Feldverteilung und
die Feldstarke ist wesentlich grofler als im Dielektrikum des natiirlichen AlO, an der
Oberflache der planaren Streifenleitungen. Die Leistung Precgiine = Pioss + Prefi + Prrans

durch die Streifenleitung des Kerbfilter setzt sich aus der Verlustleistung P, der re-
flektierten P, und transmittierten P, Leistung durch den Resonator zusammen.

(4.28)

4.2.1 Simulation der Eigenfrequenzen und Giiten

Die elektromagnetische Abstrahlung der geometrischen Anordnung der Resonatoren
wird mittels elektromagnetischer Simulation (EM-Simulation) mit Sonnet [85] durchge-
fihrt. Das Ergebnis ist in Tabelle 4.2 aufgelistet, mit dem Vergleich der tatsachlichen
Resonanzen der Messungen einer Probe (ResAl08).

Die Metallstrukturen werden als unendlich diinne Filme zwischen Vakuum und dem
Silizium-Chip als Substrat modelliert. Die EM-Simulation wertet das elektrische Feld in
jedem einzelnen Unterelement der Gesamtstruktur aus, und somit auch jede mogliche
Kombination von Wechselwirkungen zweier benachbarter Elemente. Das supraleitende
Metall wird als idealer Leiter modelliert. Der intrinsische Verlust der Resonatoren Q' ~
107° ist somit nur durch die elektromagnetische Abstrahlung des Resonators bestimmt,
da der Verlust des Dielektrikums nicht in der Simulation implementiert ist.

Der Verlust durch die Ankopplung an die Transmissionslinie von Q7' ~ 107* ist
bewusst in einer dhnlichen Gréflenordnung wie der erwartete intrinsische Verlust ge-
wihlt, um im Bereich der kritischen Kopplung zu messen, sodass sowohl der intrinsi-
sche Verlust des Resonators als auch der Verlust durch die Ankopplung bestimmt wer-
den konnen. Ist der Resonator zu stark angekoppelt, wird die Giite des Gesamtsystems
nur durch die Kopplung bestimmt. Im Falle einer schwachen Ankopplung ist die Giite
nur durch den Resonator bestimmt.

Die Parameter der Resonatoren sind so gewahlt, dass eine hergestellte AlO, Schicht
bei 6 verschiedenen Resonanzen im Bereich 0,6 — 6 GHz gemessen werden kann und
auch Messungen zweier Kapazitaten im Bereich 0,1 — 20 kHz moglich sind (Messungen
Arnold Seiler).

Fine Schicht von dAle = (26 £+ 3) nm AlO,, bestimmt durch einen Schnitt mit ,Focu-
sed Ton Beam® (FIB) und Rasterelektronenmikroskopie (SEM) (sieche Anhang Abb. A.1)
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Tabelle 4.2: EM-Simulation der Resonatoren einer Probe mit 26 nm AlO, (ResAl08): ideale
Kapazitaten Czur Berechnung der geometrische bzw. magnetische L,,(Em) Induktivitat und
Resonanzfrequenz f,,(Em) der EM-Simulation im Vergleich zu den tatséchlichen Resonanzen
Jres- Der Fehler der berechneten Resonanzen oy steigt zu gréfieren Frequenzen an, mit
einer Abweichung von 6% bis 20%. Die idealen Kapazitaten der Resonatoren wurden durch
niederfrequenten Messungen der Kondensatoren Cj,, und Cypgyp bestimmt.

| | A/jum® | C/pF | Lyew/pH | fisew/GHz | fii/GHz | o; /GHz | %

#1 240 X 120 67 850 0,6673 0,6295 0,0378 6
#2 240 X 120 67 570 0,8137 0,7515 0,0622 8
#3 240 X 120 67 180 1,4334 1,299 0,1344 9
#4 80 X 40 7,4 280 3,519 3,182 0,3370 10
#5 80 X 40 7,4 180 4,334 3,806 0,5280 12
#6 80 X 40 7,4 60 7,831 6,278 1,5530 20

Carge || 10° X 10° | 2007 Kapazitits- 1kHz

Ceman || 500 X 500 | 511,0 Messbriicke 1kHz

liefert mit der Messung zweier Kapazititen (Arnold Seiler) G,y und Ci,; und deren
Flache A (Tab. 4.2) durch C = €.¢yA/dy_eine relative Permittivitit von € = (6,8 £ 0,4)
des Oxids.

Die relativ gute Ubereinstimmung der simulierten Resonanzen mit den tatsichlichen
spricht fiir die bestimmte mittlere Permittivitat des AlO,. Mit zunehmender Frequenz
steigt die Abweichung von 6% bis 20% an, welche moglicherweise auf die Vereinfachung
der EM-Simulation durch idealen Kapazitaten anstelle der realen Plattenkondensatoren
zuriick zu fithren ist. Dabei wird die ,effektive” Linge der Induktivitat fir die kleineren
Strukturen unterschétzt, entsprechend deren grofieren Abweichungen.

4.2.2 Herstellung der Resonatoren

Die supraleitenden Resonatoren aus Al und AlO,-Kapazititen sind in Anlehnung an
das gebrauchliche Materialsystem der Josephson-Kontakte und deren Herstellungsver-
fahren zur Anwendung in Qubits aufgebaut. Bei der Herstellung der Al- und der Oxid-
Schichten gibt es verschiedene Verfahren. In dieser Arbeit wurden hauptsachlich Reso-
natoren, deren Schichten mit dem Sputter- und reaktivem Sputter-Prozess hergestellt
wurden, analysiert.

Der reaktive Sputter-Prozess erfolgt in Anlehnung an die Herstellung von AlO, durch
H. Rotzinger [86] mit einer definierten Restleitfdhigkeit. Die Al Schicht wurde auch
durch die Zerstdubung von Al mit einem DC Argon-Plasma durchgefiihrt. Details zu
den Anlagen (PLasMA 1 oder SAPHIR) mit den Herstellungsparametern sind im Anhang
A zu finden. Fir die Oxidschicht wird beim Zerstauben des Al ein weiteres Gas, der
reaktive Sauerstoff O,, eingesetzt. Der O,-Anteil wurde so hoch gewahlt, sodass eine
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moglichst geringe Restleitfahigkeit der Schicht verbleibt. Das Herstellungsverfahren
reagiert empfindlich auf geringe Unterschiede in den Prozessparametern, da zwei fast
identisch hergestellte Proben ResAl06 und ResAl08 sehr verschiedene Restleitfahigkei-
ten der Oxid-Schichten aufweisen. Da in der verwendeten Anlage (PLAsmA 1, Anhang
A) auch Niob-Schichten hergestellt werden, ist auch nicht auszuschlieffen dass der Her-
stellungsprozess dadurch beeinflusst wird.
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Abbildung 4.7: Skizze des Chip-Designs mit Aufriss eines Resonators: (L1) 50 nm Al (rot),
(L2) 26 nm AlO, und 217 nm Al-Schicht (blau), (L3) Verbindung der beiden Al Schichten
(gruin). Piezoelektrische Ultraschallwandler auf den Fingerkapazitaten (rot) aus Zinkoxid
(ZnO) (gelb) sind zur Erzeugung von Oberflachenwellen (surface acoustic waves, SAW). Sie
dienen der Vorbereitung von dielektrischen und akustischen Kreuz-Experimenten (siehe

Kap.4.7). Die Rickseite des Silizium-Chips ist als Masse der planaren Leiterbahnen voll-
standig mit Al beschichtet.

Die Strukturgrof3en der Resonatoren ermoglichen die Herstellung der einzelnen Schich-
ten mittels optischer Lithografie. Die Strukturierung des gewéhlten Designs (Abb. 4.7)
ist in vier Schichten unterteilt, der unteren Al-Elektrode (L1) inklusive der Interdigi-
talstrukturen fur die Ultraschallwandler, der Oxidschicht mit der oberen Al-Elektrode
(L2) und der Verbindung der ersten und zweiten Al-Elektroden um die Schleife der Reso-
natoren zu schlieffen (L3). Gegebenenfalls folgt eine piezoelektrische ZnO-Schicht fiir
Oberflaichenwellen. Um sicher zu stellen, dass die Kante von der oberen Elektrode (L2)
zur Substratebene vollstandig bedeckt ist, wurde (L2) wesentlich dicker als (L1) aufge-
tragen, wie in Abbildung 4.8 deutlich zu erkennen ist.

Es ist von Vorteil, eine Maske fiir die jeweiligen Schichten zu erstellen, die den Pro-
zess der optischen Lithografie deutlich beschleunigt. Ein Fotolack auf der Maske (Cr auf
Kalk-Natron-Glas) wird dazu mit einem direkten Laserschreiber belichtet, um die Struk-
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Abbildung 4.8: Struktur der Al-AlO,-Al Schichten der Plattenkondensatoren auf intrinsi-
schem Silizium (ResAl08). (a) Hellfeld, (b) Dunkelfeld und (c) hochauflésende Transmissi-
onselektronenmikroskopie (Messung: Stefan Fritz).

tur anschlieffend frei zu atzen. Die einzelnen Masken der Schichten sind mit Fangkreu-
zen versehen, um die Ausrichtung und Belichtung des Fotolacks (AZ_5214E) mit einem
»Mask-Aligner” zu erméglichen. Die Masken sind fiir Substrate der Fliche 20 X 20 mm?
angefertigt. Diese sind wiederum in neun 5 X 5mm? grofle Abschnitte unterteilt, was
der endgiiltigen Grof3e einer Probe entspricht.

Das Al wird auf ein gereinigtes Substrat aus intrinsischem Silizium [70] aufgebracht.
Der Fotolack fiir die Strukturierung von (L1) wird invertiert verwendet, da das Al, das
nicht von der belichteten Fotolack-Maske bedeckt ist, mit einem Ar:Cl-Plasma Atzpro-
zess entfernt wird. Fir die AlO,-Schicht mit Al-Deckelektrode wird der Fotolack fiir
(L2) aufgebracht, belichtet und entwickelt. Ein Ar-Plasma entfernt das natiirliche Oxid
auf dem Al der ersten Lage. Anschlielend wird die AlO,-Schicht und eine Al-Schicht
aufgebracht. Durch das Abheben des Lackes (,lift-off“-Prozess) entsteht die gewiinschte
AlO,-Al Struktur. Die Verbindung zwischen der ersten Al-Elektrode und der Deckelek-
trode des Kondensators wird mit der Struktur von (L3) erstellt. Vor der Deponierung von
Al wird die naturliche Oxidschicht auf dem Al durch ein Ar-Plasma entfernt, sodass ein
galvanischer Kontakt entsteht.

Fir die Oberflichen-Ultraschallwandler wird die letzte Fotolackmaske fiir ZnO als
Hlift-off“-Prozess erstellt. Da die ZnO Schichten ca. 0,5 — 1 pm dick sein konnen, wurde
der Lack langsamer aufgeschleudert, um Lackdicken von > 1 pum zu erreichen. Die ein-
zelnen Rezepte der Parameter fiir die hergestellten Proben ist im Anhang A zu finden.

Die Struktur der hergestellten Plattenkondensatoren einer Probe (ResAl08) mit reak-
tiv gesputtertem AlO, wurde durch Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) und
die Stochiometrie mit der analytischen Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS)

42



4.2 Planare Hochfrequenz-Resonatoren

bestimmt (Stefan Fritz, Laboratorium fiir Elektronenmikroskopie des KIT). Fur diese
Messungen werden Lamellen mittels FIB aus einem Kondensator ausgeschnitten. Eine
Ubersicht eines etwa 700 nm breiten Streifens einer Hellfeld und Dunkelfeld TEM Mes-
sung des Schichtsystems zeigt die A1O,-Schicht und die Al-Elektroden mit Korngrenzen
zwischen deren kristallinen Bereichen (Abb. 4.8(a) und (b)).

Korngrenzen sind durch die Anderung des Kontrastes in der jeweiligen Schicht zu
erkennen. In der AlO,-Schicht fallt auf, dass sie tiber die ganze Breite zwei verschiede-
ne Bereiche enthilt (hell und dunkel). Mit der hochauflésenden TEM wird klar, dass es
sich um einen ungeordneten Bereich zu Beginn des Schichtwachstums handelt und ab
einer Schichtdicke von &~ 10 nm ein dickerer kristalliner Bereich folgt (Abb. 4.8(c)). Eine
analytische EELS der verschiedenen Bereiche liefert die Stochiometrie fiir das ungeord-
nete Oxid AlO, ,, das kristalline AlO, ; (wie Saphir Al,O,) und an den Ubergéangen der
verschiedenen Bereiche sogar AlO, ; mit einem Uberschuss an Sauerstoff.

4.2.3 Transmissions-Messung

Zur Kontaktierung der Resonatoren wird der Chip in eine passend entworfene Keramik-
Leiterplatte (,printed circuit board“, PCB) mit Cu-Leiterbahnen eingeklebt und durch
Bonddréhte aus Al mit dem PCB verbunden (siehe Abb. 4.9). Die Leiterbahnen des PCB
sind in der Aluminiumbox direkt an Innenleiter von SMA Steckverbindern verlotet, so-
dass ab hier die Standard-Hochfrequenz-Stecker zum Einsatz kommen. Die geometri-
sche Anordnung des Resonators und der Streifenleitung wird im Weiteren als Kerbfilter
betrachtet.

(b) Resonatoren (c) Kapazitat C
#6, #5, #4 und #1, #2, #3

small

(a) Al-Box mit PCB

Abbildung 4.9: (a) Resonatoren auf dem durch Al-Bonddrahte angeschlossenen Chip auf
einer Keramik Leiterplatte mit Cu-Leiterbahnen (,printed circuit board® PCB) in einer Al-
Box (hier ohne Deckel abgebildet). (b) und (c) sind Bilder der Strukturen auf dem Chip durch
ein optischen Mikroskop.

Gemessen wird die volle Transmission durch die Streifenleitung neben der Resonanz
des Resonators und die reduzierte Transmission in Resonanz mit dem Resonator wie
in Abb. 4.6(a) dargestellt. Es wird somit sowohl die Absorption als auch Reflexion des
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Resonators bestimmt, da er die Impedanz der Streifenleitung beeinflusst. Wie im Er-
satzschaltbild (Abb. 4.6(b)) dargestellt, ist die Kopplung des Resonators an die Streifen-
leitung sowohl induktiv als auch kapazitiv. Die Mischung aus den beiden Kopplungen
des Resonators an die Streifenleitung stellt kein Problem bei der Messung der Giite
des Resonators dar [34]. Auch asymmetrische Resonanzkurven, die durch die Laufzeit,
Dampfung und Phasenverschiebung in den Zuleitungen zum Resonator entstehen, las-
sen sich mit der parametrischen Circle-Fit-Methode (siehe Kap. 4.2.3) analysieren.

Abbildung 4.10: Experimenteller Aufbau der Koaxialkabel in den Verdiinnungskryostaten
zur Messung der Transmission der Kerbfilter bei tiefen Temperaturen. (a) Aufbau mit vekto-
riellem Netzwerkanalysator (SILVERFRIDGE). (b) 1&Q-Mischer als Demodulator zur Messung
der Transmission durch die Streifenleitung (MINIFRIDGE).

