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ZUSAMMENFASSUNG
TEILCHENNACHWEIS MIT SUPRALEITENDEN TUNNELDIODEN

Supraleitende Tunneldioden haben eine hohe potentielle Energieauflosung auf-
grund der Tatsache, daB in einem Supraleiter die niedrigsten angeregten elek-
tronischen Zustdnde nur durch eine Energieliicke in der Groflenordnung von
I meV vom Grundzustand getrennt sind, im Gegensatz zu den Halbleitern, bei
denen diese Energie einige eV betrdgt, und aus denen die derzeit hochstauflo-

senden Teilchendetektoren gefertigt werden.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden erstmals am Institut fiir Experi-
mentelle Kernphysik der Universitat Karlsruhe (TH) und Institut fiir Kernphy-
sik I des Kernforschungszentrums Karlsruhe supraleitende Tunneldioden her-
gestellt und auf ihre Eignung als Teilchendetektoren untersucht. Die erfor-
derlichen Anlagen fiir die Herstellung supraleitender Tunneldioden und die
experimentellen Einrichtungen fir die Durchfiihrung von Experimenten mit

ihnen wurden errichtet.

Es werden Experimente vorgestellt, in denen verschiedenartige Teilchenstrah-
lungen mit den hergestellten Tunneldioden erfolgreich detektiert werden
konnten. Zunichst gelang es, die Lichtpulse eines Lasers nachzuweisen. In
Experimenten mit Alphastrahlung einer Energie von 4,6 MeV wurden die Al-
phateilchen mit einer Energieauflosung von 1,1 % detektiert, und in gezielten
Bestrahlungsexperimenten wurde gezeigt, daB die infolge der Energiedeposition
eines Alphateilchens im Substrat entstehenden Phononen mit supraleitenden
Tunneldioden an der Oberfldche nachgewiesen werden konnen. Dabei wurde
auch demonstriert, daB sich die Signale in einer Anstiegszeit/Pulshohen-
Matrix nach ihrem Entstehungsort (Tunneldiode, Zuleitungen, Substrat) unter-
scheiden lassen. SchlieBlich wurde Rontgenstrahlung einer Energie von 6 keV
in einer Testanordnung, die fiir die Auslese eines groBeren Absorbervolumens
den sogenannten Trappingeffekt benutzt, mit einer Energieauflosung von 8 %

gemessen.

Die erzielten Resultate sind, wenn man die Qualitat der hierzu verwendeten
Tunneldioden und die zur Verfiigung stehenden experimentellen Einrichtungen
beriicksichtigt, noch verbesserungsfihig. Es werden die Anforderungen an die
Tunneldioden und an die Experimentiereinrichtungen dargestellt, die erfor-
derlich sind, um diesen Detektortyp zu seinem Optimum weiterzuentwickeln.
Die ersten Schritte hierzu wurden durch die Entwicklung eines photolitho-
graphischen Lift-Off-Verfahrens zur Mikrostrukturierung, die Anfertigung ei-
ner Substratschleuse am Aufdampfstand fiir den schnelleren Substratwechsel

und den Aufbau eines Kryostaten, der eine tiefere Arbeitstemperatur in ei-



ner kiirzeren Zeit erreicht, gemacht. Weitere Wege zur Verbesserung der Tun-

neldiodendetektoren werden aufgezeigt.



ABSTRACT

PARTICLE DETECTION WITH SUPERCONDUCTING TUNNEL
JUNCTIONS

Superconducting tunnel junctions have a potentially high energy resolution
power arising from the fact that in a superconductor the lowest excited
electron states are separated from the ground state by an energy gap in the
order of 1 meV only, in contrast to semiconductors, where this energy gap
amounts to several eV, and of which the particle detectors with the highest

resolution are made at present.

At the Institute of Experimental Nuclear Physics of the University of Karls-
ruhe (TH) and at the Institute for Nuclear Physics of the Kernforschungszen-
trum Karlsruhe we started to produce superconducting tunnel junctions and
to investigate them for their suitability as particle detectors. The required
facilities for the production of tunnel junctions and the experimental equip-

ments to carry out experiments with them were erected.

Experiments are presented in which radiations of different kinds of particles
could successfully be measured with the tunnel junctions produced. At first
we succeeded in detectioning light pulses of a laser. In experiments with
alpha-particles of an energy of 4,6 MeV the alpha-particles were detected
with an energy resolution of 1,1%, and it was shown in specific experiments
that the phonons originating from the deposition of energy by an alpha-
particle in the substrate can be detected with superconducting tunnel junc-
tions at the surface. On that occasion it turned out that the signals could be
separated with respect to their point of origin (tunnel junction, contact leads,
substrate). Finally X-rays with an energy of 6 keV were detected with an
energy resolution of 8% in a test arrangement that makes use of the so-

called trapping effect to read out a larger absorber volume.

If the quality of the produced tunnel junctions and the experimental equip-
ment being at disposal is taken into account the results being achieved can
still be improved. The requirements for the tunnel junctions and for the ex-
perimental equipment that are necessary to develop this kind of detector to
its optimum are described. The first steps are done by the development of a
photolithographic microstructuring lift-off process, the manufacturing of a
substrate sluice for the evaporation chamber to enable a faster exchange of
substrates and the erection of a cryostat that can reach a lower temperature
in a shorter time. Further steps to improve the superconducting tunnel junc-

tion detectors are presented.
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1. EINLEITUNG

In allen Gebieten der Experimentalphysik lassen sich Beispiele dafiir finden,
dal immer dann eine wesentliche Aufwartsentwicklung erfolgte, wenn neue,
empfindlichere Nachweismethoden zur Verfiigung standen. So héangt der Fort-
schritt der Kern- und Teilchenphysik neben dem Bau von immer leistungsfa-
higeren Beschleunigeranlagen entscheidend von der Weiterentwicklung der De-
tektoren ab, die zum Nachweis der beobachteten Prozesse eingesetzt werden.

Ein idealer Detektor sollte folgende Forderungen erfiillen:

- hohe Energieauflosung und geringe Nachweisschwelle

- hohe Zeitauflosung und kurze Totzeit

- gute Ortsauflosung

- hohe Sensitivitdt und Nachweiswahrscheinlichkeit

- lineare Abhingigkeit der Pulshohe von der deponierten Energie

- geringer elektronischer und digitaler Aufwand zur Auf- und Nachbereitung
der Signale

- passende Formgebbarkeit, leicht beherrschbarer Fertigungsproze3, zweck-
méBige Betriebsbedingungen (Temperatur, Druck, etc.), geringe Kosten

Ein Grofiteil des Wissens iiber die Struktur der Kerne und Teilchen ist auf
die Analyse gemessener Energieverteilungen zuriickzufiihren. Wegen des fort-
bestehenden Bedarfs an praziseren Daten werden groBe Anstrengungen zur
Entwicklung von Detektoren unternommen, die in der Lage sind, die Energie
von Teilchen oder Quanten noch exakter als bisher moglich zu messen. Em-
pfindlichere Nachweismethoden mit neuen hochauflésenden Detektoren konnen
die Aussagekraft der Experimente entscheidend erhohen. Dies soll anhand

einiger Beispiele erldautert werden.

In der Rontgenastronomie untersucht man mit satellitengestiitzten Rontgende-
tektoren die heien Plasmen von Sternatmosphidren und von Akkretionsschei-
ben um massive Objekte wie Neutronensterne und auch die ultraheilen Plas-
men der Quasare [HEN83]. Die Rontgenemissionslinien geben Auskunft iiber
die physikalische Natur dieser Phianomene und die dabei beteiligten Elemente
[GAR881. Bei den hohen Plasmatemperaturen sind die Elemente mit niedriger
Ordnungszahl meist schon vollig ionisiert, und ein kontinuierliches Spektrum
dominiert iiber die Linienemissionen. Ein wichtiger Linienkomplex des Eisen
zwischen 6 und 7 keV bleibt aber dominant. Die Messungen im unteren keV-
Bereich werden jedoch durch Emissionen von Plasmen tieferer Temperatur und
vom Plasma des Rontgensatelliten selbst stark gestort, und es ist eine bes-
sere Energieauflosung als 15 eV erforderlich, um die Linien zu trennen
[GAR88]. Der derzeit noch am haufigsten fiir die hochauflésende Energie-
bestimmung verwendete Detektortyp, der mit Fliissigstickstoff gekiihite Sili-



zium-Halbleiterdetektor, erreicht eine Energieaufldsung von etwa 150 eV fiir
6 keV Rontgenstrahlung [ZEH88].

GrofBle Bedeutung fiir die Teilchen- und Astrophysik hat die Bestimmung der
Ruhemassen der Neutrinos. Bis heute ist nicht bekannt, ob Neutrinos iiber ei-
ne nicht verschwindende Ruhemasse verfiigen. Massebehaftete Neutrinos wiir-
den mit ihrer Dichte von ca. 220 cm~3, die aus der 2,7 K Mikrowellenhinter-
grundstrahlung berechnet werden kann [KUNB861, ab einer kritischen mittleren
Neutrinomasse von ungefdahr 18 eV/c? die gegenwirtige Expansion des Univer-
sums zur Umkehrung bringen und somit aus dem offenen ein geschlossenes
Universum machen [KUN86]. Massebehaftete Neutrinos konnten auch verant-
wortlich fiir die sogenannte unsichtbare Materie im Weltall [SMI901 sein, die
sich nur durch ihre Gravitationskraft bemerkbar macht und experimentell nur
indirekt durch die Abweichung der Galaxienbewegungen von den Keplerschen
Gesetzen gefunden wurde. AuBerdem hat die Kldrung der Frage einer mogli-
chen Neutrinomasse auch Bedeutung fiir die Losung des Solarneutrinoritsels
(siehe unten), die Moglichkeit von Neutrinooszillationen und eines neutrinolo-

sen doppelten B-Zerfalles.

Weltweit versuchen daher heute viele Gruppen, die untere MeBgrenze fiir die
Neutrinoruhemasse experimentell zu verbessern. Eine der dabei angewandten
Techniken stellt die prazise Vermessung des B-Spektrums von Tritium bei der

Endenergie von 18,6 keV dar,

H > He" +e” +v, , T, =123a
wo sich die endliche Ruhemasse, fiir die bei Elektronneutrinos heute all-
gemein eine obere Grenze von 20 eV/c? akzeptiert wird, durch eine Abwei-
chung der Spektrumsform bemerkbar machen muB. Bei diesen Experimenten
ist es somit erforderlich, die Energie von 18,6 keV Elektronen auf wenige eV
genau zu messen. Ein Problem stellt bei vielen dieser Experimente die nicht
hinreichend genau bekannte Endzustandswechselwirkung mit dem Substrat dar,
weshalb vorgeschlagen wurde, das Tritium in einen geeigneten hochaufldosen-
den Detektor zu implantieren, um unabhingig von den auf diesem Niveau
Bedeutung bekommenden atomaren und molekularen Effekten zu werden. Der
letzte Teil des Spektrums enthidlt aber nur einen sehr kleinen Teil der Zer-
fallseignisse, zum Beispiel einen Anteil von 10" in den letzten 10 eV. Es
scheint daher fraglich [FIO871, ob die erforderliche hohe Quellstdrke und die

daraus resultierenden Pile-Up-Probleme eine kalorimetrische Messung zulassen.

Das Studium der Neutrinos, die von der Sonne emittiert werden, ist ebenfalls
von groBer wissenschaftlicher Bedeutung. Ein Experiment, das den FluB3 der
Neutrinos vom Zentrum der Sonne mittels eines ° Cl-Detektors miBt, hat nur



ein Drittel des Neutrinoflusses gefunden, den man auf der Basis der besten
theoretischen Sonnenmodelle erwartet [KUIN86, BOO87al. Dieser Unterschied
fiihrt auf das Sonnenneutrinoridtsel: Wo sind die fehlenden Neutrinos? Diese
Frage kann nur durch neue Experimente gelost werden. Der Nachweis der
Neutrinos kann durch Neutrino-Elektron-Streuung, kohidrente Neutrino-Kern-
Streuung oder durch inversen B-Zerfall

Vo * (Z,A) = (Z+1,A) + e

erfolgen, wobei der letzte ProzeB bei den geringen Energien wegen seiner kla-
reren Signatur bevorzugt wird. Bei kiinftigen Experimenten wird es darauf
ankommen, die Schwellenenergielﬁir den Neutrinoeinfang moglichst niedrig zu
halten. Die Nachweisschwelle fiir die Neutrinos betrdgt beim 3C1 814 keV
[BAH78]. Die Einfangrate wird dominiert von den hochenergetischen Neutrinos
aus dem fiir die Energieproduktion der Sonne unbedeutenden BB~Zweig, bei
dem der emittierte NeutrinofluB zudem noch mit T*® von der Zentraltempera-
tur abhdngt. Es befinden sich zwei aufwendige radiochemische Experimente
mit groBen Mengen von "'Ga als Detektormaterial im Aufbau, die mit einer
Schwelle von 233 keV auch Neutrinos aus dem wichtigsten Fusionszweig, der

p-p-Kette, nachweisen kdnnen.

Das wohl geeignetste Material fiir die Durchfiihrung eines Echtzeitexperimen-

tes zur Messung des differentiellen Energiespektrums der Neutrinos ist 151

’

o MSp Ly USg K -
e
bei dem die Schwelle 128 keV betrdgt und das iiber eine einzigartige Signatur
fiir den Neutrinonachweis verfiigt [RAG76, BOO87al. Die Energie des Neutri-

nos ergibt sich aus der Messung der Elektronenenergie
E =E_ - 128 keV
e v

und ermdglicht bei einem Detektor mit guter Energieauflosung iiber die
Messung der Breite des Peaks der Neutrinos aus dem Beryllium-Zweig bei
Ev = 861 keV, die etwa 1 keV betrdgt, sogar die Bestimmung der Zentraltem-
peratur. Eine Gruppe um Norman Booth, Oxford, bemiiht sich daher seit lan-
gem intensiv um die Entwicklung eines Solarneutrinodetektors mit Indium als
Targetmaterial [BOO87al, sowie um die Losung der Fragen, auf welche Weise
ein Detektor mit etwa drei Tonnen Indium, die fiir ein Neutrinoereignis pro
Tag benotigt werden, aufgebaut werden kann, und wie dabei der Untergrund
aus dem Zerfall des radioaktiven *’In (T1/2 = 4,4- 10** a), der bei drei Tonnen
eine Rate von 720 kHz ergibt, zu beherrschen ist. Einer der Losungswege, die

hierbei untersucht werden, ist die Verwendung von supraleitenden Tunneldi-



oden mit Indium.

Supraleitende Tunneldioden konnen aber nicht nur fiir die direkte Detektion
von Teilchen eingesetzt werden, sondern aufgrund ihrer ausreichenden Em-
pfindlichkeit fiir Phononen auch zum Nachweis von (ballistischen) Phononen
dienen, die in massiven kristallakustischen Detektoren und Mikrokalorime-
tern/Bolometern [EIS76, CAB87, NEUS88, PRE88, PET89, YOU90] an die Ober-
flache gelangen. Diese Typen von Detektoren stellen eine interessante Ent-
wicklung von Tieftemperaturdetektoren mit niedriger Nachweisschwelle und
hoher Energieauflosung dar, die zum Beispiel fiir den Nachweis hypothetischer
Teilchen wie den schwach wechselwirkenden massiven Teilchen (WIMPs) er-
probt werden. Der Nachweis schwerer, nicht ionisierender neutraler Projektile
basiert hierbei auf der Messung des RiickstoBes eines Kernes. Nur fiinf bis
zehn Prozent der Energie werden dabei in lonisation umgesetzt, und der weit-

aus grofBte Teil wird im Phononensystem deponiert.

Bei den kalorimetrischen Detektoren erzielt man eine hohe Energieauflosung
durch die Verwendung eines hochreinen, nichtleitenden Einkristalls bei sehr
tiefer Temperatur und damit sehr kleiner Wirmekapazitdt. Die Wechselwir-
kung eines Teilchens mit dem Kristall fithrt zu einer Temperaturerhohung, die
mit geeigneten halbleitenden oder supraleitenden Thermistoren gemessen
werden kann. Als Halbleiter werden hierbei zum Beispiel dotiertes Germanium
und Silizium eingesetzt. Bei den Supraleitern gibt es Ansdtze mit supraleiten—
den Tunneldioden oder supraleitenden Streifen (Phaseniibergangsthermometer).
Eine weitere Moglichkeit stellt die Verwendung iiberhitzter supraleitender
Kiigelchen dar, die bei Energiedeposition in den normalleitenden Zustand
libergehen, was iiber die Veranderung des magnetischen Flusses durch den
MeiBner-Ochsenfeld-Effekt detektiert wird.

Kristallakustische Detektoren bestehen ebenfalls aus einem idealen, nichtlei-
tenden Einkristall bei tiefer Temperatur als Absorber. Auf dessen Oberfldche
werden Phononendetektoren aufgebracht, die die Phononen nachweisen, die
nach der Absorption von Strahlung im Kristall erzeugt werden und sich anna-
hernd mit Schallgeschwindigkeit ballistisch mit groBlen freien Weglangen ohne
Thermalisierung zur Oberflache hin ausbreiten. Durch die Anisotropie des Kri-
stalles ergibt sich auf der Oberfldache ein Fokussierungsmuster, aus dem eine
Ortsinformation iiber den Wechselwirkungspunkt gewonnen werden konnte.
Als Phononendetektoren auf der Oberflache konnen supraleitende Tunneldio-

den oder supraleitende Streifen verwendet werden.

Supraleiter sind geeignete Detektormaterialien, die die Forderung nach sehr
hoher Energieauflosung erfiillen konnen. Die potentiell hohe Energieauflosung
supraleitender Detektoren beruht auf der Tatsache, daB in Supraleitern die



niedrigsten elektronischen Anregungszustdnde nur durch eine Energieliicke A
in der GroBenordnung von meV vom Grundzustand getrennt sind, im Gegen-
satz zu Halbleitern, bei denen der Bandabstand im Bereich von eV liegt. Der
Nachweis eines Teilchens in einem Detektor basiert auf der Ionisation des
Detektormaterials und der Erzeugung freier Ladungstriger. Die fiir die Frei-
setzung eines Ladungstrigers notwendige Anregungsenergie schwankt stati-
stisch um einen mittleren Wert ¢. Da die im Detektor deponierte Energie E
nicht nur in elektronische Anregungsenergie umgesetzt wird, gilt ¢ 2 A, wobei
das Verhiltnis /A beim Supraleiter wegen seiner Phononenempfindlichkeit

kieiner als beim Halbleiter ist.

Aufgrund der statistischen Schwankung der Anregungsenergie fluktuiert die
Ladungstrdagerzahl N um einen Mittelwert N = E/:c. Die statistische Fluktua-
tion der durch die Strahlung im Detektor erzeugten Ladungstrdgerzahl stellt
die fundamentale Begrenzung der Energieauflosung des Detektors dar. Diese

Energieauflosung ergibt sich zu (Halbwertsbreite)

OAE=235-y ¢ F-E , (1.1

wobei F mit
0<F=<1

der Fanofaktor ist, der die Abweichung von der Poisson-Statistik beriicksich-
tigt, die auf der Tatsache beruht, daB bei einer vollstdndigen Energieabsorp-
tion in einem Detektor die einzelnen lonisationsprozesse nicht mehr unabhéan-
gig voneinander sind [FAN47, LEO871. Die GroBe des Fanofaktors ist material-
abhdngig und wurde zum Beispiel fiir supraleitendes Zinn berechnet zu
F = 0,195 [KUR82b1.

Wie Gleichung 1.1 zeigt, 14Bt sich eine effektive Verbesserung der Energieauf-
losung durch die Wahl eines Materials mit kleinerer mittlerer Anregungsener-
gie erzielen. Die beim Supraleiter gegeniiber dem Halbleiter um etwa den
Faktor 1000 kleinere Energieliicke zwischen Grundzustand und angeregtem
Zustand ist der Grund fir die etwa 30fach bessere Energieauflosung, die mit

einem Supraleiter erreichbar sein sollte.

Zwischen den Energieliicken von Supraleitern und Halbleitern bestehen quali-
tative Unterschiede. Zum einen ist die Energieliicke des Halbleiters schon bei
Raumtemperatur vorhanden, wohingegen die eines Supraleiters sich erst unter-
halb der Sprungtemperatur TC ausbildet. Der Vorteil der besseren Energieauf-
Iosung ist daher mit dem Nachteil eines erheblichen kryotechnischen Aufwan-

des verbunden. Zum anderen liegt die Anregungsenergie von etwa 1 meV im



Supraleiter deutlich unter der Debye-Energie von etwa 10 meV eines Festkor-
pers, die die maximale Phononenenergie angibt. Dies hat zur Folge, daB ein
supraleitender Detektor auch phononische Anregungen messen kann. Im Ge-
gensatz zu einfachen Thermistoren ist es deshalb mit supraleitenden Tunnel-
dioden auch mdglich, Informationen iiber das erzeugte Phononenspektrum zu
erhalten und damit detaillierte Aussagen iiber die Energiedeposition zu ma-
chen. Ein quantitativer Vergleich zwischen Halb- und Supraleitern ist in Ta-

belle 1.1 dargestellt.

Materialtyp {‘é?tlgr— Supraleiter

Material Ge Al Ta
Kritische Temperatur TC [K] ———— 1,19 4,39
Energieliicke A [meV] 670 0,18 1,4
Mittlerer Energieverlust
bro Anregung g £ [meV] 2960 0,30 2,0
Debye-Energie EDebye [meV] 32,2 36,9 20,7
Fano-Faktor F 0,12 0,2 0,2
theoret. Energieauflosung AE [eV] 110 1.4 3.6

bei E = 6 keV

Tabelle 1.1: Vergleich von Halbleitern und Supraleitern als Detektormaterial;
Werte aus [KUR82b, KIT83, BUC84, BOOS8S81.

Die beste Moglichkeit der technischen Realisierung eines Supraleiterdetektors
ist die Verwendung einer supraleitenden Tunneldiode [BOO87al. Diese setzt
sich bei dem in dieser Arbeit verwendeten Giaever-Typ zusammen aus einem
detektierenden Film oder Kristall, einer diinnen Isolierschicht, die meist aus
dem natiirlichen Oxid des Grundfilmes besteht, und einem Film aus dem
gleichen oder einem anderen Supraleiter als Gegenelektrode. Eine solche
Anordnung funktioniert mittels des quantenmechanischen Tunneleffektes, der
den Durchgang von Ladungstrigern durch die Potentialbarriere der Oxid-
schicht ermoglicht. Bei Energiedeposition erhoht sich die Zahl der freien
Ladungstriager und somit der Tunnelstrom. Die ausgeldste Tunnelstromerho-

hung ist das MaB fiir die deponierte Energie.

In den letzten Jahren wurden von verschiedenen Laboratorien groBe Anstren-
gungen zur Realisierung hochauflosender supraleitender Tunneldioden als
Teilchendetektoren unternommen [W0069%a, W0O069b, WOO073, KUR80, KURS8Ia,
BAR82b, BOO84, PFT85, KRA86, TWES86a, ROT88al. Die derzeit beste verof-
fentlichte Energieauflosung, die mit supraleitenden Tunneldioden aus Zinn
erzielt wurde, betragt AE = 48 eV fiir die 6 keV Rontgenstrahlung einer >3Fe-



Quelle [ROT88al. Es wurde auch schon von einer erreichten Energieauflo-
sung von AE = 37 eV berichtet [SAD88]. Diese Werte sind bereits betrdchtlich
besser als die mit Halbleiterdetektoren erzielbare Auflosung von AE = 150 eV,
aber immer noch weit entfernt von dem theoretischen Optimum (siehe Tabelle
1.1). Daher werden weltweit weitere Untersuchungen zur Steigerung der Ener-
gieauflosung durchgefiihrt.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden zusammen mit den Arbeiten von
T. Strobelt [STR881, F. Finkbeiner [FIN89] und A. Hahn [HAH90] erstmals am
Institut fiir Kernphysik I des Kernforschungszentrums Karlsruhe und Institut
fiir Experimentelle Kernphysik der Universitdt Karlsruhe supraleitende Tun-
neldioden fiir Detektorzwecke untersucht. Dabei sollte die Frage geklart
werden, mit welchem Erfolg derartige Detektoren mit einfachem technologi-
schem Aufwand bei der Aufdampf-, Kryo- und MeBtechnik hergestellt und
betrieben werden konnen. Die erforderlichen Anlagen fiir die Herstellung
supraleitender Tunneldioden und die Experimentiereinrichtungen fiir die Mes-

sungen an ihnen wurden aufgebaut.

Eine vorhandene Aufdampfanlage wurde fiir die Herstellung der Tunneldioden
umgeriistet und erweitert. Es wurde ein Kryostat fiir Temperaturen um 300 mK
entwickelt, ein weiterer Kryostat fiir Temperaturen unter 100 mK befand sich
zum Zeitpunkt der Fertigstellung dieser Arbeit in der Erprobung. Die er-
forderliche MeBelektronik zur Messung der Strom-Spannungs-Charakteristiken

und der teilcheninduzierten Stromsignale der Tunneldioden wurde aufgebaut.

Erste Bestrahlungsexperimente wurden mit einem gepulsten Laser und mit ei-
ner o-Quelle an selbst hergestellten supraleitenden Tunneldioden durchge-
filhrt. Weiterhin wurden die supraleitenden Tunneldioden auf ihre Eignung als
Phononendetektoren und fiir die hochauflosende Rontgenspektroskopie unter-
sucht. In allen Fallen konnte erfolgreich gezeigt werden, daB die hier gefer-
tigten supraleitenden Tunneldioden fiir diese Zwecke eingesetzt werden kon-

nen. Wege zur weiteren Verbesserung der Tunneldioden werden aufgezeigt.



2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN
2.1 Supraleitung
Historischer Uberblick

Drei Jahre nachdem es ihm gelungen war, Helium zu verfliissigen und somit
in den Temperaturbereich zwischen 1 K und 10 K vorzudringen, entdeckte Ka-
merlingh Onnes im Jahre 1911 bei der Abkiihlung von Quecksilber das erste
Merkmal der Supraleitung, das plotzliche Verschwinden des elektrischen Wi-
derstandes unterhalb einer bestimmten Temperatur (4,2 K), der Sprungtempe-
ratur TC. Auch andere Metalle, wie zum Beispiel Blei und Zinn, zeigten unter-
halb einer kritischen Temperatur keinen meBbaren Widerstand mehr. Kamer-

lingh Onnes gab ihnen den Namen Supraleiter.

Es dauerte bis ins Jahr 1933, bevor es mit dem Nachweis des zweiten Merk-
males der Supraleitung, dem idealen Diamagnetismus (Verdrangung eines &du-
Beren Magnetfeldes kleiner als ein kritisches Feld Hc aus dem Material mit
der Ausnahme einer Randzone 1), durch MeiBner und Ochsenfeld gelang, den
Zustand der Supraleitung erstmals als neue Phase im Sinne der Thermo-
dynamik zu erfassen. In der darauffolgenden Zeit entstanden mehrere phiano-
menologische Theorien, von denen die Londonschen Gleichungen mit dem
Parameter der Feldeindringtiefe A Bedeutung erlangten, und die 1950 in der
Arbeit von Ginzburg und Landau, die den Parameter K als Verhdltnis von
Feldeindringtiefe A zur Kohédrenzlange E einfiihrten, ihren Hohepunkt fanden.
Aus vielen Experimenten war deutlich geworden, daB die Supraleitung aus
einem Koharenzeffekt der Leitungselektronen auf einer typischen Skala von

1 um resultierte.

Den AnstoB zu einer grundlegenderen Betrachtung der Supraleitung gab 1950
die Entdeckung des Isotopeneffektes, das heiBt die Abhangigkeit der kriti-
schen Temperatur von der Masse der Gitteratome. Dies galt als Indiz fiir die
Beteiligung von Phononen. SchlieBlich gelang es Bardeen, Cooper und Schrief-
fer 1957 eine umfassende mikroskopische Theorie (BCS-Theorie) zur Beschrei-
bung der Supraleitung auf der Grundlage einer Elektron-Phonon-Wechselwir-
kung zu erstellen. Die konsequente Auswertung der Aussagen der BCS-Theo-
rie fiihrte Josephson 1962 zu der Vorhersage der beriihmten Effekte, die sei-

nen Namen tragen, und auf die weiter unten eingegangen wird.

