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ZUSAMMENFASSUNG

In der vorliegenden Arbeit wurden ultradiinne Schichten aus SrTiO; (STO) im Hinblick auf
ihre Eignung als kiinstliche Barrieren fiir Quasiteilcheninjektions-Bauelemente untersucht.
Hierzu wurden die Prozesse zur reproduzierbaren und homogenen Abscheidung diinner
YBa,Cu;0, (YBCO)- und STO-Einzelschichten sowie daraus aufgebauter Mehrlagen-
schichten auf STO-Substraten durch Kathodenzerstiubung mit einem invertierten Zylinder-
Magnetron (IZM) optimiert.

Die Einzel- und Mehrlagenschichten wurden mittels Rontgendiffraktometrie, Rutherford
Riickstreuung (RBS) und Rasterkraftmikroskopie (AFM) untersucht, wobei eine Mosaikbreite
A®w~0,4° und eine mittlere Rauhigkeit <2nm fiir optimierte YBCO-Schichten festgestellt wur-
de. Diese Oberflichenqualitit von YBCO erlaubte das homogene Aufwachsen von nur weni-
ge Einheitszellen diinnen STO-Schichten, die auch bei extrem geringer Dicke in
YBCO/STO/Au-Multilagen eine gute elektrische Isolation zwischen der YBCO- und Au-La-
ge bewirken.

Solche Multilagen wurden durch Standard-UV-Photolithographie und Ionenstrahlétzen mit
Argon zu Injektionstransistoren strukturiert. Die Dicke der YBCO- und Au-Elektroden betrug
dabei jeweils 50-80 bzw. 50nm. Die Fliche des Injektionskontaktes variierte zwischen 5x20
und 5x40pum’.

Der Stromtransportmechanismus in den diinnen STO-Barrieren wurde an c-Achsen-orientier-
ten YBCO/STO/Au-Injektionskontakten mit 2-30nm dicken STO-Barrieren untersucht. Auf-
grund der Messungen der Leitfahigkeit als Funktion von Temperatur 7, Bias-Spannung U und
Dicke d konnte festgestellt werden, da3 direktes oder resonantes Tunneln und Hopping iiber
eine kleine Anzahl lokalisierter Zustinde in der Barriere fiir die elektrische Leitfahigkeit im
isolierenden Material verantwortlich ist. Elastisches Tunneln konnte an einer nominell 2nm
dicken STO-Barriere mit einer Energieliicke A von ungefdhr 20meV fiir die (001)-Richtung
von YBCO beobachtet werden. Bei dickeren STO-Barrieren herrscht dagegen inelastischer
Hopping-Transport iiber lokalisierte Zustinde vor, dessen niedrigste Ordnung, ndmlich das
Hiipfen {iber zwei lokalisierte Zustinde, durch die Temperatur- und Bias-Spannungs-
Abhingigkeiten G,”(T)oc T**, GJ”(U)oc U*” charakterisiert wird. Mit wachsender Bar-

rierendicke tragen zunehmend Hopping-Kanile hoherer Ordnung zum Stromtransport bei, wie
Temperatur- und Bias-Spannungs-Abhiingigkeiten belegen. Ein Ubergang in “variable range
hopping” (VRH)-Verhalten wurde an Kontakten mit dickeren Barrieren (¢>20nm) bei hohen
Temperaturen bzw. hohen Bias-Spannungen beobachtet. Durch die Anpassung der experi-
mentellen Daten an theoretische Modelle konnten physikalische Parameter der lokalisierten
Zustdande in den STO-Barrieren bestimmt werden. So ergab sich beispielweise fiir den Radius
der lokalisierten Zustdnde ein Wert von ~4,6x10'8cm, was ungefihr der Gitterkonstanten der
STO-Einheitszelle entspricht, sowie eine hohe Defektzustandsdichte von ~6x10'°(eV)'cm?.
Fiir die Hohe der STO-Barriere wurde ein Wert von ~0,4eV abgeschitzt.

Fiir Injektionsbauelemente mit 3nm dicken STO-Barrieren wurde ein Verstarkungsfaktor von
~5 bei 77K erzielt. Bessere Ergebnisse sind zu erwarten, wenn die Dicke der Barrieren, die
Lange der aktiven Mikrobriicke oder die Betriebstemperatur noch weiter verringert werden.



Abstract

Conductivity mechanisms in thin SrTiO; barriers and their influence on the perfor-

mance of superconducting quasi-particle injection devices

The aim of the present work has been the test of very thin (2-20nm) SrTiO; (STO) films with
respect to their use as artificial barriers in Quasi particle (QP) injection devices. For this pur-
pose, the deposition process by means of inverted cylindrical sputtering™ has been optimized
in order to obtain reproducible and homogen thin YBCO films, very thin STO films and hete-
rostructures based on these materials on (001) STO substrates.

These films and heterostructures were investigated by means of X-ray Diffraction, Rutherford
Back Scattering (RBS) and Atomic Force Microscopy (AFM), a mosaic spread of Aw~0,4°
and a mean Surface Roughness <2nm has been observed. For the YBCO films, this surface
quality enabled the uniform growth of ultrathin STO films on top of these YBCO films. Ne-
vertheless in YBCO/STO/Au multilayers the Au counterlectrode and the YBCO basiselectro-
de were still electrically insulated.

These multilayers were structured laterally using standard photolithography and low-power
argon etching procedures. The thickness of the YBCO films varied between 80 and 50nm, the
thickness of the Au was 50nm. The junction area varied between 5x20pum?* and 5x40um?’.

The current transport mechanism in very thin STO barriers has been examined in c-axis ori-
ented YBCO/STO/Au injection contacts with 2-20nm thick STO barriers. By measuring the
tunneling conductance as function of temperature 7, bias voltage U and barrier thickness d it
has been found, that resonant tunneling and hopping via a small number of localized states are
responsible for the electronic conduction in the insulating material. Elastic tunneling has been
observed for the case of a nominal 2nm thick STO-barrier with A= 20meV in the (001) direc-
tion of YBCO. On the other hand, inelastic hopping transport via localized states dominates
for barrier thickness &> 2nm. The conductance of the lowest-order hopping channel (hopping
via two localized states) exhibits the characteristic voltage and temperature dependences''
G (T)c T* G (V) c U*?, respectively. Increasing the thickness of the STO barriers,

hopping channels of higher order contribute more and more to the current transport as has
been proven by measuring temperature and bias voltage dependences. A crossover to variable
range hopping behavior (VRH) has been observed for junctions with thicker barriers
(d>20nm) in the high-bias voltage or high temperature regime. By fitting the experimental
data to theoretical models, physical parameters of the localized states could be determined.
For example, the value of the localization length or radius of the localized state has been de-
termined as ~4,6x10®cm which corresponds to the lattice constant of the STO unit cell. The
density of localized states has been calculated to be ~6x10”(eV)'cm™. The avarage barrier
height has been estimated as ~0,4eV.