Experimentell wird die Messung der Transmission der Kerbfilter bei tiefen Tempe-
raturen in den Verdiinnungskryostaten (SILVERFRIDGE und MINIFRIDGE) durchgefiihrt
(Abb. 4.10). Die Koaxialkabel werden von Raumtemperatur bis zur Mischkammer durch
Dampfungsglieder bei den verschiedenen Temperaturstufen thermisch angekoppelt. Da-
durch wird die Rauschleistung von Raumtemperatur stufenweise reduziert. Die letzte
Dampfung an der Mischkammer sollte etwa so grof3 sein wie das Verhéltnis der ein-
gehenden Rauschleistung zur Temperatur des Dampfungsglieds. Die Antwort der Re-
sonatoren wird bei 4 K rauscharm verstarkt, und bei Raumtemperatur noch weiter ver-
starkt bis zur Detektion. Gemessen wird der komplexe Streuparamter, die Transmission
S,; durch die Streifenleitung (Abb. 4.6(b)). Eine Streumatrix mit den S-Parametern zur
Transmissions-Messung mit dem ausgesendeten Signal an Anschluss 1 und dem de-
tektierten Signal durch die Probe an Anschluss 2, folgt mit der Amplitude des Signals
U,,, = 0 nach [80]:

Upus < S Siy ) < Uiy ) ( S11Unni >
= = . 4.29
< Usutz > So1 Sz Un2 =0 521 U1 ( )

Die S-Paramter konnen wiederum durch die komplexe Impedanz Z, beschrieben durch
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das Ersatzschaltbild (Abb. 4.6) des Kerbfilters ausgedriickt werden, wobei fiir das be-
trachtete System S;; = S,, und S,; = S;, ist. Da die Streifenleitung des Kerbfilters mit
der charakteristischen Impedanz Z, und einen Shunt Z; zur Masse (Metall auf der Riick-
seite des Chips) beschrieben wird, folgt auflerdem

-1 1

S =—" S = 4.30
" 2z/z, TV 14277, (4.30)

Zur Leistungsangabe ergibt sich das Dezibel mit seiner logarithmischen Skala der Leis-
tung P und Signalamplituden Umit P = U?/R:

dB =10-log (%) dB =20 - log (%) (4.32)
2 2

Im Zusammenhang der logarithmischen Skala kann die absolute Leistung x auch in
dBm angegeben werden

j2
x=10-log <m> dBm (4.33)

Durch das Aufaddieren der Dampfungen der einzelnen Komponenten eines Messauf-
baus kann man somit die Leistung an einer bestimmten Stelle berechnen. Die Umrech-
nung der Leistung x in eine Leistung P, in mW ist:

P, = 10 o®= - 1mW (4.34)

LO RF| 5o %
o) >—o RF
L%F
_%SOQ

500 3 dB 90° In-Phase
Hybrid Q. Power Divider

Mixer IQ-Mixer

Abbildung 4.11: Mischer und 1Q-Mischer als Demodulator

Die Messung des komplexen Streuparameters basiert auf dem In Phase und Quadra-
tur-Verfahren (I&Q-Verfahren). Das RF-Signal von der Probe wird mit der urspriing-
lichen Anregung (LO-Eingang des Detektors) verglichen. Ein IQ-Mischer (Abb. 4.11)
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mischt dazu das Signal auf zwei Wegen mit der Referenz, wobei der eine Pfad um 90°
phasenverschoben zum anderen ist. Der Detektor liefert am Ausgang zwei Signale mit
U = U -sin¢gund Up = U - cos ¢, das sowohl die Signalamplitude U, als auch die
Phase ¢ beziiglich der Referenz des lokalen Oszillators enthalt, die durch

N U,
U =4/U+ U und ¢ = arctan <Ff) (4.35)

gegeben sind. Ein vektorieller Netzwerkanalysator (VNA) verwendet ebenfalls das I&Q-
Verfahren und gibt bereits die komplexen Streuparameter (Gleichung 4.29) an, sodass
mit Uy = R(S,) und Uy = T (S,,) entsprechend die Amplitude und Phase berech-
net werden kann. Verwendet man im experimentellen Aufbau ,nur” einen IQ-Mischer,
muss die Dampfung aus dem Verhéltnis der gesendeten und detektierten Leistung noch
berechnet werden. Beim I&Q-Verfahren gibt es auflerdem zwei prinzipiell verschiedene
Messmethoden:

Homodyne-Detektion: Das Referenzsignal f; hat die gleiche Frequenz f, wie das An-
regungssignal. Der Detektor liefert am Ausgang eine Gleichspannung. Diese Me-
thode wird zur Messung der komplexen Streuparameter des Kerbfilters verwen-
det.

Heterodyne-Detektion: Die Referenzfrequenz am lokalen Oszillator wird verscho-
ben f, + Jf, sodass der IQ-Detektor eine Wechselspannung mit der Differenz-
frequenz Jf liefert. Bei dieser im Allgemeinen niedrigeren Zwischenfrequenz ist
noch eine rauscharme Nachverstarkung moglich.

Die Circle-Fit-Methode ist eine parametrische Anpassung der freien Parameter des
berechneten komplexen Streuparameters anhand des Ersatzschaltbildes des Kerbfilters.
Die Beschreibung der Methode folgt Petersan et. al. [75], erweitert fiir asymmetrische
Resonanzkurven mit Durchmesser-Korrektur-Methode (DCM) nach Khalil et. al. [52]
zur Bestimmung der Eigenfrequenz und Giite des Resonators (implementiert in python
nach [82]). Der komplexe Streuparameter S,; enthalt die Beschreibung der Zuleitungen
zum Kerbfilter und dem Resonator, der an die Streifenleitung angekoppelt ist.

e (Q1/1Q.]) >
1+ 2lQL(]“/fl"es - 1)

Die Umgebung wird mit dem Dampfungsfaktor a der Zuleitungen inklusive der Verstar-
kung, der Laufzeit 7 die eine Phasenverschiebung von exp[—i2zfr] erzeugt und einer zu-
satzlichen statischen Phasenverschiebung expl[ia] beschrieben. Der Kerbfilter hat eine
Giite von Q;, die Resonanz f,., und die Kopplung des Resonators an die Streifenleitung
Q. = |0Q.| exp[—ig], die durch den Absolutwert |Q.| und den Phasenfaktor ¢ bestimmt
ist.

Sy (f) = ae'@e27ft <1 - (4.36)
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Zur Anpassung an die gemessenen Daten (Abb. 4.12) werden zunachst die Parame-
ter zur Beschreibung der Umgebung bestimmt. Die Laufzeit 7 des Signals in der Zu-
leitung, die eine Verzerrung des Kreises in der Gaulebene bewirkt, wird grob durch
eine lineare Anpassung der Phase phase(f) als Funktion der Anregungsfrequenz be-
stimmt und durch die Optimierung der Kreisform in der komplexen Ebene verfeinert.
Unstetigkeiten der Phase bei f;,,,,, werden mit der Transformation von phase ( ﬁ) -
phase (f;) £ 2n mit der ganzen Zahl nund f; > f{,;ue behoben.

Die so kalibrierten Daten erméglichen die Bestimmung eines Referenzpunktes, der in
der Gaufiebene radial gegeniiber der Resonanz bei f — 0 und f — oo liegt. Der Betrag
des Abstandes des Referenzpunktes zum Ursprung der komplexen Ebene ist gerade der
Dampfungsfaktor a und der Winkel des Referenzpunktes entspricht dem Phasenfaktor
a. Mit der Transformation a~! exp[—ia] ist der Kreis in der kanonischen Position aber
noch um den Phasenfaktor ¢ verdreht. Fiir stark asymmetrische Resonanzkurven kor-
rigiert die DCM noch den Durchmesser des Kreises um den Faktor 1/ (cos (¢)). Der
Radius 7, des Kreises ist ein Maf3 fiir den Verlust des Resonators. Mit

2r, = i (4.37)

Q|

und Gleichung 4.28 kann der Verlust durch die Ankopplung des Resonators an die Strei-
fenleitung, sowie der intrinsische Verlust des Resonators bestimmt werden. Dazu wird
auch aus der Phase als Funktion der Anregungsfrequenz phase (f) die Resonanz f,.,, die
Giite Q; und der Phasenfaktor ¢ numerisch bestimmt.

Die Verlustleistung P.; = Preediine — Prefl — Prrans Wird mit mit der reflektierten Leistung
Preii = |5111* Preediine der transmittierten Leistung Py = | S| Preediine Und den Gleichun-
gen 4.36 und 4.31 zu:

o
Ploss = _Pfeedline (438)
Q.

Mit der Definition des intrinsischen Verlustes des Resonators (Gl. 4.27) kann damit auch
die mittlere Anzahl von Photonen bei @, bestimmt werden, der Ubergang vom klassi-
schen Oszillator zur quantenmechanischen Beschreibung des Oszillators. Die mittlere
gespeicherte Energie im Resonator bei w, ist W = fiw, ((n) + %), entsprechend einer
mittleren Anzahl von Photonen mit der Energie Aw,, sodass
207
<7’l> a —LPfeedIine (439)
Qchwo

aus dem Verhaltnis der Giite des Kerbfilters und der Ankopplung aus der Leistung durch
die Streifenleitung berechnet werden kann.
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Abbildung 4.12: Transmissions-Messung des komplexen Streuparameters S,; eines Kerb-
filters der Probe (ResAl08) mit f,,, = 6,3 GHz bei 13 mK im Kryostaten (SILVERFRIDGE). Links:
S,1 in der Gaufiebne (griin). Rechts: S,; in der Darstellung mit der Amplitude (rot) und Pha-
se (blau) fiir drei verschiedene Leistungen (a) —90 dBm (b) —120 dBm und (c) —126 dBm in
der Streifenleitung. Die Datenpunkte wurden mit dem VNA mit einer Rate von 10 Hz und
einer adaptiven Mittelung durch mehrfaches, bis zu 100-faches Messen der Resonanzkurve
aufgenommen. Die Anpassungen (schwarz) sind das Ergebnis der parametrischen ,Circle-
Fit-Methode® an die Daten. Die Kalibrierung der Daten, die Anpassung der Faktoren der
Zuleitungen zum Kerbfilter, findet bei grofler Anregungsamplitude statt, und wird fiir die
Daten bei kleinen Amplituden verwendet.
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4.2.4 Signatur eines individuellen TS im Resonator

Bei sehr kleiner Anregungsamplitude ist die gemessene Resonanzkurve eines Resona-
tors mit f,.; = 6,3 GHz, der Probe (ResAl08), bei einem der Abkiihlvorgénge bis 13 mK in
eine Doppel-Resonanz aufgespalten (Abb. 4.13). Die Aufspaltung ist keine einfache sta-
tistische Storung, da eine Resonanzkurve in 0,1 s pro Datenpunkt aufgenommen wurde
und insgesamt bis zu 100-fach zur Mittelung gemessen wurde. Eine mégliche Erklarung
fur die Aufspaltung ist, dass ein einzelnes TS stark an den Resonator koppelt, wie bei
der Untersuchung der Kopplung von quantisierten elektromagnetischen Feldern und
atomarer Systeme. Die Aufspaltung der Transmission kann somit anhand ,,cavity quan-
tum elektrodynamics® (CQED) [69, 102] charakterisiert werden (siehe auch J. Brehm
[14]).

Von einer Quantisierung des elektromagnetischen Feldes im Resonator kann erst die
Rede sein, wenn die gespeicherte Energie W im Resonator einer mittleren Anzahl (n)
von einzelnen Photonen entspricht. Fiir die Leitung Py, gjine = —130 dBm durch die Strei-
fenleitung ist (n) =~ 1 fir einen Resonator mit w, = 2 - 6,3 GHz (Abb. 4.13).

Aus der Grofle g & h - 2 MHz der Aufspaltung der Resonanz in Abbildung 4.13 kann
man einen maximalen Wert des Dipolmomentes des TS nach Martinis et. al. [65]

_E.d

£
2C

~ 10 debye

mit der Schichtdicke dy, = 26 nm des AlO,, der Kapazitit C = 7,4 pF und der Energie
E = h-6,338 GHz eines einzelnen Photons im Kondensator bei f..; abschiatzen. Der Wert
des Dipolmomentes ist in einer vergleichbaren Gréflenordnung wie bei Martinis et. al.
[65] oder fir Siliziumoxid [36, 101].

Im Anhang sind weitere Messungen von Resonatoren mit unterschiedlich hergestell-
ten dielektrischen AlO,-Schichten aufgefiihrt (Anhang A). In den folgenden Kapiteln
werden die Daten einer Probe, mit einer reaktiv gesputterten AlO_ -Schicht (ResAl08)
detailliert diskutiert.
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Abbildung 4.13: Leistungsabhingige Messung des komplexen Streuparameters S,; eines
Kerbfilters der Probe (ResAl08) bei 13 mK im Kryostaten SiLVERFRIDGE. Gezeigt ist die Am-
plitude fiir eine Auswahl niedriger Anregungsleistungen Pp..qjine durch die Streifenleitung.
Mit einem zuséatzlichen laufenden Mittel Giber 5 Datenpunkte wird eine Doppelresonanz ab
einer Leistung von —130 dBm deutlich sichtbar. Darunter farbig kodiert, jeweils Amplitu-
de und Phase in Abhangigkeit von der Anregungsfrequenz bei verschiedenen Leistungen
Preediine durch die Streifenleitung.
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4.3 Dielektrischer Verlust des AlO,

Die Messungen des komplexen Streuparameters S,; (Gleichung 4.36) der Kerbfilter lie-
fern anhand der ,Circle-Fit-Methode” jeweils den intrinsischen Verlust Qi_1 der Reso-
natoren, den Verlust Q7! durch die Ankopplung an die Streifenleitung und die Reso-
nanzfrequenz f,.,. Die angegebenen Anregungsleistungen der gemessenen Daten ent-
sprechen der Leistung Py gine durch die Streifenleitung des Kerbfilters, mit einer Unsi-
cherheit von +3 dB.

Die TS liefern grundsétzlich einen Beitrag zum intrinsischen Verlust Q7' (bzw. Ver-
lusttangens tan ((5 )) durch die resonante Absorption (Kap. 4.1.1) und Relaxationsabsorp-
tion (Kap. 4.1.2). Im Vergleich zu den mit diesen Giiten verkniipften Linienbreiten ist
die Anregung bei @ durch den Resonator sehr scharf und kann durch eine Linienbreite
von von etwa 107 des Mikrowellengenerators charakterisiert werden.

Laut dem Modell der Zwei-Niveau-Systeme ist die resonante Absorption einer kon-
stanten Verteilung f(E) = konst. symmetrischer TS mit E = A bei gegebener Energie-
aufspaltung E nach [5, 76] mit Gleichung 4.14 und 4.16 gegeben:

/f(E) : r/esdE

1 _0 s 1 ho .o _ _Bp?
o (LT) = NP o) ; tanh ( T> mit §, = 7T3€0€r (4.40)
Y 1+ (i)

Die effektive Dichte §, der TS ist durch die Dichte P, der TS und das mittlere Dipolmo-
ment p/3 (Gl. 4.23), bestimmt. (Abb. 4.14). Diese Gleichung hat die gleiche Form wie
Gleichung 4.16 fiir einzelne TS, das heift nur TS mit w = @, dominieren die resonante
Absorption. Damit ist S, (w) = S, (w,) (Gl. 4.6) woraus die einfache Form der Intensitats-
abhéngigkeit folgt. Der Exponent S ist dabei eine experimentell eingefithrte Grof3e, die
bei inhomogenen Feldverteilungen in Steifenleitungs-Resonatoren [106] auftaucht. Fiir
homogene Feldverteilungen, wie es im Plattenkondensator der Fall ist, folgt mit dem
Modell der 2NS g = 1.

Bei tiefen Temperaturen werden die TS mit zunehmender Intensitat I ab einer be-
stimmten kritischen Intensitat I, geséttigt (Abb. 4.14(a)). Die Intensitat entspricht der
Verlustleistung Ppro Fliche A des Kondensators in den Resonatoren mit I = P/A. Aufier-
dem sinkt die Besetzungszahldifferenz der TS mit steigender Temperatur, wie in Kapitel
4.1.1 fur einzelne oder gleichartige TS bereits diskutiert wurde, was die Temperaturab-
hangigkeit liefert (Abb. 4.14(b)).

Der gemessene intrinsische Verlust Q' von vier Resonatoren bei 48 mK (Abb. 4.15(a))
und 13 mK (Abb. 4.16(a)) der Probe (ResAl08) wird durch einen von der Leistung unab-
hangigen Offset Q7. = beschrieben, welcher eine Gréfenordnung gréfler als die elek-
tromagnetische Abstahlung aus der Simulation ist (Kap. 4.2.1). Mit abnehmender Anre-
gungsleistungen steigt der Verlust, der durch die resonante Absorption der TS beschrie-
ben werden kann.
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Abbildung 4.14: Resonante Wechselwirkung Q2! einer Verteilung von TS fiir drei Energie-
aufspaltungen E = k- f- (a) in Abhéangigkeit der Anregungsleistung und (b) in Abhéangigkeit
der Temperatur bei kleiner Anregungsleistungen.

Die Daten weisen trotz der homogenen Feldverteilung im AlO, der Plattenkonden-
satoren eine starkere Leistungsabhéingigkeit auf, als die Beschreibung des Modells der
2NS (Gl. 4.40), das fir f,,, = 6,3 GHz dargestellt ist. Fiir die diinnen AlO,-Schichten be-
schreibt ein Exponent von f§ = 2 (Gl. 4.40) die gemessenen Daten und wird zur Bestim-
mung der kritischen Intensitdten I, und der effektiven Dichte der TS §, = (1,1 +0,1) -
107? verwendet. Fiir ein maximales Dipolmoment von 10 debye entspricht das 810" TS
pro K - cm?®, fiir p = 1 debye, wie es in dielektrischen Glisern angenommen wird [101],
sind es 8 - 10" TS pro K - cm® TS.