Grundlagen der BCS-Theorie

Vor der Beschreibung der fundamentalen Ideen der BCS-Theorie werden zu-



ndachst einige Konzepte der Beschreibung eines normalen Metalles wiederholt.
Im Sommerfeld-Bloch-Modell bilden individuelle Teilchen, die Elektronen, ein
nicht wechselwirkendes Fermi-Gas. Die einzige Korrelation zwischen den Elek-
tronen besteht durch das Paulische AusschlieBungsprinzip. Die Elektronen
besetzen Einteilchen-Blochzustédnde Ik>, die durch den Impuls k und die Spin-
richtung festgelegt sind. Die Energie Ek der Zustdnde lk> reicht bis zur Fer-
mienergie EF von etwa 10 eV. Bei T = O sind alle Zustdnde mit Ek < EF be-
setzt und alle mit Ek > EF unbesetzt. Bei endlicher Temperatur T wird die
Besetzungswahrscheinlichkeit eines Zustandes der Energie ¢ durch die Fer-

mi-Dirac~Verteilungsfunktion

£ B (2.1)
FD 5
e kT 44
mit ¢ = Ek - EF und k = Boltzmannkonstante gegeben.

In einem realen Metall stehen dagegen die Elektronen in Wechselwirkung
(CoulombabstoBung, Elektron-Phonon-Wechselwirkung). Dies fiihrt zu Korre-
lationen zwischen den Zustdnden. Es ergibt sich ein Vielteilchenproblem, das
nur mittels Ndherungen behandelt werden kann. 1956 entwickelte Landau fiir
die Beschreibung von fliissigem 3He eine Theorie der wechselwirkenden Fer-
mi-Fliissigkeit, in der die Fermionen untereinander wechselwirken konnen,
ohne die blochartigen Besetzungseigenschaften des Systems zu &dndern. Die
niederenergetischen Einteilchenanregungen E_ des wechselwirkenden Systems
sind umkehrbar eindeutig mit den Anregungen des nichtwechselwirkenden Fer-
mi-Gases verkniipft, das heif3t Ek = f (sk). Diese Anregungen nennt man
"Quasiteilchen”. Sie haben eine andere effektive Masse und eine andere Grup-
pengeschwindigkeit als die freien Elektronen. Ein Quasiteilchen ist jedoch
nichts spezifisches fiir die Supraleitung, sondern ein Konzept zur Beschrei-
bung wechselwirkender Fermionen-Systeme, wie zum Beispiel ein normales
Metall oder fliissiges *He. Die Quasiteilchen, die in dieser Arbeit erwdhnt
werden, sind jedoch insoweit spezifisch fiir die Supraleitung, als ihr Anre-

gungsspektrum durch die BCS-Theorie gegeben ist: E = fBCS (sk).

Der supraleitende Zustand ist charakterisiert durch die Kondensation von Lei-
tungselektronen in einen gemeinsamen Grundzustand, der aus Paaren von
Elektronen (Cooper-Paare) besteht. Ein Cooper-Paar wird dabei aus zwei
Elektronen mit entgegengesetzt gerichteten Impulsen und Spins gebildet:

Cooper-Paar: { 52\ , —E))l}
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Der anziehende Charakter der Wechselwirkung ergibt sich als Folge von Pho-
non-Austausch-Effekten, die die Coulomb-AbstoBung dominieren. Man kann
einen solchen Mechanismus als Polarisation des Gitters infolge der Bewegung
eines Elektrons durch das Gitter verstehen, bei der die lonen geringfiigig aus
ihrer Gleichgewichtslage ausgelenkt werden. Ein zweites Elektron kann dann
mit diesem Elektron-Phonon-System wechselwirken. Die Wechselwirkung ist
maximal, wenn sich beide Elektronen mit entgegengesetzt gleichen Impulsen
und umgekehrten Spins bewegen. Die Kopplung iiber den Austausch virtueller
Phononen fiihrt zu Paarkorrelationen im Impuls- und Spinraum, die eine at-
traktive Wechselwirkung und eine Kondensation eines Teils der Elektronen
aus dem Fermi-See in einen gemeinsamen Zustand bewirken, der durch eine
gemeinsame Wellenfunktion beschrieben wird (bei Cooper-Paaren handelt es
sich um Bosonen) [BUC841.

Die Energiellicke

Die Paarkorrelation im Supraleiter hat einen unmittelbaren EinfluB auf das
Anregungsspektrum und die Zustandsdichte der Elektronen. Die Kondensation
zu Cooper-Paaren, die bei der kritischen Temperatur TC einsetzt, erfaBt nicht
alle Elektronen. Nur fiir diejenigen Elektronen, die sich in einem schmalen
Energieintervall um die Fermi-Energie befinden, ergibt sich eine attraktive
Wechselwirkung. Die Cooper-Paare besetzen alle den gleichen quantenmecha-
nischen Zustand bei der Fermi-Energie, der durch eine Energieliicke (Gap) der
GroBe A von dem ersten angeregten Einteilchen-Zustand (Quasiteilchen) ge-
trennt ist. Die Zustandsdichte NS der Quasiteilchen im Supraleiter ergibt sich
mittels des umkehrbar eindeutigen Zusammenhanges zu den nichtwechselwir-

kenden Blochzustinden NN im Normalleiter in der BCS-Theorie zu

(2.2)

iE—EFI )

N (E) = N
V(E - EL)? - a2

N(E) . Re(

EF ist dabei die Fermi-Energie. Die Zustandsdichte im Supraleiter hangt dem-
nach von der Zustandsdichte NN im Normalleiter, der Energie E und der
Energieliicke A ab. Die GroBe der Energieliicke A ist temperaturabhédngig. Fiir
T - T_ geht sie gegen Null. Die nach der BCS-Theorie berechnete Tempera-
turabhéngigkeit [TIN75] ist in Abbildung 2.1 dargestellt, wobei A der Wert
von A fiir T'= O ist. Fiir den Verlauf der Kurve lassen sich zwei Naherungen

angeben:
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J2

A(T) A031,76-k-TC fir 0 < T<O,S-TC (2.3)

A(T) = 1,74-A /1 -T/T fir 08-T<T<T (2.4)
(o} c C e v

Nach Gleichung 2.3 kann A fiir T < O,S'TC als konstant angenommen werden;
der Fehler dieser Naherung ist kleiner als 5%. Gleichung 2.3 folgt aus einer
fundamentalen Aussage der BCS-Theorie, die den Wert der Energieliicke AO
fir T = O mit der kritischen Temperatur TC verkniipft:

A
—2 = {,7. (2.5)
kT

C

Die experimentellen Werte von AO/kTC fiir verschiedene Supraleiter schwanken
zwischen 1,5 und 2,25, wobei die meisten dicht iiber dem BCS-Wert von 1,76

liegen.

Temperaturabhangigkeit der Energielicke

T T T T T T T T Y T T

0.8 |

A/D

' 4 Gemessene Werle einer Aluminium-Tunneldiode

02 - BCS~Theorie

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Abbildung 2.1: Temperaturabhéngigkeit der Energieliicke nach der BCS-Theorie
und Werte einer supraleitenden Aluminium-Tunneldiode, die im

Rahmen dieser Arbeit hergestellt wurde.
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Der Wert der Energieliicke A(T) kann experimentell unter anderem mittels su-
praleitender Tunneldioden gemessen werden, deren Strom-Spannungs-Kenn-
linie bei der Spannung 2A/e einen charakteristischen Sprung aufweist. In
Abbildung 2.1 sind ebenfalls Messungen an einer Aluminium-Tunneldiode

eingezeichnet, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden.

Zustandsdichte und Anregungen

Im Normalleiter ist im Modell des freien Elektronengases die Zustandsdichte
NN der Elektronen proportional zu 1/? Im Supraleiter wird diese Zustands-
dichte nach Gleichung 2.2 mit einem Term modifiziert, der von E und A ab-
hangt. Die Realteilbildung beschreibt in Gleichung 2.2 das Auftreten der Ener-
gieliicke. Da A klein gegen EF ist, wird der y E -Verlauf nur in einer kleinen
Umgebung von E = EF durch den Zusatzterm merklich modifiziert. Am Rand
der Energieliicke hat die Zustandsdichte eine Singularitdt. In Abbildung 2.2 ist
der Verlauf der Zustandsdichte fiir T = O dargestellt. Die schraffierten Fla-

chen geben dabei die besetzten Zustdnde an.

Normalleiter Supraleiter
T=20 T=0

N

2A

N \\\ n

NS(E)

Abbildung 2.2: Verlauf der Zustandsdichte N(E) fiir Elektronen im Normallei-
ter und im Supraleiter fiir T = 0. Die besetzten Zustédnde sind
durch die Schraffur gekennzeichnet. Beim Supraleiter tritt in
einem Bereich +A um die Fermienergie E_ eine Energieliicke

auf, in der keine Zustéande liegen.

Bei Temperaturen T > O werden auch Zustdnde oberhalb der Fermienergie be-
setzt. Die Gesamtkonzentration thermisch angeregter Quasiteilchen N'r ergibt

sich aus
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o]

N, = [N(E)-f(ET)dE , (2.6)

E

wobei f(E,T) die Fermi-Dirac-Funktion (Gleichung 2.1) ist. Fiir den Supraleiter
ergibt sich dabei in der BCS-Theorie fiir kT << A, das heiBt fiir tiefe Tempera-

turen, naherungsweise

A

N . e kT
NL=2N-/2nAkT -e , (2.7)

wobei No die Dichte der Blochzustinde an der Fermi-Kante ist [EPP77]. Die
Besetzungsverteilungen der Einteilchenzustdnde bei T > O fiir Normal- und
Supraleiter sind in Abbildung 2.3 dargestellt. Die Cooper-Paare selbst konnen
in dieser Darstellung aufgrund ihres Zweiteilchencharakters nicht eingezeich-
net werden; ihre korrelierten Einzelelektronen sind jedoch darin enthalten. Sie
befinden sich in einem Bereich der GroBe k& (ca. 10 meV, © = Debye-Tempe-

ratur) unterhalb der Liicke.

Normalleiter Supraleiter
T>20 O < T« TC
E E &
E_ Eg 24

J

7

N (B) Ng (B)

Abbildung 2.3: Verlauf der Zustandsdichte N (E) fiir Elektronen im Normallei-
ter und im Supraleiter fiir T > 0. Die besetzten Zustdnde sind

durch die Schraffur gekennzeichnet.

Bei T > O werden Cooper-Paare thermisch aufgebrochen, was durch das Heben
eines Elektrons aus dem "Valenzband" iiber die Energieliicke ins "Leitungs-
band” veranschaulicht wird, wobei im "Valenzband” ein Loch zuriickbleibt,

analog zum Halbleiter. Genauer gesagt wird ein Cooper-Paar in zwei Quasi-
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teilchen-Anregungen aufgebrochen, die im Halbleiterbild vereinfachend mit
dem Elektron und dem zuriickbleibenden Loch identifiziert werden. Die Unter-
scheidung zwischen Elektron und Loch ist im Supraleiter jedoch kiinstlich.
Sinnvoller ist daher das sogenannte Anregungsbild des Supraleiters, in dem
nur Cooper-Paare, die die Quellen der Quasiteilchen darstellen, und Quasiteil-
chen vorhanden sind [ADK63, BUR69, PAR69, EPP771. In Abbildung 2.4 sind
zum Vergleich die thermischen Anregungen im Halbleiter- und Quasiteilchen-
anregungsbild gegeniibergestellt. In dieser Arbeit wird im folgenden fiir die

Darstellung der Tunnelprozesse das Anregungsbild verwendet.

Halbleiterbild Quasiteilchenanregungsbild
E L
)
E_ ) 2A

”

@® Elektron ® Quasiteilchen
O Loch OO Cooper-Paar
N S (E) N S (E)

Abbildung 2.4: Aufbrechen eines Cooper-Paares: links im Halbleiter-Bild,
rechts im Quasiteilchenanregungsbild, in einem Supraleiter
mit O < T < Tc.

Elektronen, Cooper-Paare und Phononen stehen in einem dynamischen Gleich-
gewicht. Cooper-Paare werden durch Phononen mit einer Energie E 2 2A ge-
brochen. Die angeregten Quasiteilchen konnen wieder rekombinieren, wobei die
entstehenden Phononen in der Lage sind, erneut Elektronenpaare zu brechen.
In einem Supraleiter bilden somit Elektronen, Phononen und Cooper-Paare ein

stark gekoppeltes System, das sich im dynamischen Gleichgewicht befindet.
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2.2 Supraleitende Tunneldioden

Tunneldioden bestehen aus zwei Elektroden aus leitfihigen Materialien, die
durch eine diinne isolierende Schicht voneinander getrennt sind. Die Isolations- .
schicht, die meist aus dem natiirlichen Oxid eines der Materialien hergestellt
wird, miBt in ihrer Dicke nur 1 bis 3 nm. Bei supraleitenden Tunneldioden
gibt es drei mogliche Fille: Tunneldiode (1) zwischen einem Normalleiter und
einem Supraleiter, (2) zwischen zwei verschiedenen Supraleitern und (3) zwi-
schen zwei identischen Supraleitern. Im folgenden wird meist der letzte Typ
beschrieben, da er in den Experimenten iiberwiegend angewendet wurde. Die
einzige Anderung, die bei den verschiedenen Fillen betrachtet werden muB, ist

die abweichende Zustandsdichte.

Der Ladungstransport durch eine intakte Isolationsschicht wird ausschlieBlich
durch den quantenmechanischen Tunneleffekt ermoglicht. Abbildung 2.5 zeigt
schematisch den Aufbau einer supraleitenden Tunneldiode mit der &ufleren Be-

schaltung.

Supraleiter 1 Supraleiter 2

tions-
schicht

O

ll
u
[o]

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung einer supraleitenden Tunneldiode mit
duBerer Beschaltung zur Messung der Strom-Spannungs-Cha-

rakteristik in Vierpol-Technik.

Der quantenmechanische Tunneleffekt

Bewegt sich ein Teilchen der Masse m und der Energie E auf eine Potential-
schwelle der Hohe V und der Dicke d zu, so kann es bei klassischer Be-
trachtung die Barriere nicht durchdringen, wenn E < V ist. In der Quantenme-
chanik wird ein Teilchen als Wellenpaket beschrieben. Der quantenmechanische

Tunneleffekt ergibt sich unmittelbar aus der Schrodinger-Gleichung. Die Lo-
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sung dieser Gleichung fiir den einfachen Fall einer ebenen Welle, die auf eine

Potentialbarriere trifft, ergibt einen endlichen Transmissionskoeffizienten T mit

—Aw/chz(V—E) ‘
T~e TC , (2.8)

2d

C

falls -1/2mc2(V—E) >> 1.

Dabei ist T das Plancksche Wirkungsquantum und c die Lichtgeschwindigkeit.
Das Teilchen hat eine endliche Wahrscheinlichkeit, das klassisch verbotene
Gebiet zu durchqueren, wobei die Durchdringungswahrscheinlichkeit sehr stark
von der Potentialbreite d (= Dicke der Isolationssschicht) und der durch das
verwendete Barrierenmaterial gegebenen Potentialhohe V abhédngt. Fiir eine
effektive Barrierenhohe V-E von 1 eV und eine Dicke von 2 nm betragt der
Transmissionskoeffizient nur ca. 10" Aufgrund der geringen Tunnelwahr-
scheinlichkeit muB ein einzelnes Elektron sehr oft auf die Barriere stoBen,
bevor es tunnelt. Detaillierte Untersuchungen zum Tunneleffekt an realisti-
schen, nicht rechteckigen Potentialbarrieren finden sich bei [SIM63, MAGS83].

Strom-Spannungs-Charakteristiken supraleitender Tunneldioden

Im Jahre 1951 berechnete Holm [HOLS1] den Strom zwischen zwei normallei-
tenden Metallen, die durch eine diinne isolierende Schicht getrennt sind. Fiir
kleine Spannungen zeigt die Strom—Spannungs;Charakteristik einer normallei-
tenden Tunneldiode ein lineares ohmsches Verhalten [BUR69]. Supraleitende
Tunneldioden wurden erstmals durch Giaever anfangs der sechziger Jahre
untersucht [GIA60a, GIA60b, GIA61, GIA62]. Das hochgradig nichtlineare Ver-
halten der Strom-Spannungs-Charakteristik supraleitender Tunneldioden ist ei-
ne Folge der sich rapide dndernden Zustandsdichte der Quasiteilchen in dem

interessierenden Spannungsbereich von der GroBenordnung der Energieliicke.

Damit ein Strom I zwischen den beiden Metallfilmen der Tunneldiode flieBen
kann, muB ein tunnelndes Elektron dariiber hinaus noch einen unbesetzten
Zustand auf der anderen Seite der Barriere vorfinden (Pauli-Prinzip). Das Tun-
neln von Cooper-Paaren (Bosonen), das zu den Josephson-Effekten fiihrt, wird
spédter behandelt. Die Energie und der Spin des Elektrons bleiben beim Tun-
nelprozeB3 bis auf Ausnahmen (phonon-assisted tunneling [SOL72], inelastische
Tunnelspektroskopie [WOL78, HAN82)) erhalten. Der Tunnelstrom hdngt also
von der Rate der gegen die Barriere laufenden Elektronen, der Transmissions-

wahrscheinlichkeit und der Anzahl der freien Zustdnde auf der gegeniiberlie-
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genden Seite der Potentialbarriere ab.

Bei endlichen Temperaturen 0 < T < T, sind die Anregungszustdnde in einem
Energiebereich von etwa kT iiber der Energieliickenkante teilweise mit Quasi-
teilchen besetzt. Im elektrostatischen Gleichgewicht (U = 0) liegen die Fermi-
niveaus beider Supraleiter ‘auf gleicher Hohe. Es tunneln von Supraleiter 1
zum Supraleiter 2 genauso viele Teilchen wie umgekehrt, und der Nettostrom
ist Null. Wird eine Spannung U angelegt, so werden die beiden Ferminiveaus
um die Potentialdifferenz ell gegeneinander verschoben; die Spannung U fallt
fast ausschlieBlich an der Barriere ab. Das Gleichgewicht zwischen den Tun-
nelstromen ist gestort, da jetzt, im Gegensatz zur Situation bei U = 0, be-
setzten Zustdnden auf der einen Seite unbesetzte Zustdnde auf der anderen
Seite gegeniiberstehen. Es flieBt ein Nettostrom, der mit der in Abbildung 2.5

gezeigten Schaltung gemessen werden kann.

Quantitativ 148t sich der Tunnelstrom unter Anwendung der zeitabhidngigen
Storungsrechnung (Fermi's Goldene Regel) berechnen [BAR61, GIA61, BUR69,
SOL72, EIS76, EPP77, PET85]. Es ergeben sich zwei zu beriicksichtigende An-
teile I12 und 121, wobeli I12 der StromfluBl von Leiter 1 zu Leiter 2 ist und IZ1
den umgekehrt flieBenden Anteil bezeichnet. A ist die Uberlappfliche der bei-

den Filme des Tunnelkontaktes und e die Elementarladung.

9. 2Te . f|M12]2- [N (E)- f(E)]- [N (E+ell) - (1- f(E+eU))]dE  (2.9)

I =
12 i

0
1 =2.-22€ 4. [IM 1> [N_(E+eU) - f(E+eW)]- [N (E)- (1- f(E))]dE (2.10)
21 h . 21 2 1 )

0

In Gleichung 2.9 ist N1(E)' f(E) die Zahl der besetzten Zustinde (pro Energie-
intervall dE) bei der Energie E im Leiter 1, NZ(E+eU)-(1-f(E+eU)) die Zahl der
korrespondierenden freien Zustinde bei der Energie E+elU in Leiter 2.

Analoges gilt fiir Gleichung 2.10, wo NZ(E+eU)- f(E+el) die Zahl der besetzten
Zustédnde in Leiter 2 bei der Energie E+el und N (E)-(1-f(E)) die Zahl der
gegeniiberliegenden freien Zustidnde bei der Energie E in Leiter 1 angibt.

Der Faktor 2 beriicksichtigt die beiden mdglichen Spineinstellungen. M ist das
Tunnelmatrixelement fiir den Ubergang. Es gilt |M12(2 = |M21‘2 = [M% M2
kann fiir Verschiebungen der Ferminiveaus, die klein gegeniiber der Barrieren-
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hohe sind, das heit fiir kleine Spannungen U, als konstant betrachtet
[BAR61, GIA61] und somit vor das Integral gezogen werden.

Fiir den Nettostrom 1 = 112 - 121 ergibt sich damit
(o 0]
2Te 2
I =2 & IM|“- A - Nl(E)~N2(E+eU) -[f(E) - f(E+eW)] dE . (2.11)
0

In dem einfachen Fall einer Normalleiter-Isolator-Normalleiter Tunneldiode er-
gibt sich aus Gleichung 2.11 bei kleinen Spannungen und tiefen Temperaturen

eine ohmsche Kennlinie

I= U (2.12)
R
nn
. -1 2me? 9
mit Rrm =2 - p - M| -A*Nl(EF)-NZ(EF) . (2.13)

Bei Tunneldioden mit Supraleitern sind in Gleichung 2.11 nur die Zustands-
dichten N durch die Zustandsdichten fiir Supraleiter gemafl Gleichung 2.2 zu
ersetzen. Das Tunnelmatrixelement M hat sich beim Ubergang vom normal-
zum supraleitenden Zustand experimentell als konstant herausgestelit [BAR61,
GIA61, SOL72]. Die Berechnung der sich ergebenden Integrale kann nur nume-
risch vorgenommen werden [SHA62]. Ndherungsweise ergibt sich fiir den ther-
mischen Tunnelstrom zweier identischer Supraleiter fiir kT << el < 2A der
Ausdruck [EPP77]

i A ell+A

I= Y/ 2nAKT -e kT - , (2.14)

€ Rnn 1/(eLI + A)z - AZ

wobei R;ln durch Gleichung 2.13 gegeben ist und die asymptotische Steigung
der Kennlinie fiir Spannungen groBer 2A angibt. Der Vergleich mit Gleichung
2.7 zeigt, daB der Tunnelstrom proportional zur Anzahl der thermisch ange-
regten Quasiteilchen ist, die ihrerseits ndherungsweise exponentiell von der

Temperatur abhéngt. Da andererseits A proportional zu TC ist (Gleichung 2.3),
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ergibt sich aus dem exponentiellen Faktor in Gleichung 2.14, daB fiir den
thermischen Tunnelstrom das Verhaltnis T/TC ausschlaggebend ist.

Unter Zuhilfenahme der Zustandsdichte-Darstellung fiir zwei identische Su-
praleiter in Abbildung 2.6 1aBt sich der Verlauf der Strom-Spannungs-Charak-
teristik anschaulich gut erkldren, wenn man sich die angelegte Spannung von
Null an kontinuierlich ansteigend vorstellt und dabei die Zahl der sich gegen-
liberstehenden besetzten und freien Zustdnde in den beiden Supraleitern be-
trachtet. Zundchst steigt der Strom bei wachsender Spannung U steil an, weil
die in Supraleiter 1 besetzen Zustdnde im Bereich oberhalb der Energieliicke
aufgrund der Wurzelsingularitit in der Zustandsdichte (Gleichung 2.2) viele
freie Zustiande im Supraleiter 2 vorfinden. Bei weiter steigender Spannung U
nimmt die Zahl der freien Zustande ab, so dafB3 in diesem Bereich der Strom
etwas abnimmt. Bei der Spannung U = 2A/e stehen sich die vielen besetzten
Zustdnde unterhalb der Energieliicke in Supraleiter 1 und die vielen freien
Zustdnde oberhalb der Energieliicke in Supraleiter 2 gegeniiber, was zu einem
sprunghaften Anstieg des Stromes fiihrt. Fiir groBle Spannungen wird der
EinfluB der Energieliicke unbedeutender und die Kennlinie nahert sich asymp-
totisch dem ohmschen Verlauf einer Normalleiter-Isolator-Normalleiter Tun-

neldiode.

Supraleiter 1 Supraleiter 2
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Abbildung 2.6: Energiediagramm der Zustandsdichten zum Tunneln thermisch
angeregter Quasiteilchen in einer Tunneldiode aus zwei identi-
schen Supraleitern, zwischen denen die Spannung U anliegt,
wodurch die Fermienergien um el gegeneinander verschoben

werden.
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In den Abbildungen 2.7 und 2.8 sind die resultierenden, nach Gleichung
2.11 berechneten Kennlinien dargestellt. Der Tunnelstrom im Spannungsbereich
U < 2A/e ist wesentlich kleiner als im Bereich dariiber. In Abbildung 2.8 ist
nur der Subgapbereich (U< 2A/e) fiir drei verschiedene Temperaturen gezeigt,
und man erkennt die dort sehr starke Temperaturabhédngigkeit des Tunnel-

stromes.

Kennlinie einer AI/AI203/A!—Tunneldiode
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Abbildung 2.7:

180 360 540 720 900

Spannung [pV]

Berechnete Strom-Spannungs-Charakteristik (Gleichung 2.11) ei-
ner Aluminium-Isolator-Aluminium Tunneldiode mit AO = 180 peV,
TC = 1,19 K und Rnn = 1 Q. Fiir groBe Spannungen ndhert sich
die Kennlinie asymptotisch einer ohmschen Geraden.

Der Stromanstieg I* bei der Spannung U = 2A/e 1Bt sich analytisch berech-
nen [SHA621 und betragt

28
kT

oL T, 1-e . (2.15)
eR 2 A
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Subgap-Tunnelstrom einer Al/Al,O3/Al-Tunneldiode
300 T T i T ' T T T ' T
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Abbildung 2.8: Berechnete Kennlinien fiir die Tunneldiode aus Abbildung 2.7
im Bereich U < 2A/e, in dem sich die Kennlinien fiir verschie-

dene Temperaturen stark unterscheiden.

Die Strom-Spannungs-Charakteristik einer Tunneldiode mit verschiedenen Su-
praleitern ldBt sich mittels des Zustandsdichtebildes in Abbildung 2.9 verste-
hen. Der starke Stromanstieg aus Abbildung 2.7 liegt in diesem Fall bei der
Spannung U = (A1+A2)/e und betridgt

¥ = 1 ..__TE_.—l/A.A . 1-e . (2.16)

Die Kennlinie sieht im Bereich U < (A + A,)/e allerdings deutlich anders aus.
Bei der Spannung U = (Al- A)/e (fur A > 4, ohne Beschrinkung der Allge-
meinheit), bei der sich die Singularitdten in den Zustandsdichten gegeniiberlie-
gen, tritt eine logarithmische Singularitdat in der Kennlinie auf, an die sich ein
Bereich negativen differentiellen Widerstandes anschlieBt. Die berechnete
Kennlinie ist in Abbildung 2.10 dargestellt.
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Abbildung 2.9: Energiediagramm der Zustandsdichten zum Tunneln thermisch
angeregter Quasiteilchen in einer Tunneldiode aus zwei ver-
schiedenen Supraleitern, zwischen denen die Spannung U an-

liegt.

Subgap-Tunnelstrom einer Sn/Al,O3/Al-Tunneldiode
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Abbildung 2.10: Berechnete Kennlinien einer Zinn-Isolator-Aluminium Tunnel-
diode mit AO(Sn) = 585 peV, TC(Sn) = 3,4 K, AO(AI) = 180 ueV,
TC(AI) = 1,19 K und Rnn =1 ) im Bereich U < (A1 + Az)/e. Bei
der Spannung U = (A1 - Az)/e tritt ein starker Stromanstieg

auf.
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Die berechneten und in den vorherigen Abbildungen dargestellten Kennlinien
enthalten nur Tunnelvorgénge von Einzelelektronen. Die Kennlinien werden in

der Realitdt durch weitere Effekte verandert. Dazu zihlen:

- Zwei-Teilchen-Tunneln

- Leckstrome

- eingefrorener magnetischer FluB
- Josephson-Effekte

- Inhomogenitédten

Auf diese Effekte wird im folgenden kurz eingegangen.

Zwei-Teilchen-Tunneln

Bei sehr niederohmigen Tunnelkontakten, das hei3t sehr diinnen Barrieren,
konnen zwei einzelne Quasiteilchen simultan tunneln. Dies ist ein ProzeB
zweiter Ordnung und nicht zu verwechseln mit dem Paartunneln zweier koha-
renter Elektronen, das die weiter unten beschriebenen Josephson-Effekte zur
Folge hat. Der Zwei-Teilchen-Tunnelstrom ist proportional zur vierten Potenz
des Tunnelmatrixelementes M. Er ist daher nur bei niederohmigen leckstrom-
armen Tunneldioden beobachtbar. Aufgrund der Energieerhaltung fiihrt das
Zwei-Teilchen-Tunneln nur fiir Spannungen U > A/e beziehungsweise U > A /e
zu einem zusatzlichen, nahezu temperaturunabhédngigen Tunnelstrom, der ex-
ponentiell mit der angelegten Spannung anwichst [ADK63, SCH63, TAY63,
ADK64, BUR69, SOL721. Das Auftreten des Zwei-Teilchen-Tunnelstromes kann
auf Inhomogenitdaten in der Oxidschicht hindeuten. Die Beitrage des Zwei-
Teilchen-Tunnelstromes sind in den Berechnungen nicht beriicksichtigt, da
dieser Effekt in keiner der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Tunneldi-

oden beobachtet wurde.