For a quasi-particle injection device with a 3nm thick STO-barrier a current gain as high as 5
at 77K has been obtained and better results are expected by decreasing the thickness of the
barrier, length of the active microbridge or the operating temperature.
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1. Einleitung

Supraleitende Transistoren auf der Basis der neuen Kupratsupraleiter konnen das Anwen-
dungspotential supraleitender Elektronik ausweiten. Neben der hoheren Arbeitstemperatur
und der groBeren Energieliicke erdffnen die speziellen Eigenschaften der Kupratsupraleiter
wie z.B. ihre geringe Ladungstragerdichte, ihre kleine Kohérenzldnge und ihre starke Aniso-
tropie neue Mdglichkeiten fiir die Gestaltung von Dreitor-Bauelementen. Ferner kommen die
Hochtemperatursupraleiter in natiirlicher Weise dem wachsenden Interesse an tiefen Arbeits-
temperaturen (insbesondere 77K) fiir verschiedene Halbleitertechnologien entgegen'”. Es ist
deshalb naheliegend zu erwarten, da3 Halbleiter- und Supraleitertechnologie vorteilhaft ver-
kniipft werden konnen. Eine solche Verknilipfung auf der Bauelementebene scheitert zur Zeit
allerdings noch an der Inkompatibilitit der Prozetechniken fiir Kupratsupraleiter und Halb-

leiter.

Wihrend in der Halbleiterelektronik Dreitor-Bauelemente (Transistoren) eine dominierende
Rolle spielen, basiert die Supraleitungselektronik noch immer fast ausschlieBlich auf der

Ausnutzung des Quasiteilchentunnelns und des Josephson-Effekts in Zweitor-Bauelementen®.

Trotz unzweifelhaft vorhandener Vorteile supraleitender Zweitor-Bauelemente, wie z.B hohe
Schaltgeschwindigkeit, geringe Verlustleistung und damit hohe Packungsdichte, extrem hohe
Empfindlichkeit fiir magnetischen FluB3 aufgrund der makroskopischen Quantennatur des su-
praleitenden Zustands, konnte sich die Supraleitungselektronik bis heute nur in Nischenappli-
kationen etablieren. Ein Hauptgrund hierfiir ist sicherlich das Fehlen eines geeigneten “supra-

leitenden Transistors”, der folgende Anforderungen erfiillt:

e ausreichende Strom- und Spannungsverstirkung

e gute Trennung von Bauelementausgang und -eingang

¢ cinfache und reproduzierbare Herstellbarkeit

e grofle Bandbreite von DC bis >100GHz und

e ausreichender Spannungspegel und Impedanz am Ausgang, um die Kopplung mit

Halbleiterbauelementen zu ermodglichen

Die drei erstgenannten Eigenschaften wurden bereits vor mehr als 20 Jahren als Grundanfor-
derungen an digitale Bauelemente in der Mikroelektronik postuliert. Diese Anforderungen
werden von Halbleitertransistoren in idealer Weise erfiillt. Insbesondere erlaubt die hohe Ver-
stairkung von Halbleitertransistoren grof3e Toleranzen der Bauelementparameter in komplexen
integrierten Schaltungen. Im Gegensatz dazu benétigen Zweitor-Bauelemente aufgrund der
fehlenden aktiven Verstidrkung im allgemeinen sehr enge Parametertoleranzen. Dadurch wird

die kostengiinstige Herstellung hochintegrierter Schaltungen aus miniaturisierten Kompo
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nenten erheblich erschwert. Ferner besitzen Zweitor-Bauelemente keine Trennung von Aus-
gang und Eingang, und es 146t sich mit ihnen nur eine geringe Zahl von weiteren Bauele-

menten ansteuern (geringer “fan-out”).

Die intensive experimentelle Arbeit an supraleitenden Dreitor-Bauelementen begann erst vor

etwa 15 Jahren im Rahmen der Josephson-Computer-Projekte von IBM und MITI>".

Weltweit wurde mittlerweile eine Vielzahl von Bauelementkonzepten vorgeschlagen und ex-
perimentell realisiert’. Allerdings konnen die meisten dieser Konzepte bis heute nicht alle der
oben aufgelisteten Anforderungen an supraleitende Transistoren erfiillen. Trotz vielverspre-
chender Ansitze konnte keines dieser Bauelemente bis zu einem Stand entwickelt werden, der

an eine realistische Anwendung denken 1463t.

Das Fehlen eines erfolgreichen Transistorkonzepts behindert ganz allgemein den Fortschritt
im Bereich supraleitender Elektronik. Der langfristigen Erforschung und Entwicklung supra-
leitender Dreitor-Bauelemente kommt deshalb eine Schliisselfunktion im Hinblick auf die An-

wendung der Supraleitung in der Mikroelektronik zu.

Die vorgeschlagenen Konzepte fiir supraleitende Dreitor-Bauelemente lassen sich ausgehend

von den unterschiedlichen Kontrollparametern in drei Grundkategorien unterteilen’:

o clektrisch gesteuerte Bauelemente
e magnetisch gesteuerte Bauelemente und

¢ injektionsgesteuerte Bauelemente

In der vorliegenden Arbeit wird auf die injektionsgesteuerten Bauelemente eingegangen. Bei
diesen Bauelementen werden Quasiteilchen (QT) durch eine Barriere in einen supraleitenden
Film injiziert, wodurch das QT-Spektrum und die supraleitenden Parameter des Films verin-
dert werden. Hierdurch ergibt sich eine Reduktion der kritischen Stromdichte des supraleiten-
den Films, der den Source-Drain-Kanal bildet. Spannungsverstirkung und eine Erhéhung des
Ausgangsspannungspegels kann bei Quasiteilcheninjektions-Bauelementen durch eine Ver-
langerung des Source-Drain-Kanals erreicht werden. Der Eingangsspannungspegel liegt in

der GroBenordnung der supraleitenden Energieliicke.

Wesentliche Nachteile dieses Bauelements sind die schlechte Trennung von Eingang und
Ausgang (bi-direktionales Bauelement) und die mit klassischen SL-Materialien im Tempera-
turbereich des fliissigen Heliums realisierbare obere Grenzfrequenz von lediglich einigen
GHz>".

Im Fall von auf HTSL-Materialien basierenden Quasiteilcheninjektions-Bauelementen wer-
den die charakteristischen Zeiten von Nichtgleichgewichtsprozessen bei hoheren Temperatu-

ren kiirzer, was sehr viel schnellere Schaltgeschwindigkeiten erwarten 146t. Allerdings wird
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es hier auch schwieriger, die elektronischen von den phononischen Anregungen zu entkop-
peln. Eine zu starke Kopplung dieser Anregungen resultiert aber wiederum in parasitiren
thermischen Effekten. Ein weiterer Vorteil von HTSL-Materialien ist ihr groBer spezifischer
Widerstand, der in Bauelementen ausgenutzt werden kann, wenn ein kleines supraleitendes
Volumen durch Injektion normalleitend geschaltet wird. Bis heute ist bereits eine Reihe von
Quasiteilcheninjektions-Bauelementen auf der Basis von HTSL-Materialien hergestellt wor-

den’.