Ersetzt man die Leistung Pg.qine in der Zuleitung durch die Verlustleistung P, durch
den Resonator (Gl. 4.38), folgt ein Exponent f ~ 1,4 und die kritische Intensitat wird um
(9,5 + 1,5) dB Kkleiner, als bei der Auftragung tiber der Leistung Py..gjin durch die Strei-
fenleitung (Abb. 4.17). Die Anderung des Exponenten ist nicht tiberraschend, da die
Verlustleistung Py, (Gl. 4.38) abhingig vom Verhéltnis des intrinsischen Verlustes Q'
zur Starke der Ankopplung Q! ist. Auch Deng et. al. [27] haben bei der Messung eines
Resonators mit AlO,-Plattenkondensatoren mit Q7' &~ 2 - 107> und Q;! ~ 1 - 10~* fest-
gestellt, dass der Exponent der Leistungsabhéngigkeit tiber Pp..qj,. mit = 1,5 von der
berechneten Verlustleistung P, durch den Resonator mit f = 1,03 verschieden ist. Die
Abweichung zwischen den Exponenten wird fiir den tiberkoppelten Fall Q, > Q, klei-
ner. Auch dielektrische Messungen diinner SiO,-Filme in Plattenkondensatoren eines
Resonators aus Niob [94] zeigen eine steilere Abhdngigkeit von der Anregungsleistung.
Dennoch ist ein Exponent grofier 1 nicht ohne weiteres zu verstehen. Im folgenden wird
auf diese Abweichung noch naher eingegangen.

Der Verlust Q7! wird durch die induktive und kapazitive Kopplung des LC-Resonators
an die Streifenleitung beschrieben und ist im wesentlichen durch die Geometrie be-
stimmt und konsistent dazu unabhéngig von der Anregungsleistung und Temperatur
(Abb. 4.15(b) und 4.16(b), Abb. 4.21(b)). Dadurch wird auch experimentell bestatigt, dass
der gemessene Verlust des Kerbfilters durch Q; ' = Q7'+ Q! beschrieben werden kann.
Die Gréflenordnung Q! ~ 10™* des Verlustes durch die Kopplung passt auch zur EM-
Simulation (Kap. 4.2.1).
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Abbildung 4.15: Messung der resonanten Absorption Q. durch vier Resonatoren einer
Probe (ResAl08) bei 48 mK im Kryostaten MINIFRIDGE. Jeder Datenpunkt ist das Ergebnis
der Auswertung einer Resonanzkurve mit der ,Circle-Fit-Methode® (Kap. 4.2.3). (a) Der
intrinsische Verlust des Resonators Q! iiber der Leistung in der Streifenleitung Proegiine
und (b) der Verlust durch die Ankopplung an die Streifenleitung Q- !. Die Abweichung von
der Beschreibung der resonanten Wechselwirkung Gleichung 4.40 des Modells der 2NS ist
fur f..s = 6,3 GHz dargestellt. Ein Exponent von = 2 lieferte die angepasste Beschrei-
bung der Leistungsabhangigkeit von Q! mit Qo_fflset' (c) Frequenzianderung der Resonato-
ren: Fur f.. = 6,3 GHz steigt die Frequenz mit abnehmender Anregungsleistung an und fiir
fres = 1,3 GHz steigt sie ab Ppgjine = —90 dBm mit zunehmender Leistung an.
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Abbildung 4.16: Messung der resonanten Absorption Q! durch drei Resonatoren einer
Probe (ResAl08) bei 13 mK im Kryostaten SILVERFRIDGE. (a) Der intrinsische Verlust des Re-
sonators Q! iiber der Leistung in der Streifenleitung Preqjine und (b) der Verlust durch
die Ankopplung an die Streifenleitung Q- !. Die Abweichung von der Beschreibung der re-
sonanten Wechselwirkung mit Gleichung 4.40 des Modells der 2NS ist fiir f., = 6,3 GHz
dargestellt. Ein Exponent von f = 2 lieferte die angepasste Beschreibung der Leistungsab-
hangigkeit von Q;c; mit Q¢ . (c) Frequenzanderung der Resonatoren: Fiir f,., = 3,1 GHz
und f. = 3,7GHz steigt die Frequenz mit abnehmender Anregungsleistung im Gegen-
satz zu Abb. 4.15 leicht an und firr f,., = 6,3GHz ist sie konstant und schwankt ab
Preedline = —126 dBm mit abnehmender Leistung aufgrund der Doppelresonanz (siehe Abb.

4.13).
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Abbildung 4.17: Intrinsischer Verlust Qi_1 eines Resonators der Probe (ResAl08) uiber der
berechneten Verlustleistung P, (Gleichung 4.38) durch den Resonator: (a) bei 13 mK im
Kryostaten SiLVERFRIDGE und (b) bei 48 mK im Kryostaten MINIFRIDGE. Die Verlustleistung
ist x Q /Q. und es folgt ein Exponent = (1,4 £ 0,1).

Die Resonanzfrequenz der Resonatoren ist im wesentlichen unabhéngig von der Anre-
gungsleistung (Abb. 4.15(c) und 4.16(c)). Fir den Resonator mit f,,, = 1,3 GHz nimmt sie
bei grolen Anregungsleistungen zu und wird asymmetrisch (vgl. Anhang Abb. A.6(c)),
wie bei den Messungen von J. Brehm [14]. Eine mogliche Erklarung ist eine nicht ganz
optimale Impedanzanpassung der Streifenleitung z.B. durch die Bonddrahte vom Chip
zum PCB. Eine Beschreibung der dadurch entstehenden partiellen Reflexionen fithren
fir eine bestimmte Anordnung zum Auftreten einer Fano-Resonanz [31], was solch ei-
ne Frequenzverschiebung erklaren kann. Fiir den Resonator mit f,,, = 6,3 GHz steigt die
Resonanzfrequenz dagegen bei kleinen Anregungsleistungen an, wofiir es bisher noch
keine plausible Erklarung gibt.

Ein Blick auf die Ergebnisse fritherer Messungen makroskopischer SiO,-Glaser mit
Hohlraumresonatoren aus Kupfer von Schickfus et. al. [101] zeigt, dass das Modell der
2NS mit f = 1 eine gute Beschreibung der Daten liefert. Die Giite dieser Resonatoren
ist in der Gréflenordung von Q ~ 10* und somit vergleichbar mit den planaren Reso-
natoren dieser Arbeit. Zur Bestimmung der Absorption wurde damals jedoch die Ande-
rung der Amplitude bei f,.; des Resonators verwendet und nicht die Giite aus der Breite
der Resonanzkurve bestimmt. Deshalb wird im folgenden noch genauer betrachtet, wo-
durch die Abweichung der Leistungsabhangigkeit der Absorption im Dielektrikum der
Plattenkondensatoren zustande kommen kann.
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4.3.1 Nichtlineare Absorption durch Tunnelsysteme im AlO,

Ein Aspekt, der bisher bei der Messung einer Resonanzkurve nicht betrachtet wurde, ist
die nichtlineare Absorption der TS. Bei jeder Frequenz der gemessenen Resonanzkurve
kann die Besetzungszahldifferenz der TS mit der Leistung, die dort auf den Resonator
tibertragen wird, reduziert werden (Gl 4.40). Das heif3t, dass die TS bei f,., des Resona-
tors die grofite Feldiiberhohung sehen. Eine einfache iterative numerische Berechnung
der ,tatsichlichen® Resonanzkurven im Falle der nichtlinearen Absorption der TS kann
ausgehend von Gleichung 4.36 fiir den komplexen S-Parameter S,; mit einer von der
Leistung abhangigen Giite Q, (P) durch die TS nach Gleichung 4.40 mit

0(P) o 1/1+ g (4.41)

durchgefithrt werden. Die Amplitude |S,,| = /R (S,1)? + S (Sy,)? wird iterativ mit der
entsprechenden Leistung P = (1 — |S,,|)* der vorangehenden Frequenz und einem Start-
wert 1 —[Sy;| (fies ) = 0 berechnet:

[S1 (fz) = Syl (ﬁ’ res’Q((l —|5n ( i—l) |)2)) (4.42)

Eine genauere Berechnung ist durch das mehrfache iterative Einsetzen der leistungsab-
hangigen Giite bei einer Frequenz moglich. In guter Naherung wurde hier die Schritt-
weite Jf ausreichend klein gewahlt, sodass mit einer Iteration moglichst kleine Ande-
rungen in Pentstehen. Das Verhiltnis der Giite Q, = 10* der Kopplung zur intrinsischen
Giite Q, (P < P,) = 10° des Resonators wurde entsprechend der experimentellen Werte
des Resonators mit f;., = 6,3 GHz gewéhlt.

g i) P,=0.11T —
s 7% Q;=1.04e+03
!

c 4 !;, % P,=0.36 -
= rd %
v 6 & O Q;=2e+03
3 -8 A P12 -
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Abbildung 4.18: Numerische Berechnung von Resonanzkurven: Sie werden iterativ mit ei-
ner leistungsabhangigen Absorption durch die TS berechnet (schwarz). Eine Anpassung der
Amplitude nach Gleichung 4.36 des Resonators (farbig) zeigt, dass die Abweichung fiir gro-
e Leistungen am grofiten ist. Die Skala der Leistung ist in Watt, wobei der Absolutwert
willkiirlich gewahlt wurde.
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Abbildung 4.19: Leistungsabhingigkeit des Verlustes Q! durch die TS laut dem Modell
(schwarz) und die Punkte (rot) des Verlustes aus den angepassten Resonanzkurven an die
numerisch berechneten Resonanzkurven in Abbildung 4.18 bei verschiedenen Leistungen:
Die Abweichung lasst sich mit einem Exponenten = 2,6 und einer etwas kleineren kriti-
schen Leistung P, (rot) im Vergleich zur vorgegebenen (schwarz) beschreiben.

Es zeigt sich, dass eine Abweichung der numerisch berechneten Resonanzkurven zur
erwarteten Resonanzkurve existiert (Abb. 4.18), die aus der nichtlinearen Absorption
der TS hervorgeht. Die numerisch berechneten Resonanzen sind im wahrsten Sinne
des Wortes tiberspitzt, und je grofler die Anregungsleistung P, bis P, wird, umso grofier
wird die Abweichung der angepassten Resonanzkurven von der numerisch berechneten
(Abb. 4.18).

Bei den experimentellen Daten ist die Abweichung von den angepassten Resonanz-
kurven sehr klein (Abb. 4.12) oder sie wird von den Randbedingungen der Laufzeit-
verzogerung und Phasenverschiebung durch die Zuleitungen tiberdeckt. Wie bei der
Auswertung der Messdaten wird der Verlust aus der Anpassung der Resonanzkurven
an die numerisch berechneten Resonanzen bestimmt. Dieser hat eine steilere Leistungs-
abhiangigkeit die durch f > 1 beschrieben werden kann (Abb. 4.19). Die Gréfie von S
ist abhéngig vom Verhaltnis der Kopplung zur intrinsischen Giite und steigt fiir den
schwiacher angekoppelten Fall an. Somit wird bestatigt, dass im Experiment diese Ab-
weichung vom Modell der 2NS durch die nichtlineare Absorption der TS verursacht
wird.

Alternativ wird in Anlehnung an die fritheren Experimente von Schickfus [101] die
Absorption anhand der Anderung der Amplitude des Resonators bei genau einer Fre-
quenz, der Resonanz f,., bestimmt. Mit |S,;| (fi.s) « O./(Q; + Q.) wird klar, dass die
Absorption bei f., proportional zur Giite ist und in Abhéngigkeit der Anregungsleis-
tung auch die erwartete Beschreibung des Modells der 2NS mit = 1 liefert (Abb. 4.20).
Bei dieser Auswertung wird nicht die Breite der Resonanzkurve, sondern nur die Ande-
rung der Amplitude bei f,., gemessen, sodass die nichtlineare Absorption der TS keine
Auswirkung hat. Wird die Verlustleistung P, aus dem Verhiltnis der Giiten berech-
net kann damit die nichtlineare Absorption der TS, die eine Verformung der idealen
Resonanzkurven bewirkt, nicht kompensiert werden.
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Abbildung 4.20: Intrinsischer Verlust Q;': Bestimmt aus der Amplitude bei f,.; in Abbil-
dung. 4.13. Die Beschreibung des Modells der 2NS (GI. 4.40) mit einem Exponenten f =1
trifft zu.

Einige Experimente mit verschiedenen Streifenleitungs-Resonatoren mit sehr grofier
Giite, wie von Kahlil et. al. [53] und Burnett et. al. [17], finden eine ,flachere® Abhin-
gigkeit von der eingebrachten Leistung. Dabei wird die Leistungsabhangigkeit erst fiir
grofle Anregungsleistungen wesentlich flacher als die Beschreibung des Modells der
2NS. Es wird vermutet, dass diese Leistungsabhangigkeit aufgrund einer inhomogenen
Feldverteilung im Dielektrikum der Oxidschichten auf der Oberflache der Streifenlei-
tungen entsteht. Stark angekoppelte TS werden bei kleineren Leistungen gesattigt als
schwach angekoppelte TS. Auch nach der Korrektur mit der numerisch berechneten
Feldverteilung im Dielektrikum ist die Leistungsabhangigkeit zu flach [51].

In Tabelle 4.3 sind Ergebnisse von Messungen dielektrischer AlIO_-Schichten in Plat-
tenkondensatoren oder als Oxid auf Streifenleitungs-Resonatoren der bereits genann-
ten Gruppen aufgefiihrt.

Tabelle 4.3: Verschiedene Messungen von AlO, als Dielektrikum im Plattenkondensator
eines Resonators oder als Oberflachenoxid von Streifenleitungs-Resonatoren. Die Exponen-
ten S der Leistungsabhangigen Absorption sind in Abhangigkeit (1) von der Leistung durch
die Streifenleitung P..qjine Und (2), dem berechneten Verlust durch den Resonator P, an-
gegeben.

Resonator mit AlO,-Plattenkondensator
| fres/GHz | Q7' (P<< P) | Q7'gesattigt | Q' [ A(1) | B(2)
ResAl08 6,3 1,1-107° 1-107* 1-107% | 2 1,4
Deng et. al. [27] 6 2,5-107° 1,7-10 | 3-107°| 1,5 | 1,03
J. Brehm [14] 5,6 2,4-107* 3,7-107 | 4-107 1,17
Streifenleitungs-Resonator
Khalilet.al [53] | 6,01 | 5-10° [ 9-1077 \ | 0,2
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4.3.2 Relaxations-Wechselwirkungen

Mit steigender Temperatur wird die Anregungsfrequenz vergleichbar mit der Relaxati-
onsrate 7;', wodurch der intrinsische Verlust der Resonatoren mit steigender Tempera-
tur aufgrund der Relaxationsabsorption Q| der TS zunimmt [47]. Die Integration iiber
die komplexe Suszeptibilitat der Relaxations-Wechselwirkungen (Gl. 4.19 und GI. 4.20)
mit der Ein-Phonon-Energierelaxation ;! = T;ﬁ (GL 4.11) fithrt nach [30, 29] zu:

o€” a 3 2 2 K3
1 = — rel — 50Le1T3 mit Qo] = —_ <Y_Ié + 2}’_’1;) <_B4> (443)
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Abbildung 4.21: Temperaturabhangige Relaxationsabsorption von 6 Resonatoren der Pro-
be (ResAl08). (a) Die Beschreibung der Daten erfolgt anhand Q;j mit Gleichung 4.43 und
einem Verlust Q;flfset' Die Anpassung erfolgt mit der effektiven Dichte 9§, der TS aus der
resonanten Absorption §, = (1 +0,1) - 1073, Die Farben reprasentieren die verschiedenen
Resonanzfrequenzen wie in (b). Die magenta Kurve ist die Temperaturabhangigkeit fiir ein
erwartetes Deformationspotential y ~ 0,4 eV fiir f,., = 6,3 GHz. (b) Der Verlust Q-! durch
die Kopplung der Resonatoren an die Streifenleitung ist durch die Geometrie der Resonato-
ren bestimmt und unabhangig von der Temperatur.

Die Messung der Relaxationsabsorption mit 6 Resonatoren erfolgt bei grofler Anre-
gungsleistung, sodass die resonante Absorption bei tiefen Temperaturen unterdriickt
wird (Abb. 4.21 (a)). In dem gezeigten Temperaturbereich steigt der Verlust ab etwa
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~ 200 mK an und der angepasste Parameter a,, = (2,3 + 1,5) - 10'° der Relaxationsab-
sorption (Gl. 4.43), ist fiir alle 6 Resonatoren in der gleichen Groéflenordnung. Da die
thermischen Phononen bei T = 0,2K eine Wellenlange von etwa A & 770 nm haben,
konnen sich diese nicht ausschliefilich im AlO, ausbreiten, sondern auch im Al oder
dem Substrat aus Silizium. Die Abschédtzung des transversalen Deformationspotentials
erfolgt somit anhand der Schallgeschwindigkeit und Dichte des Substrates (Silizium)

mit
N 24\ (vt ([ ph

Dies liefert einen Wert im Bereich y; ~ 3 — 5eV, welcher etwa eine Gré3enordnung
grofler ist als bei der Messungen einzelner TS im AlO, der JJs des Phasen-Qubits [40].
Es konnte allerdings sein, dass aufgrund des Messprotokolls dort TS mit sehr grofiem y
,2ubersehen® werden. In den Daten wie Abbildung 3.6 wiirden diese TS als fast vertikale
diinne Linien erscheinen. Fiir ein Deformationspotential von y ~ 0,4eV wiirde der
Verlust erst um 1K durch die Relaxationsabsorption ansteigen (Abb. 4.21 (a)) und nicht
schon unterhalb von 300 mK.