Leckstrome

Da die Tunnelwahrscheinlichkeit umgekehrt proportional zum asymptotischen
Widerstand R ist (siehe Gleichung 2.13), ist man fiir den Betrieb der Tun-
neldioden als Teilchendetektor darauf angewiesen, eine moglichst homogene,
diinne und gleichzeitig intakte Tunnelbarriere herzustellen. Dies stellt sich fiir
alle Forschungsgruppen, die mit supraleitenden Tunneldioden arbeiten, als eine
der technischen Hauptschwierigkeiten dar. Es treten nédmlich bei der Verrin-
gerung der Oxidschichtdicke zus#tzliche Strome durch Mikrokurzschliisse an
schadhaften Stellen auf, die als Leckstrome bezeichnet werden. Diese Leck-

strome sind weitgehend temperaturunabhangig und dominieren dann bei tiefen
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Temperaturen die Tunnelcharakteristik. Es zeigt sich, daB die Probleme mit
Leckstromen bei den verschiedenen Supraleiter- und Barrierenmaterialien un-

terschiedlich stark auftreten konnen.

Die auffalligste Auswirkung der Leckstréme ist zun#dchst das Verschwinden
des Bereiches der Strom-Spannungs-Charakteristik mit einem negativen diffe-
rentiellen Widerstand. Bei tieferer Temperatur wird dann der gemessene
Strom keine exponentielle Abhdngigkeit mehr von der Temperatur zeigen
(siehe Gleichung 2.14), sondern einen konstanten Wert annehmen. Bei den im
Rahmen dieser Arbeit hergestellten Tunneldioden stellten sich die Leckstrome
als das zentrale Problem heraus, das mit den vorhandenen technischen Mog-
lichkeiten nicht befriedigend gelost werden konnte. Es gelang nur in zwei
Fdllen, eine Tunneldiode mit einem negativen differentiellen Widerstandsbe-
reich und damit leckstromfrei herzustelien. Beide Tunneldioden wurden aus
Griinden, die nicht gekldrt werden konnten, wenige Minuten nach der Messung
ihrer Strom-Spannungs-~Charakteristik defekt. In Abbildung 2.11 ist die gemes-

I[nA] T T T T T T T T T T T T T T I(HA]
L0 | _ 1125
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U pv]
Abbildung 2.11: Gemessene Kennlinie (——) einer supraleitenden Aluminium-

Tunneldiode mit einem negativen differentiellen Widerstandsbereich
bei T = 289 mK. Eingezeichnet ist auch der fiir diese Tunneldiode
berechnete Verlauf (++++) des Tunnelstromes (er =51 ). In dem
Bereich mit negativem differentiellen Widerstand (----) ergeben sich
zwei unterschiedliche Zweige, von denen der obere bei ansteigendem
und der untere bei sinkendem Wert des aufgeprédgten Stromes durch-

laufen wird.



- 25 -

sene Kennlinie mit dem berechneten Verlauf dargestellt.

Bei mehreren Tunneldioden wurden Vergleichsmessungen in einem zur Verfii-
gung stehenden 3He/4He—Mischkryoslr,aten mit einer Basistemperatur von unter
10 mK durchgefiihrt, und es stellte sich heraus, daB der Tunnelstrom immer
unterhalb von typischerweise 200 mK bis 300 mK temperaturunabhéngig war.

Es wurde von einigen Gruppen [zum Beispiel KEL73, MES82, HOK87] der Ver-
such unternommen, supraleitende Tunneldioden nicht mit einem Oxid als Iso-
lator herzustellen, sondern dafiir Halbleitermaterialien einzusetzen. Die Ver-
wendung eines Halbleiters anstelle eines Oxids [ISH84] hdtte den Vorteil,
daB dieser eine energetische Barriere von geringerer Hohe darstellte und man
deshalb bei gleicher Tunnelwahrscheinlichkeit mit dickeren Isolationsschichten
(siehe Gleichung 2.8) reproduzierbare zuverldssige Tunneldioden herstellen
konnte. In der Praxis haben sich diese Versuche bisher als wenig erfolgreich

erwiesen.

Weitere mogliche Ursachen neben den metallischen Kontakten fiir das Auftre-
ten zusétzlicher Strome sind die Abweichung von der BCS-Zustandsdichte
durch eine ScluWéchung des supraleitenden Zustandes an der Supraleiter-Bar-
rieren-Grenzflache [PAC88], die sich aus Inhomogenitdten und Storungen der
Struktur ergibt, was zu Lokalisierungseffekten und mehr normalleitenden Ei-
genschaften fiihrt, und somit die Kennlinie etwas durch das ohmsche Verhal-
ten eines Normalleiter-Isolator-Normalleiter Uberganges iiberlagert wird, und
durch lokalisierte Zusténde in der Barriere an der Grenzfldche, die ihre Ursa-
che in Hydroxiden oder magnetischen Verunreinigungen haben konnen und

einen zusatzlichen Leitungspfad darstellen.

Eingefrorener magnetischer FluB

Eingefrorener magnetischer Flufl kann die Strom-Spannungs-Charakteristik
ebenfalls storen [PET85]. Die an Storungen und Defekten durch einfrorenen
magnetischen FluB bedingten Abschirmstrome fiithren zu einer Schwichung des
supraleitenden Zustandes und damit zu einem erhohten Tunnelstrom (siehe

oben).
Josephson-Effekte
Fiir den Fall sehr diinner isolierender Barrieren sagte Josephson bereits 1962

einige Effekte voraus [JOS62, BUC84], die auf dem Tunneln von Cooper-Paa-
ren basieren und die in der Folgezeit experimentell bestdtigt wurden. Die
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diinne Barriere (einige Nanometer) koppelt die kohdrenten Phasen der zwei su-
praleitenden Filme. Die Gleichstromkomponente des Flusses von Cooper-Paa-
ren durch die Barriere hat den DC-Josephson-Strom zur Folge, einen nicht
dissipativen StromfluB durch die Isolationsschicht ohne jeglichen Spannungs-
abfall an dieser. Beim Aufprigen eines von auBen vorgegebenen Stromes auf
die supraleitende Tunneldiode steigt dieser spannungslose Josephson-Gleich-
strom (Suprastrom) durch die Isolationsschicht bis zu einer kritischen Strom-
starke I; an, die fiir eine Tunneldiode mit zwei identischen Supraleitern ohne

auBleres Magnetfeld durch

TA A
5eR tanh KT (2.17)

nn

1}‘(c1>=0> =

gegeben ist [KUR81c, BOO841. Bei weiterem Anwachsen des Stromes tritt
durch das Einsetzen des Spannungsabfalles ein Sprung im Strom-Spannungs-
verlauf zur normalen Kennlinie einer supraleitenden Tunneldiode (Abbildung
2.7) auf. Die Tunneldiode befindet sich dann im Bereich des AC-Josephson-
Effektes, der in dem in dieser Arbeit betrachteten Zusammenhang nicht wich-

tig ist, weshalb auf seine Beschreibung verzichtet wird.

In Abbildung 2.12 ist ein solcher im Rahmen dieser Arbeit gemessener Kennli-
nienverlauf dargestellt. Die auftretende Hysterese zwischen der Messung mit
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Abbildung 2.12: Gemessene Kennlinie einer supraleitenden Aluminium-Tunneldi-
ode mit DC-Josephson-Effekt bei 380 mK im Magnetfeld der
Erde.
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steigendem und sinkendem Strom hat ihre Ursache im Zusammenwirken des
Suprastromes mit der Diodenkapazitit und dem Diodenwiderstand [SOL721.
Zwischen positiver und negativer StromfluBrichtung kann eine leichte Asym-
metrie beziiglich der Stromwerte auftreten, bei denen die Spriinge erfolgen.
Diese beruht auf dem EinfluB des durch den StromfluB in den Zuleitungen
erzeugten magnetischen Feldes. Ansonsten sind Strom-Spannungs-Charakteri-

stiken von Tunneldioden symmetrisch zur Spannung Null.

Ein ZuBeres Magnetfeld, das parallel zur Barrierenfldache ausgerichtet ist, be-
wirkt eine Verringerung des maximalen Josephson-Stromes. Die Kkritische

Stromstéarke als Funktion des magnetischen Flusses ® durch die Barriere er-

gibt sich zu
i ]
sin ==
- Ij (D) = 1}*(0)- —————E—O—— , (2.18)
T
(Do

wobei <I)0 das elementare FluBquant ist. Die gemessene Abhangigkeit der kriti-
schen Stromstdrke von einem &duBeren Feld ist in Abbildung 2.13 dargestellt.
Der daraus bestimmte Wert fiir (DO betrigt (2,Si0,8)-10_7 “Gauss - cm®
[FIN89], der theoretische Wert ist <I)O = h/2e = 2,04-1077 Gauss - cm”.
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Abbildung 2.13: Gemessene Abhingigkeit des maximalen DC-Josephson-
Stromes einer supraleitenden Aluminium-Tunneldiode (+) von
einem duBeren Magnetfeld sowie eine Anpassung (—) nach
Gleichung 2.18.
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Der DC-Josephson-Strom wird bei der Anwendung von Tunneldioden als Teil-
chendetektoren durch ein &duBeres Magnetfeld, das parallel zur Isolations-
schicht angelegt wird, unterdriickt. Nach Gleichung 2.18 und Abbildung 2.13
wiirde hierzu ein Feld von wenigen Gauss ausreichen, um in einer der ersten
Nullstellen den DC-Strom auf Null einzustellen. Dies fiihrt in der Praxis aber
zu einem sehr empfindlichen Arbeitspunkt, weshalb typische Felder etwa 50
Gauss betragen. Zur Vermeidung von unvorteilhaften Uberlagerungseffekten
solite die Tunneldiode so orientiert sein, daBl der durch die Zuleitungen flie-
Bende Strom ein Magnetfeld mit der gleichen Orientierung wie das Erdmag-
netfeld erzeugt [BAR82al.

Nach Gleichung 2.18 durchsetzt in den Minima des Josephsonstromes ein
ganzzahliges Vielfaches eines FluBquants die Isolatorschicht. Bei Oxidschich-
ten mit inhomogener Dicke ist dieser Punkt nicht genau definiert. Dadurch
geht der Strom in den Minima nicht ganz auf Null zuriick und sie sind weni-
ger scharf ausgepragt. Durch die Wahl eines geeigneten Magnetfeldes 1aBt
sich die Form der Kennlinie beeinflussen, wobei Nichtidealitdten gegldttet und
der negative differentielle Widerstand zur Einstellung eines stabilen Arbeits-
punktes zum Verschwinden gebracht werden konnen [PET891.

Der Josephson-Strom tritt nicht auf in Normalleiter-Isolator-Supraleiter Tun-
neldioden. Diese Tunneldioden hidtten bei der Verwendung als Teilchendetektor
den Vorteil, ohne duBeres Magnetfeld auszukommen. Damit wiirde sich die
Feinabstimmung von Tunnelstrom und Magnetfeld zur Erzielung des besten
Signal-zu-Rausch-Verhdltnisses wesentlich vereinfachen und ein stabilerer
Arbeitspunkt erreichen lassen [TWE86]. Allerdings ist bei Tunneldioden zwi-
schen einem Normalleiter und einem Supraleiter, wie auch bei Tunneldioden
zwischen zwel verschiedenen Supraleitern, bei gegebener Arbeitstemperatur der
thermische Tunnelstrom wesentlich hoher und der differentielle Widerstand
betrachtlich kleiner als bei Tunneldioden zwischen zwei identischen Supralei-
tern, was ihre Eignung fiir den Betrieb als Detektoren deutlich einschrankt
[PET891.

Inhomogenitéiten

Der EinfluB3 von Inhomogenitdten der Isolatorschicht auf den DC-Josephson-
Strom wurde im vorhergehenden Abschnitt bereits erldutert. In einer supralei-
tenden Tunneldiode konnen Inhomogenitdten verschiedener Art auftreten
[PAC88]. Hierzu zdhlen lokale Variationen der Isolatorschicht, die sowohl die
Dicke als auch die dielektrischen Eigenschaften betreffen konnen. Weiterhin
gibt es den Effekt der Abhangigkeit der Energieliicke von der Kristallrichtung.
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Die Ursache hierfiir ist die Tatsache, daB die Cooper-Paar-Kopplung durch
Phononenaustausch bewirkt wird. In der polykristallinen Schicht hat jeder
Kristallit eine bestimmte Richtung und somit eine bestimmte Energieliicke
[BEN671. Der Stromanstieg bei der Spannung U = (b, +A)/e fallt nicht so
scharf wie in Abbildung 2.7 dargestellt aus, sondern entsprechend der Mit-
telung iiber die lokale Variation kontinuierlicher. Es wird eine iiber die Tun-
nelflache gemittelte Energieliicke bzw. Kennlinie gemessen [CAM67] und der

Stromanstieg erscheint verschmiert [GIA61].
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2.3 Supraleitende Tunneldioden als Detektoren

Die Detektion eines Teilchens und die Messung seiner Energie mit einer su-
praleitenden Tunneldiode erfolgt im Bereich geringen thermischen Tunnelstro-
mes, das heiBt bei einer Temper‘a‘tur T, die klein gegen die kritische Tempera-
tur T_ ist, und im Bereich eines groBen differentiellen Widerstandes der
Strom-Spannungs-Charakteristik. Bei Tunneldioden aus zwei identischen Su-
praleitern ist letzterer der Bereich mit U < 2A/e oder, wenn Zwei-Teilchen-
Tunneln auftritt, der Bereich mit U < A/e.

Supraleiter im Nichtgleichgewicht

Die Storung eines Supraleiters durch eine externe Energiequelle wie zum Bei-
spiel Laserlicht, injizierten Quasiteilchenstrom, Phononen oder ein ionisieren-
des Teilchen, hat eine Nichtgleichgewichtsverteilung der Quasiteilchen und
Phononen und einen UberschuB an freien nachweisbaren Ladungstriagern zur
Folge. Nach Gleichung 2.14 flieBt bei endlichen Temperaturen ein Tunnelstrom
durch die Barriere, der proportional zu e 2/KT jst. Bei Erhchung der Zahl der
Quasiteilchen durch ein transientes Ereignis steigt dieser Tunnelstrom an. Im
Idealfall ist die Stromerhdhung proportional zur deponierten Energie. Dies
setzt voraus, daB3 die Storung durch das transiente Ereignis nicht so groB ist,

daB die mikroskopischen Eigenschaften des Supraleiters verdndert werden.
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Abbildung 2.14: Schematische Darstellung einer supraleitenden Tunneldiode mit
duBerer Beschaltung zur Messung der Energie eines ionisieren-
den Teilchens. Die Energiedeposition fithrt zu einer Erhohung
des Tunnelstromes. Der DC-Josephson-Strom ist durch ein

duBeres Magnetfeld unterdriickt.
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Insbesondere soll der Ubergang vom supra- zum normalleitenden Zustand
ausgeschlossen sein, da hierbei die Tunneldiode nur als Schwellendetektor
eingesetzt werden konnte. Ebenso soll hier nicht die Verwendung supralei-
tender Tunneldioden beim Teilchennachweis, als sehr schnelle Diskrimatoren
durch den Ubergang vom DC-Josephson-Suprastrom-Zustand zum Quasiteil-
chen-Zweig der Strom-Spannungs-Charakteristik [BAR85bl, betrachtet werden,
da in dieser Arbeit die Verwendung supraleitender Tunneldioden fiir die Teil-
chenspektroskopie im Vordergrund steht.

Dynamisches Paarbrechen

Ionisierende Strahlung gibt im supraleitenden Material des Detektors den
grofiten Teil ihrer Energie durch Primidrprozesse wie inelastische StoBe, Pho-
toeffekt, Comptoneffekt oder Paarbildung ab. Die dabei erzeugten hoch-
energetischen Elektronen mit E >> EF verlieren innerhalb von Pikosekunden
durch die Wechselwirkung mit den anderen Elektronen (E < EF) und durch die
Wechselwirkung mit dem Gitter, die zur Abstrahlung von Phononen fiihrt,
ihre Energie. Uber die Elektron-Elektron-Wechselwirkung werden Cooper-Paa-
re aufgebrochen. Sinkt die Energie der Elektronen unter etwa 300 meV, kiih-
len diese nur noch durch Phononenabstrahlung ab. Die angeregten Quasiteil-
chen mit E > 2A relaxieren dann innerhalb von Nanosekunden zur Energie 2A
und geben dabei ihre Energie iiber Phononen ab [KAP76, CHA77, CHI811.

Im Supraleiter sind die abgestrahliten Phononen jedoch nicht notwendigerweise
fiir den Nachweis verloren, da die Phononen mit einer Energie E 2 2A mittels
der Elektron-Phonon-Wechselwirkung ihrerseits wieder Cooper-Paare aufbre-
chen und neue Quasiteilchen erzeugen konnen. Die Phononenpaarbrechzeit
liegt in der GroBenordnung von 107*° Sekunden. Die Erzeugung von Ladungs-
tragern durch Phononen ist im Supraleiter im Gegensatz zum Halbleiter mog-
lich, weil die Energie der Phononen bis zur Debye—Energi'e von etwa 10 meV
reicht, die hier groBer als die Energieliicke von etwa 1 meV ist. Nach einer
Zeit von ca. 10 ° Sekunden hat sich die in den Supraleiter eingebrachte Ener-
gie fast vollstdndig in relaxierte Quasiteilchen mit E = 2A und Phononen mit
E < 24 umgewandelt [TWE86a, BAR8S].

Wenn die gesamte deponierte Energie E zur Erzeugung von Quasiteilchen um-

gesetzt wiirde, so wiare die Zahl der erzeugten Quasiteilchen NQT

N = (2.19)
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Da bei dem RelaxationsprozeB die Phononen mit Energien kleiner als 2A fiir
weiteres Paarbrechen verloren sind und somit ein Teil der deponierten Energie
nicht zur meBbaren Quasiteilchenerzeugung beitrdgt, fithrt man eine effektive
Energieliicke Aeff ein. Nach einer Simulationsrechnung [KUR82bl gilt fiir die

effektive Energieliicke

Aeff L WA (2.20)

und die tatsdchlich erzeugte Quasiteilchenzahl ist dann

N = . (2.21)
eff

Durch die QuasiteilcheniiberschuBBkonzentration, die in einem der Supraleiter
erzeugt wurde, flieBt ein zusdtzlicher Quasiteilchenstrom durch die Barriere,
bis die Quasiteilchendichte in beiden Supraleitern gleich groB3 ist. Die erhdhte
Quasiteilchendichte entspricht nach Gleichung 2.7 einer erhthten Temperatur,
wodurch sich die Kennlinie zu derjenigen einer entsprechend hoheren Tempe-
ratur hin verschiebt (Gleichung 2.14). Der erhohte Tunnelstrom, der sich dann
einstellt, wiirde immer weiter flieBen, wenn nicht Relaxationsprozesse die

Quasiteilchendichte auf den urspriinglichen Wert reduzieren wiirden.

Bemerkenswerterweise liefert ein energiedeponierendes Ereignis einen Strom-
puls gleichen Vorzeichens, unabhangig davon, in welchem der beiden Supralei-
ter die Energie absorbiert wurde. Dies ergibt sich aus dem Tunnelhamiltoni~
an, der den Austausch von Quasiteilchen zwischen den beiden Supraleitern
beschreibt [TWE86al. Anschaulich ldBt sich diese Tatsache an den in den Ab-
bildungen 2.15 und 2.16 dargestellten Tunnelprozessen verstehen.

In Abbildung 2.1S wird ein Cooper-Paar in der linken Schicht aufgebrochen,
wozu mindestens die Energie 2A erforderlich ist. Die hochangeregten Quasi-
teilchen relaxieren innerhalb weniger Nanosekunden zur Bandkante. Von dort
konnen sie durch die Barriere in die rechte Schicht tunneln, wo sie unter
Emission eines Phonons der Energie eU zur Bandkante relaxieren. Bei diesem
Vorgang wurden also ein Quasiteilchen und ein Elektron von links nach

rechts transportiert.

In Abbildung 2.16 erfolgt die Energiedeposition in der rechten Schicht. Die re-
laxierten Quasiteilchen oberhalb der Energieliicke konnen nicht direkt nach
links tunneln, da dort keine freien Zustdande sind. Sie konnen jedoch mit ei-
nem Quasiteilchen, das in der linken Schicht durch Aufbrechen eines Cooper-
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Abbildung 2.15: Anregungs- und TunnelprozeB bei einer Tunneldiode mit zwei
supraleitenden Filmen im Anregungsbild. Die Energiedeposition
erfolgt in der linken Schicht. Ein Quasiteilchen und ein Elek-
tron werden von links nach rechts transportiert.

Paares frei wird und das durch die Barriere tunnelt, in der rechten Schicht zu
einem Cooper-Paar rekombinieren. Die iiberschiissige Energie eU+A wird auf
das zweite ungepaarte Quasiteilchen des aufbrechenden Cooper-Paares links
ibertragen, das dann unter Emission eines Phonons der Energie el relaxiert.
Bei diesem ProzeB, der im thermischen Gleichgewicht und bei gleichen Ener-
gieliicken mit derselben Ubergangsrate wie der in Abbildung 2.15 verlauft
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Abbildung 2.16: Anregungs- und TunnelprozeB bei einer Tunneldiode im Anre-
gungsbild. Die Energiedeposition erfolgt in der rechten
Schicht. Effektiv wird ein Quasiteilchen von rechts nach links
und ein Elektron von links nach rechts transportiert.
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[TWES86b], wurde ein Quasiteilchen von rechts nach links und eine elektroni-
sche Ladung von links nach rechts transportiert. Dieser FluB von Quasiteil-
chen entgegengesetzt zur Tunnelrichtung der Elektronen ist moglich durch die
vermittelnde Beteiligung der Cooper-Paare und illustriert den konzeptionellen
Unterschied von Quasiteilchen und Elektronen. Der beobachtete Stromfluf3
basiert auf dem Tunneln von Elektronen und ist immer vom hoheren zum
tieferen Potential gerichtet. Ein Quasiteilchen ist ein quantenmechanischer
Zustand eines dichten Systems von Elektronen und sollte nicht mit dem
individuellen Elektron verwechselt werden. Es ist nur die spezifische Natur
der Quasiteilchenanregungen, die eineindeutige Beziehung zu den Blochzustan-
den, die nahelegt, diese Anregungen mit Einzelelektronen zu identifizieren
[TWE86al.

Zurlicktunneln

Eine Folge der sukzessiven Anwendung der beiden Prozesse der Abbildungen
215 und 2.16 ist das Zuriicktunneln von Quasiteilchen im Fall einer Nicht-
gleichgewichtsverteilung [TWE86al. Solange die angeregten Quasiteilchen nicht
rekombinieren, werden sie hin und her ausgetauscht, wobei die Elektronen im-
mer in dieselbe Richtung tunneln. Dies fiihrt zu einer hoheren Zahl an getun-
nelten Ladungen, als der urspriinglich in der Schicht erzeugten Quasiteilchen-

zahl entsprechenden wiirde.

Die Folgen des Zuriicktunnelns sind in Abbildung 2.17 dargestellt. Ein Coo-
per-Paar wird gemaB Abbildung 2.15 aufgebrochen und eines der auf die Band-
kante relaxierten Quasiteilchen tunnelt in die rechte Schicht, wo es unter
Emission eines Phonons auf die Bandkante relaxiert (Abbildung 2.17a). Wenn
die Lebensdauer dieses Quasiteilchens dort grofl genug ist, hat es eine Wahr-
scheinlichkeit, durch den ProzeB aus Abbildung 2.17b, der analog zum Tunnel-
prozeB aus Abbildung 2.16 verlduft, in die linke Schicht zuriick zu tunneln.
Der Endzustand, der sich dann einstellt, ist identisch mit dem Ausgangszu-
stand. Bei diesen beiden Tunnelprozessen sind zwei Elektronen von links nach
rechts transportiert worden, ohne daB sich die Zahl der angeregten Quasiteil-
chen in den Schichten gedndert hat. Dieser Zyklus wird solange durchlaufen,
bis die angeregten Quasiteilchen rekombinieren und die 2A-Rekombinations-

phononen in die Umgebung entkommen.

Die durch das Zuriicktunneln hervorgerufene intrinsische Verstérkung des
Tunnelstromes kann Werte von vier bis fiinf annehmen [TWE86b, ROT88c],
aber es bleibt anzumerken, daB dieser Mechanismus nicht die fundamentale
Energieauflosung des Supraleiterdetektors erhoht, die nur durch die Fluktua-
tion der Anzahl der primdren Anregungen gegeben ist.
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Abbildung 2.17: Zuriicktunneln von Quasiteilchen durch sukzessive Abfolge der
Tunnelprozesse aus den Abbildungen 2.15 und 2.16, wenn die
Lebensdauer der angeregten Quasiteilchen groB8 genug ist. Da
Ausgangs- und Endzustand identisch sind, hat dies eine in-

trinsische Verstdrkung des Tunnelstromes zur Folge.

Das notwendige Kriterium fiir das Auftreten des Zuriicktunnelns besteht
darin, daBl die Tunnelzeit kleiner als die effektive Quasiteilchenrelaxationszeit
ist. Der Verstarkungseffekt nimmt daher mit wachsender Temperatur ab, weil

die thermische Rekombination der angeregten Quasiteilchen zunimmt.

Tuz;n elzeit

Die Tunnelzeit T, ist die Zeit, die ein Quasiteilchen im Mittel benotigt, bis es
tunnelt. Sie ist eine wesentliche Gréofle fiir den supraleitenden Tunneldioden-
detektor und hdngt von der Transmissionswahrscheinlichkeit der Barriere und
der Dicke der supraleitenden Schicht ab. Die Tunnelrate, das ist die reziproke
Tunnelzeit, ergibt sich als Produkt der Tunnelwahrscheinlichkeit T nach Glei-
chung 2.8 und der Rate v, mit der die Quasiteilchen an die Barriere stofBlen.

Diese Stofirate v der Quasiteilchen berechnet sich ndherungsweise zu

A

1 F .

~— 2.22)
v A 1 (
wenn ihre freie Weglinge gegen Rekombination und Streuung mindestens von
der GroBenordnung der Filmdicke ist. Hierin ist Ve die Fermigeschwindigkeit

(ca. 10°m/s) und d die Dicke des supraleitenden Filmes. Fiir die Tunnelzeit T,
ergibt sich dann [TWE86al
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1 =R -ez-No-A-d (2.23)

t nn

Hierin ist Rnn der normalleitende Widerstand der Tunneldiode, das heiB3t die
asymptotische Steigung der Strom-Spannungs-Charakteristik bei Spannungen
U > 24/e, e die Elementarladung, NO die Zustandsdichte bei der Fermienergie
fiir eine Spinrichtung, A die Flache der Tunneldiode und d die Filmdicke. Der
Widerstand Rnn ist eine temperaturunabhangige Eigenschaft der Barriere. Die
Abhidngigkeit der Tunnelzeit T, von der Fldche A ist nur formeller Art, da
sich diese Beziehung mit dem umgekehrt proportionalen Zusammenhang zwi-
schen dem Widerstand Rnn und der Flache A (Gleichung 2.13) aufhebt.

Beispielsweise ergibt sich damit fiir eine Aluminium-Tunneldiode mit Rnn= 10,
N, = 1,73-10*2eV 'cm™® [WEL761, A = 100 x 100 pm? und d = 0,2 pum als
Tunnelzeit T, = 5,5 us.

Relaxationsprozesse, Verlustprozesse

Die relevanten Prozesse der nach einer Energiedeposition gestdrten Quasiteil-

chen- und Phononenverteilung sind die folgenden [TWEB86al:

1. Rekombination von Quasiteilchen zu Cooper-Paaren unter Emission eines

Phonons mit einer Energie grofier oder gleich 2A.