Eine effektive Methode zur Erzeugung eines stark gestorten Nichtgleichgewichtszustands in
einem Supraleiter ist die Injektion von Quasiteilchen durch Barrieren, die elastisches Tunneln
erlauben. Auflerdem stellt das direkte Tunneln von Elektronen die beste experimentelle Me-
thode zur Bestimmung der Quasiteilchenzustandsdichte dar’’. Die grundsitzliche Idee dieser
Methode besteht darin, dafl die Wahrscheinlichkeit eines Ladungstransfers durch quantenme-
chanisches Tunneln von Elektronen zwischen zwei durch eine diinne isolierende Barriere ge-
trennten Leitern nicht gleich Null ist. Diese Wahrscheinlichkeit féllt exponentiell mit der
Dicke der Barriere ab und ist von den Eigenschaften der isolierenden Barriere abhingig®.
Durch diesen elastischen Prozel} bleibt die Energie der Quasiteilchen bei der Injektion in den
Supraleiter erhalten. Dadurch liefert der InjektionsprozeB3 hochenergetische Quasiteilchen, die
Cooperpaare aufbrechen kdnnen, wenn die am Gate angelegte Spannung die der supraleiten-

den Energieliicke entsprechende (A/e) iibersteigt.

Die Herstellung hochwertiger Injektionsbarrieren, die ein solches ideales Tunneln von Qua-
siteilchen erlauben, stellt hohe Anforderungen an das Barrierenmaterial und dessen Herstel-
lungsprozef3. Bisher wurden nur sehr wenige Materialien gefunden, die als Injektionsbarrieren
fiir YBCO-basierte Bauelemente zu brauchbaren Ergebnissen fiihrten. Beispielweise wurde
bei YBCO/MgO/Au- und YBCO/MgO/Pb-Bauelementen, bei denen die MgO-Barriere zwi-
schen 0,8 und 4nm diinn war, ein Stromverstiarkungsfaktor K. von ~1,45 erzielt, wobei K als
das Verhiltnis der Variation des kritischen Stroms /. zu der Variation des Injektionstroms /,
(Kc=-Al/AlL) definiert wird. Bei Bauelementen mit einer sogenannten natiirlichen YBCO-Ba-
rriere, die sich aus der behutsamen bewuften Degradation der YBCO-Oberfliache ergibt, wur-
de im glinstigsten Fall ein Stromverstarkungsfaktor von ~2 bei 65K erhalten’. Hingegen
konnte bei YBCO/PBCO/Au-Strukturen mit einer 40nm dicken PBCO-Barriere keine Strom-
verstairkung im Bereich 60-85K beobachtet werden’. Als alternative Barriere-Materialien
wurden STO, BaZrO; und Y,0; vorgeschlagen. STO ist dabei aufgrund seiner kleinen Gitter-
fehlanpassung an YBCO, einer Bandliicke von 3,3eV und seiner weiten Verbreitung fiir ver-

schiedenste Anwendungen wie supraleitende Feldeffektbauelemente sehr geeignet®.

Neben den Anwendungsaspekten stellen die Quasiteilcheninjektions-Bauelemente auch ein
interessantes physikalisches Versuchssystem dar, an dem Phédnomene des Nichtgleichge-

wichtszustands in HTLS-Materialien, der Grenzflichen- und Oberflachenphysik und des
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elektronischen Transports in isolierenden Materialien untersucht werden konnen. Wegen des
engen Zusammenhangs zwischen dem elektronischen Transport in STO-Schichten und dem
elektrischen Verhalten der YBCO-Mikrobriicken wurde in der vorliegenden Arbeit den
Transportphdnomenen in den als Injektionsbarriere dienenden STO-Schichten besondere

Aufmerksamkeit gewidmet.

In isolierenden Materialien sind die elektronischen Zustinde im allgemeinen lokalisiert. Die
Wellenfunktion des Elektrons klingt hierbei exponentiell iiber einen Abstand ab, den man als
Lokalisierungslédnge a bezeichnet. Der vorherrschende elektronische Leitungsmechanismus in
massiven, nichtkristallinen isolierenden Festkorpern bei geniigend tiefen Temperaturen beruht
auf dem Hiipfen von Elektronen iiber diese lokalisierten Zustinde. Mott" leitete ab, daf3 die
typische Reichweite eines Elektrons bei einem solchen Hiipfen mit variabler Reichweite

(engl.: variable range hopping length /,,, ) mit abnehmender Temperatur wie 7""* zunimmt.

Die Leitfdhigkeit ist dabei proportional zur Auftrittswahrscheinlichkeit eines solchen Hiip-
fens. Diese Temperaturabhidngigkeit, hdufig als Mottsches 7"*-Gesetz bezeichnet, beschreibt
den Transport in zahlreichen isolierenden und halbleitenden Materialien iiber einen weiten

Temperaturbereich.

Fiir den elektronischen Transport senkrecht zu einer diinnen Lage, die nicht viel dicker als die
Lokalisierungslénge ist, ist zu erwarten, dall die Anwesenheit lokalisierter Zustidnde die Lei-
tungsprozesse nicht merklich verdndert. Direktes Tunneln von einer Elektrode zur anderen ist
dann der vorherrschende Leitungsproze3. Wird die Dicke der Barriere erhoht, so weist deren

Leitfahigkeit eine komplexere Temperatur- und Bias-Spannungsabhéngigkeit auf.

Die Anwesenheit lokalisierter Zustéinde hat den stirksten Einflu3 auf die Leitfdhigkeit, wenn
die Dimension der Barriere in der Transportrichtung viel grof3er als die Lokalisierungsliange a,

aber kleiner als die /,,, ist. In diesem Bereich wirken sich die elastischen und inelastischen

Transportprozesse iiber die wenigen lokalisierten Zustéinde noch in einer individuellen Trans-
portcharakteristik aus, die typisch ist fiir die Zahl der beteiligten lokalisierten Zusténde, bevor
dann bei noch groBeren Barrierendicken, hoheren Temperaturen oder Bias-Spannungen der

VRH-Mechanismus einsetzt.