Oberhalb einiger 100 mK konnte zur Relaxationsabsorption durch die Ein-Phonon-
Rate T;ﬁ auch die Wechselwirkung der TS mit Quasiteilchen aus dem supraleitenden
Aluminium, mit der Rate 7' hinzu kommen [10]. Die niederfrequenten Messungen der
AlO,-Kapazitiaten deuten ebenfalls auf eine Wechselwirkung der TS im Dielektrikum
mit Elektronen hin [92]. Folglich addieren sich die Raten aus den beiden Prozessen, wo-
bei hier 7' nicht beriicksichtig wurde, da iiber die Kopplung zwischen den Elektronen
und den TS bisher noch keine Aussage getroffen werden konnte.

Ein weiterer Verlustkanal, der ab einigen 100 mK zum Anstieg der Resonatordamp-
fung fithrt, wird direkt durch die Quasiteilchen im Supraleiter erzeugt. Fiir grof3e Anre-
gungsfrequenzen bewirkt der resistive Anteil der Oberflichenimpedanz des supraleiten-
den Al, welcher durch die temperaturabhéngige Dichte der Quasiteilchen beschrieben
werden kann, ebenfalls einen mit der Temperatur ansteigenden Verlust (Kap. 4.3.3).

Anhand der kritischen Intensitat I. konnen weitere Aussagen zu den Relaxationsraten
der TS erfolgen. Aus der Beschreibung des Modells der Zwei-Niveau-Systeme (Kap. 4.1,
Gl. 4.18) folgt fiir eine konstante Verteilung f(E) symmetrischer TS E = A:

I =

C

(4.45)

<E>2 1 €r€003h2

Z T, 2 4p2

Der Faktor 3 stammt aus der Mittelung iiber die Orientierung der Dipolmomente. Mit
der Ein-Phonon-Relaxationsrate 77! = T;ﬁ aus Gleichung 4.11 und der Rate der Depha-
sierung 7, ' aus Gleichung 4.12 folgt:

€:€)C 3p2

a
I(TE) = 3 4 B3 coth [ £ . E*coth | £ +b- T? (4.46)
2 4p? 2k T) \ 2 2k T

60



4.3 Dielektrischer Verlust des AlO,

2 2
mit a = <£+2ﬁ> L (4.47)
v]f v{? 27Tpfl4

Fiir die Temperaturabhéngigkeit der kritischen Intensitit erwarten man deshalb:
(1) I(T) < E® fiir T—> 0, bzw. I, & o°

(2) I(T) « T? fir T> E/kg

(3) L(T) «x T?, weitere Temperaturabhingigkeit aufgrund der spektralen Diffusion

Die Messung der Resonanzabsorption Q! durch zwei Resonatoren mit f,.; = 3,7 GHz
(Abb. 4.22(a)) und f,., = 6,3 GHz (Abb. 4.22(b)) der Probe (ResAl08) in Abhéngigkeit
der Intensitat und farbig kodierter Temperaturskala zeigt, dass mit steigender Tempe-
ratur auch die kritische Intensitat zunimmt. Die Bestimmung der kritischen Intensi-
tat aus der resonanten Absorption Q! erfolgt mit dem experimentell bestimmten Ex-
ponenten § = 2 (Abb. 4.15 & 4.16) und dem mit der Temperatur zunehmendem Ver-
lust aus Abb. 4.22(c). Die angepasste effektive Dichte der TS ist fiir beide Resonatoren
8 = (1,1 £0,1)- 107°. Fiir grole Anregungsamplituden findet man auch bei dieser Mes-
sung wieder den ansteigenden Verlust zu hoheren Temperaturen, durch die Relaxations-
absorption Q! (Abb. 4.22(c)). Ab etwa 350 mK steigt der Verlust durch die Quasiteilchen
des supraleitenden Al starker an, wie im folgenden Kapitel 4.3.3 noch betrachtet wird.

Die Temperatur- und Energieabhangigkeit der so bestimmten kritischen Intensita-
ten I (T,E) durch zwei Resonatoren mit f,., = 3,7GHz und f,., = 6,3 GHz werden
gut durch das Modell der Zwei-Niveau-Systeme beschrieben. An der Anpassung an die
Temperaturabhingigkeit (Abb. 4.23(a)) findet man fiir beide Resonatoren einen Wert
a=1,6-10"1/ps, was fiir T — 0 einer Energierelaxationszeit 7, ~ 86 ns fiir E = h-6,3 GHz
entspricht (Kap. 4.1, Gl. 4.11). Beriicksichtigt man, dass der Absolutwert der Verlustleis-
tung P durch das Dielektrikum des Resonators etwa 10 dB kleiner als die Leistung
durch die Streifenleitung (Gl. 4.38) sein kann, folgt ein Wert a = 4,9 - 10’7 1/p%s. Daraus
kann auch ein Deformationspotenial

yr=y a: mph° vy

im Bereich von y ~ 3 — 6 eV abgeschitzt werden, welches in guter Ubereinstimmung
mit der Messung der Relaxationsabsorption ist.

Aufler den absoluten Werten der Relaxationszeiten kann man tber die Temperatur-
und Energieabhangigkeit die Relaxationsmechanismen identifizieren. Die Differenz der
beiden kritischen Intensitaten bei tiefster Temperatur ist wie erwartet durch I, o E°
bestimmt. Dies zeigt auch die Auftragung der kritischen Intensitét von vier Resonatoren
tiber der Energieaufspaltung bei zwei Temperaturen (Abb. 4.23(b)).
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Abbildung 4.22: Messung der Resonanzabsorption Q! durch zwei Resonatoren der Probe
(ResAl08) im Kryostaten SILVERFRIDGE. Resonanzabsorption bei (a) f.s = 3,7 GHz und (b)
fres = 6,3GHz in Abhangikeit der Intensitiat und farbig kodierter Temperaturskala. Jeder
Datenpunkt ist das Ergebnis der Auswertung einer ca. 100-fach gemittelten Resonanzkurve
mit der ,,Circle-Fit-Methode® (Kap. 4.2.3).
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Abbildung 4.23: Temperatur und Energieabhangigkeit der kritischen Intensitat der reso-
nanten Absorption zur ldentifikation der Relaxations-Mechanismen der TS: (a) Temperatur-
abhangigkeit der kritischen Leistung P. aus den Messungen in Abb.4.22 fir f.. = 3,7 GHz
und f,.s = 6,3 GHz. Es wird Gleichung 4.46 durch die Parameter a und b angepasst. Die kri-
tische Intensitat I. = P./A entspricht der Leistung pro Flache des Resonators. (b) Kritische
Intensitat als Funktion der Anregungsfrequenz (Gl. 4.46) fiir vier Resonatoren (aus Abb. 4.15,
4.16) bei zwei Temperaturen.

In der doppelt logarithmischen Auftragung (Abb. 4.23(a)) wird die Temperaturabhan-
gigkeit im Bereich von 70 — 500 mK durch die reine Dephasierung 7;1 = b T? auf-
grund der spektralen Diffusion, der Wechselwirkungen der TS untereinander (Kap. 4.1)
bestatigt. Die bestimmten Vorfaktoren b aus den Messungen der beiden Resonatoren
sind nicht identisch, was laut Black et. al. [11] auch schon bei Messungen an Gléasern
beobachtet wurde und bisher noch nicht genauer beschrieben werden kann. Dass die
Linienbreite 7, der TS durch die Energierelaxation beschrankt ist und eine reine Depha-
sierung o T2 hat, zeigen auch die Messungen von J. Lisenfeld [60] der Relaxationsraten
einzelner TS in der AlO,-Schicht der JJs des Phasen-Qubits im Temperaturbereich von
30 — 300 mK.

Oberhalb von 350 mK steigt die Relaxationsrate starker an (Abb. 4.23(a)). Wie schon
beim Verlust angedeutet wurde, kann dies vermutlich durch die zusétzliche Relaxations-
absorption aufgrund der Wechselwirkung von Quasiteilchen mit den TS an den Grenz-
flachen des AlO, zum supraleitenden Al beschrieben werden. Die daraus resultierende
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4 Dielektrische Eigenschaften von ungeordnetem AlO,

Relaxationsrate ins thermische Gleichgewicht wird nach Black und Fulde [10] durch

2 Agcs \ 71
Lo @) ()

fur E < A beschrieben. K ist die Beschreibung der Kopplungsstarke der Elektronen
und TS und A [97, 98, 50], die temperaturabhangige Energieliicke des supraleitenden
Materials. Die Energierelaxationsrate kann dann aus beiden Relaxationraten kombiniert
werden:

11,1 (4.49)

31 Tph Tel

wobei 7, erst ab etwa T_/2 eine Rolle spielt.

Der dielektrische Verlust des AlO, wird aber auch direkt durch die Quasiteilchen des
supraleitenden Al mit steigender Temperatur aufgrund der anwachsenden Dichte der
Quasiteilchen erhoht.

4.3.3 Oberflachenimpedanz des supraleitenden Aluminium

Fiir das supraleitende Aluminium muss bei hohen Frequenzen nur die Impedanz Z; =
R,+iwL, oder Leitfahigkeit o(w,T) der Oberflache betrachtet werden, wie Max von Laue
schreibt [100]:

Beim Normalleiter erfilllt die Stromung schneller Schwingungen nicht,
wie ein Gleichstrom, das ganze Volumen mehr oder minder gleichférmig,
sie zieht sich vielmehr mit wachsender Frequenz mehr und mehr auf eine
diinne Schutzschicht an der Oberflache zusammen; die Induktion des eige-
nen Magnetfeldes schiitzt das Innere vor dem Eindringen der Stromung.
Darin besteht der Skineffekt. Beim Supraleiter besteht schon bei Gleich-
strom eine Tendenz dazu infolge der Koppelung des Suprastroms mit dem
Magnetfeld, welche speziell fir den Supraleiter Gleichung IX ausspricht.
Fiir schnellen Wechselstrom verstarken sich dieser Meifiner- und der Ski-
neffekt gegenseitig. Die Eindringtiefe des Feldes ist dann noch geringer,
als beim Normalleiter fiir die gleiche Frequenz oder beim Supraleiter fiir
Gleichstrom.

R, beschreibt den resistiven Anteil, den Ohmschen Verlust durch Quasiteilchen, wie bei
Elektronen im Normalleiter. In der Nahe der Sprungtemperatur des supraleitenden Al
brechen die Cooper-Paare auf. Dadurch wird das elektrische Feld mit steigender Tem-
peratur weniger effizient von den Cooper-Paaren abgeschirmt und die Quasiteilchen
verursachen einen weiteren Beitrag zum Verlust.

Der induktive Anteil L, = L, + L; der Oberflaichenimpedanz setzt sich aus der magne-
tischen L, (bzw. geometrischen) und der kinetischen Induktivitat L, zusammen. Die
kinetische Induktivitit liefert einen verlustfreien Prozess, der iber die Massentragheit

64



4.3 Dielektrischer Verlust des AlO.,

der Cooper-Paare im Wechselfeld beschrieben wird. Bei tiefen Temperaturen T < T,
wird die Oberflichenimpedanz Z; somit hauptsachlich durch die Induktivitat beschrie-
ben und der Verlust durch R, verschwindet. Nach Day et. al. [25] kann Z; durch die
Dichte der Quasiteilchen beschrieben werden.

Die Oberflichenimpedanz kann wiederum auf die komplexe Leitfahigkeit o(w,T) =
01(w,T)—ioy(w,T) zurtiickgefithrt werden [66]. Dabei ist die Anderung der Oberflichen-
impedanz proportional zur Anderung der komplexen Leitfihigkeit. Diese liefert eine
Beschreibung des Hochfrequenzverhaltens der Leitfadhigkeit von Leitern [16, 98, 86, 26]

ne? T

T T A+ o)

(4.50)
([63] S. 95) mit n Ladungstragern der Ladung e, der effektiven Masse m und der Relaxa-
tionszeit 7 beschrieben. In Metallen sind die Relaxationszeiten im Bereich von 7~ 1 ps,
im Vergleich dazu wird die Relaxtionszeit 7 — oo fiir Supraleiter sehr grof3.

Der Verlust kann durch die komplexe Leitfadhigkeit nach Day et. al. [25] mit Q7' «
o0, /0, bestimmt werden. Die Temperatur- und Frequenzabhéngigkeit der komplexen
Leitfahigkeit kann anhand der Mattis—Bardeen-Theorie (MB-Theorie) berechnet wer-
den und ist nach Zmuidzinas et. al. [110]:

P =
Qu(@:T) ~ gEYT:lI\/IiI: %rln 4kBT1 _ en! (4.51)
( hf > YEM
mit der Euler-Mascheroni-Konstante yz,; = 0.577..., dem Faktor g = L,/ (L, + L), der
London-Eindringtiefe A, & 50 nm des Al, der Vakuumwellenlange A,. und der Energie-
licke A, des Supraleiters bei T = 0. Fiir dinne Aluminium-Filme ist die Energieliicke
im Bereich von 2 - A, ~ 350 — 700 peV abhangig von der Schichtdicke [18, 22] und laut
BCS-Theorie' ist 2- Ay ~ 3,5- k3 T. = h-60 GHz [9]. Zur Anpassung an den gemessenen
Verlust der Resonatoren kann der geometrische Faktor g und die Energieliicke A, des
supraleitenden Al bestimmt werden (Abb. 4.24), wobei Gleichung 4.51 unter folgenden

Bedingungen gilt:

(1) ho < A, gilt fur die verwendeten Anregungsfrequenzen 0,6 — 6 GHz
(2) kT < A,, gilt nur bis etwa T,/2 &~ 550 mK
(3) hw < kT, gilt fiir die verwendeten Frequenzen 0,6 — 6 GHz je ab T > 30 — 300 mK

Es wurden in diesem Kapitel somit folgende Prozesse, die zum intrinsischen Verlust Q7'
des Resonators beitragen, identifiziert:

! 1 + ! + 1 +—1 (4.52)

Q Qoffset Qres Qrel QMB

'Die BCS-Theorie zur Beschreibung der Supraleiter wurde 1957 von John Bardeen, Leon Neil Cooper
und John Robert Schrieffer entwickelt.
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Abbildung 4.24: Messung des intrinsischen Verlustes Q! von drei Resonatoren der Probe
(ResAl08). Es handelt sich um die Daten aus Abb.4.22, hier in Abhangigkeit von der Tempe-
ratur und farbig kodierter Anregungsleistung. Der mit der Anregungsleistung zunehmende
Verlust wird durch die resonante Absorption Q! der TS bestimmt. Der zunehmende Ver-
lust ab &~ 200 mK wird von der Relaxationsabsorption Qrzll beschrieben (Farbe entsprechend
der Resonanzfrequenz). Ab etwa 500 mK nimmt der Verlust weiter zu. Die schwarze Kurve
ist die Kombination Q7' = c)_fflset + Qr;l + Q/;‘E, mit der Beschreibung der MB-Theorie
(magenta Kurve) und dem Temperatur- und Leistungsunabhangigen Offset.
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Abbildung 4.25: Messung des intrinsischen Verlustes Q! zweier Resonatoren (a) f.s =
3,7GHz und (b) f,., = 6,3GHz der Probe (ResAl08). Es handelt sich um die Daten aus
Abb.4.22, aufgetragen in Abhéngigkeit von der Temperatur und der Anregungsleistung
Preediine- Das Netz zeigt die Kombination der einzelnen Verlustkanile.

Q! wird in Abbildung 4.24 durch die einzelnen Verlustkanile, dem konstanten Verlust
Qi ® const. durch die elektromagnetische Abstrahlung des Resonators, dem zuneh-
menden Verlust Q7! zu kleinen Anregungsleistungen durch die resonante Absorption

der TS, dem mit der Temperatur ansteigenden Verlust Q—' durch Relaxationsabsorp-
tion der TS und dem Verlust Qy; durch den resistiven Anteil der Oberflichenimpe-
danz des Al zusammen gesetzt. Die Relaxationsabsorption verursacht wie erwartet den
mit der Temperatur  T° zunehmenden Verlust wobei zunéchst nur die Ein-Phonon-
Relaxationsrate beriicksichtigt wurde. Ein weitere Relaxationsmechanismus wére noch
die Wechselwirkung der TS mit den Quasiteilchen an den Grenzflichen des AlO, zu
den Al-Elektroden. Mit dem Modell von Matthis-Bardeen fiir die Oberflichenimpedanz
wird die Energieliicke des Supraleiters bestimmt und liegt bei etwa 2 - A, ~ 500 peV
(Abb. 4.24), wobei A, aus den drei Messungen gleich ist.