2. Paarbrechen von Cooper-Paaren durch Phononen mit einer Energie groBer

oder gleich 2A.
3. Inelastische Streuung von Quasiteilchen und Phononen.
4. Aufbrechen eines 2A-Phonons in zwei Phononen.
5. Transmission von Phononen aus dem Film in die Umgebung.
6. Diffusion von Quasiteilchen im Film aus dem Tunnelbereich heraus.
Die Raten dieser einzelnen Prozesse hangen stark von den Parametern des De-
tektors (Temperatur, Geometrie, Ankopplung der Filme an das Substrat, Qua-

litat der Filme usw.) ab und werden teilweise im folgenden diskutiert. Einen
Uberblick iiber die zu betrachtenden Prozesse gibt Abbildung 2.18.
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Abbildung 2.18: Schematische Darstellung der in einer supraleitenden Tunneldi-
ode nach einer Energieabsorption ablaufenden Relaxations- und

Verlustprozesse der zur Bandkante relaxierten Quasiteilchen.

Die effektive Quasiteilchenrelaxationszeit T, der angeregten Quasiteilchen

ff .
hangt von der Zahl der Quasiteilchen und den phononischen Eigenschaften des

Systems ab. Die effektive Relaxationsrate refif setzt sich aus mehreren Antei-

len zusammen:

R R R T . (2.24)

Dabei ist ’C;;C die effektive Rekombinationsrate fiir die Rekombination zu

Cooper-Paaren, die Quasiteilchendiffusionsrate aus dem Tunnelkontakt

!
) dif
und Yoss die Rate fiir sonstige Verluste, wie den von Phononen, die nicht

wieder Cooper-Paare aufbrechen, oder den durch inelastische Streuungen.

Die effektive Rekombinationszeit T oo ist groBer als die intrinsische Lebens-
dauer fiir die Rekombination unter Phononenabstrahlung, da die Phononen mit
Energien E=2A durch das Aufbrechen von Cooper-Paaren erneut Quasiteilchen
erzeugen konnen, bevor sie den Tunnelkontakt verlassen. Der Prozefl der
wiederholten Absorption und Emission von 2A-Phononen wurde experimentell
‘und theoretisch umfangreich untersucht [ROT67, KAP76, EPP77, TWE86al und

das Ergebnis 14Bt sich zusammenfassen als
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A

t = | (2.25)

rec 1/',}‘ € kT

kT, 5/2
mit ¢ = IOTI_TE—-V?C<—2A—C——-)

Dabei ist T, eine materialabhdngige Zeitkonstante. Der Vergleich von Glei-
chung 2.25 mit Gleichung 2.7 zeigt, daB die Rekombinationsrate proportional
zur Zahl der thermisch angeregten Quasiteilchen ist, was plausibel ist. Die
effektive Rekombinationszeit ist damit sehr stark temperaturabhingig. Als
Beispiel ergibt sich fiir Aluminium mit T, = 438 ns [KAP76] bei einer Tem-
peratur von 300 mK eine effektive Rekombinationszeit von 20 us.

Die nach Gleichung 2.25 ermittelte Rekombinationszeit héangt in der Praxis
noch stark von experimentellen Einzelheiten wie der Transmissionswahr-
scheinlichkeit fiir die Phononen ins Substrat, der Oberfliachenbeschaffenheit
der Materialien, der Geometrie der Anordnung oder der "Dicke der Schichten
ab [EPP77, PET8S].

Bei tiefen Temperaturen T < O,l-TC ist die Rekombinationsrate mit den ther-
misch angeregten Quasiteilchen vernachlassigbar, und die UberschuBquasiteil-
chen rekombinieren nur noch untereinander [ROT67]1. Die Rekombinationsrate
ist dann proportional zum Quadrat der Quasiteilchenkonzentration. Dieser
quadratische Term in der Selbstrekombinationsrate der produzierten angereg-
ten Quasiteilchen ist verantwortlich fiir eine Nichtlinearitdt in der Antwort
des Detektors [TWES86al.

Die Diffusion von Quasiteilchen aus dem Tunnelvolumen heraus, die durch die
Diffusionsrate ’t;:f beschrieben wird, hat sich als wichtiger Verlustprozel
herausgestellt [FEI88, ROT88al. Diese Verluste konnen verringert werden,
indem die Zuleitungen zum Tunnelvolumen mit einem moglichst kleinen Quer-
schnitt ausgefiihrt werden, ;godér indem die Quasiteilchen durch "Trapping” in
einem Potentialtopf eing"éféngen werden (siehe Kapitel 2.4). Aber auch die
Granularitdat der supraleitenden Schichten muB geeignet ausgewdhlt werden,

um die kleinstmogliche Verlustrate zu verwirklichen [ROT88al.

Da die drei beteiligten Teilchensysteme (Cooper-Paare, Quasiteilchen und Pho-
nonen) gekoppelt sind, ist eine exakte Losung der zeitlichen und ortlichen
Entwicklung des Nichtgleichgewichtszustandes schwierig. Das dynamische Ver-
halten des Quasiteilchen-Phonon-Systems in einem Supraleiter kann durch ei-
nen Satz gekoppelter Ratengleichungen beschrieben werden, die von den Roth-
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warf-Taylor-Gleichungen [ROT67] verallgemeinernd abgeleitet werden konnen.
Man hat dabei fiir jeden Film jeweils eine Gleichung fiir die Phononen und
eine fiir die Quasiteilchen aufzustellen, die eine Gewinn-Verlust-Bilanz dar-
stellen. Zu den Prozessen, die in diesen Ratengleichungen parametrisiert und

beriicksichtigt werden miissen, zdhlen:
1. Austausch von Quasiteilchen zwischen den Filmen.

2. Austausch von 2A-Phononen zwischen den Filmen und deren Verlust in das
Substrat.

3. Diffusion von Quasiteilchen und Phononen in den Filmen.

4. Rekombination von Quasiteilchen unter Emission von 2A-Phononen und Re-

absorption dieser Phononen durch das Brechen von Cooper-Paaren.

Es hat verschiedentlich Anstrengungen gegeben, die Gleichungen auf numeri-
schem Weg unter Berilicksichtigung der Randbedingungen wie der Geometrie
der Tunneldiode, der ortlichen und zeitlichen Variation der Temperatur des
Quasiteilchensystems und der mikroskopischen Filmstruktur zu ldsen und da-
raus ein mikroskopisches Modell der supraleitenden Tunneldiode als Detektor
zu entwickeln. Hieraus konnten Hinweise fiir die Optimierung des Tunneldi-
odendetektors hergeleitet werden. Fiir Details sei hierzu auf die Literatur ver-
wiesen [TWE86a, BAR88, GON88, KHA89].

Anforderungen an die Tunneldiode

Eine supraleitende Tunneldiode fiir die Teilchenspektroskopie sollte folgende

Anforderungen erfiillen:

Tunnelzeit und Rekombinationszeit

Die Tunnelzeit sollte klein gegen die Rekombinationszeit sein, damit die er-
zeugten UberschuBquasiteilchen durch Tunneln ein Signal erzeugen konnen,

bevor sie rekombinieren.

Die Tunnelzeit laBt sich auf zwei Wegen verkleinern. Zum einen, indem die
Tunnelbarriere moglichst diinn ausgelegt wird, so daB der asymptotische Wi-
derstand Rrm kiein und die Tunnelwahrscheinlichkeit hoch ist (Gleichung 2.23).
Dies stoBt aber wegen der auftretenden Leckstrome bald an technische Gren-

zen. Zum anderen kann die Dicke der supraleitenden Filme verringert werden,
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wodurch sich die Tunnelzeit ebenfalls verringert (Gleichung 2.23). Dies geht
allerdings mit einer Verringerung der Nachweiswahrscheinlichkeit des Detek-
tors einher und 148t sich nicht beliebig weit fortsetzen, da die Filmdicke
moglichst groBer als die freie Wegldnge der Phononen sein sollte, da sonst
die Phononendiffusionsverluste zu groB werden. Aber auch die mikroskopische
Struktur der supraleitenden Schichten hat moglicherweise einen entscheiden-
den EinfluB auf die Tunnelzeit [TWES87al.

Die effektive Rekombinationszeit setzt sich wie oben beschrieben aus mehre-
ren Anteilen zusammen. Bei hoheren Temperaturen dominiert der Quasi-
teilchenverlust durch thermische Rekombination. Bei tiefen Temperaturen sind
die Quasiteilchendiffusion aus dem Tunnelbereich und die Selbstrekombination
fir die Quasiteilchenverluste verantwortlich. Die Betriebstemperatur der Tun-
neldiode muB daher mindestens kleiner als 03-T_, moglichst jedoch kleiner

als 0,1+ T _ sein.
c

Paarbrechzeit und Phononenveriustrate

Die Paarbrechzeit der Phononen sollte fiir die Minimierung der Phononenver-
luste klein gegen die mittlere Phononenverlustzeit sein. Die mittlere freie
Wegldnge der Phononen gegen Absorption und Paarbrechen ist material- und
frequenzabhédngig und betragt fiir 2A-Phononen in Aluminium einige 100 nm
[EIS77]. Die Phononenverlustzeit Tose ist nicht exakt anzugeben und wird in
den Ratengleichungen als freier Parameter angepaBt. Nach einem géngigen
Modell hangt sie von der Dicke d der supraleitenden Schicht, der Phononen-
geschwindigkeit ¢ und der Phononentransmissionswahrscheinlichkeit n fiir den
Ubergang von der Schicht in die Umgebung entsprechend der Beziehung

4d

esc nc

(2.26)

ab [TWEB86al. Die Dicke der Schicht darf nicht zu groB gew#hlt werden, da
sonst die Tunnelwahrscheinlichkeit zu klein wird. Daher wird angestrebt, die
Wahrscheinlichkeit fiir eine Transmission in die Umgebung zu verringern. Dies
wird dadurch erreicht, daB durch die Verwendung von Einkristallen moglichst
wenige Substratmoden zu Verfiigung stehen, an die die Phononen ankoppeln
konnen. Verschiedentlich wurde auch vorgeschlagen, zwischen dem Substrat
und der supraleitenden Schicht eine Zwischenschicht zur Entkopplung aufzu-

bringen. Praktische Erfahrungen liegen hierzu nicht vor.
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Wird die Tunneldiode als Phononendetektor eingesetzt, ist es vorteilhaft,
wenn die Dicke der Filme groBer als die Absorptionslange der Phononen ist,

damit die aus dem Substrat kommenden Phononen effektiv absorbiert werden.

Inhomogenitéten

In einer supraleitenden Tunneldiode konnen viele Inhomogenitdten auftreten
(vergleiche Kapitel 2.2). Bei den meisten Anwendungen supraleitender Tunnel-
dioden ist das Vorhandensein kleiner lokaler Inhomogenitidten ohne Bedeutung
[BAR881, da es dort nur darauf ankommt, daB die Strom-Spannungs-Charak-
teristiken innerhalb bestimmter Grenzen identisch sind, was bedeutet, daB die
iiber die Tunnelfliche der einzelnen Tunneldiode gemittelten Tunnelwahr-
scheinlichkeiten identisch sind. Bei der Anwendung supraleitender Tunneldio-
den als Detektoren haben die die iiber das Diffusionsgebiet gemittelten loka-
len Inhomogenitdten einen wichtigen, die Energieauflosung limitierenden Ein-
fluB [PAC88]. So fiihrt eine lokal unterschiedliche Energieliicke wegen der
Variation der erzeugten Quasiteilchenzahl, eine inhomogene isolierende Oxid-
schicht wegen der ortlichen Fluktuation der Tunnelwahrscheinlichkeit und ein
inhomogener oder anisotroper Quasiteilchendiffusionsprozel zu einer vom Ort
des Teilchennachweises abhingenden Impulshohe. Inhomogenitdten sind daher

so gering wie moglich zu halten.

Thermischer Tunnelstrom

Der thermische Tunnelstrom sollte wegen des Signal-zu-Rausch-Verhaltnisses
moglichst gering sein. Daher ist nach Gleichung 2.14, wie bereits wegen der
Rekombinationszeit, eine Betriebstemperatur anzustreben, die moglichst kleiner
als O,l-TC ist.

Differentieller Widerstand

Der differentielle Widerstand RD im Arbeitspunkt sollte moglichst groB3 sein,
da dieser einen NebenschluB fiir das Signal darstellt (siehe Kapitel 5.2). Als
gutes MaB fiir die Beurteilung der Qualitdt einer supraleitenden Tunneldiode
hat sich das Verhéltnis R /R herausgestellt. Fiir R /R > 10° erwartet
man Pulse, die sich von dem Rauschuntergrund herausheben, und fiir
R /R > 10° sollte die Auflosung nicht mehr durch den Beitrag des Rau-
schens dominiert sein [PRE871. Gute Tunneldioden erreichen ein Verhaltnis
von RD/Rnn> 10°. Ein groBer differentieller Widerstand RD bei gleichzeitig

kleinem asymptotischen Widerstand Rnn [aBt sich nur durch die technologi-
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sche Beherrschung der leckstromfreien Herstellung der Tunneldiode und ihrer

diinnen Barriere erreichen.

Impulshohenzuordnung

Bei Tunneldioden, die als Detektoren fiir Rontgenquanten eingesetzt werden,
tritt haufig fiir jede Rontgenenergie ein Linienpaar im Pulshohenspektrum auf.
Man erhdlt offensichtlich unterschiedliche Pulshchen, je nachdem, ob das
Rontgenquant im oberen oder im unteren Film absorbiert wird. Dies wird im
allgemeinen darauf zuriickgefiihrt, da die Tunneldiode aus zwei unterschied-
lich dicken Filmen besteht. Nach Gleichung 2.23 ist dann die Tunnelwahr-
scheinlichkeit fiir den dickeren Film kleiner, und man erhilt von diesem ein

kleineres Signal, von dem diinneren ein groBeres.

Der Unterschied in der PulshGhe kann aber auch durch andere Parameter der
beiden Filme bestimmt sein [PET89], wie unterschiedliche Verlustwahrschein-
lichkeiten fiir Quasiteilchendiffusion aus dem Tunnelvolumen, unterschiedliche
mikroskopische Struktur der Filme oder hohere Phononenverluste von dem
substratnahen Film tiber dessen beide Grenzfldchen. Daher ist es schwierig,
die Linien eindeutig dem unteren oder dem oberen Film zuzuordnen. Fiir den
Betrieb der Tunneldiode als Detektor zur Messung der Energie eines individu-
ellen Teilchens ist es natiirlich anzustreben, eine Konfiguration zu verwenden,
die eine eindeutige Zuordnung der Pulshohe zur Teilchenenergie erlaubt.

Energieauflosung

Bei einer realen supraleitenden Tunneldiode konnte die prinzipielle intrinsische
Energieauflosung nach Gleichung 1.1 nur erreicht werden, wenn sie nicht durch
andere Prozesse begrenzt wire. Verschiedene Quellen konnen fiir die Redukti-

on der Energieauflosung verantwortlich sein [HEB901:

- Rekombinationsverluste der angeregten Quasiteilchen
- Inhomogenitédten

- Diffusionsverluste von angeregten Quasiteilchen

- Strahlungsschédden

- Rauschen des Verstarkers und des signalverarbeitenden Systems

Unter der Annahme, daB die verschiedenen Beitrdge zu einer statistisch unab-
hdangigen Fluktuation der Zahl der angeregten Quasiteilchen fiihrt, laBt sich
die resultierende Energieauflosung als quadratischer Mittelwert der einzelnen

Beitrdage angeben:
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— 2 2 2
AE = (AEintrin * AEzl’:ihl * AEinhonq
2 2 2 Lo )1/2
¥ AEdiff * AEst:rahl * AEx‘ausch " ) (2.27)

Die sich so ergebende Energieauflosung kann erheblich schlechter sein als die
intrinsische. Insbesondere Inhomogenitédten (siehe weiter oben und Kapitel 2.2)

konnen von Bedeutung sein.

Ebenso wichtig fiir die Erzielung einer guten Energieaufldsung ist die Redu-
zierung des elektronischen Rauschens, weshalb mehrere Gruppen bereits kalte

Vorverstdarker zur Auslese der Signale verwenden.
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2.4 Trapping

Die Detektorvolumina supraleitender Tunneldioden sind sehr gering, da aus
praktischen Griinden sowohl die Dicke der Schichten als auch die Uberlapp-
flache des Tunnelkontaktes beschrdankt sind. Die Dicke der Schicht betragt ty-
pischerweise weniger als 1 pum, da sonst die Zunahme der Tunnelzeit eine zu
groBe Abnahme der Pulshthe mit sich bringt. Die Uberlappfliche des Tun-
nelkontaktes darf aus zwei Griinden nicht zu groB gewdhlt werden. Eine
obere Grenze wird zum einen dadurch gesetzt, daB mit einer groBeren Fldche
die Wahrscheinlichkeit fiir eine schadhafte Stelle in der Barriere ansteigt, und
zum anderen dadurch, daB mit steigender Flache die Kapazitat der Tunneldi-
ode anwichst, was zu einer Erhohung des elektronischen Rauschens fiihrt
(siehe Kapitel 4.2). Die Flache der Tunneldioden wird dadurch auch unter An-
nahme der bestmoglichen Verbesserungen auf Bruchteile von mm? beschrinkt
[TWES87b]l. Typische GriBen liegen im Bereich von 100 x 100 pmz, was einem

Volumen von 107> mm?> entspricht.

Fiir viele Anwendungen sind solche kleinen Detektorvolumina wegen der ge-
ringen Nachweiswahrscheinlichkeit ungiinstig. So sind fiir den effizienteren
Nachweis von Rontgenquanten, die ein hohes Durchdringungsvermogen haben,
groBere Volumina von Vorteil. Fiir den Nachweis schwach wechselwirkender
Teilchen gar sind sehr groBe Massen erforderlich (siehe Kapitel 1). Eine Mog-
lichkeit, die prinzipiell sehr guten Detektoreigenschaften supraleitender Tun-
neldioden mit einer hohen Nachweiswahrscheinlichkeit zu verbinden, bietet das
von Booth vorgeschlagene Verfahren des Trappings [BOO87bl. Es wurde be-
reits demonstriert, daB dieses Verfahren erfolgreich bei der Auslese grofle-
rer Detektorvolumina und zur wirksamen Unterdriickung der unerwiinschten
Quasiteilchendiffusion eingesetzt werden kann [GOL89, KRA89].

Das Verfahren beruht darauf, daB in einem Supraleiter mit einer ortlichen Va-
riation der Energieliicke die diffundierenden Quasiteilchen in dem Bereich mit
der kleinsten Energieliicke gesammelt werden. Dadurch ergibt sich die Mog-
lichkeit, in einer geeigneten geometrischen Anordnung Quasiteilchen durch
Potentialwalle, die von Supraleitern mit groBeren Energieliicken gebildet wer-
den, in einem Bereich einzusperren oder einzufangen. Das Prinzip des Trapping
wird in Abbildung 2.19 veranschaulicht. Im Supraleiter 1 werden hochangeregte
Quasiteilchen erzeugt, die auf die obere Kante der Energieliicke relaxieren.
Von dort konnen sie unter Beibehaltung ihrer Energie in den Supraleiter 2
diffundieren. Voraussetzung hierfiir ist, daB sich zwischen Supraleiter 1 und
2 keine isolierende Schicht befindet. Die Aufenthaltswahrscheinlichkeit im
Supraleiter 2 hangt von dem Volumenverhiltnis VZ/(V1+V2) der beiden Supra-
leiter ab. Die Quasiteilchen, die im Supraleiter 2 relaxieren, konnen diesen



- 45 -

dann ohne Energieaufnahme nicht mehr verlassen, eine Riickdiffusion ist nicht

moglich und sie sind im Supraleiter 2 gefangen.

Supraleiter 1  Supraleiter 2
(Absorber) (Trap)

Abbildung 2.19: Anschauliche Darstellung der Vorgange beim Trapping ange-
regte Quasiteilchen des Supraleiters 1 im Supraleiter 2, der
eine kleinerer Energieliicke hat und aus dem sie nicht mehr
zuriick konnen, sowie Nachweis durch anschlieBenden Tunnel-

prozef.

Der Trapping-Effekt kann auf drei Weisen bei supraleitenden Tunneldioden
zur Anwendung kommen. Zum einen kann eine der beiden Schichten einer
Tunneldiode mit einem weiteren Supraleiter verbunden werden, dessen Ener-
gieliicke groBer als die der Schicht ist. Dieser Supraleiter kann dann ein we-
sentlich groBeres Volumen als die Schicht der Tunneldiode haben, die als
Trapschicht wirkt. Fiir die in dieser Trapschicht gefangenen Quasiteilchen
kann bei geeigneten Volumen- und Energieliickenverhéltnissen [BOO87bl und
guten Filmqualitaten die Tunnelzeit durch die Barriere in die zweite Schicht
der Tunneldiode ausreichend klein sein. Eine Skizze eines solchen supraleiten-
den Tunneldiodendetektors mit Absorberschicht ist in Abbildung 2.20 darge-
stellt. Die kritischste Stelle in einer solchen Anordnung stellt die Grenzflache
zwischen Absorber und Trapschicht dar, die einen unbehinderten Austausch

der Quasiteilchen ermdglichen muB8.

Zum zweiten kann das Trapping eingesetzt werden, um die Quasiteilchendiffu-
sion aus der Tunnelschicht in die Zuleitungen sehr effizient zu unterdriicken
[KRA89]. Dabei werden die Zuleitungen mit einem supraleitenden Material mit

einer groferen Energieliicke ausgefiihrt, so daB die relaxierten Quasiteilchen
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aus energetischen Griinden den Tunnelbereich nicht verlassen konnen.

Trapschicht

/

Absorber / Z NN

Abbildung 2.20: Supraleitende Tunneldiode mit Absorber als Anwendung des
Trapping-Effektes zur VergroBerung des Detektorvolumens.

Der dritte positive Effekt ist der einer Quasiteilchenvervielfachung, der ein-
treten kann, wenn das Verhéltnis der Energieliicken A/, 2 3 ist (siehe Ab-
bildung 2.19). Dann kann namlich das bei der Relaxation im Supraleiter 2
emittierte Phonon mit seiner Energie A -4, 2 2A2 im Supraleiter 2 zuséatz-
liche Quasiteilchen aufbrechen, was eine intrinsische Verstdrkung des Signals
bedeutet. Allerdings wird hierdurch, wie auch durch das Zuriicktunneln (Kapi-

tel 2.2), nicht die Energieauflosung des Detektors verbessert.
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2.5 Proximity - Effekt

Fir die Ausnutzung des Trapping-Effektes ist es erforderlich, zwei unter-
schiedliche Supraleiter in Kontakt zu bringen, ohne daB sich eine isolierende
Zwischenschicht bildet. Die verschieden groBen Energieliicken der beiden
Supraleiter gehen an der Grenzfldche nicht abrupt ineinander iibér, sondern es
bildet sich in beide Supraleiter hinein ein Bereich aus, in dem sich ein stetiger
Ubergang der beiden Energieliicken vollzieht (siehe Abbildung 2.19). Der Grund
fiir diesen stetigen Ubergang liegt in dem freien Austausch von Cooper-Paa-
ren zwischen den beiden Supraleitern. Ein MaB fiir die Tiefe, bis zu der sich
die Beeinflussung durch das angrenzende Material zeigt, ist die Kohdrenzlange
[BER6S, BUCB841.

Dieser Proximity-Effekt tritt auch an der Grenzfliche zwischen einem Nor-
malleiter und einem Supraleiter auf und duBert sich darin, daB der Normallei-
ter in der Ndhe der Grenzflache supraleitend und der Supraleiter sozusagen
weniger supraleitend wird. Von dem Supraleiter diffundieren Cooper-Paare in
den Normalleiter und von dem Normalleiter freie Elektronen in den Supralei-

ter, wo sie die Konzentration der Cooper-Paare herabsetzen.

Die gegenseitige Beeinflussung der beiden Supraleiter zeigt sich in einer ver-
danderten kritischen Temperatur, einem veranderten Wert der Energieliicke und
auch in der Abhadngigkeit der Energieliicke von der Temperatur, die von dem
Verlauf nach der BCS-Theorie (Abbildung 2.1) abweicht. Die Abweichung wird
durch das McMillan-Modell des Proximity-Effektes [MIL681 beschrieben und
stimmt mit den Experimenten iiberein [GOL89, GOL901.

Eine Barriere zwischen den Supraleitern, die auch ohne meBbaren elektrischen
Widerstand vorliegen kann, unterdriickt den Proximity-Effekt [GOL89, GOL90].
Die Cooper-Paar~ und Quasiteilchen-Diffusion wird stark behindert. Fiir die
Tunneldiode mit Absorber aus den Abbildungen 2.19 und 2.20 bedeutet dies,
daB die Quasiteilchendiffusion aus dem Absorber in die Trapschicht stark
unterdriickt ist, und es werden keine Quasiteilchen, sondern nur Phononen

mit einer Energie E 2 2A_ = 2A detektiert.
2 Trap
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3. DETEKTORDESIGN
3.1 Detektormaterial

Die Auswahl der Materialien zur Herstellung supraleitender Tunneldioden im
Rahmen dieser Arbeit wurde unter Beriicksichtigung folgender Punkte getrof-

fen:

1. Das Material muBte zur Herstellung diinner Schichten im Submikrometerbe-

reich unter Anwendung der Aufdampftechnik geeignet sein.

2. Das Material sollte ein stabiles und einfach herzustellendes Oxid hoher

Qualitat bilden, das als Isolationsschicht verwendet werden kann.

3. Die Energieliicke sollte wegen einer guten Energieauflosung und einer ho-
hen Phononenempfindlichkeit moglichst klein sein. Einschrankungen hierfiir
ergaben sich durch die zur Verfiigung stehende Arbeitstemperatur von
etwas unter 300 mK, den Zusammenhang zwischen der Energieliicke und
der kritischen Temperatur (siehe Kapitel 2.1) sowie durch die Forderung,
daB3 die Betriebstemperatur mindestens Kkleiner als O,3-TC und moglichst

kleiner als O,l-TC sein soll (siehe Kapitel 2.3).

4. Das Material sollte eine moglichst hohe Nachweiswahrscheinlichkeit fiir

niederenergetische Rontgenquanten haben.

Das Material, das insbesondere die ersten drei Bedingungen sehr gut erfiillt,
ist Aluminium. Mit einer Schmelztemperatur von 660 °C laBt es sich gut ver-
dampfen. Von seinem Oxid Ale3 ist bekannt, daB es sehr stabil und hart ist
und sich bereits bei Raumtemperatur in Raumluft mit einer Dicke von 1 bis
2 nm leckfrei bildet. Die Energieliicke A, betragt 180 peV und die kritische
Temperatur TC 1,19 K. Aus diesen Griinden wurden in dieser Arbeit bevorzugt
Aluminium~Tunneldioden (AI/A1203/A1) hergesteilt und untersucht.

Der Nachteil von Aluminium liegt in seiner kleinen Ordnungszahl von Z = 13,
was einen geringen Absorptionsquerschnitt fiir Rontgenstrahlung bedingt. Die
Absorptionsldange fiir den Photoeffekt betrdgt bei 6 keV Rontgenstrahlung in
Aluminium ca. 25 pym. Um die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Rontgenquanten
zu erhohen, wurden Experimente mit zus&dtzlichen Materialien in folgender

Weise ausgefiihrt:
1. Heterogene Tunneldioden:

Bei diesen Tunneldioden bestehen Ober- und Unterschicht aus verschiede-
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nen Supraleitern. Die Unterschicht bestand aus Aluminium und die Isola-
tionsschicht aus A1203. Fiir die Oberschicht wurde Indium oder Zinn ver-
wendet. Beide Materialien haben eine groBere Ordnungszahl als Aluminium
und damit einen hoheren Absorptionsquerschnitt fiir Rontgenstrahlung. Die

Absorptionsldnge bei 6 keV betridgt ca. 2 pm.

Die wichtigsten Werte fiir Indium sind Z = 49, Schmelztemperatur = 156 °C,
AO = 520 peV und TC = 3,4 K und fiir Zinn Z = 50, Schmelztemperatur =
232°C, A, = 580 geV und T_ = 3,7 K.