Motiviert durch Untersuchungen an a-Si-Tunnelbarrieren schlugen Glazman und Matveev'
ein mikroskopisches Modell fiir den Hiipfmechanismus iiber zwei oder mehr lokalisierte Zu-
stande, die optimale Leitungsketten bilden, vor. Aus diesem Modell wird fiir den Fall n=2
eine Temperatur- und Bias-Spannungsabhingigkeit der Leitfdhigkeit in der Form 7 (fur
ksT>>eU) und U*’ (fiir k;T<<eU) abgeleitet. Zunechmende Temperatur, Bias-Spannung oder
Dicke begiinstigen das Hiipfen liber Ketten mit mehr lokalisierten Zustdnden (n>2), was zu
einer zunehmend nichtlinearen Abhéngigkeit der Leitfdhigkeit von der Temperatur und der

Spannung fiihrt.
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Ziel dieser Arbeit war es, die Herstellungsmoglichkeit und Eignung ultradiinner Schichten aus
STO hinsichtlich einer Verwendung als kiinstliche Barrieren fiir die Injektion von Quasiteil-

chen in YBCO-Mikrobriicken zu untersuchen. Diese Problemstellung umfafit im Einzelnen

1. die Herstellung hochwertiger, diinner supraleitender HTSL-Filme

2. die Herstellung sehr diinner Injektionsbarrieren mit definierten Dicken

3. die Verbesserung der Grenzflaichen zwischen Supraleitern (HTSL) und Isolatoren
sowie Normalleitern

4. die Herstellung und Mikrostrukturierung heteroepitaktischer Schichtstrukturen aus
supraleitenden Kupraten, Isolatoren und Normalleitern

5. die grundlegende Charakterisierung des elektronischen und supraleitenden Verhal-
tens der resultierenden Kontakttypen und

6. die abschlieBende Diskussion der technischen Aspekte der entwickelten Kontakte
hinsichtlich ihrer Anwendbarkeit in aktiven Quasiteilcheninjektions-Bauelementen
(der Begriff “Kontakt” ist eine Abkiirzung fiir “Tunnelkontakt”; er wird hier als

Synonym fiir “Injektionsbauelement” benutzt).

Die Arbeit ist daher folgendermallen aufgebaut:

Nach dem einleitenden ersten Kapitel befaf3t sich das zweite Kapitel mit den fiir das Ver-
standnis der Arbeit wichtigen theoretischen Grundlagen. Dieses Kapitel ist in zwei Teile ge-
gliedert. Der erste Teil gibt eine allgemeine Einfiihrung in die wichtigsten Ladungstransport-
phdnomene in isolierenden Systemen. Der zweite Teil gibt eine Einfithrung in die grundle-

genden Ideen der Nichtgleichgewichtssupraleitung.

Das dritte Kapitel beschreibt die Herstellung und Charakterisierung der YBCO-Diinnschich-
ten sowie der Mehrlagenschichten auf STO-Substraten. Darauf folgt ein Uberblick iiber die
eingesetzten Strukturierungstechniken fiir die Herstellung planarer YBCO-Mikrobriicken und
Injektions-Bauelemente. Die MefBelektronik und MeBverfahren zur Untersuchung der elektri-
schen Eigenschaften diinner STO-Schichten sowie des Verhaltens der YBCO-Mikrobriicken

unter Injektion von Quasiteilchen sind im letzten Abschnitt dieses Kapitels dargestellt.

Die Présentation und Interpretation der Ergebnisse dieser Arbeit sind in Kapitel 4 enthalten.
Der erste Abschnitt befalit sich mit den Eigenschaften gesputterter STO-Schichten. Hierbei
wird die Abhingigkeit der Transportphdnomene in diinnen STO-Schichten von der Tempera-
tur, der Bias-Spannung und der Dicke erldutert. Dabei wird zuerst die Eignung sehr diinner
STO-Barrieren (~2nm) fiir das elastische Tunneln von Quasiteilchen demonstriert. Weiterhin
werden Modelle zur Beschreibung des Transportmechanismus in Isolatoren, insbesondere das

von Glazman und Matveev entwickelte Modell des Transports iiber eine kleine Anzahl lokali
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sierter Zustinde (bei Barrierendicken >2nm), vorgestellt und auf die Interpretation der Me-
Bergebnisse angewendet. Auf den Einfluf} eines kleinen Injektionsstroms auf die supraleiten-
den Eigenschaften von YBCO-Mikrobriicken, wie z.B. die Modulation des kritischen Strom:s,
wird im zweiten Abschnitt dieses Kapitels eingegangen. Dazu wird durch Einsatz theoreti-
scher Modelle versucht, zwischen parasitidren und durch Nichtgleichgewichtsphdnomene her-
vorgerufenen Effekten zu unterschieden. Im letzten Abschnitt werden einige Aspekte der auf
Nichtgleichgewichtseffekten basierenden supraleitenden Dreitor-Bauelemente im Hinblick

auf potentielle Anwendungsfelder erwdhnt.

Im fiinften Kapitel werden schlieBlich die wichtigsten Ergebnisse zusammengefalt.
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2. Grundlagen

Die elektronische Leitung tiber lokalisierte Zustinde ist fiir den elektronischen Transport in
Festkorpern von groBBer Bedeutung, insbesondere in amorphen Halbleitern oder in isolieren-
den Tunnelbarrieren. Untersuchungen an YBCO/PBCO/YBCO-Strukturen' haben beispiels-
weise gezeigt, dall Tunnelkanéle und Hiipfpfade parallel Ladung durch die Barriere transpor-
tieren. Die hier untersuchten planaren YBCO/STO/Au-Kontakte stellen ein geeignetes Ver-
suchssystem dar, um Informationen iiber den Transportmechanismus und die lokalisierten

Zustinde mit einer Anzahl n; in diinnen STO-Barrieren zu gewinnen.

In diesem Kapitel wird auf den Strom durch die Barriere (Injektionsstrom) in
YBCO/STO/Au-Strukturen im Hinblick auf die physikalische Natur der lokalisierten Zustén-

de und ihre Relevanz fiir Transporteigenschaften eingegangen.
2.1 Tunneltransport und Barrieren

Das Tunneln von Teilchen mit der kinetischen Energie E, dem Impuls p und der Wellenlénge
A=h/p durch eine Barriere der Hohe E>E (E.: untere Kante des Leitungsbands) spielt in ver-
schiedenen Bereichen der Physik eine wichtige Rolle. Da der Strom /(U,T) als Funktion der
Spannung U und der Temperatur 7 relativ einfach zu messen ist und da Elektronen durch Bar-
rieren bis zu einer Dicke d=2nm direkt tunneln kénnen, stellt /[U,T, (EL(r)) ] eine angemes-
sene Funktion fiir die Untersuchung des Tunneleffekts und fiir die Herleitung der ortsabhén-

gigen Barrierenhdhe E(r) dar.