Die Kombination der einzelnen Prozesse liefert eine gute Beschreibung der Daten,
sollte aber mit Vorsicht betrachtet werden. Die Wechselwirkung der TS mit den Qua-
siteilchen wurde zunéchst vernachléssigt und damit noch nicht alle Verlustkanale be-
trachtet. Ab ~ 550 mK weichen die Daten von der Beschreibung ab, da dort auch die Be-
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4 Dielektrische Eigenschaften von ungeordnetem AlO,

schreibung der MB-Theorie endet. Je groler die Anregungsfrequenz wird, umso schlech-
ter kann man die Relaxationsabsorption vom Effekt der Oberflachenimpedanz trennen.
Die Kombination aller betrachteten Verlustkanéle ist fiir zwei Resonatoren in Abb. 4.25
dargestellt.

4.4 Realteil der dielektrischen Antwort des AlO,,
Der Realteil e;es der resonanten Wechselwirkung der TS wird durch die Frequenzver-
schiebung der Resonatoren gemessen, da eine Anderung der dielektrischen Suszeptibi-
litit eine Anderung der Kapazitat bewirkt. Mit einer kleinen Anderung C der Kapazitit
C im Modell der idealen Induktivitat L und Kapazitat C des Resonators folgt aus einer

Taylorentwicklung von f/f; mit fy = 1/ (271\/LC> um 6C/C = 0 mit € = (1 + y) (wobei
de = &) die Frequenz-Verschiebung:

f _f-h_ lsc_ 1 s¢
T TTicT i e (4.53)

Im Falle von Streifenleitungs-Resonatoren miisste an dieser Stelle noch ein Fiillfaktor F
eingefihrt werden, der angibt, wie grofy der Anteil des elektrischen Feldes im Dielek-
trikum des Resonators ist. Dieser ist hier aufgrund des Designs der Resonatoren F = 1
(Kap. 4.2.2).

Der Realteil der resonanten dielektrischen Antwort kann mit dem Modell der Zwei-
Niveau-Systeme fiir kleine Anregungsamplituden und einer konstanten Verteilung der
TS f(E) = const. analytisch berechnet werden [5]. Das Integral aus Gleichung 4.24 mit
Gleichung 4.14 vereinfacht sich fiir den Realteil zu

Emax
1 ATt
l/f(E)5e;es(a))dE:—2—(SO R (- + 2+ h_w —In Lnax (4.54)
€ T 2 2nkgT  2miky T 27kg T
0

Bei tiefen Temperaturen ist (%7,") / (277ky T) << 1/2 da die Linienbreite 7, der TS noch
nicht vergleichbar mit der Temperatur wird und es folgt:

: 1
S _ 2% (g, 4 ho )y he (4.55)
€ T 2 2mikyT kg T

Ein weiterer Losungsweg ist iiber den Zusammenhang des Imaginir- und Realteils
einer komplexen Zahl, wie der Suszeptibilitat y = y’ + iy” durch die Kramers-Kronig
Relation [1]:

w —w

X (w) = }r‘@/fo’: (_w;))da)’ und 7 " (w) = —%9’/)(, (@) do’ (4.56)
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wobei & den Cauchy-Hauptwert iiber das Integral einer Funktion

b c—¢ b
g’/f(x) dx = lign /f(x)dx+ /ﬂx)dx (4.57)
=0+
a a ct+e
. . 2 +OO\P(%+’-Y,) .
darstellt mit ce [a,b]. Aus der Beziehung =% [ Wdy’ = tanh (7y) folgt mit der
Resonanzabsorption fiir kleine Anregungsan;plituten
1 _ < ho . _ Popz
Qres(T) = §, - tanh <2ks ) mit §, = ”3eoer (4.58)

direkt der Realteil, wie in Gleichung 4.54, der resonanten dielektrischen Antwort.

Im Vergleich zur Messung des Verlustes ist der Realteil der dielektrischen Antwort
im Wesentlichen unabhéngig von der Anregungsleistung (Abb. 4.26) und folgt der Be-
schreibung des Modells der 2NS nach Gleichung 4.54. Auch der Realteil wird ab etwa
350 mK durch weitere Prozesse neben der resonanten Wechselwirkung beeinflusst, die
spater noch betrachtet werden.

Die Frequenz-Verschiebung fiir 6 Resonatoren der Probe (ResAl08) (Abb. 4.26 und
Abb. 4.27) zeigt ein Minimum bei E = Aiw = 2,2 - k3 T, welches durch die Digammafunk-
tion ¥ beschrieben wird. Die Abweichung der Daten vom Modell bei tiefsten Tempera-
turen kann im Kryostaten MINIFRIDGE auf die nicht optimale thermische Ankopplung
zuriickgefithrt werden. Mit zunehmender Temperatur dominiert der logarithmische An-
stieg mit der Steigung 9, /7, da nur TS mit entsprechender Besetzungszahldifferenz ei-
nen Beitrag zur dielektrischen Antwort liefern konnen. Somit bleibt zur Anpassung an
die Daten laut dem Modell nur die effektive Dichte §, der TS mit den materialabhéngi-
gen Konstanten und der Dichte P, der TS. Am Rande sei erwahnt, dass oft auch eine
andere Notation mit dem Vorfaktor C verwendet wird, hier ist §, = 7 - C (vgl. mit der
Notation fiir niedrige Anregungsfrequenzen de)., /e’ = 2C-In (%) und d¢l. /€ = - C
aus [30, 29]).

Experimentell fallt auf, dass die effektive Dichte &, ab 1 GHz bis 6 GHz von 2 - 107°
nach 3 - 107° ansteigt (Abb. 4.28). Dies konnte ein Anzeichen dafiir sein, dass die Dichte
der TS doch abhéngig von der Energieaufspaltung ist, welche aber nicht direkt von der
Messfrequenz abgeleitet werden kann. Zum logarithmischen Anstieg der Frequenz mit
der Temperatur tragen namlich die TS mit E = kgT bei, die entsprechend der Tempe-
ratur ausgewihlt werden. Auflerdem liefert die Messung der Frequenz-Verschiebung
(Abb. 4.27) eine effektive Dichte der TS §,, die um einen Faktor 2 — 3 grofler als bei der
resonanten Absorption mit §, = (1,1 + 0,1) - 107> (Abb. 4.15) ist.
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Abbildung 4.26: Temperaturabhangige Messungen der Frequenzverschiebung und des in-
trinsischen Verlustes eines Resonators der Probe (ResAl08) im Kryostaten (SILVERFRIDGE) in
Abhangigkeit von der Temperatur und farbig kodierter Anregungsleistung. Unterhalb von
350 mK folgt die dielektrische Antwort des AlO, dem Verlauf des Modells der 2NS (GI. 4.54).
Ab 350 mK wird die Frequenz stark ernidrigt und kann durch die kinetische Induktivitat
des Al beschrieben werden (Kap. 4.4.1). Der intrinsische Verlust wird analog zu Abb.4.24

beschrieben.
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Abbildung 4.27: Der Realteil der dielektri-
schen Suszeptibilitat gemessen durch die Tem-
peraturabhangige Frequenzanderung von 6 Re-
sonatoren der Probe (ResAl08) im Kryostaten
(MiNIFrRIDGE). Unterhalb von 350 mK tragen
nur resonante Prozesse der TS im AlO, bei.
Hier wurde als einziger freier Parameter des
Modells die effektive Dichte &, der TS der den
logarithmischen Anstieg zu héren Temperatu-
ren bestimmt angepasst. Das Minimum bei tie-
fen Temperaturen wird durch die selektive An-
regung der TS mit E = hf, der Resonanz f, des
Resonators bestimmt.
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Abbildung 4.28: Die effektive Dichte §, der TS in AlO, in Abhangigkeit der Anregungsfre-
quenz der Probe (ResAl08): ab 1 GHz bis 6 GHz steigt §, von 2-107 auf 3- 107> an. Der Wert
bei 1kHz stammt aus der Messung einer Kapazitat der Probe.

Andere Gruppen wie Pappas et. al. [71] haben fiir AIO, einen 20—30 % (1,2 — 1,3 fach)
grofleren und frithere Messungen von Golding et. al. [35] an SiO, einen 40 % (1,4 fach)
grofieren Faktor zwischen der effektiven Dichte §, aus der Messung des Realteils der
dielektrischen Antwort und der Messung der resonanten Absorption gefunden. Der Re-
alteil der dielektrischen Antwort wird durch alle TS je nach Temperatur mit E > Aw
und E > kz T bestimmt. Im Vergleich dazu sind an der resonanten Absorption nur TS
mit E & ho beteiligt. Anthony und Anderson machten bereits 1979 [4] einen Vorschlag
mit

P(E) = P, (1+ 0,001E%/k*) (4.59)
mit E,,./k = 100K zur Beschreibung einiger experimentellen Daten andere Gruppen.
Die Diskussion wird noch anhand der numerischen Berechnung der komplexe Suszep-
tibilitat y in Kapitel 4.5 weiter ausgefiihrt.

Ab etwa 350 mK wird die Frequenz aller Resonatoren durch eine weitere Wechsel-
wirkung stark erniedrigt (Abb. 4.26 und Abb. 4.29), analog zum Verlust durch die kine-
tische Induktivitat des supraleitenden Aluminiums (Kap. 4.4.1). Ultraschallmessungen
an Glasern von Piche und Maynard [78] zeigen, dass erst oberhalb von 1K zu den reso-
nanten Wechselwirkungen die Relaxation der TS fiir Anregungsfrequenzen im Bereich
von 30 — 150 MHz in der Schallgeschwindigkeit sichtbar wird. Je groler die Anregungs-
frequenz, umso hoher ist die Temperatur ab der die Relaxation einsetzt und die Schall-
geschwindigkeit oder hier die Frequenz erniedrigt. Fir o = 27 - 6,3 GHz tragen im
Falle der Ein-Phonon-Relaxation mit y = 0,4 eV erst TS mit der Energieaufspaltung von
E ~ 360 GHz, also ab einer Temperatur von = 17 K, zur Relaxation bei.
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4 Dielektrische Eigenschaften von ungeordnetem AlO,

4.4.1 Kinetische Induktivitat des supraleitenden Aluminium

Die Induktivitat liefert im supraleitenden Fall keinen weiteren Beitrag zum Verlust. Die
Frequenz-Verschiebung wird in der Nahe von T, durch die steigende kinetische Indukti-
vitat L, beeinflusst. Je mehr Cooper-Paare aufbrechen, desto schneller miissen sich die
verbliebenen bewegen um den gleichen Strom durch die supraleitende Schleife (Spu-
le) beizubehalten. Das Konzept der kinetischen Induktivitat [68], auch fiir diinne su-
praleitende Metall-Filme [86, 26], folgt aus dem Vergleich der kinetische Energie eines
Cooper-Paars

1 1
bin = E(zme) v? = ELkP (4.60)

mit einer dquivalenten Induktivitat, die als kinetische Induktivitiat L, eines Cooper-
Paars mit I = (2e)n,vA zu Ly = (m,l) /(2 - n.¢?A) wird. Dabei ist [ die Lange des
Supraleiters, A die Querschnittsflache, v die Geschwindigeit der Cooper-Paare und m,
die Elektronenmasse. n. (T) ist die temperaturabhiangige Dichte der Cooper-Paare.
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Abbildung 4.29: Temperaturabhangige Messungen der Frequenzverschiebung dreier Reso-
natoren der Probe (ResAl08) im Kryostaten (SILVERFRIDGE) in Abhangigkeit von der Tempe-
ratur und farbig kodierter Anregungsleistung. Unterhalb von 350 mK folgt die dielektrische
Antwort des AIO, dem Verlauf des Modells der 2NS (Gl. 4.54). Ab 350 mK wird die Fre-
quenz stark ernidrigt und kann durch die kinetische Induktivitat des Al beschrieben wer-
den (siehe auch Abb. 4.26). Die Kombination der Beschreibung des Modells der 2NS und
der kinetischen Induktivitat ist mit der angepassten effektiven Dichte &, der TS und dem
geometrischen Faktor g gezeigt.
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4.4 Realteil der dielektrischen Antwort des AlO,

Die gemessene Temperaturabhangigkeit der Frequenzverschiebung (Abb. 4.26) wird
ab ca. 350 mK durch die kinetische Induktivitat Ly beeinflusst. Fiir den Verlust Qy;; und
die Anderung der Induktivitit, welche durch die Anderung der Resonanz der Resonato-
ren gemessen wird, folgt nach [33]:

1 o, 6f 8o,
— =g— und =~ = ——= 4.61
Owp gUz Jo 2 0y (.61
Die temperaturabhéngige Frequenzverschiebung der Resonanz des Resonators wird
offenbar durch die kinetische Induktivitat mit f, = 1/ (271 Ly + L) C) beschrieben.
Die Messdaten (Abb. 4.26) lassen sich mit der temperaturabhingigen Teilchendichte
n(T) = n, (1 - (T/TC)4) der Cooper-Paare, mit der Dichte n, bei T = 0, laut dem Zwei-
Flussigkeitsmodell, dem Gorter-Casimir-Modell nach [37, 38, 98] beschreiben. Die Lon-
donsche Eindringtiefe ist somit durch

A (0)
- (£)

gegeben. Fiir die Anderung der Resonanzfrequenz der Resonatoren folgt mit Gleichung

4.62 und der effektiven Eindringtiefe Ay = A /1 + & /1, der BCS-Kohérenzlange &, =
1600 nm [16] des Al und der mittleren freien Weglange der Elektronen im Al [, & 200 nm
(bestimmt durch die Schichtdicke und Kongrofie des Al), nach Gao et. al. [26]:

1
U L7, Sy PO ) PRSI S (4.63)

1-—

A(D) = (4.62)

Sl

Der einzige freie Parameter aufler der Sprungtemperatur des Al, die auch aus anderen
Messungen bestimmt werden kann, ist das Verhaltnis der magnetischen zur kinetischen
Induktivitat, der geometrische Faktor g. In Detektoren, die auf eine grofie kinetische In-
duktivitat ausgelegt sind, nimmt g Werte bis 0,3 ein [110]. Die Induktivitat der hier
verwendeten Resonatoren ist im wesentlichen durch die geometrische, bzw. magneti-
sche Induktivitit bestimmt, deshalb ist es auch nicht uberraschend, dass der kinetische
Anteil wesentlich kleiner ist (Abb. 4.26).

Die Kombination der Beschreibung des Modells der 2NS und der kinetischen Indukti-
vitat in Abbildung 4.29 beeinflusst die Anpassung der effektiven Dichte &, der TS nicht.
Diese wurde aus dem logarithmischen Anstieg zwischen dem Minimum bei tiefen Tem-
peraturen und dem Maximum bei hohen Temperaturen angepasst. Zur kombinierten
Anpassung beider Prozesse wurde anschlieBend der Faktor g, das Verhiltnis der kineti-
schen und geometrischen Induktivitat, bestimmt.
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4 Dielektrische Eigenschaften von ungeordnetem AlO,

4.5 Erweiterte Diskussion des Tunnelmodells

In diesem Kapitel werden wichtige Details des Standard-Tunnelmodells und die Varia-
tion weitere Parameter vorgestellt, die mit dem Modell der Zwei-Niveau-Systeme aus
den beiden vorherigen Kapiteln 4.3 und 4.4 verglichen werden. Die numerische Integra-
tion liber eine Verteilung der TS wird fiir die komplexe Suszeptibilitit der resonanten
Wechselwirkungen y,.s (Gl. 4.9) fiir den Imaginér- und den Realteil durchgefiihrt:

‘max

E E
ser = / / (£ (EA) i) dAE (4.64)
E. 0

E..x E
Sl = / / (f(E.A) xies) dAE (4.65)
E . 0

‘min

Aufintegriert werden der Imaginarteil y/., aus Gleichung 4.16 und der Realteil y,., aus

Gleichung 4.14 fir kleine Anregungsleistungen S, < 1 mit den gewéhlten Integrations-
Grenzen: Ay, = 0, Apx = E Epyn = 0.1 - kgTund E_,, = 100 - kg T. Die Relaxations-

Wechselwirkungen werden in Form der Linienbreite 7, (E,T) (Kap. 4.1) der Energieauf-
spaltung E beriicksichtigt, wie in Abbildung 4.30 dargestellt.

hf/E 15 0.1 7'/ (E/h)

Abbildung 4.30: Der Imaginar- und Realteil der komplexen Suszeptibiltat bei konstanter
Temperatur mit T < E/kg, verschwindet fiir grofie Relaxationsraten.