2. Trapping-Tunneldioden:

Bei diesen Tunneldioden, die aus Aluminium-Tunneldioden mit einer zus&tz-
lichen Absorberschicht bestehen, wird der Trapping-Effekt ausgenutzt (Kapi-
tel 2.4). Als Absorbermaterial wurden Indium und Tantal benutzt. Indium
ist besonders im Hinblick auf Solarneutrinodetektion ein sehr geeignetes
Material (Kapitel 1). Tantal ist wegen seines hohen Schmelzpunktes von
3000 °C ein schwierig zu verdampfendes Material. Seine mechanische Stabi-

litdt, seine hohe Dichte und Ordnungszahl und seine Energieliicke von

A, = 700 peV machen diesen Supraleiter jedoch als Absorbermaterial sehr
interessant.
Neben Aluminium, Indium und Zinn werden auch Blei (A0 = 1,36 meV) und

Niob (A, = 1,52 meV) von anderen Gruppen auf ihre Eignung fiir den Teilchen-
nachweis mit supraleitenden Tunneldioden untersucht. Die neuen Hoch-TC—
Supraleiter wurden bisher nicht fiir diese Zwecke eingesetzt, und es scheint
sehr fraglich, ob sie sich mit ihren zum Teil sehr groBen Energieliicken, ihrer
kleinen Kohdrenzldange, die in Verbindung mit Domainengrenzen zu Joseph-
son-Kontakten im Material fiihren, und der erreichbaren Filmqualitdt tiber-

haupt dafiir eignen.
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3.2 Detektorgeometrie

Ziel des Entwurfs des zu untersuchenden Prototypdetektors war es, den De-
tektor so zu gestalten, daB ein Optimum an Signalhohe, Auflosung und Nach-
weiswahrscheinlichkeit zu erwarten ist. Es wurde daher angestrebt, die Ver-
lustrate der Uberschquuasiteilchen, die Tunnelzeit und die Diodenkapazitit

zu minimieren und das Detektorvolumen zu maximieren.

Die Quasiteilchendiffusionsverluste konnen verringert werden, indem die Zu-
leitungen zu dem Tunnelvolumen einen moglichst geringen Gesamtquerschnitt
aufweisen und dadurch die Quasiteilchen bei der Diffusionsausbreitung mit
geringerer Wahrscheinlichkeit in die Zuleitungen gelangen konnen ("geometri-
sches Trapping”). Das Verfahren, den Trappingeffekt zur Unterdriickung der
Quasiteilchendiffusion zu verwenden, indem die Zuleitungen aus einem anderen
Supraleiter mit einer groBeren Energieliicke gefertigt werden (Kapitel 2.4,
[KRA891), konnte mit der bisher zur Verfiigung stehenden Herstellungstech-
nologie nicht realisiert werden. In Abbildung 3.1 sind mogliche geometrische
Ausfihrungen supraleitender Tunneldioden und ihrer Zuleitungen schematisch
dargestellt. In dieser Arbeit wurden, nach anfidnglichen Untersuchungen an
Tunneldioden des Typs 1, Tunneldioden des Typs 3 hergestellt, bei denen
gegeniiber Typ | die Anzahl der Zuleitungen halbiert und deren Breite verrin-
gert wurde, was zu einer starken Einschrankung der Quasiteilchendiffusion

aus dem Detektorvolumen fiihrt.

Typ 1 Typ 2 Typ 3

%,

Tunnelfldche Supraleiter 1 Supraleiter 2

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung moglicher geometrischer Ausfiihrun-
gen supraleitender Tunneldioden und ihrer Zuleitungen. Beim
Typ 3 sind die Zuleitungen am Ende verbreitert, um die Kon-

taktierung zu erleichtern.
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Die Tunnelzeit soll deutlich kleiner als die thermische Rekombinationszeit
sein, um die Verlustrate klein zu halten (Kapitel 2.3). Unter Beriicksichtigung
eines erwarteten asymptotischen Widerstandes der Tunneldioden von Rnn< 10
und der Arbeitstemperatur von T = 0,23-TC (fiir Aluminium) wurden folgende
Schichtdicken fiir die im Rahmen dieser Arbeit zumeist hergestellten Tunnel-
dioden ausgewahlt: Unterschicht 0,2 ym, Oberschicht 0,35 pm. Die Schichtdik-
ken waren deutlich verschieden, um unterschiedliche Tunnelzeiten fiir beide
Schichten zu erhalten und dadurch die Impulshohen rontgeninduzierter Signale
aus beiden Schichten gut trennen zu konnen. Ein Bild von der GroBle und der
Geometrie dieser Tunneldioden vermittelt Abbildung 3.2. Die Kapazitdt einer

solchen Anordnung betragt einige hundert Pikofarad.

Substrat ( Saphir)

Oberschicht (d=0,35pm) Unterschicht (d=0,2pm)

Kontakt- Kontakt-
Flache Flache
(3X 6mm?2)

Abbildung 3.2: Skizze der in dieser Arbeit verwendeten Tunneldioden.

AuBer den Tunneldioden mit den oben erwdhnten Schichtdicken wurden sehr
diinne Aluminium~-Tunneldioden (Unterschicht 20 nm, Oberschicht 35 nm) her-
gestellt und auf Verdnderungen der Strom-Spannungs-Charakteristik unter-
sucht. Fiir die Detektion von Rontgenstrahlung sind diese diinnen Tunneldi-
oden sehr schlecht geeignet, daher wurde zur Erhohung der Nachweiswahr-
scheinlichkeit auf die obere Schicht eine zusédtzliche Absorberschicht aus
Indium oder Tantal zur Anwendung des Trappingeffektes aufgebracht. Die Ab-
sorberschichten wurden auch probeweise auf die dickeren Aluminium-Tunnel-

dioden aufgebracht.
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4. HERSTELLUNG

Substrate

Als Trdgermaterial fiir die supraleitenden Tunneldioden wurden Saphir- und
Quarzeinkristalle benutzt. Thre Abmessungen betrugen 27 x 7 x 0,5 mm?®. Sie
waren einseitig oder zweiseitig poliert. Durch die Politur erlangen die Ober-
flachen eine sehr gute Oberflachenqualitit geringer Rauhigkeit, die mittels
eines Abtastgerdtes zu besser als 2 nm bestimmt wurde. Ein anderes sehr gut
geeignetes Material hochster Oberflachenqualitat ist Silizium, das jedoch in
dieser Arbeit wegen seiner Lichtundurchlassigkeit, die die optische Justage
mittels Durchleuchtung (siehe unten) unmoglich gemacht hatte, nicht verwen-
det wurde. In der zum Zeitpunkt der Anfertigung dieser Arbeit fertiggestell-
ten Substratschleuse [HAH90] ist jedoch auch die Verwendung von lichtun-
durchlédssigen Substraten durch die Justage mittels eines Auflichtmikroskopes

moglich.

Die Saphirsubstrate zeigten bei der Betrachtung in einem Auflicht-Mikroskop
mit Nomarski-Differential-Interferenzkontrast feinste Kratzer, die durch die
Politur verursacht werden. Die Quarzkristalle zeigten neben vereinzelten klei-
nen Glasfehlern der Oberfldche eine starke Neigung, sich elektrostatisch
aufzuladen. Ein EinfluB der Oberflacheneigenschaften auf die Qualitdt der

Tunneldioden konnte nicht festgestellt werden.

Die Substrate wurden vor dem Bedampfen einer griindlichen Reinigung unter-
zogen. Sie wurden zun&dchst in einer alkalischen Reinigungslauge, dann in Ace-
ton und danach in destilliertem Wasser gereinigt. AbschlieBend wurden sie in
einem Soxhlet-Extraktor, der mit Isopropanol als Extraktionsfliissigkeit be-
trieben wurde, mehrere Stunden mit reinem, heiBem Alkoholkondensat gespiilt.
Beim Einbau wurden sie mit feinstgefilterter Luft (Filter 0,2 um) abgeblasen
und im Vakuum bei 60°C bis 90 °C eineinhalb Stunden ausgeheizt.

Aufdampfstand

Die supraleitenden Tunneldioden wurden mit der Technik des thermischen
Verdampfens hergestellt. Dabei wird zunidchst die untere Schicht aufgedampft,
anschlieBend oxidiert und danach die zweite und eventuelle weitere Schichten
aufgedampft. Dies erfordert neben einer geeigneten Beheizungsmoglichkeit,
mit der das Verdampfungsgut auf die erforderliche Temperatur gebracht
werden kann, saubere Hochvakuumbedingungen beim Aufdampfen und repro-

duzierbare Oxidationsbedingungen.
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In dieser Arbeit wurden zwei Aufdampfanlagen benutzt. Die erste Aufdampf-
anlage wurde erstellt, um bei manchen der hergestellten Tunneldioden die
Haftung der Kontaktflachen auf dem Substrat durch eine zuvor aufgebrachte

Goldschicht von ca. 3 gm Dicke zu verbessern.

Bei dem zweiten Aufdampfstand handelt es sich um eine Hochvakuum-Auf-
dampfanlage vom Typ Varian VT-118, die fiir die Herstellung der Tunneldioden
umgebaut und erweitert wurde. Das Volumen des Vakuumsystems betrdgt ca.
230 Liter und wurde durch ein oder zwei Turbomolekularpumpen mit 170 1/s
Saugleistung mit nachgeschalteter Drehschieberpumpe (30 m>/h) gepumpt. Der
so erreichbare Enddruck lag bei ca. 2-10"7 mbar und bei zusétzlicher Verwen-
dung einer Fliissigstickstoffkiihlfalle bei 5-10 ®mbar. Der Rezipientenmantel
kann mittels durchflieBenden Wassers gekiihlt oder erwdrmt werden. Zur
Ausheizung des Aufdampfstandes wurden zwei 900 W Halogenlampen in das

Vakuumsystem eingebaut.

Der Druck im Rezipienten wurde von einem TotaldruckmeBgeréat iiberwacht.
Die Aufdampfanlage wurde mit einem Quadrupol-Massenspektrometer (Typ
Dataquad von Spectramass) zur Uberpriifung der Restgaszusammensetzung bis
zur Massenzahl 100 ausgestattet. Zur Kontrolle der Aufdampfrate und der
Schichtdicke stand ein .Schwingquarz-MeBgerdat zur Verfiigung, das mit Hilfe
eines mechanischen SchichtdickenmefBgerdtes mit einer diamantenen Abtastna-

del kalibriert wurde.

Um die Kristallstruktur der aufgedampften Schichten verdndern und eine defi-
nierte Oxidationstemperatur einhalten zu konnen, wurde eine Einheit zur
Regelung der Substrattemperatur eingebaut. Diese besteht aus einem mit fliis-
sigem Stickstoff gefiillten VorratsgefaB, das mit dem Substrathalter durch ein
Kupfer-Band verbunden ist, und einer temperaturgesteuerten Widerstandshei-
zung des Substrathalters. Mit dieser Anordnung kann die Substrattemperatur
zwischen 100 K und 440 K auf * 3 K eingeregelt werden.

Die Struktur der entstehenden Schichten kann durch Verdnderung der Rest-
gaszusammensetzung, insbesondere des vorhandenen Sauerstoff- und Wasser-
dampfanteils, beeinfluBt werden. Zur Einstellung dieses Parameters wurde der
Rezipient iiber ein einstellbares Nadelventil mit einem hochreinen (99,995%)
Sauerstoffvorrat verbunden, der wahlweise mittels einer Filterpatrone, die
hauptsdchlich Wasseranteile herausfiltert, zusatzlich gereinigt werden konnte.
Dadurch konnte im Gleichgewicht mit der Pumpe der Sauerstoffpartialdruck
im DurchfluB zwischen 10 ° mbar und 10™° mbar eingestellt werden. Fiir den

Oxidationsvorgang wurde der Rezipient mit einigen mbar Sauerstoff geflutet.
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Als Verdampfungsquelle standen zundchst widerstandsbeheizte Verdampfungs-
quellen in Form von Schiffchen (Wolfram, Tantal etc.) mit mehreren Strom-
quellen, die insgesamt bis zu 700 A Heizstrom lieferten, zur Verfiigung.
Spater wurden die Tunneldioden mit einer 10kW Elektronénstrahlverdampfer—
einrichtung von Varian mit einem von auBlen verschiebbaren 3-Tiegel-Einsatz
hergestellt, die es erlaubte, unterschiedliche Materialien ohne Brechung des
Vakuums aufzudampfen. Der Dampfstrom zum Substrat konnte durch eine von
auflen steuerbare Verdampferblende unterbrochen werden. Der Abstand zwi-
schen Verdampfungsgut und Substrat betrug 30 cm.

Der ProzeB zur Herstellung der gesamten Tunneldiode im Aufdampfstand ohne
zwischenzeitliche Beliiftung wurde mittels einer 70 pm dicken galvanisch
hergestellten Hartnickelmaske, die die gesamte Struktur der aufzudampfenden
Schicht enthielt, realisiert. Ein Querschnitt durch die Maske ist in Abbildung
6.4 dargestellt. Die Maske lag an dem Substrat an, und unter der Maske war
ein seitlich verschiebbarer Schieber angebracht, der einen rechteckigen Aus-
schnitt enthielt, mit dem jeweils ein Teil der Maske ausgeblendet wurde. Der
Schieber konnte von auBerhalb des Aufdampfstandes mittels einer Vakuum-
drehdurchfiihrung bewegt werden. Abbildung 4.1 veranschaulicht die Herstel-
lung der sich tiberlappenden Tunneldiodenstruktur aus Abbildung 3.2.

Stellung 1 Stellung 2

emmsmam-— Anschlag | —- oo

Maske

.......

~—  Schieber —
mit
—  Ausschnitt —

..............

e -——  Anschlag 2 — s

Abbildung 4.1: Aufdampfmaske und Aufdampftechnik zur Herstellung einer
liberlappenden Tunneldiodenstruktur nach Abbildung 3.2.

Die exakte Positionierung des Schiebers wurde durch zwei Anschldge mit
Mikrometerschrauben, gegen die der Schieber mittels einer Feder gezogen
wurde, realisiert. Die Justage der Mikrometerschrauben erfolgte bei gedffne-

tem Aufdampfstand mit eingelegtem und fixiertem Substrat auf optischem
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Wege. Hierzu wurde das abbildende System eines DiagroBprojektors verwen-
det, dessen Lichtquelle unterhalb des Schiebers und dessen Abbildungslinse
oberhalb des Substrates positioniert wurden. Der Maskenausschnitt wurde so,
durch das durchsichtige Substrat hindurch, vom Linsensystem stark vergroBert
iber einen Umlenkspiegel an der Decke des Labors auf eine Mattscheibe

projiziert.

Damit eine Beschickung des Aufdampfstandes mit einem neuen Substrat nicht
jedesmal mehrere Tage Pumpzeit zur Erzeugung des Hochvakuums zur Folge
hat, wurde eine differentiell gepumpte Schleuse fiir das Einbringen des Sub-
strates in den Aufdampfstand entwickelt, die zum Zeitpunkt der Anfertigung
dieser Arbeit fertiggestellt wurde [HAH901. Mit dieser Schleuse ist es nun
moglich, in annehmbaren Zeitrdumen systematische Reihenuntersuchungen fiir
die Ermittlung der optimalen Aufdampf- und Oxidationsparameter durchzufiih-

ren.

Aufdampf- und OxidationsprozeB

Welche Struktur die aufgedampfte Schicht annimmt, amorph, polykristallin
oder monokristallin, hangt von vielen Parametern ab. Die wichtigsten sind die
Aufdampfrate, die Substrattemperatur, der Restgasdruck und die Restgaszu-
sammensetzung. Amorphe Schichten bilden sich haufig bei sehr tiefen Sub-
strattemperaturen, wo die Auskristallisierung der Schichten durch das Ab-
schrecken der Dampfteilchen verhindert wird. Die Erzeugung monokristalliner
Schichten ist sehr schwierig, da geringste Verunreinigungen des Substrates
oder des Rezipienten und auch gewisse Restgasanteile einem groBflachigen
Kristallwachstum entgegenwirken. Unter normalen Aufdampfbedingungen wer-
den somit ausschliellich polykristalline Schichten entstehen. Aber auch die
Eigenschaften polykristalliner Schichten werden durch die genannten Parame-
ter beeinfluBt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden 85 Tunneldioden hergestellt. Von diesen
wurden 70 auf Temperaturen um 300 mK abgekiihlt und an 50 davon Kennli-
nien oder Pulsmessungen durchgefiihrt. Im nachfolgenden werden die ver-
schiedenen Herstellungsbedingungen angeéebeﬁ. Die Reinheit der verwendeten
Verdampfungsmaterialien betrug: Al 99,99§ %, Sn 99,995 %, In 99,999 % und
Tantal 99,98 %. Waihrend des Aufdampfensk nimmt der Partialdruck mancher
Gase im Rezipienten infolge von Ausgasprozessen des aufgeheizten Verdam-
pfungsgutes zu, weshalb vor jedem Aufdampfen das Verdampfungsgut zu-

ndchst einige Minuten bei geschlossener Verdampferblende ausgegliiht wurde.
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Erste Schicht

Die erste aufgedampfte Schicht bestand bei allen Tunneldioden aus Alu-
minium. Sie wurde bei einem Anfangsdruck von weniger als typischerweise
5-1077 mbar aufgedampft. Die Schichtdicke variierte von 0,6 pm bei den er-
sten Messungen mit Laserpulsen iiber 0,2 pupum bei den homogenen
(AI/AIZOS/AI) und heterogenen (Al/AlZOB/x) Tunneldioden bis zu 20 nm bei
den sehr diinnen homogenen Tunneldioden. Die Aufdampfrate betrug 15 nm/s,
auBer bei Tunneldioden fiir die Messungen mit Laserpulsen (50 nm/s), bei ho-
mogenen granularen Tunneldioden 1 nm/s und bei sehr diinnen Tunneldioden
10 nm/s. Die Substrattemperatur wurde zu 10 °C gewé#hlt und der Sauerstoff-
partialdruck wiahrend des Aufdampfens zu 1-10"° mbar bei Tunneldioden fiir
Laserpulsmessungen, 7-10"° mbar bei nicht granularen und 1,3-10"* mbar bei
granularen Tunneldioden. Der angegebene Sauerstoffpartialdruck ist dabei der
Partialdruck, der vor Beginn des Aufdampfens mittels des Nadelventils im
DurchfluB eingestellt wurde. Dieser Partialdruck reduzierte sich wéahrend des
Aufdampfens in Abhdngigkeit von der Aufdampfrate um bis zu einen Faktor
1/150, was sich durch die starke Getterwirkung des Aluminiums fiir Sauerstoff
erklart [EPP771.

Eine hohe Aufdampfrate zusammen mit einer nicht zu hohen Substrattempera-
tur ergibt eine dichte und glatte Filmstruktur [MAI70, PET851, die sich posi-
tiv auf die Homogenitdt der spiter zu bildenden Tunnelbarriere auswirken
sollte. Die Aufgabe des Sauerstoffrestgases besteht in einer Steigerung der
Oxidationsbereitschaft der aufgedampften Schicht. Die Bildung der Barriere
soll dadurch schneller und gleichméBiger erfolgen. Ein weiterer Vorteil einer
Sauerstoff-Restgasatmosphire ist ihre entspannende Wirkung auf bestimmte
Arten von Gitterstorungen in der aufgedampften Schicht. Der in den Korn-
grenzen eingelagerte Sauerstoff scheint der Entstehung von Gitterfehlern wie
Whiskern, das sind nadelformige Kristallite, die die Barriere durchstoflen und

Kurzschliisse verursachen kdnnen, entgegenzuwirken.

Eine kleine Aufdampfrate zusammen mit einem hohen Sauerstoffrestgasdruck
ergibt eine granulare Schicht. Die Wahrscheinlichkeit, daB Sauerstoffatome in
die wachsende Schicht mit eingebaut werden, wird auf diese Weise erhoht.
Das so in der Schicht entstandene A1203 reichert sich in den Korngrenzen an.
Um jedes Korn bildet sich eine Ales—Hulle [WES75], die das Auswachsen der
einzelnen Kristalle verhindert. Es bilden sich kleine Kristallite und die

Schichtstruktur erscheint unregelmaBig [EPP771.
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Oxidation

Die Bildung der Tunnelbarriere erfolgte in Mittelstellung des Schiebers durch
thermische Oxidation der ersten Schicht. Hierzu wurde der Aufdampfstand
wie oben beschrieben mit reinem Sauerstoff bis 3 mbar geflutet. Die Tem-
peratur des Substrates wahrend der Oxidation betrug 60°C und die Dauer
120 Minuten. Aufgrund der erhohten Substrattemperatur und der langen Oxi-
dationszeit entsteht eine hinreichend dicke und leckstromarme Oxidschicht.
Eventuelle Defekte, die sich vor der Oxidation auf der ersten Schicht befan-
den oder die widhrend der ersten Phase der Oxidation entstehen, kodnnen in

dieser Zeit ausheilen.

Zweite Schicht

Bei homogenen Tunneldioden wurde die zweite Schicht unter den gleichen Be-
dingungen wie die erste aufgedampft. Die Schichtdicke wurde hierbei um 50 %
hoher gewahlt, auBer bei den Tunneldioden fiir die Experimente mit Laserpul-
sen, wo erste und zweite Schicht gleiche Dicke hatten. Bei den heterogenen
Tunneldioden wurde das Schichtdickenverhaltnis von 2 : 3 ebenfalls beibehal-
ten, aber es wurde auf den SauerstoffdurchfluBl verzichtet, da diese Schichten
bereits ohne Sauerstoffzugabe eine granulare Struktur aufweisen und eine
weitere Zunahme der Granularitit eine mogliche Diskontinuitdt zwischen

Ober- und Unterschicht zur Folge hdtte haben konnen.

Dritte Schicht

Zur ErhShung der Nachweiswahrscheinlichkeit fiir niederenergetische Rontgen-
quanten und zur Untersuchung des Trapping-Effektes wurde bei manchen
Aluminium-Tunneldioden auf die zweite Schicht eine zusdtzliche Absorber-
schicht aus Indium oder Tantal aufgedampft. Zur Vermeidung der Bildung
einer Barriere wurde auf den SauerstoffdurchfluB8 verzichtet. Die Dicke der
Absorberschicht betrug beim Indium auf den sehr diinnen (20 + 35 nm) Alu-
minium-Tunneldioden 0,35 um und bei denen mit der iiblicherweise verwende-
ten Dicke (0,2 + 0,35 pum) 0,7 pm. Beim Tantal betrug die Dicke in beiden Fal-
len 0,2 pm. Der Druck im Rezipienten lag dabei jeweils bei 1-107° bis 5-107°
mbar, die Aufdampfrate bei 1 nm/s und die Substrattemperatur bei 20 °C.

Mikroskopische Aufnahmen

Die nachfolgenden Aufnahmen wurden mit einem Auflicht-Mikroskop mit



Nomarski-Differential-Interferenzkontrast aufgenommen. Wenn eine Seite
dieser Arbeit DIN A4 Format hat, entspricht 1 cm auf dem Photo 25 um.

Abbildung 4.2: Diodenfldche einer nichtgranularen Al/AleB/Al Tunneldiode
mit Schichtdicken von 0,2 um und 0,35 pym auf Saphir. Deut-
lich bilden sich die Polierstreifen der Saphiroberfldache auf der
Diodenfldche ab.

Abbildung 4.3: Diodenfldche einer sehr diinnen nichtgranularen Al/A1203/A1
Tunneldiode mit Schichtdicken von 20 nm und 35 nm auf Sa-
phir mit einer 0,35 pm dicken Indiumabsorberschicht. Die gra-
nulare Indiumschicht bedeckt die rechte Zuleitung und fast
die gesamte Diodenflache. Der #duBere linke Teil der Dioden-
flache und die linke Zuleitung zeigen noch die glatte Struktur
der Aluminiumschicht. In der granularen Schicht sind die

Polierstreifen nicht zu sehen.



Abbildung 4.4: Diodenfldche einer Al/A1203/Sn Tunneldiode mit Schichtdicken
von 0,2 um und 0,35 pum auf Saphir. Deutlich ist die granulare
Struktur der Zinnschicht zu erkennen. Die Aluminiumunter-
schicht erscheint dagegen sehr glatt.
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5. EXPERIMENTELLER MESSAUFBAU
5.1 3Helium-Kryostat

Im Rahmen dieser Arbeit [STR88] wurde ein Tieftemperatureinsatz konzipiert
und gefertigt, der mittels eines Kranes in einen vorhandenen 4He—Kryostaten
abgelassen werden und in dem die Experimente mit den supraleitenden Tun-

neldioden durchgefiihrt werden konnten.

Die tiefe Temperatur in diesem Kryostaten wird erreicht durch die Absenkung
des Dampfdruckes einer tiefsiedenden Fliissigkeit durch Abpumpen des Gas-
raumes. Die erreichbare Temperaturerniedrigung wird durch die verwendete
Fliissigkeit bestimmt. Fiir Temperaturen um 0,3 K, wie sie fiir die Experimen-
te mit Aluminium-Tunneldioden mindestens erforderlich sind, besitzt nur noch
flussiges *Helium einen ausreichend hohen Dampfdruck [SAU70, LOU74,
BET76, BET89]. Abbildung 5.1 zeigt ein Schnittbild des *Helium-Kryostaten
ohne das zugehorige Gasversorgungs- und Pumpsystem. Seine wichtigsten

Konstruktionsmerkmale sind folgende.

Der Kryostat wurde als Zirkulationskryostat ausgelegt, um wegen der erwar-
teten teilweise geringen Zahlraten bei Bestrahlungsexperimenten lange konti-
nuierliche MeBzeiten gew&hrleisten zu konnen. Bei einem Zirkulationskryosta-
ten wird das einkondensierte “He, wovon hier 40 NTP-Liter *He-Gas bendtigt
wurden, nicht nur wieder abgepumpt, sondern in einem Kreislauf kontinuier-
lich umgewilzt. Das Gas wird nach dem Abpumpen in einem Zeolith-Moleku-
larsieb bei 77 K gereinigt, im 1K - Bad verfliissigt und flieBt iiber einen FluB3-
widerstand zuriick. Das “He-Gas wurde mit einer Oldiffusions-Booster-Pumpe
(850 1/s) mit vorgeschalteter Drehschieberpumpe (60 m>/h) abgepumpt. Das
Abpumpen des ‘He des 1K - Bades erfolgte mittels zweier parallel betriebener

Drehschieberpumpen (je 30 m>/h).

Bei der Konstruktion wurde besonderer Wert auf einen groBlen Experimentier-
raum gelegt, um neben mehreren Tunneldioden sowie deren Halterungen und
Kontaktierungen auch Strahlungsquellen, Temperaturmeffiihler und von auBlen
steuerbare Blenden einbauen zu konnen. Das Volumen des Experimentierrau-
mes betragt 900 cm®. Die Abkiihlung der Proben erfolgt iiber den mechani-
schen Kontakt mit einer Kiihlplatte aus Kupfer, da im Experimentiervolumen
selbst Hochvakuumbedingungen herrschen. Dies ist erforderlich, weil durch
einen eventuell aufkondensierten Helium-Film Phononenverluste auftreten
konnen [KIN74]. Aus diesem Grund sind Isolier- und Experimentiervakuum
voneinander getrennt und werden separat gepumpt, um sie unabhdngig vonei-

nander mit Kontaktgas fluten zu konnen.
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Abbildung 5.1: Schnitt durch den 3He—Zirkulations—Kryost;aten
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Die in der 3’I-Ie—R'Lickleitung verlaufenden und verdrillten 20 Konstantan-MeB-
leitungen (Durchmesser 0,1 mm, Widerstand 70 ) fiir die Tunneldioden und
den TemperaturmeBfiihler wurden bei 4 K thermisch abgefangen, um eine
Warmezufuhr zu verhindern. Die Riickleitung ist hierzu und fiir den optionel-
len spdteren Einbau eines kalten Vorverstdrkers mit zwei Flanschen ausge-
stattet. Im *He-Bad befindet sich eine Spule aus supraleitendem Niobdraht,
mit der sich zur Unterdriickung des DC-Josephson-Stromes am Ort der Tun-
neldioden ein parallel zur Diodenfldache orientiertes Magnetfeld von bis zu

1000 Gauss erzeugen laBt.

Die Temperaturmessung erfolgte mittels eines geeichten Germanium-Wider-
standes und einer gepulsten MeBbriicke. Die normale Arbeitstemperatur nach
abgeschlossener Optimierung betrug 280 mK mit einer Stabilitdt von * 5 mK
und die tiefste erreichte Temperatur 271 mK. Die *He-Zirkulation betrug
5-107° mol/s.

Die Zeit vom Bestiicken des Experimentierraumes iiber das Schlieflen der indi-
umgedichteten inneren Topfe, Anbringung des Kupfer-Strahlungsschildes, Her-
stellung des Anschlusses an das 3I-Ie—(}ass_ystem und die Oldiffusionspumpe,
Pumpen der Vakua und Dichtigkeitspriifung auf vorhandene Lecks in Experi-
mentiervakuum, Isoliervakuum und 3He—System, Vorkiihlen mit Fliissig-Stick-
stoff, Abkiihlen mit FlLissig—4He, Abpumpen des Kontaktgases bis zum Beginn
des Einkondensierens des *He in das 1K - Bad betrug mindestens 48 Stun-
den. Die Zeit bis zum Erreichen einer Betriebstemperatur von 300 mK betrug
weitere 4 Stunden. Zum Aufwirmen des Kryostaten waren nochmals 48 Stun-

den erforderlich.