“Reale” Barrieren bestehen in den meisten Féllen aus mikrokristallinen oder nanokristallinen
Dielektrika; auBerdem existieren in der Barriere Kanile ¢'<¢ (Breite~1nm), die z.B. durch
Inhomogenititen mit abgesenkter Barrierenhohe entstehen, und lokalisierte Zustinde n(&.,r;).
Dabei ist ¢=E.-E: die Barrierenhohe der Kristallite, ¢'=E. -FE; die Barrierenhohe in den Kana-
len, & die Energie der lokalisierten Zustinde beziiglich des Fermi-Niveaus Er und r, deren
rdumliche Position (s. Abb. 2.1). Die ¢-Kanile und die lokalisierten Zustinde n,(&,r,) ver-

stdrken den Tunnelstrom'.
In mikrokristallinen oder amorphen Barrieren sind also drei Haupttunnelkandéle typisch:

e Direktes Tunneln durch hohe, ausgedehnte (Breite>1pum) Barrieren mit ¢> 1eV,
e Direktes Tunneln durch Kanile einer Breite von weniger als 1nm mit ¢>0,1eV und
e Resonantes Tunneln bei |g-E:<0,01eV<¢" iiber lokalisierte Zustinde (Ausdeh-

nung~0,1nm).
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Diese drei Tunnelkanéle, die in Abb. 2.1 schematisch dargestellt sind, treten parallel auf und

tiberlagern sich*.

j

Abb. 2.1. Skizze einer Tunnelbarriere™. E, bezeichnet hier die untere Kante des Leitungsbands.
Das dargestellte Modell entspricht (E.-Er)=¢=1eV fiir Kristallite, (E.*-Er)=¢*~0,1-
0,2¢V fiir Kanile und (g-E) fiir resonantes Tunneln iiber lokalisierte Zustinde, die
als Locher in der Barriere symbolisiert sind. Das Tunneln von Quasiteilchen geschieht
in z-Richtung. Die drei dargestellten Tunnelkanile sind der minimale Satz zur Be-
schreibung einer “realen” Barriere. Es ist klar, daf3 die tatsdchliche Barriere nicht stu-
fenartig ist und nicht so einfach veranschaulicht werden kann.

Tunnelphdnomene in Festkorpern konnen am einfachsten durch die Einfiihrung von Poten-
tialmodellen der Tunnelbarriere beschrieben werden. Fiir das Tunneln von Elektronen zwi-
schen zwei Leitern kann als einfachstes Modell ein Rechteckpotential, d.h. ¢(z)=const. fiir
-d/2<z<d/2 (s. Abb. 2.2(a)) verwendet werden. Fiir Elektroden mit identischer Zustands-
dichte liefert diese symmetrische Potentialbarriere symmetrische /-U- bzw. G(U)-Kennli-
nien'", d.h. [(U)=-I(-U), G(U)=G(-U) (G=dI/dU bezeichnet die Leitfahigkeit). In dieser Ko-
ordinatendarstellung mit z=0 in der geometrischen Mitte der Barriere wird der symmetrische
Anteil des Potentials #z) durch ¢ (z2)=[z)t#-z)]/2, der asymmetrische Anteil durch

#* (2)=[H2)-H-2))/2 und die mittlere Hohe durch ¢ = jd;z #(z)dz definiert. Fiir Tunnelbar-

rieren mit unterschiedlichen Elektroden muf} allerdings i.a. angenommen werden, dal Aus-
trittsarbeiten, d.h. unterschiedliche Barrierenh6hen auf der linken und rechten Grenzflache,
d.h. ¢ # ¢ (s. Abb. 2.2(b)), vorliegen und sich somit statt des rechteckformigen ein tra-
pezformiger Potentialverlauf als einfachstes Modell ergibt'”. Dieser asymmetrische Poten-
tialverlauf ¢(z)+# ¢(-z) fiihrt zu asymmetrischen I-U-Kennlinien'", d.h. I(U)# -I(-U). Kor-
rekturen ergeben sich allerdings durch Spiegelladungen, durch ionisierte Storstellen in der
Barriere'” und durch kontinuierliche Chemiednderung. So wurde in “Electron Spectroscopy
for Chemical Analysis” (ESCA)-Messungen z.B. zwischen dem metallischen Nb und dem
Dielektrikum Nb,0; eine Ubergangsschicht von etwa Inm gefunden'”. Im Potentialmodell

”I11 werden diese Ubergangsschichten durch ein linear

“Potentialbarriere mit Randschichten
von der Fermikante des Metalls bis zur Leitungsbandkante des Oxids ¢, ansteigendes Potenti-

al (Abb. 2.2(c)) simuliert. Auch fiir den anderen Metall-Oxid-Ubergang wird dieses Potential
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angesetzt. Es soll schlieBlich betont werden, daB3 eine kleine Dielektrizititskonstante &, zu

einer Abflachung des bei & — o scharfen Potentialiibergangs zwischen Metall und Oxid
fithrt (s. Abb. 2.2(c)).

!
! W
!

E ; E <ol
FZ / Fl ;/dﬂ Z F2 FVHdHZ

Valenzband
(a) (b) (©)
Abb. 2.2. Einfache Potentialmodelle einer Tunnelbarriere I zwischen 2 Metallen, M;, M.

(a) symmetrische Barriere (M;=M,, U=0); ¢ und d stellen die mittlere Barrienhohe
bzw. -dicke dar. (b) asymmetrische Barriere; ¢, und ¢, bezeichnen die Barrierenho-

hen, d die Dicke, W, und W, die Austrittarbeit der Metalle und ¢ die mittlere Bar-
rierenhdhe. (c) Tunnelbarriere mit Randschichten mit den Dicken d; und d,.

2.1.1 Direktes Tunneln

Direktes Tunneln durch eine Potentialbarriere ¢(r)=FE.(r)-Er> 0 wird durch das Matrixelement
T und durch die Dichte der Anfangs- und Endzustinde bestimmt. Bisher wurden nur homo-
gene Barrieren behandelt, die meist trapezformig waren', d.h. #r)=¢(z). Wenn Elektronen
sich mit dem Impuls 7k einer rechteckigen Barriere mit einer Dicke 2d anndhern, ist der
Transmissionkoeffizient (T”)? durch

2 2 2 -
(T”)(U=0)= lcosh2 2ic.d + (kz : sinh 2« dj ] oc exp(—2«.2d) 2.1)

z

hk))’
mit k7 = zm{ E, —|:EF —(2—) :l}/hz gegeben, wobei die von anderen Valenz- oder Lei-
m

113

tungsbdndern verursachten Effekte vernachldssigt wurden'”. k| bezeichnet dabei die Kompo-

nente des Wellenvektors parallel zur Barrierenebene: kH2 =kl + k; sk =k .

Die Transmission durch rechteckige Barrieren ohne innere Freiheitsgrade wird durch zwei
Parameter beschrieben: Barrierenhohe @(r)=E.-Ex>0 und Barrierendicke d. Aus der Abkling-

konstanten der Wellenfunktionen der Elektronen, a=x," = \/2m¢ /%, wobei x, der maximale

Wert von « ist, ergibt sich der direkte Tunnelstromdichte jrocnexp(-2xd), wobei n, die Zu-

standsdichte auf den Elektroden bezeichnet. Die “realen” Barrieren hingegen sind nicht ho-
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mogen, d.h. ¢=@(r), und enthalten innere Freiheitsgrade wie z.B. Phononen oder lokalisierte
Zustande n(&,r;) (s. Abb. 2.1). Wéhrend der inelastische Effekt des Phononenaustauschs jp
um weniger als 3% moduliert*, iibersteigt die resonante Tunnelstromdichte jocn,, d.h., die
Stromdichte, die auf elastisches Tunneln iiber Zwischenzustidnde zuriickzufiihren ist, die di-
rekte Tunnelstromdichte j, deutlich. Die Annahme einer homogenen Barriere ist im Fall von

mikrokristallinen Metalloxiden keine gute Nidherung.