Obwohl die Verteilungsfunktion f (E,A) fur A — 0 nicht integrabel ist, kann ab
0 aufintegriert werden, da fiir (A/E ) — 0 die resonante Suszeptibilitat ohnehin ver-
schwindet. Die untere Integrationsgrenze E,;, ist lediglich zur Beschleunigung der nu-
merischen Berechnung und so klein gewéhlt, dass sie keinen weiteren Einfluss auf das
Ergebnis hat. Eine obere Grenze, hier E,,, = 100 - k3T schneidet fir kzT > E,_,, den
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4.5 Erweiterte Diskussion des Tunnelmodells

Beitrag der TS ab, ist aber gleichbedeutend mit dem physikalischen Prozess, wenn die
Linienbreite 7, vergleichbar mit der Energieaufspaltung der TS wird h- ;' > E ~ kg T
(Abb. 4.30).

Zum Test des verwendeten numerischen Algorithmus (des Algebra-Programms maxi-
ma) und der gewahlten Integrationsgrenzen wurden die Integrale fiir die Beschreibung
des Modells der 2NS mit einer konstanten Verteilung f (E) symmetrischer TS (E= A )
mit den analytischen Funktionen des Realteils d¢’ der dielektrischen Funktion aus Glei-
chung 4.40 und dem Imaginarteil oder Verlusttangens tan (5 ) aus Gleichung 4.54 vergli-
chen (Abb. 4.31). Die numerisch berechneten Daten sind fast vollstandig deckungsgleich
mit den analytischen Funktionen, nur die obere Grenze E,,,, lasst den Realteil der nu-
merischen Berechnungen bei hohen Temperaturen abflachen. Folgende Berechnungen
mit drei verschiedenen Annahmen wurden durchgefiihrt:

(1) Die Integration tiber eine Verteilung der Tunnelsysteme laut Standard-Tunnelmodell
(Gl 4.22) mit einer konstanten Linienbreite 7, = const. = 107E/h, sodass 7, 100
mal groler als h/Ebei E = 1- kg Tist. Die Groflenordnung der Linienbreite betragt
somit 7, & 100ns fir E = h - 1 GHz. Das Ergebnis ist fiir den Imaginérteil und
den Realteil ebenfalls deckungsgleich mit dem numerisch berechneten Modell der
2NS (Abb. 4.31(1)).

(2) Bei der Integration iiber eine energie- und temperaturabhéngige Linienbreite
7' (E,T) (Kap. 4.1, Gl. 4.12), ist der Verlust bei tiefen Temperaturen etwa gleich
grof3 wie fiir das Modell der 2NS. Mit zunehmender Temperatur wird der Verlust
mit wachsender Linienbreite grofier als fiir die 2NS und fir h- 7;' > E = kT
wieder kleiner als im Modell der 2NS. Der Beitrag zum Realteil wird fir 4 - 7;' >
E =~ kg T durch die energie- und temperaturabhangige Linienbreite begrenzt (Abb.
4.31(2)).

(3) In Kapitel 4.4 wurde bereits angedeutet, dass die Dichte der TS moglicherweise
abhingig von der Energieaufspaltung der TS ist. Die numerische Losung der In-
tegration iiber eine Verteilung von TS mit einer energieabhiangigen Dichte P,
In(E+ 1) und ;' (E,T) (Abb. 4.31(3)) zeigt, dass der absolute Wert des Verlustes
kleiner wird und dhnlich wie das Ergebnis von (2) verlduft. Der Realteil hat einen
mit steigender Temperatur zunehmenden Anstieg im Vergleich zum Modell der
2NS und das Minimum bei tiefen Temperaturen wird flacher. Fir h-7;' > E~ kg T
wird die dielektrische Funktion entsprechend durch die temperatur- und energie-
abhingige Linienbreite wie in (2) begrenzt.

Fir den Vergleich der numerischen Berechnungen mit den experimentellen Daten ist
aufler der einheitenlosen Skala die Temperaturskala bei einer Anregungsfrequenz f =
2 GHz dargestellt. Im Experiment wurde der Temperaturbereich von 0,08 —0,8 K fiir An-
regungsfrequenzen von 0,6 — 6 GHz betrachtet. Anhand der Energie- und Temperatur-
abhangigkeit der kritischen Intensitat I, (E,T) « (7;7,)"" (Gl. 4.46) wurde experimentell
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Abbildung 4.31: Numerische Integration der resonanten Wechselwirkungen tiber eine Ver-
teilung von TS mit den Integrations-Grenzen: A, ;;, = 0, E,;, = 0.1-kg Tund E,,, = 100-kg T.
(a) Imaginirteil in log-log Auftragung. (b) Die Anderung des Realteils der dielektrischen Sus-
zeptibilitat (y-Offset der Kurven zur tibersichtlichen Darstellung). Die analytischen Funk-
tionen des Modells der 2NS (schwarz) sind zum Vergleich mit der numerischen Integration
des Modells (schwarz gestrichelt) als Test des numerischen Algorithmus dargestellt. (1) In-
tegration tber die Verteilung f(E,A) der TS laut STM mit einer konstanten Linienbreite
;' = 1072, (2) mit der energie- und temperaturabhéngigen Linienbreite 7,' (E,T). (3) In-
tegration iiber eine energieabhingige Dichte der TS Py (E) « log (E+ 1) mit 7,' (E,T). (c)
Temperaturabhangigkeit der Linienbreite 7, und der beiden einzelnen Relaxationszeiten t;
und 74, aufgetragen als Relaxationsraten 7! fiir eine Energieaufspaltung E=1- kg T.
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4.6 Vorbereitung von Polarisations-Echo Experimenten

bestatigt, dass die Linienbreite durch 7, (E,T) (Gl. 4.12) beschrieben werden kann. Das
Abschneiden des resonanten Prozesses bei hohen Temperaturen ist in den Experimen-
ten praktisch nicht zu beobachten, da thermisch aktivierte Prozesse die Dynamik der
TS dominieren. Im Falle der Resonatoren wird das Al bereits normalleiten bevor dieser
Prozess einsetzten kann.

Die Vermutung, dass die Dichte der TS im AlO, der Plattenkondensatoren der gemes-
senen Probe ResAl08 nicht dem Standard-Tunnelmodell entspricht, kann aber trotz des
relativ kleinen Frequenz- und Temperaturfensters der Messung von je einer Dekade
bestatigt werden. Die Tatsache, dass bei der Anpassung der effektiven Dichte der TS
anhand der gemessenen Frequenzinderung ein Anstieg von & = 2 - 107> bis 3 - 107°
von 0,6 — 6 GHz autftritt, folgt daraus, dass nur anhand von wenigen Datenpunkten die
Steigung ermittelt werden kann (Kap. 4.4). Laut dem numerischen Modell in (3) wird
der Anstieg mit steigender Temperatur, unabhingig von der Frequenz, steiler, weshalb
plausibler Weise beim Experiment in Abhangigkeit von der Anzahl der Messpunkte ver-
schiedene Steigungen gefunden werden. Aulerdem ist die effektive Dichte §, = 1-107>
aus der Messung des Verlustes (Kap. 4.3) bei tiefen Temperaturen bzw. kleinen Anre-
gungsleistungen kleiner als die gemessenen Werte anhand der Frequenzanderung pas-
send zum Ergebnis der numerischen Berechnung (3).

Bei den akustischen Messungen des Realteils durch die Schallgeschwindigkeitsande-
rung eines metallischen Glases haben wir experimentell gefunden, dass dort die Stei-
gung des logarithmischen Anstiegs der transversalen Schallgeschwindigkeit zwischen
T=0,1Kund T=0,5K um ca. 25% variiert [81]. Auch das Minimum bei tiefen Tempe-
raturen ist entsprechend der Berechnung von (3) flacher ausgepragt.

Abschlieflend kann man sagen, dass die Zustandsdichte zwar nicht anhand des Stan-
dard-Tunnelmodells beschrieben werden kann, aber moglicherweise trotzdem eine uni-
verselle Eigenschaft der Glaser ist, da auch bei weiteren Glasern ein dhnliches Verhalten
gefunden wurde.

4.6 Vorbereitung von Polarisations-Echo
Experimenten

Eine direktere Messung der Relaxationszeiten der TS im AlO, als iiber die kritische In-
tensitat des Verlustes der Resonatoren (Kap. 4.3.2), kann dhnlich wie bei der gepulsten
Kernspinresonanzspektroskopie (NMR-Spektroskopie) erfolgen [44]. Dazu wird der Re-
sonator nicht mit einer kontinuierlichen Anregung durch die Mikrowelle betrieben, son-
dern gepulst (Anhang, Abb. A.2). Seine Resonanz kann in diesem Fall wie bei der NMR-
Spektroskopie aus der Fouriertransformation (FFT) seines ,free-induction-decay” (FID)
[90] (Abb. 4.32(a)) bei den gemessenen Frequenzen bestimmt werden (Abb. 4.32(b)).
Eine Messung der transversalen Relaxtionszeit, der Dephasierung 7,, erfolgt mittels
Zweipuls-Polarisationsechos der Puls-Abfolge eines 7/2- und 7-Pulses 88, 41, 62]. Die
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Abbildung 4.32: Gepulste Messung des Resonators: (a) Der Resonator wird mit einem Mi-
krowellenpuls angeregt um seinen FID zu messen. Hier wurde die heterodyne Messung
verwendet (Kap.4.2.3). (b) Die Resonanzkurve des Resonators kann durch eine FFT des FID
bei den gemessen Frequenzen bestimmt werden.

ersten Versuche (Abb. 4.33(a)) der Polarisations-Echos zeigen noch keine Antwort der
TS im AlO,, wobei die vertikalen Linien nach dem 7-Puls andeuten, wann das Echo
der TS erwartet wird. Anschaulich folgt die Antwort der TS in der Darstellung ihrer
Pseudospins im mit wgr rotierenden Bezugssystems (siehe Abb. 4.33(b)). Der #/2-Puls
bringt die Polarisation der TS auf den Aquator der Blochkugel, wo sie mit der Rate z,*
dephasieren und nach einer bestimten Zeit (delay) mit dem 7-Puls refokussiert werden.
Ist das ,delay” kleiner als die Relaxationszeit, so folgt ein Echo der TS.

(a) (b) g, z z
s
ﬂS
) X X
= 2. /9AO°y 3 4
= z z z
Q.
£
[0
180°
| | | | | | |
300 400 500 600 700 X y o x y o x Y
time/ns 4. 5. 6.

Abbildung 4.33: Zwei-Puls-Polarisationsechos (a) Messung des Resonators der Resonanz
fres = 6,3GHz mit einem m-Puls von 40 ns und zeitlich vorangehenden x/2—Puls bei ver-
schiedenen Zeiten. (b) Beschreibung des Echos als Antwort der Verteilung von TS im AlO,,
Skizze nach [88]. 1. Die TS sind im Grundzustand. 2. Ende des ersten 7/2- Pulses. 3. FID der
TS. 4. Dephasierung der Pseudospins dargestellt durch die Verteilung in der x-y-Ebene. 5.
der zweite m-Puls bewirkt einen Vorzeichenwechsel der Phasenwinkel. 6. Die Pseudospins
sind refokusiert und erzeugen ein Echo.
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4.7 Vorbereitung auf resonante Ultraschall-Experimente

4.7 Vorbereitung auf resonante
Ultraschall-Experimente

Piezoelektrische ZnO-Schichten sind derzeit in unserer Arbeitsgruppe fiir Messungen
der Schallgeschwindigkeitsanderung oder Ultraschallabsorption in metallischen Gla-
sern in Verwendung. Sie dienen der Vorbereitung auf Kreuzexperimente mit Ultraschall,
sowohl fiir die Messungen der einzelnen TS im JJ des supraleitenden Qubit, als auch der
Verteilung von TS in den supraleitenden Resonatoren. Erste Tests zur Kombination des
Ultraschalls mit den Experimenten zeigen, dass einige Vorkehrungen zur Vermeidung
des elektrischen Ubersprechens zur Anregung des Ultraschalls auf die elektrische Mes-
sungen getroffen werden miissen. Volumenwellen-Wandler (,,bulk acoustic wave trans-
ducer”, BAW-Wandler) werden auf die Riickseite der Probe angebracht und sind nur
durch einen diinnen Metallfilm auf dem Silizium-Chip von den anderen Mikrowellen-
leitungen getrennt. Die kurze Ultraschalllaufzeit in der Probe ist auflerdem ein Nachteil
im Vergleich zu den viel langeren Laufstrecken der Oberflaichenwellen (,surface acou-
stic waves®, SAW) auf der Oberseite des Chips. Ein Vorteil der Oberflichenwellen ist so-
mit, dass das Problem des elektrischen Ubersprechens fiir die Kreuzexperimente durch
zeitaufgeloste Messungen gelost werden kann.

Abbildung 4.34: ZnO-Bruchkanten im Vergleich von schneller bis zu langsamer Aufwachs-
rate: (a) 90 W Plasmaleistung mit beheiztem Probenhalter auf 143°C (b) 40 W Plasmaleitung
mit beheizter Probenhalter. (c) 40 W Plasmaleitung mit gekiihlter Probenhalter auf 16°C.

Die Herstellung der piezoelektrischen ZnO Schichten erfolgt mit einem Niederdruck
Argon-Plasma mit einem reaktiven Anteil von 8% Sauerstoff zur Zerstaubung des ZnO-
Targets (Anhang A.4). Transparente und hochohmige Schichten sind ein erstes gutes
Zeichen dafiir, dass die Schichten tatsachlich piezoelektrisch sind. Aufnahmen der Bruch-
kanten des ZnO mittels Rasterelektronenmikroskopie (SEM) zeigen detaillierter, dass
eine langsame Aufwachsrate bei geringer Plasma-Leistung und einem gekiihlten Pro-
benhalter von Vorteil sind (Abb. 4.34). Die Facetten der ZnO-Saulen sollen moglichst
parallel und gerade sein.
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Abbildung 4.35: Oberflachenwellen Ultraschallwandler und deren Ultraschall-Echo-Folge
bei einer ausgewahlten Frequenz. Links ist die Skizze der Ultraschalllaufstrecken der ge-
messenen Ultraschall-Echos (Rechts) tiber der Laufzeit und Laufstrecke. Die Grundmode
des Wandler liegt bei ca.160 MHz.

Eine interdigitale Teststruktur zur Erzeugung von SAW (Abb. 4.35) zeigt anhand der
Ultraschall Puls-Reflektions-Messung, dass die vorbereiteten SAW-Ultraschallwandler
ebenso wie die BAW-Wandler einsatzbereit sind. Ultraschall Absorptionsmessungen
und die Anderung der Schallgeschwindigkeit von metallischen Glasern werden bereits
mit den hergestellten BAW Wandlern durchgefiithrt. Weitere Details zu den Vorberei-
tungen der Ultraschall-Messungen sind im Anhang A.4 zu finden.
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5 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurden zwei experimentelle Techniken zum Studium der Dynamik
atomarer Tunnelsysteme in ungeordneten AlO,-Schichten angewandt. Einzelne Tun-
nelsysteme konnten dabei im etwa 2 nm diinnen AlO, des Josephson-Kontaktes eines
supraleitenden Qubits charakterisiert werden. Die Zustandsdichte der Tunnelsysteme
wurde im 26 nm diinnen AlO, der Plattenkondensatoren, integriert in supraleitende
planare Hochfrequenz-Resonatoren, studiert.

Die Beschreibung einzelner mikroskopischer Tunnelsysteme anhand des Standard-
Tunnelmodells erfolgt zunédchst analog zum Modell der Zweiniveau-Systeme, wie ma-
kroskopische Qubits oder Spins im Magnetfeld. Tunnelsysteme konnen dabei sowohl
an elektrische, als auch an mechanische Felder koppeln und ihre Relaxationsprozes-
se konnen dabei durch die Wechselwirkung mit Phononen, den TS untereinander und
tiberraschenderweise auch durch Quasiteilchen des Al bestimmt werden.

Die Dynamik inkohérenter Fluktuatoren, die auf Zeitskalen von Stunden bis Millise-
kunden zwischen ihren beiden lokalisierten Zustinden wechseln, wurden mit einem
gekoppelten Detektorsystem aus einem supraleitenden Qubit und einem koharenten
TS genauer betrachtet. Der Fluktuator beeinflusst das koharente Tunnelsystem durch
eine lokale mechanische Deformation, sodass die Resonanz des Tunnelsystems entspre-
chend des lokalisierten Zustandes des Fluktuators zwischen zwei diskreten Resonanzen
wechseln kann. Aus dem Telegrafenrauschen der Resonanz des koharenten Tunnelsys-
tems, in Abhangigkeit der Zeit, kann die Energieaufspaltung des Fluktuators tiber das
Verhiltnis der beiden mittleren Aufenthaltszeiten in den lokalisierten Zustédnden be-
stimmt werden. Sehr schnelle Fluktuationsraten, bei denen mit dem Messprotokoll des
Qubits beide Resonanzen des Tunnelsystems ,parallel” gemessen werden, konnen an-
hand einer speziellen statistischen Analyse der Abfolge der einzelnen Messungen des
Qubit-Zustandes bestimmt werden.