Es hat sich herausgestellt, daB Messungen an einer sehr groBen Zahl einzel-
ner Tunneldioden erforderlich sind, um die vielen Herstellungsparameter opti-
mieren zu konnen. AuBerdem solite fiir Experimente mit Aluminium-Tunneldi-
oden eine Arbeitstemperatur von unter 100 mK zur Verfiigung stehen. Aus
diesen Griinden wurde die Entwicklung eines schnell abkiihlbaren *He/*He-
Mischkryostaten begonnnen [HAH90], der sich zum Zeitpunkt der Fertigstel-
lung dieser Arbeit in der Erprobung befand.

Bei einigen der hergestellten Tunneldioden wurden Kennlinien in einem vor-
handenen 3He/4He—Mischkr_yostaten [AUR841, der auch fiir die Entwicklung
von Mikrokalorimetern eingesetzt wurde [BAY90, FOL90], bei Temperaturen

bis unter 50 mK aufgenommen.
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5.2 MeBaufbau

Halter

Die thermische Ankopplung der Substrate mit Tunneldioden an die Kiihlplatte
des Kryostaten und die Herstellung der elektrischen Verbindung der MeBlei-
tungen mit den Kontaktflachen erfolgte durch den Einbau in verschiedene
Halter aus Kupfer, in denen Federkontaktstifte die MeBleitungen mit den
Kontaktflachen verbanden und durch deren Druck die Substrate eine gute
thermische Verbindung zu dem Halter erhielten. AuBerdem wurde ein Halter
verwendet, bei dem kupferne Klammern, die mittels Leitsilber elektrisch mit
den Kontaktflachen verbunden wurden, die Substrate gegen die Unterlage
driickten. Fiir die Bestrahlungsexperimente mit o-Teilchen und Rontgenquanten
wurden sowohl Halter verwendet, die das Substrat ganz offen lieBen, als auch
andere, in denen die Tunnelflache, die Zuleitungen oder das Substrat durch
Kollimatoroffnungen von 1,0 oder 0,1 mm Durchmesser bestrahlt werden
konnten. Bei den Messungen mit Laserbestrahlﬁng endete das Lichtleitkabel

unmittelbar iiber der Tunnelflache.

Quellen

Fir die Messungen mit Lichtpulsen eines Lasers wurde von der Gruppe fiir
Neutrinophysik des Institutes fiir Kernphysik I des Kernforschungszentrums
Karlsruhe ein gepulster Stickstofflaser zur Verfiigung gestellt. Dieser Laser
emittiert Strahlung mit einer Wellenldnge von 337 nm. Die Pulsenergie be-
tragt 50 pJ und die Pulsdauer 0,3 bis 1 ns. Mit dem Laserlicht wurde Pla-
stikszintillator vom Typ NE 102 bestrahlt, der blaues Szintillationslicht mit
einer Wellenldange von ca. 420 nm emittiert. In dem Plastikszintillator befand
sich der Anfang eines Lichtleitkabels, das durch das Abpumprohr des Experi-
mentiervakuums verlief und dort in drei Enden aufgesplittet iiber den Tunnel-
dioden endete. Die hohen und unbekannten Verluste des Lichtkonversions-
und -iibertragungsweges, sowie die nicht bekannten Lichtabsorptionseigen-
schaften der Tunneldioden, lassen keine Angaben dariiber zu, wieviel Energie
bei einem Laserpuls in der Tunneldiode deponiert wurde. Zur Abschirmung
von Storungen, die durch die Hochspannungspulselektronik des Lasers verur-

sacht wurden, wurde dieser in einem stahlernen Tresor betrieben.

Bei der o-Quelle handelte es sich um ein 21OPolonium—Préparat mit einer pri-
maren a-Energie von 5,305 MeV, einer Halbwertszeit von 138,38 Tagen und ei-
ner Aktivitit von 29,6 MBq. Die aktive Poloniumchromatschicht ist aus Si-

cherheitsgriinden in einer 2 pum dicken kaltverschweifiten Schutzschicht aus



- 64 -

Palladium untergebracht, was den Nachteil hat, daB die austretenden a-Teil-
chen bei einer mittleren Energie von 4,555 MeV [WIL66] eine durch das Ener-
gie- und Winkelstraggling bedingte Energieverschmierung von * 38 keV (Halb-
wertsbreite) haben [MAR731

Als Rontgen-Quelle fand ein 55Fe—Pré’iparat mit einer Halbwertszeit von 2,73
Jahren und einer Aktivitdit von 370 MBq Verwendung. Die emittierten Ront-
genquanten haben eine Energie von 5,89 keV (Ka) oder 6,49 keV (KB)' Das
aktive Eisenmetall ist elektrolytisch auf einem Kupfersubstrat aufgebracht
und mit einer 1 ym dicken Nickelschutzschicht bedeckt.

Der Abstand der «- und y-Quelle von den Substraten betrug typischerweise
35 mm. Sie waren auf einer von auBlen mittels einer Schiebedurchfiihrung
verfahrbaren Schubstange angebracht, was unmittelbare Differenzmessungen

mit und ohne Strahlungsquelle ermoglichte.

MeBelektronik

Mit dem elektronischen MeBaufbau sollte sowohl die Messung der Strom-
Spannungs-Kennlinie der Tunneldioden als auch die Messung und Verarbeitung
laser- oder teilcheninduzierter Pulse moglich sein. Es wurde ein sorgféltiger
storungsarmer Aufbau mit abgeschirmten Leitungen und der Verwendung nur
eines Erdungspunktes zur Vermeidung von Erdschleifen [MOR67] realisiert.
Der Kryostat und die MeBelektronik waren, bis auf den einen gemeinsamen

Erdungspunkt, elektrisch isoliert aufgebaut.

Die Aufnahme der Kennlinien erfolgte in Vierpoltechnik mittels eines x-y-
Schreibers mit einer Aufldsung von 50 pV/cm und des in Abbildung 5.2 ge-
zeigten Aufbaues. Er beinhaltet eine umschaitbare Konstantstrom-/Konstant-
spannungsquelle, die von einer Batterie oder einem Funktionsgenerator ver-
sorgt wird. Der Schalter St dient zur Polaritdtsumschaltung, Schalter S2 zur
Wahl der Spannungsversorgung (Batterie oder Generator) und Schalter S3 zur
Umschaltung zwischen strom- und spannungsstabilisiertem Betrieb. Mit den
Potentiometern Pl und P2 kann der Ausgang bei Batteriebetrieb grob und fein
reguliert werden. Die Widerstande R1 (100 Q) und R2 (600 k() dienen als
Spannungsteiler bei spannungsstabilisierter und die Widerstdnde R3 bis R6
(1 kQ bis 1 MQ) als Vorwiderstand bei stromstabilisierter Messung. Der Wi-
derstand R7 (10 kQ)) in der Leitung fiir die Messung der an der Tunneldiode
anliegenden Spannung sorgt dafiir, daB bei der Messung von Signalen die Ka-
pazitat der MeBleitungen und des Schreibers nicht zur Verringerung der Puls-
hohe fiihrt. Fiir die storungsarme Aufnahme von Signalen wurden der Funk-

tionsgenerator, der Schreiber und das StrommefBgeridt nicht angeschlossen und
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es wurde im Batteriebetrieb gemessen.

einstellbare Strom - / Spannungsguelle

VYom
Funktions- | C—
Generator ®

= T
Koppelkondensator,

) Ladungs -
verstdrker

Kryostat

TR [

x -y Schreiber Oszilloskop Vielkanalanalysator Tunneldiode

Abbildung 5.2: Prinzipbild des elektronischen Aufbaues.

Bei der Deposition von Energie in der Tunneldiode durch die Absorption eines
Lichtpulses, eines o-Teilchens oder eines Rontgenquants erhoht sich die Zahl
der Quasiteilchen und damit der Tunnelstrom. Die Zahl der insgesamt tun-
nelnden Quasiteilchen Nt {aBt sich abschatzei. zu [ZEH88]

-1
T
t

t oT -1
TefF

(5.1

wobei NQT die urspriingliche Zahl der Quasiteilchen (Gleichung 2.21), tzl die

Tunnelrate (Gleichung 2.23) und t;;f

2.24) ist. Die Zahl der getunnelten Ladungstrager ist somit ein MaB fiir die

die effektive Relaxationsrate (Gleichung

deponierte Energie. Zur Messung der Impulse wurden die Signale iiber einen
Koppelkondensator einem ladungsempfindlichen Vorverstarker (Abbildung S5.2)
zugefiihrt. In Abbildung 5.3 ist das Kleinsignal-Ersatzschaltbild der Signalaus-

lese und des Vorverstadrkers dargestellt.
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Abbildung 5.3: Kleinsignal-Ersatzschaltbild des Signalstromkreises.

Die Tunneldiode selbst kann hierin als Parallelschaltung einer Stromquelle i(t),
des differentiellen Widerstandes RD im Arbeitspunkt und der Diodenkapazitdt
CD (einige hundert pF) beschrieben werden. RZul ist der Widerstand der
Zuleitungen (70 ) und CZul deren Kapazitat. RV ist der Vorwiderstand der
Konstantstromversorgung (R3 bis R6 in Abbildung 5.2). Er bestimmt die Stei-
gung der Arbeitsgeraden und wurde zwischen 0,5 MQ und 1 MQ gewi&hlt. Der
Koppelkondensator CKk‘ist mit 1 pF wesentlich groBer als der Riickkoppelkon-
densator CF (0,5 pF) des Vorverstarkers, um eine effektive Ladungssammlung

zu gewihrieisten.

Als Vorverstdarker stand ein kommerziell erhidltlicher ladungsempfindlicher
Verstdarker vom Typ Catsa 82 der Firma TNE/Silena zur Verfiigung, der von
uns fiir unsere Zwecke teilweise modifiziert wurde. SerienmaBig liegen am
Eingang dieser Verstdrker, die fiir die Auslese von niederkapazitiven und
hochohmigen Halbleiterdetektoren konzipiert sind, eine Schutzdiode und ein
LC-Siebglied fiir den Betrieb mit Hochspannung an. Diese wurden von uns
entfernt, da sie fiir den Betrieb mit Tunneldioden nicht erforderlich sind und
nur zur Erhohung des Rauschens beitragen wiirden. Dieser Vorverstarker
arbeitet als Integrator, da als Riickkoppelglied ein Kondensator CF geschaltet

ist.



Die Ausgangsspannung

uw = —- i de (5.2)

1
CF

ist dann das Integral iiber den UberschuBtunnelstrom und hat durch die Inte-
gration ein besseres Signal-zu-Rausch-Verhaltnis als ein Stromsignal. Durch
die aktive Integration wird eine groBe Spannungsédnderung an der Tunneldiode
vermieden. Dies ist erforderlich, weil der differentielle Widerstand stark
spannungsabhéngig ist. Der Kapazitat CF ist ein Widerstand RF (1 GQ) parallel

geschaltet, iiber den sie sich mit einer langen Zeitkonstanten entladt.

Damit der Vorverstdarker als idealer Integrator funktioniert und der zu mes-
sende UberschuBtunnelstrom in den Vorverstirker gelangt, miissen RD grobB,
CD und CZul klein und die Eingangsimpedanz Z, des Vorverstarkers (ein-
schlieBlich Koppelkondensator) niedrig sein. RD stellt einen NebenschluB3 zum
Integrator dar, iiber den sich CF wieder entlddt. Der Vorverstéarker integriert
also nur iiber endliche Zeiten, die umso kiirzer werden, je kleiner RD ist. Die
unvollstdndige Integration des Stromsignals fiihrt somit zu einer Abhéngig-
keit der Amplitude des Ladungssignals vom Zeitverlauf des Stromsignals. Zu-
dem wird bei Aluminium-Tunneldioden, im Temperaturbereich der in dieser
Arbeit durchgefiihrten Messungen, die Integrationszeit, und damit die An-
stiegszeit des Ladungssignals, durch eine kurze Abfallzeit des Stromsignals
begrenzt, die eine Folge der kurzen Quasiteilchenlebensdauer (Gleichung 2.25)

ist.

Bei hochauflosender Spektroskopie mit guten Tunneldioden ist das elektroni-
sche Rauschen eine wichtige, die Auflosung begrenzende Grofle. Beitrage zum
Rauschen liefern das Widerstandsrauschen an R, und R (4kT/R), das Schrot-
rauschen des thermischen Diodenstromes und des Verstdrkereingangsstromes
(2el), das thermische Rauschen des Vorverstdrkereinganges und dessen 1/f-
Rauschen. Fiir eine genaue Betrachtung des Rauschens sei auf die umfangrei-
che Literatur hierzu verwiesen [KOW70, WEI70, NIC74, TWE87b, BARS8SI.

Die Ausgangssignale des Vorverstarkers konnten mit einem Oszilloskop be-
trachtet oder in einem Hauptverstirker (Typ Ortec 450) verstdrkt und gefil-
tert werden. Die Bandbreite des Filters kann durch getrennte Einstellbarkeit
von Integrations- und Differentiationszeit auf ein optimales Signal-zu-
Rausch-Verhéltnis eingestellt werden. Die Signale wurden mit einer Zeitkon-
stanten von 0,1 bis 2 us integriert und gegebenenfalls mit einer Zeitkon-
stanten von 1 bis 10 ps differenziert. Die Signale des Hauptverstdrkers wurden
dann in einen Vielkanalanalysator beziehungsweise in ein CAMAC-System

eingelesen.
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Mit Hilfe des in Abbildung 5.4 gezeigten Aufbaues wurden die Detektorsignale
zweiparametrig (Pulshohe und Anstiegszeit) aufgenommen und mit einem
CAMAC-System aufgezeichnet. Die Pulshohe wurde dabei vom unipolaren
Ausgang des Hauptverstdrkers (AMP) abgegriffen. Fiir die Erzeugung einer
Anstiegszeitinformation wurde das Signal nach dem Vorverstdarker aufgetrennt.
Vom schnellen bipolaren Ausgang des Verstdrkers (AMP) wurden mittels
eines Constant-Fraction-Diskriminators (CFD) der Start-Impuls fiir die An-
stiegszeitmessung in einem Zeit-zu-Pulshdhen-Konverter (TPHC) sowie mit
einem zusdtzlichen Gate-Generator (GG) ein Gate-Signal abgeleitet. Der Stop-
Impuls fiir den TPHC wurde von einem Delay-Line-Amplifier (DLA, 2 us De-
lay-Line) abgeleitet. Die zeitliche Lage des Nulldurchganges des bipolaren
Ausgangs des DLA hingt von der Anstiegszeit des Detektorsignals ab und
wird mit einem Timing-Single-Channel-Analyzer (TSCA) zu einem zeitscharfen
Stop-Signal fiir den TPHC geformt. Das analoge Ausgangssignal wird dann
wie das Pulshohensignal in einem Analog-zu-Digital-Konverter (ADC) digitali-
siert. Die Pulshohen und Anstiegszeiten konnten mittels eines Testpulsers

kalibriert werden.
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Abbildung 5.4: Blockschaltbild der MeBelektronik zur Messung der Anstiegs-
zeit der Pulse und der Pulshghen.
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6. ERGEBNISSE
6.1 Kennlinien

Der Verlauf der Strom-Spannungs-Charakteristik einer supraleitenden Tunnel-
diode gibt wichtige Hinweise auf ihre Qualitit. Der erste Hinweis auf die
Dicke der Oxidschicht ergibt sich aus dem Vorhandensein und der Grofle des
Josephson-Suprastromes (Gleichung 2.17), der nur bei hinreichend diinnen
Oxidschichten auftritt. Eine solche Messung ist in Abbildung 2.12 dargestellt.
Allerdings wdre, wegen der starken Magnetfeldabhidngigkeit des maximalen
Josephson-Stromes, fiir dessen exakte Messung ein erheblicher experimentel-
ler Aufwand zur magnetischen Abschirmung und zur Vermeidung eingefrore-
nen Flusses erforderlich. Durch die Messung des Suprastromes bei Variation
des magnetischen Feldes l4aBt sich zeigen, daB es sich tats&dchlich um den
DC-Josephson-Effekt handelt (Abbildung 2.13), und nicht um die kritische

Stromtragfdhigkeit einer diinnen supraleitenden Schicht.

Beim Einschalten eines hinreichend groBen Magnetfeldes zur Unterdriickung
des Josephson-Stromes (siehe Kapitel 2.2) ist der Verlauf der Strom-Span-
nungs-Charakteristik meflbar, anhand dessen die Qualitdat der Tunneldiode
beurteilt werden kann. Die wichtigsten zu betrachtenden Merkmale sind: der
asymptotische Widerstand Rnn, der differentielle Widerstand RD im Arbeits-
punkt (etwa bei der Spannung A/e), der Anteil des Leckstromes im Subgapbe-
reich (ersichtlich aus RD oder aus dem Vergleich des Tunnelstromes mit dem
nach Gleichung 2.11 berechneten Wert), die Steilheit und Hohe des Strom-
anstieges bei der Spannung 2A/e (bzw. (A1+A2)/e) und das Auftreten von

Zwei-Teilchen-Tunneln.

Aluminium-Tunneldioden chne Absorber

In Abbildung 6.1 wird eine der besten Kennlinien von denjenigen Tunneldioden,
die zu Beginn dieser Arbeit hergestellt wurden, dargestellt. Mit Tunneldi-
oden dieses Typs wurden die Experimente mit Laserpulsen und teilweise mit
a-Teilchen durchgefiihrt. Der Vergleich mit einer berechneten Kennlinie (Ab-
bildungen 2.7 und 2.8) zeigt eine befriedigende Ubereinstimmung fiir den
Spannungsbereich groBer als 2A/e. Die Spannung 2A/e, bei der der Tunnel-
strom ansteigt, hdngt von der Temperatur ab. Aus Messungen der Tempera-
turabhéangigkeit dieses Punktes wurden die in Abbildung 2.1 eingezeichneten

experimentellen Punkte ermittelt.

Im Bereich U < 2A/e ist jedoch der Strom um GroBenordnungen hoher als der
berechnete thermische Tunnelstrom. Der differentielle Widerstand RD ist
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Abbildung 6.1: Gemessene Kennlinie einer Aluminium-Tunneldiode bei 288 mK
und einem 3duBeren Magnetfeld von 20 Gauss. Der asymptoti-
sche Widerstand Rnn betrdgt 1,2 QO und der maximale differen-
tielle Widerstand RD 50 Q.

nicht negativ. Sein groBter Wert betrdagt nur 50 (). Die Ursache hierfiir ist ein
durch die Tunnelbarriere flieBender Leckstrom, der durch Kurzschliisse verur-

sacht wird. Griinde fiir diese leitenden Briicken konnen sein:

- Kratzer und Risse im Substrat, die von der ersten Schicht nicht eingeebnet
werden und dazu fiihren, daB sich die beiden Schichten der Tunneldiode

dort beriihren.

- UngleichméfBige Aufdampfraten beim Aufdampfen der ersten Schicht, die zu

Spitzen fiithren, die von der Barriere nicht bedeckt werden.

- Beim Aufdampfen der zweiten Schicht wird die Tunnelbarriere von mit zu

hoher Energie auftreffenden Atomen durchbrochen.

- Beschadigung der Tunneldiode an ihrem Rand beim Abnehmen der Kontakt-
maske, durch kleinste seitliche Bewegungen hierbei, oder durch das Aufrei-
Ben bestehender Randverbindungen zwischen der aufgedampften Schicht und

der Kontaktmaske.

- Kein planes Anliegen der Maske, sondern eventuelle Durchbiegung, die



_71__

durch eine Erwdrmung wiahrend des Aufdampfens verstdrkt wird. Wegen
des hierdurch bedingten groBeren Abstandes wird der Rand der aufge-
dampften Schicht aus geometrischen Griinden unschidrfer. Die Schichtdicke
geht dort kontinuierlich gegen Null und ist nicht scharf begrenzt. An
solchen Stellen, die zudem noch von der Maske teilweise iiberdeckt werden,
muf3l mit einer uneinheitlichen Oxidation gerechnet werden. Hinzu kommt
noch die Diffusionskinetik der aufgedampften Teilchen an der Oberfldche.
Die Tendenz einer aufgedampften Schicht, sich durch Wanderungsprozesse
auszudehnen, kann von der Unterlage abhdangen. Dies kann dazu fiihren, daB
sich die zweite Schicht stédrker ausbreitet als die erste und an kritischen

Randstellen Kontaktbriicken entstehen.

- Eine Kontamination des Restgases mit oxidationsverhindernden Anteilen, wie
zum Beispiel Olverunreinigungen, die aus fritheren Nutzungen der Auf-
dampfanlage vorhanden sein konnten, und die lokale Defekte der Oxid-
schicht zur Folge haben. Bei einem Partialdruck von 10”7 mbar, einer Tem-
peratur von 300 K und einer angenommenen Molmasse von 85 g/mol be-
tragt die Wiederbedeckungszeit 1, das heit die Zeit, die vergeht, bis alle
Atome einer Oberflache im Rezipienten mit einem Atom dieses Restgasan-

teils benetzt sind, etwa 1 Stunde, was aus

K-yM T
1= h ——— (6.1
2,610 -p

mit t in Sekunden, h = Haftungswahrscheinlichkeitskoeffizient (zwischen 1
und 10), K = Zahl der Oberfldachenatome pro cm? (ca. 6-10" cm™? wenig
materialabhédngig), M = Molmasse in g/mol, T = Temperatur in K und p =
Druck in Pa fiir h = | berechnet werden kann. Es ist also durchaus vor-
stellbar, daB geringste derartige Restgasverschmutzungen Leckstrome zur

Folge haben konnen.

Ein charakteristisches Merkmal des Leckstromes ist seine Temperaturunem-
pfindlichkeit. So zeigen Dioden mit hohem Leckstromanteil iiber weite Tempe-
raturbereiche keine merklichen Verdnderungen im Verlauf der Kennlinie. Der
Leckstrom iiberdeckt bei tiefen Temperaturen im Bereich U < 2A/e den stark

temperaturabhéngigen thermischen Tunnelstrom fast vollstédndig.

In Abbildung 6.2 ist eine gemessene Temperaturabhédngigkeit des thermischen
Tunnelstromes im Subgapbereich dargestellt. Bei Temperaturen oberhalb der
kritischenn Temperatur TC ist die Kennlie eine ohmsche Gerade mit der Stei-
gung l/Rnn. Unterhalb von TC bildet sich die mit sinkender Temperatur gro-
Ber werdende Energieliicke aus (siehe Abbildung 2.1), und der thermische Tun-
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nelstrom zeigt die starke Temperaturabhangigkeit (Gleichung 2.14). Die Kenn-
linien nahern sich fiir Spannungen groBer als 2A/e asymptotisch der ohmschen
Geraden (im Bild nicht dargestellt; wie in Abbildung 6.1).

Bei sehr tiefen Temperaturen ist nur noch der Leckstrom meBbar. Bei mehre-
ren Tunneldioden wurden deshalb Kennlinien in einem 3He/“He—Mischkryo—
staten bei Temperaturen bis unter 50 mK gemessen. Bei diesen Messungen
zeigte sich, daB der Strom unterhalb von typischerweise 200 mK bis 300 mK

nicht weiter abnahm und demzufolge leckstromdominiert war.
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Abbildung 6.2: Gemessene Temperaturabhdngigkeit der Kennlinie einer
Al/Ale3/Al—Tunneldiode bei (1) 1200 mK, (2) 910 mkK,

(3) 860 mK, (4) 700 mK, (5) 580 mK und (6) 400 mK.

Der Leckstromanteil 1dBt sich jedoch nicht mit einem temperatur- und strom-
unabhédngigen Leckwiderstand beschreiben. Der Grund hierfiir scheint darin zu
liegen, daB3 viele kleine Briicken mit unterschiedlichen Stromtragfahigkeiten,
die zudem noch leicht temperaturabhangig sind, vorliegen. In der Tat wurden
bei den zu Beginn dieser Arbeit hergestellten, besonders leckstromreichen
Tunneldioden auch Kennlinien gemessen, die bei kieinen Stromen einen span-
nungslosen StromfluB und bei hoheren Stromen die iibliche Tunnelcharakteri-

stik, wenn auch mit hohem Leckstromanteil, aufwiesen.
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Eine Beeintrdachtigung der Stabilitdt der Tunnelbarriere und ein Auftreten zu-
satzlicher Leckstrome ergab sich bei wiederholtem Abkiihlen von Raumtempe-
ratur zur Arbeitstemperatur. Die hauptsdchliche Ursache hierfiir diirfte in den
unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoeffizienten der beteiligten Mate-
rialien zu sehen sein, was zu Rissen und Kurzschliissen in der Oxidschicht
fithren kann [DUZ801. In der Strom-Spannungs-Charakteristik zeigt sich dies
in der Abnahme des differentiellen Widerstandes [WOO73]. Dieser Alte-
rungsprozef3 ist bei verschiedenen Supraleitern unterschiedlich stark ausge-
pragt. Abbildung 6.3 zeigt die Verdnderung der Tunnelcharakteristik einer der

hergestellten Tunneldioden.
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Abbildung 6.3: Gemessene Anderung der Strom-Spannungs-Charakteristik einer
Al/A1203/Al-Tunneldiode bei erneutem Abkiihlen auf 280 mK.
Kurve 1 stellt den urspriinglichen Verlauf und Kurve 2 den bei
nochmaligem Abkiihlen dar. Der differentielle Widerstand RD
nahm deutlich ab, wogegen der asymptotische Widerstand Rrm
unverandert (11,5 Q) blieb.

Es ist klar, daB Tunneldioden mit einem derart hohen Leckstromanteil und ei-
nem so kleinen differentiellen Widerstand nicht fiir die hochauflosende Spek-
trometrie geeignet sind. Es ist aber bereits mit solchen Tunneldioden moglich,
Teilchen zu detektieren (siehe Kapitel 6). Daher wurde die Frage untersucht,
welche der oben genannten Griinde fiir die Leckstrome verantwortlich sind,
und wie die Qualitdt der Tunneldioden verbessert werden kann. Dabei wurden

folgende Punkte untersucht:
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- Variation der Aufdampfbedingungen (Rate, Substrattemperatur, Sauerstoff-
anteil, Verdampfung aus Wolfram-Schiffchen oder aus Elektronenstrahiver-
dampfer mit verschiedenen Tiegeleinsdtzen). Mit dem Elektronenstrahlver-

dampfer ist eine gleichmaBigere Aufdampfrate erzielbar.

-~ Aufdampfen mit sehr kleiner Anfangsrate (< 0,05 nm/s fur die erste
Schicht, < 0,01 nm/s fiir die zweite Schicht) und langsame Steigerung auf
eine geringe Endrate (max. 0,3 nm/s), um das Durchbrechen energiereicher
Atome, die bei stdrkerer Erhitzung des Verdampfungsgutes vermehrt auf-
treten, durch die Oxidschicht zu verhindern. Mit dieser Methode sollten
sich, bei &hnlichen Oxidationsbedingungen, leckstromfreie beziehungsweise
sehr leckstromarme Tunneldioden bei der vorliegenden Tunnelflache im Be-
reich von 0,15 Q) < Rnn < 15 ) herstellen lassen [PAT89].

- Variation der Oxidationsbedingungen (Sauerstoffdruck, Wasseranteil, Sub-

strattemperatur, Oxidationszeit).

- Untersuchung der Substrate unter dem Mikroskop auf Kratzer und Glas-
fehler sowie Selektion von einwandfreien Exemplaren. Nachpolieren der Sa-
phirsubstrate mit feinstem AlZOB—Pulver. Wechsel zwischen Saphir- und

Quarzsubstraten.

-~ Vorsichtiges Abnehmen der Aufdampfmaske von dem Substrat. Wenden der
Maske und Verwendung von der Riickseite (die Maske war nicht von beiden

Seiten gleich, sondern hatte den in Abbildung 6.4 gezeigten Querschnitt).

_ ,60,9@_._.l

14 um

70 pm

-
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Abbildung 6.4: Querschnitt durch die 70 pm dicke Hartnickelkontaktmaske,
die beim Aufdampfen der Schichten verwendet wurde.

- Massenspektrometrische Untersuchung des Restgases. Es wurden keine
Auffilligkeiten im Massenspektrum, die auf Verunreinigungen groBler als

10" 1° mbar hindeuten wiirden, beobachtet.
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Es konnte kein systematischer Zusammenhang zwischen den angefiihrten Varia-
tionen und dem Leckstromanteil der hergestellten Tunneldioden gefunden
werden, da die gemessenen Tunneldioden immer leckstromdominiert waren.
Nur die Verdampfung mittels Elektronenstrahlkanone brachte eine leichte

Verbesserung mit sich.