2.1.2 Resonantes Tunneln und Tunneln iiber Zwischenzustinde

Wenn lokalisierte Zustdnde in einer Tunnelbarriere existieren, sind zwei Tunnelprozesse (Ka-
néle) denkbar. Der eine ist ein resonanter TunnelprozeB, bei dem ein Elektron unter Erhaltung
seiner Energie iiber den Zwischenzustand durch die Barriere tunneln kann. Der andere ist ein
sequentieller aktivierter Tunnelprozel3 iiber mehr als einen Zwischenzustand, bei dem ein
Elektron zuerst von einer Elektrode in einen lokalisierten Zustand tunnelt und dann bei Ab-
sorption bzw. Emission eines Phonons tiber andere Zwischenzusténde hiipft, bis es die andere

Elektrode erreichen kann. Beide Vorginge sind in Abb. 2.3 schematisch dargestellt.

E

C

f(L )

N\

» (1) Direkt
—»> == » (2) Resonant

;*EH (3) Hopping

ho 7Em)

Abb. 2.3. Mogliche Tunnelprozesse in Barrieren, die lokalisierte Zustinde (m) enthalten. Der
mit (1) bezeichnete Tunnelproze3 symbolisiert das in Abschnitt 2.1.1 beschriebene
direkte Tunneln. Die linke und rechte Elektrode sind jeweils durch L und R gekenn-

zeichnet. /i@ bedeutet ein emittiertes oder absorbiertes Phonon.

Der einfachste indirekte Prozef3 (2) ist elastisches resonantes Tunneln. Auch andere indirekte
aktivierte Prozesse (3) konnen eine wichtige Rolle beim Transportmechanismus spielen. Re-
sonantes Tunneln iiber einzelne Defekte in der Barriere schlédgt sich in scharfen Peaks in der
differentiellen Leitfdhigkeit nieder”. Die indirekten Prozesse fiihren auch zu inkohédrentem
Tunneln (die Phase der elektronischen Wellenfunktionen geht bei dem Prozel3 verloren), wo-

bei die Spiegelladungskorrektur die Kopplung an das Gitter verstarkt's.
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Allgemeiner 146t sich der Transport iiber lokalisierte Zustinde in zwei Grenzbereiche eintei-

len", ndmlich Barrierendicke d>>1,,,, und d<</[,,, , wobei /,,,, die von Mott eingefiihrte mit-

tlere Hiipflinge bezeichnet. Im ersten Fall findet ein Mottscher Hiipfprozel mit variabler
Reichweite (engl. variable range hopping, VRH) statt, bei dem die Abhéngigkeit der Leitfa-
higkeit von der Temperatur und der Dicke in den 3 Dimensionen des massiven Dielektrikums
jeweils durch exp(-T""#) und 1/d angegeben wird. Im zweiten Fall treten Tunnelprozesse auf,
die in erster Ordnung temperaturunabhéngig sind und exponentiell mit zunehmender Dicke

abnehmen.

Zwischen diesen Grenzbereichen gibt es noch einen physikalisch interessanten Bereich, in
dem die Lange der Probe (Dicke d der Barriere) von derselben Groflenordnung wie die

Hiipfldnge /., ist. Dies ist der Bereich, in dem der Transport von einem Volumen- in einen

GrenzschichtprozeB iibergeht (d. h. “a classical random walk™)®".

Die Rolle aktivierter Effekte, wie z.B. Emission oder Absorption von Phononen, beim Tun-
neln iiber lokalisierte Zustdnde wurde durch experimentelle Befunde aufgezeigt”. Mehrere
theoretische Arbeiten haben sich diesem Gegenstand gewidmet. Die Wichtigkeit des VRH-
Prozesses und des resonanten Tunnelns wurde im Zusammenhang mit quasi-eindimensiona-
len Systemen diskutiert'. Insbesondere wurde von Stone et al.'"” durch ein phdnomenologi-
sches Modell gefunden, dall Aktivierung die resonante Tunneltransmission erweitert, aber die

iiber alle Prozesse aufsummierte, integrale Transmission unverandert 1463t.

Von Wingreen et al."® wurde eine mikroskopische Theorie des Tunnelns iiber einen einzigen
lokalisierten Zustand, gekoppelt an die Phononen in der Barriere, entwickelt. Aus dieser
Theorie ergibt sich vor allem, dal die resonante Transmission erhoht wird (=3%)'® und daf}
sie mit den Phononfrequenzen anwéchst. Ein weiterer Schlufl aus dieser Theorie ist, daB3 die

integrale Transmission konstant ist, wie von Stone und Lee postuliert wurde.

In klassischen Metallen wird die elektronische Ladung durch den positiven ionischen Hinter-
grund und durch die fast freie Bewegung der Elektronen, die zu einer hohen relativen dielek-
trischen Konstante g,—oo fiihrt, kompensiert. In einer dielektrischen Tunnelbarriere dagegen
wird eine Ladung nicht mehr effektiv abgeschirmt, was zu elektrischen Feldern fiihrt, die
hauptsdchlich durch Spiegelladungen, d.h. Oberflichenplasmonen mit einer charakteristi-
schen Energie % wy~1eV und Erzeugungszeiten von der GroBenordnung 1/ms, beschrieben
werden'’. Die Lebensdauer 1, in einem Zwischenzustand, der durch den Abstand z vom Me-
tall getrennt ist, wird durch 7/t (z)cexp(-2xz) angegeben. Nach Aufenthaltszeiten t, ldnger

als o, erzeugt die Ladung von einem solchem Zustand aus eine Energieerniedrigung

AU’ (2)=-0,284/(e(d/2-7)(d/2+7))[eV]ec 1/d (2.2)
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Diese Energiednderung durch Spiegelladung entspricht der Erzeugung von Oberfldchenplas-

monen mit einer charakteristischer Zeitkonstante ..

Diese Uberlegungen legen nahe, daB in allen Tunnelprozessen iiber Zwischenzustinde die
“off-site” Coulomb-Aufladungsenergien (Spiegelladungen) |AU’| beriicksichtigt werden miis-
sen. Diese Energiednderung AU'(z) des lokalisierten Zustands muf} zur Energie &, des lokali-
sierten Zustands addiert werden, wobei mit steigendem |AU’| die Oberflachenplasmonener-

zeugung den Transport behindert.