Die Zustandsdichte von TS in AlO, wurde durch supraleitende planare Hochfrequenz-
Resonatoren mit Resonanzen von 0,6 — 6 GHz untersucht. Eine Diskussion der kom-
plexen dielektrischen Suszeptibilitat erfolgte dabei zunéchst analog zum Modell der
Zweiniveau-Systeme. Der Verlust der Resonatoren, welcher durch den Imaginarteil der
Suszeptibilitiat beschrieben wird, ist durch die grofle Feldstarke im Dielektrikum der
Plattenkondensatoren durch das AlO, dominiert. Trotz der homogenen Feldverteilung
im AlO, erscheint die Leistungsabhangigkeit der resonanten Absorption starker als das
Modell vorschlagt. Beriicksichtigt man die nichtlineare Absorption der Tunnelsyste-
me, wird klar, dass die Auswertung der Resonanzkurven anhand idealer Lorentzkurven
nicht korrekt ist. Bei jeder Frequenz der Resonanzkurve wird die Besetzungszahldiffe-
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5 Zusammenfassung und Ausblick

renz der Tunnelsysteme mit der Leistung, die dort auf den Resonator iibertragen wird,
reduziert. Tragt man nur die Anderung der Amplitude genau bei der Resonanzfrequenz
tiber der Anregungsleistung auf, folgt die erwartete Leistungsabhangigkeit des Modells
der Zweiniveau-Systeme.

Die Temperaturabhéngigkeit der kritischen Intensitat der resonanten Absorption ist
aulerdem ein Zugang zu den Relaxationsprozessen der Tunnelsysteme, da sie propotio-
nal zur Relaxationsrate und der Linienbreite der TS ist. Bei tiefen Temperaturen domi-
niert die Ein-Phonon-Relaxation. Die Linienbreite wird wiederum durch zwei Prozesse
beeinflusst: Zum einen wird sie von der Ein-Phonon-Relaxation begrenzt und zum an-
deren mit steigender Temperatur durch eine temperaturabhingige, reine Dephasierung
aufgrund der spektralen Diffusion dominiert. Direkte Messungen der Temperaturabhin-
gigkeit der Relaxationsraten einzelner TS mit dem Phasen-Qubit von J. Lisenfeld haben
dies ebenfalls bestatigt.

Eine breitbandige Bestimmung der effektiven Dichte der TS erfolgt durch die Mes-
sung der temperaturabhangigen Frequenzverschiebung der Resonatoren, die durch den
Realteil der Suszeptibilitat beschrieben wird. Die daraus bestimmte effektive Zustands-
dichte der TS wirft noch Fragen auf, da sie fiir die Messfrequenzen von 0,6 — 6 GHz von
2-107° bis 3- 10~ ansteigt und nicht konstant ist, wie das Modell vorschldgt. Auflerdem
ist sie 2 — 3 mal grofler als die effektive Dichte ermittelt aus der resonanten Absorption.
Letzteres wurde bereits bei Messungen dielektrischer Glaser beobachtet.

Numerische Berechnungen der dielektrischen Antwort erlauben den Vergleich des
Modells der Zweiniveau-Systeme mit der Verteilungsfunktion des Standard-Tunnelmo-
dells. Fiir die betrachteten resonanten Wechselwirkungen mit den Tunnelsystemen sind
beide Modelle nahezu deckungsgleich. Dies bestatigt, dass symmetrische Tunnelsyste-
me diesen Prozess dominieren. Beriicksichtigt man auflerdem die gemessene Tempera-
turabhangigkeit der Linienbreite, ergibt diese eine Begrenzung der resonanten Wech-
selwirkungen bei hohen Temperaturen. Eine weitere Variation des Modells wurde mit
einer modifizierten energieabhéngigen Dichte der TS, als Ansatzt zur Beschreibung der
experimentell bestimmten Variation der effektiven Dichte der TS gezeigt.

Abschlieflend wird deutlich, dass die ungeordneten AlO,-Schichten ebenso wie ma-
kroskopische Glaser Defekte enthalten, deren Dichte im Josephson-Kontakt etwa 1,6 -
10" pro K- cm® betrigt, welche etwas kleiner als in den Plattenkondensatoren mit
8 - 10'7 TS pro K - cm’ ist. Unklar ist bisher immer noch der Entstehungsprozess der
Tunnelsysteme, wo sie sich tatsdchlich befinden, und ob man die Stiarke der Wechsel-
wirkungen von Tunnelsystemen mit ihrer Umgebung durch verschiedene Herstellungs-
prozesse einstellen kann. In diesem Zusammenhang gibt es bereits Messungen, bei de-
nen sowohl Struktur und Stochiometrie mittels Transmissionselektronenmikroskopie,
als auch dielektrische Messungen der AlO,-Schichten durchgefiihrt werden.

Ein Ansatz zur gezielten Manipulation der bereits betrachteten Tunnelsysteme sind
Kreuzexperimente mit hochfrequentem Ultraschall, sowohl bei der Detektion einzelner
Tunnelsysteme mit dem Qubit, als auch bei der Messung der Zustandsdichte von Tun-
nelsystemen mit den Resonatoren.
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In this work, two different projects are presented to study the dynamics of atomic tun-
neling systems in disordered thin-film AlO,. Single atomic tunneling systems in 2 nm
thin-film AlO, layers of Josephson contacts in phase qubits are studied. Probing the
density of tunneling systems in 26 nm thick dielectric AlO; is realized by the integrati-
on of plate capacitors into high frequency superconducing resonators. The description
of individual microscopic tunneling systems based on the standard tunneling model is
initially analogous to the model of the two-level systems, such as macroscopic qubits or
spins in the magnetic field. Their relaxation processes are considered by the interaction
with phonons, tunneling systems and quasiparticles from the Al electrodes.

Incoherent fluctuators toggling on time scales from hours to milliseconds between
their two localized states are detected by a coupled system consisting of a phase qubit
and a coherent tunneling system. The fluctuator influences the coherent tunneling sys-
tem by a local mechanical deformation toggling the resonance of the tunneling system
between two discrete resonances corresponding to the localized state of the fluctuator.
From the telegraph noise of the resonance of the coherent tunneling system as a func-
tion of time, the energy splitting of the fluctuator can be determined by the ratio of the
two mean periods of residence in the localized states. Very fast fluctuation rates where
both resonances of the tunneling system are measured “parallel” on the time scale of
the measurement protocol of the qubit, are determined by means of a special statistical
analysis of the sequence of the individual measurements of the qubit state.

The density of tunneling systems in thin-film AlO, has been investigated by super-
conducting planar high frequency resonators with resonances of 0,6 —6 GHz, where the
complex dielectric susceptibility is initially considered analogous to the model of two-
level systems. The loss of the resonators, which is described by the imaginary part of
the susceptibility, is predominantly dominated by the AlO, due to the large field inside
the dielectric of the plate capacitors. The power dependency of the resonant absorption
appears to be stronger than the model predicts despite the homogeneous field distribu-
tion in AlO,. If the non-linear absorption of the tunneling systems is taken into account,
it is evident, that the evaluation of the resonance curves on the basis of ideal lorentzian
shaped curves is not correct. The amplitude exactly at resonance versus the excitation
power in contrast exactly follows the expected dependency.

The temperature dependence of the critical intensity of the resonant absorption also
allows access to the relaxation processes of the tunneling systems, since it is propotional
to the relaxation rate, and the dephasing rate. At low temperatures, the one-phonon
relaxation dominates. The line width of the tunneling systems is limited by the energy
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relaxation due to the one-phonon processes, and has a temperature-dependent pure
dephasing, as also confirmed by J. Lisenfeld with the temperature dependence of the
relaxation rates of individual tunneling systems, measured by the phase qubit.

A broadband determination of the effective density of the tunneling systems is made
by measuring the temperature-dependent frequency shift of the resonators, which is
described by the real part of the dielectric function. This effective density of tunneling
systems still raises questions, since it increases in the range of 0,6 — 6 GHz from 2 - 107>
to 3 - 1072, and is not constant, as suggested by the model. Furthermore, it is 2-3 times
larger than the effective density from the resonant absorption, which has already been
observed in measurements of dielectric glasses.

Numerical calculations of the dielectric response allow the comparison of the model
of the two-level systems with the distribution of tunneling systems according to the
standard-tunneling-model. For the resonant interactions with the tunneling systems
considered, both models are almost identical, confirming that this process is domina-
ted by symmetrical tunneling systems. Taking into account the measured temperature
dependence of the line width, this results in a high temperature cutoff of the resonant
process. An additional modification of the model in this context was introduced by an
energy-dependent density of the tunneling systems, motivated by the experimental fact
of an increasing effective density of TS with increasing frequency of measurement.

Finally, it becomes evident that the thin-film disordered AlO, as well as macroscopic
glasses, both contain defects, that can be identified using the tunneling model. The den-
sity of these defects inside the Josephson junction is of the order of 1,6 10" per K - cm?,
which is less than the amount of 8 - 10'” TS per K - cm® inside the plate capacitors. It
is still in progress, how the tunneling systems are formed, where they are located, and
whether the interactions of tunneling systems with each other, with phonons and with
electrons can be adjusted by different fabrication processes. In this context, there exists
already a project, in which both the structure and stoichiometry will be examined by
means of transmission electron microscopy as well as dielectric measurements of thin-
film AlO, will be performed.

One approach for the targeted manipulation of the tunneling systems, already con-
sidered, are cross-experiments with high-frequency ultrasound, both in the detection
of individual tunnel systems with the Qubit as well as in the measurement of the distri-
bution of tunneling systems with the resonators.
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A.1 Probenherstellung

Es wurden insgesamt drei verschiedene Herstellungsverfahren der dielektrischen AlO,-
Schichten betrachtet, das reaktive Sputtern, die Oxidation in O,-Atmosphére und die
Oxidation in O,-Atmosphére mit zusétzlicher Bestrahlung durch UV-Licht. In der Ar-
beit selbst wurden die reaktiv gesputterten AlO -Schichten der Probe ResAl08 sehr de-
tailliert ausgewertet, da bei den anderen Proben bisher entweder die Restleitfahigkeit
des AlO, zu hoch war und somit der Verlust von diesem Effekt dominiert wird, bzw. kei-
ne Messzeit in den Kryostaten mit der entsprechenden HF-Messtechnik zur Verfiigung
stand. Die Liste der hergestellten Proben in der folgenden Tabelle dient der Zuordnung
der Chip-Bezeichnungen und den Herstellungsparametern. In Abbildung A.6 und A.7
sind auch Messergebnisse der verschiedenen AlO, -Schichten gezeigt.

Chip H Al (Anlage) ‘ AlO, (Anlage) ‘ daio,» AlO; Eigenschaft
ResAl06 || Sputtern (PLasmal) | Sputtern (PLAasMAl) 26 nm, leitfahig
ResAl08 || Sputtern (PLasmal) | Sputtern (PLAasMAl) 26 nm, dielektrisch
ResAl12 || Thermisch (Prassys) | O,-Oxidiert (PLASSYS) | 26 nm, leitfahig
ResAl15 || Thermisch (PLAssYS) | Sputtern (SAPHIR) 60 nm, leitf./diel.
ResAl, || Thermisch (Prassys) | UV-Oxidiert (PLassys) | 26 nm, dielektrisch

Herstellungsparameter: Im Folgenden wird die physikalische Gasphasenabscheidung
der Al und AlO,-Schichten in den verwendetetn Vakuumapparaturen vorgestellt.
Der Enddruck der Anlagen ist zwischen 8—30-10~® mbar, bei den Prozessen ist der
Aufdampfdruck (ggf. mit Gasfluss) angegeben. Das Gemischte Gas (Ar/O,) fiir die
reaktiven Sputterprozesse ist im Verhaltnis 9:1. Vor dem Schichtwachstum wur-
de das Substrat aus Silizium mit N-Methylaminobuttersaure (NMP), Isopropanol
und Wasser gereinigt und bei 120° getrocknet.
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PLAasMAT: Sputterdeposition von Al und AlO,. Vor der Deposition des Al wir die Ober-
flache mit einem Ar-Plasma gereinigt. Ein Nachteil in dieser Anlage war, dass so-
wohl Schichten mit Al, AlO, und Niob hergestellt wurden. Dies war vermutlich
die Ursache dafiir, dass zwei identisch hergestellte Proben, ResAl06 und ResAl08,
unterschiedliche Eigenschaften der AlO -Schichten aufwiesen.

Zeit in min / Leistung in W / Gasfluss in sccm / Aufdampfdruck in mbar H Rate nm/s

Prasmal | Ar-Plasma Vor-Sputter Rate
Al (L1) 2/20/19/3 — 4 - 1072 2/300/19(Ar)/1,3 - 1073 0,63
AlOx (L2) || 16/100/17/2,5 — 4 - 107 | 5/299/33,5(Ar)10(Ar/O0,)/4 - 1072 0,43
Al (L2) 2/300/19(Ar)/1,3 - 1073 0,52
Al (L3) 16/100/17/2,5 — 4 - 1072 | 5/300/19(Ar)/1,3 - 1073 0,52

SAPHIR: Sputterdeposition von Al und AlO,. In dieser Anlage werden nur Al und AlO, -
Schichten hergestellt, aber es gab keine Reinigung mittels Ar-Plasma.

Zeit in min / Leistung in W / Gasfluss in sccm / Aufdampfdruck in mbar H Rate nm/s

SAPHIR Vor-Sputter Rate
AlOx (L2) || 2/100/42,5(Ar)10(Ar/0,)/8,6 - 1073 0,14
Al (L2) 2/100/42,5(Ar)/8,6 - 1073 0,08

PrLAssys: Thermisches Verdampfen von Al mittels Elektronenstrahl. Dabei wird die
AlO,-Schicht aus einer 5-fachen Oxidierung je einer 1 nm dicken Al-Schicht, ent-
sprechend der aktuelleren Herstellungsverfahren von Josephson Kontakten, her-
gestellt. Fiir JJs ist nur ein Schritt der Oxidation nétig, da ein Tunnelstrom durch
die sehr diinne Barriere erwiinscht ist. Die Oxidation der aufgedampften Al Schich-
ten kann zum einen durch eine reine Sauerstoffatmosphire in der Anlage oder
mit zusatzlicher Bestrahlung durch UV-Licht realisiert werden. Das aufeinander
folgende Verdampfen von 1nm Al und der anschlieBenden Oxidation ist nétig,
da bei beiden Oxidationsverfahren nur eine endliche Zahl von Atomlagen des Al
,durchoxidiert” werden. Fir die dielektrischen Messungen miissen dickere Schich-
ten als 1 — 2nm hergestellt werden, da die Verluste im Dielektrikum sonst von
der Leitfahigkeit dominiert werden.

Zeit in min / Leistung in W / Gasfluss in sccm / Aufdampfdruck in mbar H Rate nm/s

PrAssys Ar-Plasma Elektronenstrahl-Verdampfen Rate
Al (L1) 10,5/6/4/1,1 - 107 | 2,8 - 10" mbar 0,2
1nm Al (L2) || 10,5/6/4/1,1-107° | 2,8 - 10~®*mbar 0,2
AlOx (L2) 13 min bei 0,0147 mbar O,(+UV-Licht)

Al (L3) 10,5/6/4/1,1 - 107 | 42 min bei 2,8 - 10~® mbar 0,2
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Lithografie: Die optische Litografie erfolgt mit einer Optischen Maske durch die der
Fotolack AZ5214E, der sowohl positiv als auch invertiert (Backen und Flutbelich-
ten) mit dem Entwickler MIF 726 verwendet wird, belichtet wird. Der Lack wird
fur die jeweilige Lage (L1,L2,1.3,Zn0O) mit 8,3 Hz fiir 5s und bei voller Rotation
mit 100 Hz fiir 60s aufgeschleudert. Die Beschleunigung betrdgt dabei 125Hz/s.
Fir ZnO-Schicht betrdgt die volle Rotation nur 75Hz. Das Al der ersten Lage
(L1) wird durch physikalisches und chemisches Plasmaatzen (,Inductively Coup-
led Plasma®, ICP) strukturiert. Das Atzen erfolgt Schrittweise (15 + 15+ 10 + 55)
mit einer Plasmaleistung 100 W und einer ICP Leistung 100 W mit 2 sccm Cl,und
20 sccm Ar Gasgemisch. Die weiteren Lagen (L2,L3,Zn0O) werden durch Abheben
des Lackes in Aceton fiir 20 min im Ultraschallbad strukturiert.