Bei granularen Tunneldioden, die durch die Sauerstoffzugabe wiahrend des
Aufdampfens in ihrem Aufbau stark gestort sind, sollte sich der Anisotro-
pie-Effekt des Gaps (siehe Kapitel 2.2, Inhomogenitdten) deutlich zeigen. Der
gemessene Kennlinienverlauf der gestdrten Tunneldioden unterschied sich

nicht signifikant von dem nichtgranularer Tunneldioden.

Weiterhin sollten granulare Tunneldioden eine deutliche VergroBerung der
Energieliicke zeigen [EPP771, da die A1203—Hi.illen um die Kristallite den Kri-
stallaufbau storen. Dies fiihrt zu Spannungen in der aufgedampften Schicht,
die iiber einen verstdarkten Anisotropie-Effekt EinfluB auf die gemessene
Energieliicke nehmen [LOCS1, BLU62]. Bei den hergestellten Tunneldioden
konnte keine eindeutige EnergieliickenvergrofSerung beobachtet werden. Dies
ist vermutlich auf die starke Getterwirkung des verdampfenden Aluminiums
fiir Sauerstoff zuriickzufiihren, so daB der direkt an der Schicht vorhandene
Sauerstoffpartialdruck deutlich unter dem massenspektrometrisch ermittelten

lag.

Interessanterweise zeigten aber die sehr diinnen Tunneldioden (20 nm + 35 nm)
eine VergroBerung der Energieliicke um bis zu 14 %. Die Ursache hierfiir ist
nicht die erhohte Sauerstoffeinlagerung aufgrund der kleineren Sauerstoff-
getterwirkung wegen der bei diesem Typ verringerten Aufdampfrate, denn
dickere Tunneldioden, die mit der gleichen Aufdampfrate hergestellt wurden,
zeigten keine Gaperhohung, sondern die Zunahme der mechanischen Spannun-
gen innerhalb der Schicht mit abnehmender Schichtdicke [TOX61, BLU621.
Abgesehen von der VergroBerung der Energieliicke zeigten die sehr diinnen

Aluminium-Tunneldioden dasselbe Verhalten der Kennlinie wie die dickeren.

Der asymptotische Widerstand Rnrl der hergestellten Tunneldioden lag zwi-
schen 0,2 OO und 20 Q, der maximale differentielle Widerstand RD zwischen
300 O und 12 kQ und das Verhiltnis RD/Rnn zwischen 100 und 1000. Der Be-
reich fir das Verhdltnis der Widerstandswerte ist kleiner als der fiir die
Werte selbst, da Tunneldioden mit einem grofleren R auch ein groBeres Rrm
aufwiesen. Ein grofleres Rnn bedeutet namlich das Vorhandensein einer dicke-
ren Oxidschicht und damit eine kleinere Wahrscheinlichkeit fiir Barrierenkurz-
schliisse, was einen geringen Leckstrom und damit ein groBeres R zur Fol-

ge hat.
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In dieser Arbeit ist es nur in zwei Fidllen, und zwar mit den in Kapitel 4 an-
gegebenen iiblicherweise verwendeten Aufdampf- und Oxidationsbedingungen,
gelungen, leckstromfreie Tunneldioden mit einem negativen differentiellen Wi-
derstandsbereich herzustellen. Diese erwiesen sich jedoch als sehr anfillig
und waren nach wenigen Minuten Messung defekt. Die Kennlinie einer solchen
Tunneldiode ist in Abbildung 2.11 dargestellt. Der gemessene und der berech-
nete Verlauf stimmen sehr gut iiberein. Bei der berechneten Kennlinie geht
der negative Widerstandsbereich bei der Spannung 2A/e iibergangslos in eine
Senkrechte iiber, was bei realen Tunneldioden aus den in Kapitel 2.2 darge-

stellten Griinden nicht der Fall ist.

Die Tatsache aber, daB gezeigt wurde, daB mit dem gewidhlten Aufdampf- und
Oxidationsverfahren leckstromfreie Tunneldioden hergestellt werden konnen,
sowie die Beobachtung, daB selbst bei extrem starker Oxidation (5 Stunden
bei 70°C und 5 mbar 02) sich keine Verbesserung der Kennlinie ergab, sowie
die Ergebnisse der durchgefiihrten Untersuchungen legen die Vermutung nahe,
daB die Ursache fiir die hohen Leckstrome nicht in den Aufdampf- und Oxi-
dationsparametern zu suchen ist, sondern der Grund hierfiir vielmehr in der

benutzten Maskentechnologie liegt.

Es wurde daher in Zusammenarbeit mit dem ehemaligen Institut fiir Kernver-
fahrenstechnik und jetzigen Institut fiir Mikrostrukturtechnik des Kernfor-
schungszentrums Karlsruhe ein photolithographisches Lift-Off-Verfahren zur
Herstellung einer Aufdampfmaske mit Unterschnittprofil und StrukturgroBen
im Mikrometerbereich entwickelt, mit dem sich eine in der Abbildung 6.5
skizzierte Photomaske auf dem Substrat herstellen 1dB8t. Das Herstellungsver-
fahren ist im Anhang beschrieben. Dort ist auch eine Photographie (Abbildung
A.1) einer hergestellten Photolack Maske wiedergegeben.

Substrat
I‘IXI"{IIIII
ITITI"ITIIII
"IIY[TIT[I‘I
T PMMA
AZ-Lack
JS—— ' [ I Dampfstrom

Abbildung 6.5: Skizze eines Querschnittes durch die entwickelte photolitho-
graphische Maske mit Unterschnittprofil.
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Die Herstellung von Tunneldioden mittels eines photolithographischen Verfah-
rens, das eine Photolackschicht als strukturbestimmende Maske in geringstem

Abstand vom Substrat erzeugt, hat folgende Vorteile:

- Die schattenbildende Maske ist sehr scharf und befindet sich in minimalem
und konstantem Abstand vom Substrat. Daher sind die Tunneldioden in re-

produzierbarer Geometrie mit scharfen Filmridndern herstellbar.

- Durch das Unterschnittprofil besteht nicht die Gefahr eines Verwachsens

der aufgedampften Schicht mit der Maske.
- Die Geometrie der Tunneldiode kann leicht verandert werden.

- Die Stromzuleitungen konnen sehr schmal (wenige um) sein, wodurch die

Quasiteilchendiffusion effektiv unterdriickt wird.
- Mehrfachschritt-Prozesse sind moglich.

Leider konnte das entwickelte Verfahren wegen langwieriger technischer Pro-
bleme mit dem Laser fiir die Belichtung der Photolacke nicht mehr zur Her-
stellung von Tunneldioden eingesetzt werden. Eine andere Gruppe, die eine
nach einem anderen Verfahren (Chlorbenzolhidrtungsverfahren, zum Beispiel
[JUT841) hergestellte #hnliche photolithographische Maske verwendet, hat
sehr gute Erfahrungen damit gemacht [ROT88al. Die Photolackschicht wird
nach der Herstellung der Tunneldioden durch das Eintauchen des Substrates
in Aceton abgelost, ohne daB sich hieraus negative Auswirkungen auf die
Tunneldioden ergeben [ROT88cl.

Aluminium-Tunneldioden mit Absorber

Als Absorbermaterial wurde Indium oder Tantal verwendet. Die Tragerdioden
waren nichtgranulare Al/A1203/Al—Tunneldioden mit Standarddicke oder vom
sehr diinnen Typ (siehe Kapitel 4). Die Tunneldioden mit Tantalschicht zeigten
keine Tunnelcharakteristik. Hochstwahrscheinlich wurde ihre Tunnelbarriere
durch die enorme Strahlungswirme beim Aufdampfen des Tantals (Schmelz-~
punkt 3000 °C) zerstort. Die Tunneldioden mit Indium zeigten eine Tunnel-
charakteristik. In Abbildung 6.6 ist die Kennlinie einer der sehr diinnen
Al/Ale3/Ai—Tunneldioden mit Indium Absorberschicht dargestellt. Diese Tun-
neldioden erreichten einen differentiellen Widerstand RD von liber 3 kQ bei
einem RD/Rnn Verhdltnis von iiber 1000 und waren damit deutlich besser als
die Al/AleS/Al/In—Tunneldioden mit den liiblicherweise verwendeten Alumi-
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niumschichtdicken, deren Kennlinien denen ohne Absorberschicht glich. Die

Ursache hierfiir konnte bisher nicht geklart werden.
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Abbildung 6.6: Gemessene Strom-Spannungs-Charakteristik einer sehr diinnen
Al/Alzos/Al—Tunneldiode (20 nm + 35 nm) mit einer 350 nm
dicken Indium Absorberschicht bei 276 mK.

Wegen der geringen Dicke der oberen Aluminiumschicht und des Schichtdik-
kenverhdltnisses zwischen Absorber und dieser Schicht von 10:1 solite bei die-
ser Art von Tunneldiode der Proximity-Effekt (siehe Kapitel 2.5) auftreten.
Die Kohérenzldnge von Aluminium betragt ca. 1300 nm, die von Indium 260 nm
[BEH82]. Am Verlauf der Kennlinie solite sich beim Auftreten des Proximi-
ty-Effektes eine deutliche GapvergroBerung zeigen, und die kritische Tem-
peratur sollte ebenfalls hoher liegen (Kapitel 2.5). Wie aus Abbildung 6.6 zu
ersehen ist, zeigte sich aber nur eine geringfiigige Erhohung der Energieliicke,
wie sie auch bei den sehr diinnen Al/AIZOB/Al—Tunneldioden ohne Absorber
gemessen wurde (siehe oben). Eine Erhohung der kritischen Temperatur wurde

nicht festgestellt. Demzufolge trat kein Proximity-Effekt auf.

Der Grund fiir das Ausbleiben des Proximity-Effektes kann in der Bildung
einer Barriere zwischen Absorber- und Oberschicht liegen, die entweder aus
einer Aluminium—lndium—Legieruhg [BER65] oder einer Oxid- beziehungsweise
sonstigen Passivierungsschicht besteht, wodurch die Cooper-Paar-Diffusion

behindert wird.
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Heterogene Tunneldioden

Die heterogenen Al/Ales/x—Tunneldioden, bei denen die Al- und AIZOS—
Schichten auf dieselbe Weise wie bei den homogenen Aluminium Tunneldioden
hergestellt wurden, wiesen einen iiberraschenden Verlauf der Strom-Span-
nungs-Charakteristik auf. Abbildung 6.7 zeigt dies am Beispiel einer
Al/A1203/Sn-Tunneldiode. Der thermische Tunnelstrom fiir Spannungen
u < (AAI+ASn)/e ist sehr klein (< 1 nA). Bei der Spannung (Asn—AAl)/e
tritt keine StromerhShung wie in Abbildung 2.10 auf, weil diese bei einem
asymptotischen Widerstand von R = 16 kQ zu etwa nur 20 pA berechnet
werden kann. Der maximale dlfferentxelle Widerstand betrdgt etwa 1 MQ. Die
Verh&ltnisse von RD/Rnn lagen, wegen des sehr hohen Rnn, zwischen 60 und
300. Ein Josephson-Strom trat nicht auf. Der Stromanstieg in Abbildung 6.7
liegt bei 710 pV, was dem theoretischen Wert von (AA1+ASn)/e = 760 pv
sehr nahe kommt. Auch bei anderen Gruppen, die heterogene Tunneldioden
untersucht haben, zeigte sich dieser von der Theorie abweichende Stroman-
stieg [SOL721.
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Abbildung 6.7: Gemessene Strom-Spannungs-Charakteristik einer Al/Al, O, /Sn-
Tunneldiode bei 280 mK.

Der auffallende Unterschied zu den homogenen Tunneldioden konnte mit einer
Einwirkung der Aluminiumoberschicht bei der homogenen Tunneldiode auf die

Oxidschicht erklart werden. Die Einwirkung kann darin bestehen, daB
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- die Oxidschicht durch Spannungen in der Oberschicht verletzt wird,

- oder daB eine starke Riickdiffusion von in der Oxidschicht gebundenem
Sauerstoff in die frisch aufgedampfte Aluminiumoberschicht stattfindet,
wodurch eine inhomogene Oxidschicht entstehen kann. Dies wiirde den
asymptotischen Widerstand R herabsetzen und gleichzeitig den Leckstro-

manteil erhohen.

Es ist aber auch moglich, daB das abweichende Verhalten mit einer ver-
schiedenen diffusiven Ausbreitung (siehe oben) von Zinn und Aluminium er-
klart werden kann. Die festgestellten Unterschiede sollten in diesem Fall bei
der Verwendung einer photolithographischen Maske, wie sie oben beschrieben
wurde, nicht mehr auftreten. Die Untersuchung von heterogenen Tunneldioden
kann also weitere Anhaltspunkte fiir die moglichen Ursachen der Leckstrome

liefern.
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6.2 Laserbestrahlung

Die ersten Bestrahlungsexperimente wurden mit einem gepulsten Laser (siehe
Kapitel 5.2) durchgefiihrt. Aus den dort beschriebenen Griinden ist eine Be-
rechnung der bei einem Laserpuls in der Tunneildiode deponierten Energie
nicht moglich. Spatere Vergleiche mit den Experimenten mit o-Teilchen erga-
ben, daB die Lichtpulse des Lasers etwa dreimal so hohe Pulshohen wie die

a-Teilchen erzeugten.

In Abbildung 6.8 ist ein typisches Ausgangssignal des Vorverstarkers darge-
stellt, wie sie bei Bestrahlung der Tunneldioden mit Laserpulsen beobachtet
wurden. Die Anstiegszeit betragt etwa 2 ps und die Abfallzeit des Signals et-
wa 14 ps. In Kapitel 5.2 wurde beschrieben, daB bei einem integrierenden Vor-
verstdrker die Abklingzeitkonstante durch die Riickkoppelelemente RF-CF be-
stimmt ist. Bei dem verwendeten Vorverstdrker ist diese Zeit 500 ps. Die
Abklingzeit fiir die Entladung des Riickkoppelkondensators wird hier aber
durch den sehr kleinen differentiellen Widerstand RD im Arbeitspunkt ver-

kiirzt.

U[mV]
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Abbildung 6.8: Vorverstdarkerausgangssignal bei Bestrahlung einer Aluminium-
Tunneldiode mit Lichtpulsen des Lasers.

Abbildung 6.9 zeigt das zugehorige Pulshohenspektrum. Der im Ausschnitt
dargestellte Untergrund, der mit dem in Betrieb befindlichen Laser und einem
unterbrochenen Lichtweg aufgenommen wurde, wird nahezu ausschlieBlich von
der Hochspannungspulselektronik des in einem Faraday-Kafig betriebenen La-
sers verursacht. Es ist aber bei gecffnetem Lichtweg ein deutlich vom Unter-
grund getrennter Peak sichtbar, der von den Lichtpulsen herriihrt.
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Pulshohenspektrum mit Laser
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Abbildung 6.9: Pulshohenspektrum bei Bestrahlung einer Aluminium-Tunneldi-
ode mit Laserpulsen. Das Untergrundspektrum wurde bei un-
terbrochenem Lichtweg und laufendem Laser aufgenommen. Die
Temperatur war 357 mK, der asymptotische Widerstand er
betrug 0,9 Q und der differentielle Widerstandswert R~ war
100 Q. Der Tunnelstrom betrug 1,8 gA und das Magnetfeld 7

Gauss.

Die bei den Lichtpulsen vom Vorverstirker registrierte Ladung wurde mittels
eines Testpulsers ermittelt zu 8- 10° e. Diese ist wegen der hohen Tempera-
tur und des geringen differentiellen Widerstandes R weit entfernt von der
theoretisch moglichen Zahl, die sich bei einer angenommenen Energie von
3-4,6 MeV aus Gleichung 2.21 zu groBler 4,5- 10" e ergibt.
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6.3 Nachweis von Alphateilchen und Phononen
Grobe Kollimation

Alphateilchen kdnnen wegen ihrer hohen Energiedeposition auch in leckstrom-
reichen Tunneldioden mit einem schlechten Rnn/RD Verhdltnis nachgewiesen
werden. Es wurden daher zundchst Bestrahlungsexperimente mit 4,555 MeV
a-Teilchen durchgefiihrt. Dabei wurde die «-Strahlung grob mit einem Kolli-
mator von 1 mm Durchmesser und 1 mm Léange kollimiert. Die Geometrie die-
ser Anordung ist in Abbildung 6.10 dargestellt.

Kollimatorrand

® 1 mm Tunneldiode
" 120 pm x 120 gym
-
Substrat Zuleitung
20 um

Abbildung 6.10: GroBenverhdltnisse der bei grober Kollimation mit o-Teilchen
bestrahlten Flachen.

Aus der Darstellung wird deutlich, daB nur ein geringer Teil der o-Teilchen
auf die Tunneldiode trifft. Ein vergleichbar groBer Teil trifft auf die Zulei-
tungen, und der weitaus grofite bestrahlte Teil ist das Substrat. Fiir die

Messung des Untergrundes konnte die a~Quelle zur Seite verschoben werden.

Abbildung 6.11 zeigt ein mit dieser Anordnung gemessenes PulshGhenspektrum
bei einem Abstand zwischen Substrat und Kollimator von 1,5 mm. Bei Kanal
877 zeigt sich ein Peak, dessen Halbwertsbreite bei alleiniger Beriicksichtigung
seiner rechten Flanke 1,6 % betragt. Der Peak ist nicht symmetrisch, die linke
Flanke verlduft flacher. Diese Verbreiterung wird, wie noch gezeigt werden
wird, durch die Verlustprozesse im Tunneldiodendetektor und durch Treffer

der Zuleitungen verursacht.
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Pulshohenspektrum mit «-Quelle (grobkoliimiert)
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Abbildung 6.11: Pulshohenspektrum bei Bestrahlung einer Aluminium-Tunneldi-
ode mit o-Teilchen bei grober Kollimation. Bei zur Seite ge-
fahrener Quelle wurden im gesamten dargesteliten Bereich des
Spektrums keinerlei Untergrundereignisse registriert. Die Tem-
peratur war 380 mK, der asymptotische Widerstand Rnn be-
trug 1,1 O und der differentielle Widerstand R war 90 Q. Der
Tunnelstrom betrug 2,5 pA und das Magnetfeld 20 Gauss. Der
Peak bei Kanal 877 entspricht einer Ladung von 7,5- 10° e.

Bei der Berechnung der erwarteten Zahlrate ergibt sich, daB die in Abbildung
6.11 enthaltenen Ereignisse nicht nur durch «-Teilchen verursacht sein konnen,
die direkt auf die Tunneldiode treffen. Ein anderer Hinweis darauf, dafB die
registrierten Ereignisse nicht allein auf der direkten Wechselwirkung der
a-Teilchen mit der Tunneldiode beruhen, ergibt sich aus der Berechnung der
Mindestbreite des Peaks. Der mittlere Energieverlust der «-Teilchen in den
Aluminium-Schichten der Tunneldiode betrigt 208 keV. Dieser Energieverlust
ist jedoch nicht scharf, sondern unterliegt berechenbaren Schwankungen
[MAR73].

Hierzu zdhlen (1) die statistische Schwankung des Energieverlustes der o-Teil-
chen beim Durchtritt durch die 2 ym dicke Palladium-Abdeckfolie der Quelle,

was eine unterschiedliche Energie der «-Teilchen und somit einen unter-
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schiedlichen differentiellen Energieverlust in der Tunneldiode zur Folge hat,
(2) die statistische Schwankung des Energieverlustes in der Tunneldiode bei
fester o-Teilchen-Energie und (3) die Schwankungen aufgrund unterschied-
licher Durchtrittswinkel in der Palladium- und Aluminiumschicht. Die Berech-
nung der Beitrage dieser Prozesse ergibt fiir den Energieverlust der die Tun-
neldiode durchquerenden a-Teilchen eine Verteilung mit einer Halbwertsbreite
von 25,2 keV. Dies bedeutet, dafl ein Peak im Pulshdhenspektrum, der aus-
schlieBlich auf dem Energieverlust der a-Teilchen in der Tunneldiode selbst
beruhen wiirde, bei idealer Detektorauflosung eine Halbwertsbreite von min-

destens 12 % aufweisen muB.

Aus gemessener Ziahlrate und Peakbreite laBt sich somit schlieBen, daB die
registrierten Pulse auch durch im Substrat gestoppte a«-Teilchen verursacht
werden. Die o-Teilchen dringen, nachdem sie die Aluminium-Schichten durch-
quert oder passiert haben, etwa 11 pm tief in das Saphir-Substrat ein. Die
dabei entstehenden Phononen breiten sich im Substrat aus. Ein Teil der Pho-
nonen erreicht die Tunneldiode und ist dort in der Lage, Cooper-Paare aufzu-
brechen und ein Signal zu erzeugen. Die o-Teilchen, die die Tunneldiode
durchqueren oder sie in unmittelbarer Nihe passieren, fiihren zu dem Peak im
Pulshohenspektrum. Die a-Teilchen, die in groBerer Entfernung von der Tun-
neldiode im Substrat gestoppt werden, erzeugen die kleineren Pulshdhen,
deren Amplitude mit zunehmender Entfernung abnimmt, wobei die Zzhlrate
wegen der mit dem Abstand zur Tunneldiode zunehmenden Flache steil an-
steigt. Die Pulshohen von o-Teilchen, die die Zuleitungen treffen, liegen je

nach Entfernung von der Tunneldiode verteilt im Spektrum.

Die unterschiedlichen Entstehungsorte der Signale, die zu dem Peak fiihren,
und derer, die die kleinen Pulshohen verursachen, zeigen sich auch bei der
oszilloskopischen Betrachtung der Pulsformen der Ausgangssignale des Vor-
verstédrkers. Die hohen Pulse hatten Anstiegszeiten um 1,1 pgs, und die kleinen
Pulse wegen der iiber eine groBere Entfernung erfolgenden Phononenausbrei-
tung ldngere Anstiegszeiten um 1,8 pgs. Die Abklingzeiten lagen um 10 ps. Aus
der um 0,7 ps verlangerten Anstiegszeit und einer mittleren Phononenge-
schwindigkeit in Saphir von 8,5 km/s (die Phononengeschwindigkeit in Saphir
betragt 6,0 km/s bis 11 km/s, je nach Kristallorientierung TWEL76]) 148t sich
ein Wegunterschied von 6 mm abschiatzen, was darauf hindeutet, daB3 die
Phononen mehrfache Reflexionen an den Substratoberflichen erfahren, bevor

sie registriert werden.

Fir die in der Tunneldiode deponierte Energie, die dem Peak im Pulshohen-
spektrum entspricht, kann eine untere Grenze von 1,6 MeV angegeben werden,
wenn man idealisierend davon ausgeht, daB die aus der rechten Flanke ermit-

telte Halbwertsbreite von 14 Kanélen nur durch die Schwankung des Energie-
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verlustes von 25,2 keV gegeben ist. Aufgrund der Verlustprozesse in der
Tunneldiode und der endlichen Auflosung wird die tatsdchliche Energie jedoch

deutlich groBer sein.

Bei tieferer Temperatur, hoherem differentiellen Widerstand RD und scharferer
Definition des bestrahlten Bereiches durch einen auf 180 um verringerten
Abstand zwischen Substrat und dem auf 100 um Linge verkiirzten Kollimator
ergibt sich das in Abbildung 6.12 dargestellte Spektrum. Es treten zwei Peak-
bereiche auf, ein sehr breiter Peak bei Kanal 450 und ein schmalerer Peak bei
Kanal 1740 mit einer breiten und strukturierten linken Flanke. Die Gesamt-~
zahlrate des Spektrums tiibersteigt auch hier wieder bei weitem die aus dem

Raumwinkel der Tunneldiode und der Quellenaktivitidt berechneten Rate.

Pulshohenspektrum mit «-Quelle (grobkollimiert)
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Abbildung 6.12: Pulshohenspektrum bei Bestrahlung einer Aluminium-Tunneldi-
ode mit a-Teilchen bei grober Kollimation. Das elektronische
Rauschen reicht bis Kanal 50. Dariiber ist das Spektrum un-
tergrundfrei. Die Temperatur war 297 mK, der asymptotische
Widerstand R betrug 1,9 Q und der differentielle Widerstand
RD war 1 kQ. Der Tunnelstrom betrug 3,5 pA und das Mag-
netfeld 50 Gauss. Der Kanal 1700 entspricht einer registrier-
ten Ladung von 2-10° e.



Einen besseren Uberblick iiber die Signale erhdlt man aus der dreidimensiona-
len Darstellung der Haufigkeiten der Anstiegszeiten und Pulshohen, die in
Abbildung 6.13 wiedergegeben ist. Um den einzelnen Bereichen dieser Matrix
ihre Entstehungsursachen eindeutig zuordnen zu konnen, wurden Experimente
mit gezielter alleiniger Bestrahlung von Tunneldiode oder Substrat durchge-
fiihrt.

Abbildung 6.13: Anstiegszeit/Pulshohen-Matrix zu Abbildung 6.12. Der darge-
stellte Bereich der Anstiegszeit reicht von 0,2 us bis 4,4 ys.

Diodenkollimation

Bei der o-Bestrahlung mit Diodenkollimation wurde ein 100 pm langer Kolli-
mator mit 100 pm Durchmesser in 180 pm Abstand vom Substrat verwendet,
der so angebracht war, daB die a-Teilchen nur die Tunnelflache trafen. Die
Zuleitungen und das Substrat lagen im Schatten des Kollimators. Das gemes-
sene Pulshohenspektrum ist in Abbildung 6.14 und die zugehorige Anstiegs-
zeit/Pulshohen-Matrix in Abbildung 6.15 dargestellt. Es ergibt sich bei Kanal
1795 ein Peak bei hohen Pulshohen und kurzen Anstiegszeiten mit einer Halb-
wertsbreite von 1,1 %, was um mehr als den Faktor 10 kleiner ist als die
statische Schwankung des Energieverlustes der o-Teilchen in der Tunneldiode.
Daraus folgt, wie bereits oben beschrieben, daB die Signale nicht ausschlieB-
lich durch die direkte Wechselwirkung der o«-Teilchen mit den Schichten der
Tunneldiode entstehen, sondern daB die in dem darunter liegenden Substrat
bei der Absorption der o-Teilchen entstehenden Phononen ebenfalls zur Puls-

hohe beitragen.
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Pulshohenspektrum mit a-Quelle (diodenkollimiert)
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Abbildung 6.14: Pulshohenspektrum bei Bestrahlung einer Aluminium-Tunneldi-
ode mit o-Teilchen bei Diodenkollimation. Das elektronische
Rauschen reicht bis Kanal 40. Dariiber ist das Spektrum un-
tergrundfrei. Die Temperatur war 280 mK, der asymptotische
Widerstand R__ betrug 1,9 Q und der differentielle Widerstand
R, war 300 Q. Der Tunnelstrom betrug 1,8 pA und das Mag-
netfeld 50 Gauss. Der Kanal 1700 entspricht einer registrier-
ten Ladung von 2-10° e.

Bei Betrachtung der Matrix 6.15 erkennt man, daB sich von dem Peak ausge-
hend ein Bereich geringerer Zadhirate zu kleineren Pulshhen und langeren
Anstiegszeiten erstreckt, der im Pulshohenspektrum die linke Flanke des
Peaks verbreitert. Diese Ereignisse stammen iiberwiegend von a-Teilchen, die
die Tunneldiode in der Nahe der Zuleitungen treffen. Dort ist die Verlustrate

fiir die Quasiteilchendiffusion am groBten.

Der sich von dem Peak in Abbildung 6.13 mit nahezu konstanter Zahlrate und
einer mit abnehmender Pulshohe linear zunehmenden Anstiegszeit zu kleineren
Pulshohen erstreckende Riicken ist in Abbildung 6.15 nicht mehr vorhanden.
Dies sind die Ereignisse, die durch Treffer der Zuleitungen ausgeldst werden.
Die breite Verteilung bei kleinen Pulshohen und langen Anstiegszeiten aus
Abbildung 6.13 tritt in Abbilung 6.15 ebenfalls nicht auf. Dies sind die Signale
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Abbildung 6.15: Anstiegszeit/Pulshchen-Matrix zu Abbildung 6.14. Der darge-
stellte Bereich der Anstiegszeit reicht von 0,2 us bis 4,4 us.

von den o-Teilchen, die auf das Substrat treffen. Die Ereignisse bei kleiner
Pulshohe und kurzer Anstiegszeit sind vermutlich auf von der Tunneldiode
riickgestreute oder auf im Kollimator unter Vorwirtswinkeln gestreute a-Teil-

chen zurtickzufiihren.