Tunneln wird durch die Coulomb-Ladung nur bei 7 /t.(z)=I"(z)<|AU’| beeinfluit. Somit redu-
ziert die Coulomb-Ladung bei |eU[>|AU’| im Fall von resonantem Tunneln den Tunnelstrom
um einige GroBenordnungen®. Bei |eU|<|AU’| wird das Tunneln durch die sogenannte Cou-
lomb-Barriere bzw. Coulomb-Blockade blockiert®. Auflerdem kann das resonante (one-step)
Tunneln bei T'(z)< |AU’| eine grofe inelastische Komponente haben. Die Erhohung des Tun-
nelstroms |[(JeU]> AU")| durch Zwischenzustinde zeigt schwichere Abstandsabhingigkeit,
aber stirkere Spannungsabhingigkeit als bei direktem Tunneln; z.B. fiir einen Zwischenzu-
stand (n=1) erhédlt man statt Gl. (2.1) einen Transmissionskoeffizient T*ocexp(-k,d) (R: reso-
nant), wobei Zustdnde in der Mitte der Barriere den Tunnelstrom zu 70% dominieren'®. Die
Kanile sind relativ einfach durch deren verschiedene Abstandsabhéngigkeiten zu identifizie-
ren”'**. Wenn n; Zwischenzustinde, die dquidistant sind, an den Tunnelprozessen beteiligt
sind, reduziert sich der Exponent der in Tab. 1 angegebenen Abstandsabhéngigkeit der Tun-
nelleitfahigkeit, was durch einen effektiven Tunnelabstand d.s=d,/(n+1) beschrieben werden
kann. Dies wird haufig in einer effektiven Barrierenhohe ¢.~=¢o/(n+1)* ausgedriickt. Die Gro-
en d, und ¢, sind jeweils als die eigentliche Barrierendicke und die eigentliche Barrierenho-
he anzusehen. Fiir ;T oder eU grofler als AU sind drei verschiedene Tunnelprozesse in Ta-

belle 1 zusammengefalt.

ny |Barrierendicke d, |Spannung U | Temperatur 7

0 | ocexp(-2xdy) konstant konstant elastisch
1 | ocexp(-kd,) konstant konstant elastisch
2 | ocexp(-2xdy/3) oc U3 ocT*? aktiviert
3 | ocexp(-kdy/2) oc U2 oc T2 aktiviert
n | ocexp(-2xdy/(n+1)) |ccUED oc 1) aktiviert

Tabelle 1. Anndhernde Dicken-, Spannungs- und Temperaturabhingigkeit der Tunnelleitfa-
higkeit iiber n; Zwischenzustinde'®. Der reduzierte effektive Tunnelabstand
des=dp(n+1) wird haufig in einer effektiven Tunnelbarriere ¢eft:¢0/(n+1)2 ausge-
driickt. Fiir mehrere Zwischenzustéinde mit abweichender Energie muf3 thermische
oder elektrische Energie geliefert werden. Dies fiihrt zur angezeigten Aktivierung,
die haufig als inelastisch bezeichnet wird.
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2.1.3 Modell von Glazman und Matveev

Lokalisierte Zustdnde mit einer Energie € und einem Abstand 8z von den Elektroden in einer

Tunnelbarriere koppeln beide Elektroden effektiver als der direkte Tunnelaustausch.

Angeregt durch die Untersuchungen an amorphen Silizium-Tunnelbarrieren haben Glazman
und Matveev'' ein mikroskopisches Modell fiir das Hiipfen iiber zwei oder mehr lokalisierte
Zustinde, die optimale Leitungsketten bilden, vorgeschlagen, wobei wie im Abschnitt 2.1.2
beschriebene (Spiegel-)Ladungseffekte vernachléssigt werden, d.h. [AU|<<#/t.. Die Erho-
hung der Dicke, der Temperatur oder der Spannung fiihrt dazu, da3 Elektronen iiber lokali-
sierte Zustdnde verschiedener Energie €, nur noch iiber Kopplung an Phononen tunneln kon-
nen. Demgemal} wird der Beitrag des Hiipfens iiber eine Sequenz lokalisierter Zustinde, wo-
mit ein VRH-Prozel beginnt, im Vergleich zum resonanten Tunneln in seiner Wichtigkeit
erhoht (s. Abb. 2.2 und Tabelle 1). Insbesondere besagt das Modell, dal mit zunehmender
Spannung, Temperatur und Dicke der vorherrschende Beitrag zum Transport zunehmend aus

Kanilen hoherer Ordnung, d.h. steigende Anzahl von Hiipfern, stammt.

Das Modell setzt im Fall n=2 (Transport {iber zwei lokalisierte Zustidnde) eine 7**-Abhingig-
keit der Leitfdhigkeit im Bereich eU << k,T und eine U**-Abhédngigkeit der Leitfahigkeit im
Bereich k,T << eU voraus. Eine zusdtzliche Erhohung der Dicke der Barriere, der Spannung
oder der Temperatur begiinstigt das Hiipfen liber Ketten mit mehreren lokalisierten Zustinden
(n.>2), was in einer zunehmend nicht-linearen Abhéingigkeit der Leitfdhigkeit von der Tem-

peratur und der Spannung resultiert.

Resonantes Tunneln iiber einen einzigen lokalisierten Zustand

Die Leitfdhigkeit G, die durch die elastische kohédrente Transmission eines Elektrons von ei-
ner linken Elektrode, wo es eine Ausgangsenergie ¢ hat, zu einer rechten Elektrode, wo es
eine Endenergie € hat, {iber einen lokalisierten Zustand mit einer Energie & ist von mehreren

Autoren berechnet worden* und durch die Gleichung

. e’ AT T .
Gle—>¢e)= L_R ole—¢
( )= o emay o) (2:3)

gegeben. Der Term =4x10°Q" ist das sogenannte Leitfahigkeitsquantum. Die 8-Funktion

27h
beschreibt die Erhaltung der Energie. Der Resonanznenner riithrt von der quantenmechani-
schen Natur des Prozesses her. I'/7i=1/7; bezeichnet die umgekehrte Lebensdauer eines Elek-

trons im lokalisierten Zustand; I'=I";+I'; gibt dann die effektive Energiebreite des resonanten
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Zustands an, wobel
IMw=h/71,=Esexp(-20zyz)) (2.4)

fiir ein eindimensionales System steht**. In dieser Gleichung bezeichnet E, ein MaB fiir die
effektive Tiefe des lokalisierten Zustands, o'=a die sogenannte Lokalisierungslange bzw. den
Radius des lokalisierten Zustands und z;x, den Abstand des lokalisierten Zustands zur linken

bzw. rechten Elektrode.

Bei Annahme einer gleichformigen Verteilung der lokalisierten Zustinde mit einer Dichte g

hinsichtlich der Energie und der rdumlichen Ausdehnung in der Nidhe des Fermi-Niveaus wird

die integrierte resonante Tunnelleitfahigkeit einfach durch die Gleichung

e’

d
G” = —than exp(——)=G1 e ¢ (2.5)
a

Cr

A TES d

dargestellt, wobei S die Flache des Kontakts und ¢, >1 eine Korrektur durch Spiegelladungs-

effekte ist. Der Index 1 gibt an, daB3 jeder resonante TunnelprozeB iiber einen einzigen lokali-
sierten Zustand erfolgt. Diese Dickenabhéingigkeit der resonanten Tunnelleitfdhigkeit weicht

bezeichnend von derjenigen des direkten Tunnelns ab, die durch den Ausdruck

dir  2d

G =Go e @ (2.6)

beschrieben wird.