Schicht H Intensitat ‘ Zeit ‘ Backen/Flutbelichtung ‘ Entwickeln
(Ll) 5mW/em? 5s 50s
(L2,L3,Zn0O) || 5mW/em? 3,5s | 50 s bei 120°C/50 s 50s

Schichtdicke: die Dicke der hergestellten AlO,-Schichten in der Anlage PLasmal wur-
de grob kalibriert durch die Messung einer Schichtdicke der Probe ResAl06 und
ResAl08 (Abb.A.1).In den anderen Anlagen wurde ein bereits kalibrierter Schwing-
quartz zur Bestimmung der Schichtdicke verwendet.

Abbildung A.1: Bestimmung der Schichtdicke AlO, der Probe (ResAl08) durch einen (a)
Schnitt mit ,Focused lon Beam® (FIB) und (b) Rasterelektronenmikroskopie (SEM) der
Schnittkante. (Messung: Patrice Brenner, ,Nanostructure Service Laboratory® (NSL) des
»Center for Functional Nanostructures® (CFN) des KIT)
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A.2 Hochfrequenz-Messtechnik

Tabelle A.1: Liste der HF-Bauteile und und Messgeréate der verschiedenen experimentellen
Messaufbauten: (s) SILVERFRIDGE (mi) MINIFRIDGE (ma) MAMMUTFRIDGE.

\ Hersteller \ Typ \ Eigenschaft
VNAmma) Agilent E5071B 300 kHz — 8,5 GHz
VNA®™) Agilent E5071C 300kHz — 8,5 GHz
HF-Generator™ R&S SMG845.4002.52 0,3 —2GHz
Diampfungsglieder®mm Radiall R411.803.119 3/10/20 dB
HEMT® Ukrainian LNA060707 | +28dB Verstirkung
HEMT®mima) LowNoiseFactory | LNF-LNC1_12A | 440 dB Verstarkung
Isolator® Pasternack PE8301
High Pass" Mini-Circuits VHF-3100+
DC-Block" Mini-Circuits BLK-18+
Verstirker™ Mni-Circuits ZVA213 +26 dB Verstarkung
Verstirker™-m9 Mini-Circuits ZJL-6G+ +15dB Verstarkung
IQ-Mischer™ Miteq IR0502LC1Q-R 0,5 — 2GHz
Oszilloskop™ Tektronix TDS2024c 200 MHz
(a) Silverfridge DID| o [AllA (b) Mammutfridge
300 K resona’for t AllA DIlD
D measuremts C C C C
A
C @ ¢
@ 300 K resonator
<I_% measuremts
D)
e = P S - ~ SN, oo
El
e, g I
=
gz oo G
e s PrORr - NN I T S

Abbildung A.2: (a) ,TIME-Domain® Experimenteller Aufbau zur zeitaufgelésten Messung
der ,Kerb-Resonatoren® im Kryostaten SiLverrRrIDGE. (b) HF-Kabel im MAMMUTFRIDGE.
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Abbildung A.4: Deckel der Oberseite der Probenbox aus Aluminium zur Messung der

Resonatoren.
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A.3 Weitere Messungen verschiedener Resonatoren
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Abbildung A.6: Leistungsabhangige Messungen zweier unterschiedlich hergestellter Reso-
natoren. Links: Messung zweier Resonatoren der Probe (ResAl06) bei 13 mK im Kryostaten
SILVERFRIDGE. Der Verlust ist so grof3, wie er bei der Probe (ResAl08) erst bei kleinen An-
regungen auftritt. Rechts: Messung zweier Resonatoren der Probe (ResAl15) bei 55 mK im
Kryostaten MINIFRIDGE. Das AlO,, dieser Probe, mit einer Schichtdiche von etwa 60 nm, hat
noch eine Restleitfahigkeit. Diese ist eine mogliche Erklarung fiir die Zunahme der Asym-
metrie der Resonanzkurve mit zunehmender Anregungsleistung.
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Abbildung A.7: Leistungs- und Temperaturabhangige Messung der Probe (ResAl ) im Kry-
ostaten MAMMUTFRIDGE.
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A.4 Ultraschall und piezoelektrisches ZnO

ZnO Ablagerung

Abbildung A.8: Aufbau der Magnetron-Sputteranlage zur Zerstaubung von ZnO.

Peérmanentmagnet ,/STluﬁer
Kithlwasser U Probenhalter;

Magnetron-
| Kathode ZnO-Target =

Ar /O,
Gas '

Abbildung A.9: Prinzipskizze der
Magnetron-Sputter-Anlage:  ZnO  Target
mit einem Durchmesser von 50,8mm und
variabler Probe-Targetabstand von 2 — 5cm,
optimale Plasmaleistung bei 40 W, Enddruck
der Vakuumkammer von 6 - 1077 mbar, der
Arbeitsdruck mit einem Gasfluss von 5/48 (in
Einheiten des Feindosierventils) des Ar/O,-
Gemisches (80%/20%) betragt 4 - 107> mbar
(Baratron). Der Probenhalter ist kontrolliert
beheizbar auf 20—143 °C oder kiihlbar auf 16 °C
wihrend des Prozesses. Der Edelstahlring
mit drei Offnungen hat einen Durchmesser
von 10 cm. Die ZnO Depositionsrate liegt bei
0,37 mmjn,

Zinkoxid (ZnO) bildet unter bestimmten Bedingungen eine doppelt hexagonale Struk-
tur, speziell die piezoelektrische Wurzit Struktur aus [104, 42]. Durch die mechanische
Deformation einer polykristallinen ZnO-Schicht, deren c-Achse bevorzugt senkrecht
zur Substratoberfldche ausgerichtet ist, entsteht durch den Piezoeffekt eine makrosko-
pische elektrische Polarisation, das heifit eine Potentialdifferenz zwischen den Oberfla-
chen. Eine wichtige Eigenschaft des Piezoeffektes ist, dass er auch invers durch Anle-
gen eines Potentials wiederum zur mechanischen Verformung des ZnO fiihrt und die
Ultraschallwandler gleichermaflen als Empfanger und Erzeuger verwendet werden kon-
nen. Zur Erzeugung von Ultraschallwellen sind auch piezoelektrische Quarz-Kristalle
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im Frequenzbereich von 10 — 200 MHz [46] kommerziell verfiigbar. Die diinnen ZnO-
Filme ermdglichen jedoch hohere Frequenzen bis zu ~ 4 GHz [109] um Ultraschall in
nicht piezoelektrische Substrate einzukoppeln. Volumenwellen werden durch eine ZnO
Schicht als Plattenkondensator und Oberflichenwellen mit interdigitalen Fingerkapazi-
taten und einem piezoelektrischen ZnO-Film darauf realisiert [6, 24, 105].

Der Aufbau zur Abscheidung der ZnO-Schichten (Abb. A.8, A.9) ist recht kompakt:
Er besteht aus einer Magnetron-Kathode mit ZnO-Target gegeniiber des Probenhalters
in einer evakuierten Kammer. Der Abstand zwischen Probenhalter und Magnetron-
Kathode ist variabel einstellbar von 2 bis 5cm durch den verstellbaren Probenhalter
oder durch die Position der Magnetron-Kathode. In Abhéngigkeit von der geometri-
schen Anordnung in der Anlage dndern sich auch die Eigenschaften des Plasma. Der
Metallring mit Lochern, die jeweils mit dem Shutter verdeckt werden konnen, wirkt sich
als Streulinse auf die Ionen im Plasma aus. Es ist also optimal, die Magnetron-Kathode
so dicht wie moglich an diese Offnung heran zu schieben. Der Rezipient erreicht ei-
nen Enddruck von ~ 6 - 107" mbar. Uber ein Feindosierventil wird das Gasgemisch zu-
gefiithrt und auf einen konkreten Gasfluss' eingestellt. Der Pumpquerschnitt wird mit
dem Plattenventil zur Turbomolekularpumpe so reduziert, dass mit Hilfe einer Fein-
druckmessrohre ein Kammerdruck von 4 - 107> mbar herrscht. Beim Ziinden des Plasma
verdeckt der Shutter das ZnO-Target und wird erst nach 5-10 min geé6ffnet, um fir das
Schichtwachstum auf dem Substrat von Anfang an moéglichst konstante Aufwachsbe-
dingungen zu erhalten. Eine Strukturierung der Filme ist mittels optischer Lithografie
und dem ,lift-off“-Prozess moglich (Abb. A.10).

Abbildung A.10: ZnO-Bruchkanten strukturierter ZnO Filme mit der ,lift-off“-Technik. (a)
Die Fotolackdicke betragt 2,5um, sodass auch ZnO-Filme im Bereich von 1 — 2 pm ohne
Probleme hergestellt werden konnen. (b) Hier ist deutlich zu sehen, dass die Ausrichtung der
saulenartigen Wurzitstruktur des ZnO stark von der Oberflachenbeschaffenheit abhangig
ist. Die Stufe des Fotolacks ist ein extremes Beispiel, da z.B. die Oberflachenrauheit der
verschiedenen Substraten wesentlich geringer ist. (c) Abgehobene ZnO-Schicht.

Proben fiir Volumenwellen miissen zur Vermeidung von Ultraschall-Streuung zwei
planparallele Oberflachen besitzen. Der Durchmesser d der aktiven Flache A des Wand-
lers sollte viel grofier als die Wellenldnge A = (v,/f) im Material sein zur Vermeidung

!Gasfluss in Einheiten des Feindosierventils.
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von Beugungs-Effekten des Schalls. Das piezoelektrische ZnO wird fiir Volumenwel-
len als Platten-Kondensator (BAW-Wandler) oder der mit ZnO bedeckten interdigitalen
Struktur fiir SAW-Wandler kontaktiert. Die elektrische Impedanz der Wandler ist durch

U 1
Zel(f) =

T~ i27fC, A

gegeben. Die akustische Impedanz Z = pv ist ein Maf} zur Berechnung der Reflexions-
Koeflizienten des Schalls an Grenzflachen

(Zs — Zw)

r= —(Zs 70 (A.2)

mit der Dichte p und Schallgeschwindigkeit v im jeweiligen Medium. Aufler der Im-
pedanz spielt noch die Effizienz der Umwandlung des elektrischen in ein akustisches
Signal eine Rolle.

Die akustischen Eigenschaften der BAW-Wandler sind durch die Resonanzfrequenz
fes mit der Schichtdicke dp = 1 — 4 pm und Schallgeschwindigkeit v, = 6400 m/s [87]
im Piezoelektrikum gegeben: f.., = w/Amitd, = 2n+ 1) - (A/4) (n = 0,1,2,3, ...
unterschiedliche Terminierung des Wandlers) d, = n- (1/2) (n = 1,2,3, ... gleichartige
Terminierung des Wandlers). Die Terminierung ist nicht allein durch die akustische
Impedanz bestimmt, auch die Massenbeladung zur Kontaktierung des Wandlers spielt
eine Rolle (siehe auch Schwing-Quarz zur Bestimmung von Schichtdicken).

SAW-Wandler sind durch eine Interdigitalstruktur aus Metall mit dem ZnO als pie-
zoelektrische Schicht darauf auf nicht piezoelektrischem Material hergestellt. Die Fre-
quenzantwort des Wandlers ist durch die Anzahl der Fingerpaare N,, Anregungsfre-
quenz f, der Verzogerung D der Interdigitalstruktur in Einheiten der Wellenladnge, der
Resonanz f;, bestimmt durch die Periodizitat a der Fingerstruktur und der Kapazitat C,
pro Einheitsldnge eines Fingerpaars beschrieben [108, 43]. Die maximale piezoelektri-
sche Einkopplung und Anregung der verschiedenen Oberflachen-Moden ist Abhéngig
vom Verhaltnis der piezoelektrischen Schichtdicke h;,, normiert auf die Wellenlange
A, die durch die Interdigital-Struktur (IDT) definiert ist [54, 105] (IDT mit ZnO auf Si
<100>). Die Impedanzanpassung fiir eine bestimmte Frequenz ist vor allem durch die
Kapazitiat des Wandlers, das heif}t den Uberlapp der Fingerstruktur bestimmt. Solche
Wandler konnen auch fiir sehr hohe Frequenzen > 20 GHz [56] verwendet werden, die
dann allerdings nicht mehr elektrisch sondern optisch detektiert werden konnen. Die
Impedanzanpassung kann sowohl iiber die Geometrie des Wandlers als auch mit einer
externen variablen Beschaltung realisiert werden [7].
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A.4 Ultraschall und piezoelektrisches ZnO

Ultraschall Messungen

_m Trig N Trig

Pulsgenerator| Pulsgenerator|

@p-wave @p-wave

Scope

./.
./.

Sample

Transmission

Reflexion

Abbildung A.11: Ultraschall Experiment Reflexions Messungen und Transmissions-
Messung fiir Volumenwellenwandler (BAW) und Oberflachenwellenwandler (SAW).

Steht nur ein Ultraschallwandler zur Verfiigung, wird der elektrische Aufbau zur Refle-
xions-Messung, bei zwei Wandlern der Aufbau zur Transmissions-Messung verwendet
(Abb. A.11). Mit der Ultraschall Puls-Echo-Methode wird ein kurzer HF-Puls von z.B.
100 ns mit einem Pulsgenerator und einem schnellen Schalter erzeugt (Abb. A.11). Ein
zweiter Schalter leitet den HF-Puls zum Wandler und die Ultraschallantwort spater wei-
ter zur Detektion. Der Ultraschallpuls lauft im Substrat mehrmals hin und her durch die
Reflexion an den Grenzflachen. Ein Teil des Ultraschalls wird im Transducer wieder in
ein elektrisches Signal gewandelt, dieses wird verstarkt und Phasensensitiv mit einem
1&Q-Mischer (Demodulator) gemessen. Die Messaufbauten werden derzeit fiir Ultra-
schallexperimente an metallischen Glasern verwendet.

Schallgeschwindigkeitsanderungen Um hochprizise kleine Anderungen der
Schallgeschwindigkeit zu messen, kann einer der beiden Detektor-Ausgénge auf eine
Amplitude von Uy = 0V geregelt werden durch Variation der Anregungsfrequenz. Da-
mit wird die Phase des Signals auf ¢ = 0 geregelt, da die Amplitude vollstindig am
U; Detektor-Ausgang anliegt. Aus der Anderung der Frequenz kann die Anderung der
Schallgeschwindigkeit df/f, « dv/v, bestimmt werden und zwar mit der Genauigkeit
der Wellenlange A des Signals in der Probe. Hier wird angenommen dass die Ultraschall-
Laufstrecke d konstant ist und somit d = nA ein Vielfaches der Wellenldnge mit ganz-
zahligem n ist.
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Die Laufstreckendampfung Die Dampfung ist iiber das Verhaltnis der Leistungen
P=U Z/Zel und Z,; = 50 Q definiert und wird mit der gemessenen Amplitude U (x) =
Upe™ in Abhéngigkeit der Laufstrecke x zu: gy, = =20 - plog, (e) in 4/m. Der Damp-
fungsfaktor y kann aus der exponentiellen Anpassung an die Amplitude U (x) in Ab-
hangigkeit der zuriickgelegten Strecke x im Material bestimmt werden. Die Umrech-
nung der gemessenen Amplitude in die inverse Giite, den ,Verlust” des Systems ist

durch
U2
Q—lzz_“:ﬂln 0 (A3)
w WXy U (xl)

gegeben, mit dem Damfungsfaktor « iiber der Zeit, wobei y = a/vist und U (x,) die
Amplitude nach einer Laufstrecke x;. Falls keine absolute Amplitude bestimmt werden
kann, ist es moglich mit einer beliebigen Referenzamplitude U, die relative Anderung
des Verlustes darzustellen.

A.5 Skripte und Software

Software \ Projekt/Anwendung \ Projekt Autoren

Tanner Ledit | Design der optischen Masken

Klayout Design der optischen Masken

sonnet [85] | elektromagnetische Simulation

matlab »qrex 1.9° J. Lisenfeld,
Qubit-Messungen und Auswertung A. Bilmes

octave [28] »qsaskia®, Auswertung Qubit-Messungen S. Meifiner
(Erweiterung ,qrex 1.9%)

python ,Measure_resonant_circuits® M. Weides
Resonator-Messungen und Auswertung Gruppe Ustinov

Qt/C++ »Messrechner®, Resonator-Messungen Gruppe Weif3

bash Skripte: Aufruf verschiedener Programme

gnuplot Grafische Darstellung der Daten

inkscape Vektorgrafik

gimp Bildbearbeitung

maxima Algebra und numerische Berechnungen

KIEX Zur Verwendung des Textsatzsystems TEX

git Versionsverwaltung, der Software-

entwicklung und sonstiger Ausarbeitungen
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