Substratkollimation

Um die Sensitivitdt der Tunneldiode fiir im Substrat gestoppte a-Teilchen zu
iiberpriifen, wurde ein 100 pm langer Kollimator mit 100 um Durchmesser und
180 yum Abstand zum Substrat so plaziert, daB die «-Teilchen ausschlieBlich
das durch den Kollimator definierte kleine Stiick des Substrates trafen. Der
Abstand zwischen dem Schattenrand des Kollimators auf dem Substrat und
dem Rand der Tunneldiode betrug 100 pym. Treffer auf die Tunneldiode oder

die Zuleitungen sind somit auszuschlieBen.

Das gemessene Pulshohenspektrum ist in Abbildung 6.16 und die zugehdrige
Anstiegszeit/Pulshohen-Matrix in Abbildung 6.17 dargestellt. Es ergibt sich
um den Kanal 400 eine breite Verteilung mit langen Anstiegszeiten zwischen
3 us und 5 pys. Bei dem Vergleich mit den vorherigen Abbildungen muB die
unterschiedliche Zeitskala beriicksichtigt werden.
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Abbildung 6.16: Pulshdhenspektrum bei Bestrahlung einer Aluminium-Tunneldi-
ode mit o-Teilchen bei Substratkollimation. Das elektronische
Rauschen reicht bis Kanal 40. Dariiber ist das Spektrum un-
tergrundfrei. Die Temperatur war 295 mK, der asymptotische
Widerstand Rnn betrug 0,8 O und der differentielle Wider-
stand RD war 125 Q. Der Tunnelstrom betrug 1,7 pA und das
Magnetfeld 50 Gauss. Der Kanal 400 entspricht einer regi-
strierten Ladung von 7- 10° e.
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Abbildung 6.17: Anstiegszeit/Pulshdhen-Matrix zu Abbildung 6.16. Der darge-
stellte Bereich der Anstiegszeit reicht von 0,8 us bis 11 us.

SchluBfolgerungen

Mit den Ergebnissen der Experimente mit Grob-, Dioden- und Substratkolli-
mation lassen sich die einzelnen Bereiche der in Abbildung 6.13 dargestellten

Matrix erklaren:

- Der schmale Peak bei hohen Pulshohen und kurzen Anstiegszeiten ist auf
a-Teilchen zuriickzufiihren, die die Tunneldiode direkt treffen. Die bei der
Abstoppung des o-Teilchens im darunterliegenden Substrat entstehenden

Phononen tragen ebenfalls zur Pulshdhe bei.

Der sich von diesem Peak mit nahezu konstanter Zahlrate und einer mit ab-
nehmender Pulshdhe linear zunehmenden Anstiegszeit erstreckende Riicken
ist auf die Treffer in die Zuleitungen zuriickzufiihren. In der Nzhe des Peaks
nimmt die Zdhlrate zu, weil sich dort die Zuleitungen kontinuierlich auf die
Breite der Tunneldiode vergroBern (Abbildung 4.4). Die Projektion auf die
Pulshohe fiihrt zu einer Verbreiterung des Peaks. Die Anstiegszeit der
Treffer in der Zuleitung verlangert sich mit zunehmender Entfernung von
der Tunneldiode und kann somit zur genaueren Lokalisation der Ereig-
nisse herangezogen werden. Die Tatsache, dafl die Zdhlrate in diesem Aus-
laufer nicht und die Pulshohe linear mit der Anstiegszeit abnimmt, zeigt
den groBen EinfluB der Quasiteilchendiffusion. Die Quasiteilchen miissen
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ndamlich vom Ort des Ereignisses zur Tunneldiode diffundieren, um ein Sig-
nal hervorrufen zu konnen. Je groBer die Entfernung zur Tunneldiode und
je groBer damit die Laufzeit der Quasitteilchen ist, umso grioBer ist die
Rekombinationswahrscheinlichkeit. Daher nimmt die Pulshohe mit zuneh-
mender Laufzeit ab. Umgekehrt ist natiirlich bei einem Ereignis im Tunnel-
bereich die Quasiteilchendiffusion in die Zuleitungen ein bedeutender Ver-

lustkanal.

Die Ereignisse, die sich von dem Peak aus zu noch kleineren Pulshohen und
etwas ldngeren Anstiegszeiten bei einer geringeren Ziahlrate als die des
Riickens erstrecken, sind Ereignisse, die in der Tunneldiode in der N&he der
Zuleitungen stattgefunden haben. Dort ist der Verlust durch Quasiteilchen-
diffusion in die Zuleitungen am graoBten.

Die breite Verteilung bei niederen Pulshohen und langen Anstiegszeiten be-
ruht auf Treffern des Substrates. Die Anstiegszeit dieser Signale hdngt um-
gekehrt proportional von der Pulshohe ab. In der Projektion auf die Puls-
hohe ergibt sich ein Spektrum mit einem breiten Peak. Die Energiedeposi-
tion der Phononen aus dem Substrat in die Tunneldiode nimmt offensicht-
lich linear mit wachsender Entfernung ihres Entstehungsortes von der Tun-
neldiode ab. Andererseits nimmt die Zahlrate wegen der zunehmenden Fla-
che mit steigender Entfernung zu. Durch die Kollimation wird die be-~
strahlte Fldche begrenzt. Aufgrund der Ausdehnung der Quelle und des
endlichen Abstandes zwischen Kollimator und Substrat f&dllt jedoch die
Zahlrate zu kleinen Pulshohen hin in Abbildung 6.12 nicht abrupt, sondern

kontinuierlich ab.

Der Bereich kleiner Zzhlrate mit mittleren Pulshohen und mittleren An-
stiegszeiten kann nicht eindeutig zugeordnet werden. Darin konnen Treffer
aus dem Ubergangsgebiet zwischen Tunneldiode und Substrat, sowie von
Substrat oder Tunneldiode riickgestreute oder im Kollimator unter kleinem

Vorwiartswinkeln gestreute o-Ereignisse enthalten sein.
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6.4 Nachweis von Rontgenstrahlung
Dicke Aluminium-Tunneldioden ohne Absorberschicht

Aufgrund der geringen Energie der Rontgenquanten ist ihr Nachweis bedeu-
tend schwieriger. In Abbildung 6.18 ist ein mit einer Aluminium-Tunneldiode
geméssenes Pulshohenspektrum wiedergegeben. Die Ereignisse, die in diesem
Spektrum enthalten sind, sind nahezu vollstindig auf die Phononen zuriickzu-
fithren, die bei der Wechselwirkung der Rontgenquanten mit dem Substrat
entstehen. Die Ereignisrate fiir direkte Reaktionen von Rontgenquanten mit
der Tunneldiode ist wegen der hohen Transparenz der 0,55 pum dicken Alumi-
niumschicht fiir Rontgenquanten gegen die Wechselwirkungsrate mit dem
Substrat vernachlédssigbar. Tats&dchlich ist die gemessene Z#hlrate bedeutend
groBer als die fiir die Absorption in der Aluminiumschicht berechnete Zdhira-
te. Das Spektrum wurde ohne Kollimation mit ganzfliachiger Bestrahlung des
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Abbildung 6.18: Pulshohenspektrum bei Bestrahlung einer Aluminium-Tunneldi-
ode mit 6 keV Rontgenquanten ohne Kollimation. Das elektro-
nische Rauschen reicht bis Kanal 30. Dariiber ist das Spektrum
untergrundfrei. Die Temperatur war 274 mkK, der asymptoti-
sche Widerstand R__ betrug 17 Q und der differentielle Wi-
derstand RD war 4 kQ. Der Tunnelstrom betrug 10 nA und
das Magnetfeld 90 Gauss. Der Kanal 110 entspricht einer regi-
strierten Ladung von 4-10* e.
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Substrates aufgenommen.

Zwischen Kanal 90 und 120 zeigt sich ein breiter Peak, der sich anscheinend
aus zwei sich teilweise liberlappenden Peaks zusammensetzt. Ob es sich dabei
eventuell um ein Ka-KB-Peakpaar handelt, konnte nicht gekldrt werden. Bei
einer Tunneldiode dieser Giite kann aber aufgrund des viel zu geringen diffe-
rentiellen Widerstandes RD von 4 kQ keine gute Auflosung erwartet werden.
Hinzu kommt noch der hohe asymptotische Widerstand Rnn von 17 Q. Fiir ei-
ne Schichtdicke von 0,3 pm ergibt sich daraus eine Tunnelzeit T, von 202 us
(Gleichung 2.23). Diese Zeit ist wesentlich ldnger als die Rekombinationszeit
T oo Von 45,6 us (Gleichung 2.25) sowie die RC-Zeit der Tunneldiode von etwa

2 ps. Eine erwartungsgemdB schlechte Energieauflosung ist die Folge.

Dinne Aluminium-Tunneldioden mit Absorberschicht

Die angestrebte Trennung der Ka— und KB—Linien ist mit der Qualitat der
bisher beschriebenen Tunneldioden nicht erreichbar. Der einzige Parameter, der
sich verbessern lieB, ist die Schichtdicke, von der die Tunnelzeit umgekehrt
proportional abhdngt. Eine Verringerung der Schichtdicke um den Faktor 10
bringt somit auch bei Tunneldioden mit einem groflen asymptotischen Wider-
stand die Tunnelzeit in die Ndhe der Rekombinationszeit oder darunter. Gegen
den geringen differentiellen Widerstand hilft jedoch nur eine Reduzierung der

Leckstrome in Verbindung mit einer tieferen Arbeitstemperatur.

Aluminium-Tunneldioden mit Schichtdicken von 20 nm und 35 nm haben
allerdings eine noch viel geringere Nachweiswahrscheinlichkeit fiir Rontgen-
quanten. Hinzu kommt, daf3 sich bei diesen Schichtdicken eine hohe auflo-
sungsverschlechternde Verlustrate von Photo- und Comptonelektronen aus
dem Aluminium in das Substrat ergeben wiirde, da die mittlere freie Wegldn-
ge eines 6 keV Photoelektrons in Aluminium etwa 100 nm betrdgt. Aus die-
sem Grund wurden die sehr diinnen Aluminium-Tunneldioden mit einer Indium
Absorberschicht, die, wenn auch keine guten, so doch bessere Strom-Span-
nungs-Charakteristiken zeigten (siehe Kapitel 6.1), mit Rontgenquanten be-
strahlt. Durch den Trapping-Effekt (siehe Kapitel 2.4) sollte sich hierbei eine
bessere Energieauflosung erzielen lassen, sofern die im Indium erzeugten
Quasiteilchen frei in die Aluminiumschicht diffundieren kodnnen. Dies scheint
jedoch bei den gemessenen Tunneldioden nicht zuzutreffen, wie sich am Aus-
bleiben des Proximity-Effektes (siehe Kapitel 2.5 und 6.1) zeigt.
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In Abbildung 6.19 ist ein mit einer solchen Tunneldiode aufgenommenes Puls-
hohenspektrum und in Abbildung 6.20 der Bereich um die beiden Rontgenlinien
vergroBlert dargestellt. Die bei dieser Messung registrierte hohe Zzhlrate 1aBt
sich nur durch die Absorption der Rontgenquanten in der Indiumschicht er-
klaren. Da das Ausbleiben des Proximity-Effektes zeigt, daB die Quasiteil-
chendiffusion vom Indium Absorber in die Aluminium Trapschicht stark be-
hindert ist (Kapitel 2.5 und 6.1, [GOL89, GOL901), bedeutet dies, daB die
registrierten Signale durch den Austausch von Phononen zwischen Indiumab-

sorber und Tunneldiode entstehen.

Pulshchenspektrum mit 55Fe—QueHe

T Y T et T T T T T T T T T 1T T Y T

100 - -

®
o

Ereignisse
53
(e}

I
o

20

100 160 220 280

Pulshohe (Kanal)

Abbildung 6.19: Pulshohenspektrum bei Bestrahlung einer sehr diinnen Alumi-
nium-Tunneldiode (20 nm + 35 nm) mit Indium Absorber-
schicht (350 nm) mit Rontgenquanten ohne Kollimation. Das
elektronische Rauschen reicht bis Kanal 40 und ist nicht sicht-
bar. Dariiber befinden sich nur wenige vereinzelte Untergrund-
ereignisse in dem Spektrum. Die Temperatur war 278 mK, der
asymptotische Widerstand R betrug 4,8 Q und der differen-
tielle Widerstand RD war 1,6 k(. Der Tunnelstrom betrug
8 nA und das Magnetfeld 110 Gauss. Die Kennlinie der Tun-
neldiode ist in Abbildung 6.6 dargestellt. Der Kanal 200 ent-

spricht einer registrierten Ladung von 2,5- 10° e.
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Pulshohenspektrum mit 55Fe-—Quelle
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Abbildung 6.20: Detail zu Abbildung 6.19 mit einer Anpassung durch zwei
Gausskurven.

Die Identifikation der Doppelstruktur des Pulshohenspektrums mit den beiden
Rontgenlinien der Quelle ergibt sich aus der Ubereinstimmung des Verhdlt-
nisses der Peaklagen (221,5 : 202,6 = 1,09) mit dem Verhaltnis der Rontgen-
energien (6,49 keV : 5,89 keV = 110) und des gemessenen Intensitdtsverhdlt-
nisses mit dem Wert, der sich unter Berﬁcksichtigung des energieabhidngigen
Absorptionskoeffizienten fiir die Schutzschicht der Quelle und die Indium-
schicht des Detektors aus dem Linienintensitdatsverhiltnis der Quelle abschat-

zen lafit.

Die Halbwertsbreite der Gaussanpassung an den 5,89 keV Peak betragt 15,9
Kanidle oder 7,8 %. Die registrierte Ladung von 2,5-10° e betragt erwartungs-
gemdB nur knapp 4 % der nach Gleichung 2.21 im Indium erzeugten Ladungs-

tragerzahl von groBer 6,7 - 10° e.

Die Ereignisse, die in Abbildung 6.19 den Bereich oberhalb von Kanal 240 mit
der Andeutung eines sehr breiten Peaks bei Kanal 285 bilden, konnten von
den Phononen stammen, die die obere dickere Aluminiumschicht durchqueren
und in der unteren Aluminiumschicht ein Signal verursachen. Die Tunnelzeit
ist fiir diese Schicht, die diinner ist, kleiner und demzufolge das Signal gro-
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Ber. Die Ereignisse links von Kanal 185 diirften groBtenteils auf die Quasiteil-
chendiffusion von der Tunnelflache in die Zuleitungen und umgekehrt, denn
der Absorber bedeckt auch eine der beiden Zuleitungen, zuriickzufiihren sein.
Die zu kleinen PulshBhen stark ansteigende Zadhlrate stammt groBtenteils von
Substrattreffern [GAR881. Aber auch Treffer in den freiliegenden Kontaktfla-
chen konnen zu diesem Anstieg beitragen. Die mittlere Diffusionslédnge lD der
Quasiteilchen in Aluminium laBt sich namlich nach

lo=4/t 1.-v_/3 (6.2)

mit 1f = mittlere freie Wegldange und Vg = Fermigeschwindigkeit (Werte aus
LEPP771 und [KIT831) zu 1 mm abschdtzen, was der Linge der Zuleitungen
entspricht.
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7. DISKUSSION UND AUSBLICK

Die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Ergebnisse, in der erstmalig am Insti-
tut fiir Experimentelle Kernphysik der Universitat Karlsruhe (TH) und Institut
fir Kernphysik I des Kernforschungszentrums Karlsruhe supraleitende Tunnel-
dioden hergestellt und zum Teilchennachweis eingesetzt wurden, zeigen die
vielversprechenden Maoglichkeiten auf, die dieser Detektortyp mit sich bringt.
Mit den hergestellten Tunneldioden konnten zunachst Laserpulse nachgewie-
sen werden. Alphateilchen von 4,6 MeV konnten mit einer Auflésung von 1,1 %
gemessen werden, und es wurde in gezielten Bestrahlungsexperimenten ge-
zeigt, daB die Tunneldiode auch fiir Phononen, die aus dem Substrat stammen,
sensitiv ist. Hierbei wurde demonstriert, daf} sich die Signale in einer An-
stiegszeit/Pulshohen-Matrix nach ihrem Entstehungsort (Tunneldiode, Sub-
strat, Zuleitungen) unterscheiden lassen. Weiterhin wurden Rontgenquanten
von 6 keV mit einer Auflosung von 8 % detektiert. Dabei stellte sich heraus,
daf3 der erwartete Proximity- und Trappingeffekt unter den vorliegenden Her-

stellungsbedingungen nicht auftrat.

Die hergestellten und fiir diese Experimente benutzten Tunneldioden sind
noch weit von ihrem Optimum entfernt. Das groBte Problem waren die sehr
hohen Leckstrome, die einen inneren KurzschluB3 fiir den Detektor darstellten.
Die Strom-Spannungs-Charakteristiken waren daher, bis auf zwei Ausnahmen,
immer leckstromdominiert. Fir den differentiellen Widerstand R, im Arbeits-
punkt wurden deshalb nur Werte von bestens 12 k() erzielt, was weit entfernt
von dem moglichen und optimalen Wert von iiber 1 MQ ist. Zudem lagen die
erzielten asymptotischen Widerstandswerte Rnn meist im Bereich von einigen
Ohm, was zu hoch ist, als daB daraus hinreichend kleine Tunnelzeiten resul-
tieren wiirden. Das Verhdltnis R /R, das ein geeignetes MaB fiir die Giite
der Strom-Spannungs-Charakteristik eines supraleitenden Tunneldiodendetek-
tors ist und das den Bereich von 10° erreichen sollte, lag bestenfalls bei 10>,
Hinzu kommen noch die hohen Verlustprozesse durch die thermische Rekom-
binationsrate bei der Arbeitstemperatur von 1/4 TC , die besser bei 1/10 T,
liegen scllte, die Quasiteilchendiffusion in die verengten Zuleitungen, die
nicht vollig unterdriickt werden konnte, und die Tatsache, daBl ein Vorver-
starker bei Raumtemperatur mit einer durch die Kabellinge hohen Eingangs-
kapazitdt verwendet wurde.

Die erzielten Resultate sind somit, wenn man die Qualtitit der verwendeten
Tunneldioden und die experimentellen Randbedingungen beriicksichtigt, ver-
bliiffend positiv. Dies demonstriert die potentiell immens guten Detektorei-
genschaften, die die supraleitenden Tunneldioden bieten, und die bei einer

Verbesserung der angefiihrten Punkte erreicht werden konnen.
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Es wurden umfangreiche Untersuchungen durchgefiihrt, um zu klaren, worauf
die unerwartet hohen Leckstrome des verwendeten Detektormaterials Alumini-
um, das allgemein als unkritisch in der Bildung einer leckstromfreien Tunnel-
barriere gilt, zuriickzufiihren sind. Es stellte sich heraus, daB die wahrschein-
lichste Ursache in der eingesetzten Maskentechnologie mit der Verwendung
einer mechanischen Kontaktmaske zu suchen ist. Es wurde deshalb ein photo-
lithographisches Lift-Off-Verfahren fiir die Strukturierung der Tunneldioden
entwickelt, das die Moglichkeit zu ihrer leckstromfreien Herstellung und zur
effektiven Unterdriickung der Quasiteilchendiffusion mittels mikrometerbreiter
Zuleitungen erdffnet.

Die Verbesserung der Herstellungsbedingungen kann sich jedoch nicht auf den
Einsatz einer anderen Maskentechnologie beschrinken, wenn die Qualitdt der
supraleitenden Tunneldiodendetektoren gesteigert werden soll. So muB man
auch daran gehen, die Vakuumbedingungen noch deutlich zu verbessern. Hier-
zu ist ein kohlenwasserstofffreies Pumpsystem (zum Beispiel Ionengetter-
pumpe mit Titan-Sublimationspumpe oder spezielle magnetgelagerte Turbomo-
lekularpumpe mit trockenverdichtender Vorpumpe) erforderlich. Eine Glimm-
entladungseinrichtung fiir die Konditionierung der Anlage und fiir die Durch-
fiilhrung der Oxidation [CHO69, PRI72, BAR821 wiirde sich sicherlich als sehr
niitzlich erweisen, insbesondere bei der Herstellung von nicht aus Aluminium-

oxid bestehenden Tunnelbarrieren.

Fiir den Einsatz einer Glimmentladungseinrichtung bei der Oxidation miissen
die geeigneten Parameter fiir Druck und Spannung in der jeweiligen Geometrie
durch umfangreiche Mefreihen ermittelt werden. Genauso sind fiir die Opti-
mierung der vielen Herstellungsparameter der Tunneldioden Reihenuntersu-
chungen an einer groBen Zahl von Tunneldioden unbedingt erforderlich. Die
Moglichkeiten hierzu wurden mit den gegen Ende dieser Arbeit fertiggestell-
ten Experimentiereinrichtungen (Vakuumschleuse am Aufdampfstand fiir einen
schnelleren Substratwechsel, innerhalb eines Tages abkiihlbarer Kryostat)
geschaffen. Fiir die Gewahrleistung eines reproduzierbaren Herstellungsablau-
fes von Tunneldioden, deren Eigenschaften stark von dem genauen Ablauf
bestimmt werden, wird man dann nicht umhin kommen, den gesamten Auf-
dampf- und Oxidationsprozesses in allen seinen vielen Parametern (Restgas-
druck und -zusammensetzung, Aufdampfrate, Temperatur, Verweilzeiten,
Glimmparameter, usw.) von einer rechnergesteuerten Verfahrensregelung iiber-

wachen zu lassen.

Hilfreich fiir die Fortentwicklung dieses Detektortyps wire es, die Schichten
mit einem Rasterelektronenmikroskop zu untersuchen, um genauere Aussagen
iiber ihre Granularitdt und Randbereiche machen zu konnen. Die vorliegende

Arbeit fiel in die Bliitezeit der neuen Hochtemperatursupraleiter, wahrend der
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keine Experimentierzeit an solchen Anlagen fiir diese Arbeit zur Verfiigung

gestellt werden konnte.

Der neue Kryostat erdffnet mit seiner Fahigkeit, die Endtemperatur schneller
zu erreichen, nicht nur die Moglichkeit zur systematischen Untersuchung der
Herstellungsparameter in endlicher Zeit, sondern er erfiillt auch mit seiner
designierten Endtemperatur von unter 50 mK die Forderung, die Aluminium-
Tunneldioden fiir die Verhinderung der Quasiteilchenrekombination bei einer
Arbeitstemperatur von etwa 1/10 TC zu betreiben. Er sollte so ausgestattet
werden, daB er nur noch ein Minimum an Betreuung durch den Experimenta-
tor bendtigt. Hierzu sollte er zumindest mit einer automatischen Nachfiillein-
richtung fiir die Kiihlmittel ausgestattet und mit einer Temperaturstabilisie-
rung versehen werden. Fiir die Unterdriickung von Stoérungen empfiehlt sich
ein schwingungsentkoppelter Aufbau, und fiir die Abschirmung externer elek-
trischer und magnetischer Felder ist der Einbau einer Aluminium-Hiille und

eines Mu-Metall-Schildes um die Experimentierkammer anzuraten.

Fiir die Erzielung einer bestmoglichen Auflosung ist es erforderlich, den
Vorverstédrker in der Ndhe des Detektors bei tiefer Temperatur zu betreiben
[PRE87, GON88, WAY891. Das geringe Rauschen bei tiefer Temperatur und die
verringerte Leitungskapazitdt werden eine hdchstauflosende Messung iiber-
haupt erst ermdglichen. Dabei soliten nicht nur ladungs-, sondern fiir genaue
Zeit{korrelations)messungen auch stromsensitive Ausfiihrungen eingesetzt und
die Signale fiir eine detaillierte Pulsformanalyse mit einem Transientenrekor-
der aufgezeichnet werden konnen. Fiir die MeBelektronik zur Verarbeitung und
Aufzeichnung der Signale empfiehlt es sich, einen feststehenden Aufbau be-
kannter Gerate zur Verfiigung zu haben, und fir die Vermeidung elektroni-
scher Storungen durch laborexterne Quellen wie benachbarter mechanischer
Institutswerkstatt, SchweiBerei, zentrale Klimaanlage und Aufzugmotoren ei-
nen anderen Standort zu wihlen. Unter Umstédnden ist fiir die Abschirmung

von Storsignalen ein sorgféltig aufgebauter Faraday-Kifig erforderlich.

Mit solchen Voraussetzungen lieBen sich die Untersuchungen der supraleiten-
den Tunneldiodendetektoren erfolgversprechend fortfiihren. Dabei konnten
dann Experimente zum Trapping, das fiir die Auslese groBerer Detektormassen
oder fiir die wohl effektivste Unterdriickung der Quasiteilchendiffusion einge-
setzt werden kann, durchgefiihrt werden, und man konnte daran gehen, mit
mehreren auf einem Substrat beziehungsweise Absorber angebrachten Tunnel-
dioden Zeit- und Amplitudenkorrelationen zu untersuchen, um fiir die Reali-
sierung groBerer Detektorvolumina mehr iiber die Phononen- und Quasiteil-

chenausbreitung zu lernen.
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ANHANG
Photolithographisches Lift-Off-Verfahren zur Mikrostrukturierung

Mit dem nachfolgenden ProzeB, der in Zusammenarbeit mit dem ehemaligen
Institut fiir Kernverfahrenstechnik und jetzigen Institut fiir Mikrostruktur-
technik des Kernforschungszentrums Karlsruhe entwickelt wurde, 148t sich ei-
ne strukturierte Photolackschicht mit wenigen pm Strukturgrofie und einem
Unterschnittprofil fiir die Herstellung supraleitender Tunneldioden auf ein

Substrat aufbringen.

Der ProzeB3 beruht im wesentlichen darauf, daB auf eine erste Photolack-
schicht (PMMA) ein zweiter Resist (AZ, positiv Resist), der mit einer anderen
Wellenldnge belichtet wird, aufgebracht wird. Der AZ Lack wird dann mit den
iiblichen photolithographischen Methoden strukturiert und die Struktur in
einem zweiten Be]ichtuﬁgsprozeﬂ auf den darunterliegenden PMMA Resist
libertragen. Die bereits entwickelte AZ-Struktur dient dabei als Maske. Das
Unterschnittprofil entsteht durch selektives Uberentwickeln von PMMA in

Chlorbenzol. Der ProzeBl setzt sich aus folgenden Schritten zusammen:

ProzeBschritt Parameter ProzeBdauer

{.  Substrat ausheizen 150°C 15 min

2. HMDS (Hexamethyldisilazan) bedampfen 150°C 60 min
(Haftvermittier)

3. PMMA (Polymethylmethacrylat) durch KTI 950 K 9 %, 60 s
spin coating auftragen 1400 upm, ca. 2 um

4. PMMA soft bake 210°C 30 min

5. AZ-4210 Photolack spin coating AZ 4210 mit AZ- 60 s

Verdiinner 1:1,
2500 upm, ca. 1 ym

6. AZ soft bake 90°C 30 min

7. AZ Belichtung mit KrF-Laser und 248 nm, 100 m], ca. 600 s
strukturierter Chrommaske 100 Hz

8. AZ Entwicklung AZ 400K 1:4 45 s

9. Descum (Abtragen) von AZ Resten 90 s

10. AZ hard bake 110 °C 3h

1. PMMA Flutbelichtung mit ArF-Laser 193 nm, 100 m], ca. 600 s

100 Hz
12. PMMA Entwicklung in Chlorbenzol 60 s

13. Schritt 11 und 12 solange wiederholen, bis die PMMA-
Struktur durchentwickelt ist (Kontrolle am Tastschnittgerat).
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14. Flutbelichtung mit ArF-Laser 193 nm, 100 m], ca. 600 s
100 Hz

15. PMMA Entwicklung in Chlorbenzol 60 s

16. Aufdampfen der Tunneldiode

17. Ablosen des Photolacks in Aceton 10 min

In Abbildung 6.5 ist die Skizze des Querschnittes durch eine mit diesem Pro-
zeB3 hergestellte Photolackschicht mit Unterschnittprofil abgebildet. Abbildung

A.l gibt eine lichtmikroskopische Aufnahme eines Testexemplares wieder.

Abbildung A.L:

Lichtmikroskopische Aufnahme einer photolithographischen
Maske fiir die Tunneldiodenherstellung. Die quadratische
Offnung in der Photolackschicht, die die aufzudampfende
Tunneldiode definiert, hat 40 um Kantenlange. Die Breite der
Zuleitungen betrdgt 2 pm. Das Unterschnittprofil ist an dem
hellen Streifen zu erkennen, der entlang den Kanten der

Photolackschicht verlauft.
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