Beim Vergleich der beiden letzten Gleichungen ergibt sich der bemerkenswerte Sachverhalt,
daB bei geniigend groBen Dicken G/ > G{" ist, wobei aber fiir groBere Abstéinde die Tun-
nelleitfahigkeit durch ¢, >1 und AU" reduziert wird. SchlieBlich soll darauf hingewiesen

werden, dal} die Gl. (2.5) durch Integration der Gl. (2.3) iiber alle moglichen Konfigurationen
lokalisierter Zustinde erhalten wird®, d.h. fiir dg << S .

Resonantes Tunneln iiber Ketten von zwei oder mehr lokalisierten Zustinden

Im Fall einer dickeren Barriere und einer hohen lokalisierten Zustandsdichte ist die Wahr-
scheinlichkeit eines Tunnelprozesses iiber n=2 oder n>3 aufeinanderfolgende lokalisierte

Zustdnde nicht zu vernachldssigen. Larkin und Matveev** berechneten die Leitfahigkeit
G, fur diesen ProzeB unter Annahme ¢, ~1, d.h. AU" ~ 0. Dabei wurde ein Ausdruck der
Form G,” «exp(—d/a) gefunden, der dieselbe Abhédngigkeit von der Dicke wie G, auf-

weist. Die zwei lokalisierten Zustinde miissen hinsichtlich der Energiebreite der kombinier-

ten Resonanz und der rdumlichen Ausdehnung aneinander ausgerichtet sein, um die doppelte,
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kohdrente Resonanz zu ermoglichen. Obwohl im Prinzip elastische, mehrstellig resonante
Leitungskanéle im Bereich sehr dicker Barrieren bei duflerst tiefen Temperaturen iiberwiegen
sollten, wird deren Beitrag zur Leitfahigkeit in der Praxis durch die von Phononen vermittel-
ten aktivierten Hiipfprozesse verschleiert, da nur sehr genaue 7- bzw. % -abhédngige Mes-

sungen eine Trennung erlauben wiirden.

Inelastisches Hiipfen iiber Ketten von zwei oder mehr lokalisierten Zustinden

Das von Glazman und Matveev vorgeschlagene Modell fiir aktivierten Tunnelprozef3 {iber

zwei lokalisierte Zustdnde ist in Abb. 2.4 schematisch aufgetragen.

£(L) ho o)
Ae-k,T f(R)
1
X
Z
y ZL2 ‘ Zl2 \/ R 2
\ <
7z=0

Abb. 2.4. Oberes Bild: Schematische Darstellung des Tunnelns (in Richtung z) von der linken
(L) zur rechten (R) Elektrode iiber zwei mit 1 und 2 bezeichnete lokalisierte Zusténde
(LSs). Der Hiipfer iiber die LSs ist inelastisch und mit der Emission bzw. Absorption
eines Phonons verbunden. Die wichtigsten Paare von LSs sind diejenigen, die inner-
halb k » 1 des Fermi-Niveaus liegen. Unteres Bild: Schematische Darstellung der Po-

sitionen (x,y und z) zweier LSs, die eine fast optimale Hiipfkette bilden. Der erste LS
muf} bzgl. seiner idealen longitudinalen Position innerhalb von 8z; lokalisiert sein,
kann sich aber quer durch den Kontakt seitlich an einer beliebigen Stelle befinden.
Der zweite LS muB sich hinsichtlich des ersten lokalisierten Zustands innerhalb von
dp in der seitlichen Richtung und innerhalb von 8z, bzgl. seiner idealen logitudinalen
Position befinden.
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Wegen der hohen Zustandsdichte von Metallen (ng >10%eV 'em™ und n, <10*eV 'em™)

wird angenommen, daf} jeder der mit 1 und 2 gekennzeichneten lokalisierten Zustinde nur an

die jeweils ndher gelegene Elektrode (s. Abb. 2.4) koppelt. In der Kopplung tritt durch die

Aufladung immer ein |AU" | auf, was Wechselwirkungen mit Phononen nach sich zieht, d.h.
die Kopplung ist inelastisch. Auf diese Weise wird die grofite Leitfahigkeit durch eine inela-
stische Ubertragung von Elektronen von der linken Elektrode auf den ersten lokalisierten Zu-
stand, von da aus auf den zweiten durch die Emission bzw. Absorption eines Phonons und
dann auf die rechte Elektrode gebildet. Unter der Voraussetzung, dall Hiipfprozesse iiber zwei
lokalisierte Zustinde durch die Wechselwirkung mit akustischen Phononen eine lineare Dis-
persionsbeziehung (geeignet fiir niederenergetische akustische Phononen) aufweisen, kann
die Tunnelleitfdhigkeit im Bereich geringer Spannungen folgendermaflen ausgedriickt wer-

den'*:

2
G (1) =0y~ g By S2" (ks ) a’d exp(—%x @7

1

wobei v,r ein numerischer Parameter und A eine dimensionslose Grof3e ist, die die Stirke der
Elektron-Phonon-Kopplung im lokalisierten Zustand beschreibt. Die Indizes 2 und T stehen

jeweils fiir den n=2-Kanal und fiir den Grenzbereich k;7>>eU (“low-bias limit”).

Aus Gl. (2.7) folgt, daB3 der aktivierte ProzeB iiber zwei lokalisierte Zusténde eine einzigartige
Temperaturabhingigkeit (k;7)** und eine Dickenabhéngigkeit hat, die im Vergleich zu derje-
nigen im Fall des resonanten Tunnelprozesses schwicher ist. Der Faktor von exp(-2d/3a)
spiegelt die Tatsache wider, da3 der Durchgang des Elektrons durch die Barriere drei Schritte
benotigt.

Die Integration iiber die Koordinaten und die Energien zweier Zustidnde'' ergibt v,;~50 fiir
¢, =1. Die GroBe A kann ndher durch das Deformationspotential A, die Massendichte p der
NE;

3 5°

Barriere und die Schallgeschwindigkeit v, angegeben werden, ndmlich: A = =
PV

In den experimentellen Ergebnissen wird die Temperaturabhéngigkeit (k;7)** der Leitfédhig-

keit zusdtzlich zur temperaturunabhédngigen resonanten Tunnelleitfahigkeit auftreten. Die re-
hop
w oc ( kBT)“/ 3

S

1

lative Wichtigkeit beider Terme offenbart sich in threm Verhéltnis

Der physikalische Grund dafiir, da3 die aktivierten iiber die elastischen resonanten Ketten mit
derselben Anzahl lokalisierter Zustéinde (n>1) bei endlichen Temperaturen dominieren, ist der
folgende: Die Wahrscheinlichkeit, da3 inelastische Kanédle gebildet werden, steigt erheblich

mit k;T oder hiw aufgrund der weitgehenden Lockerung der Anforderungen an die Ubereinsti-
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mmung der Zustdande hinsichtlich der Energie. Diese Erweiterung des zugéinglichen Phasen-
raums Uberwiegt bei weitem die Beschrinkung durch die exponentiell kleinen Koppelinte-

grale.

Die Anzahl lokalisierter Zusténde, die sich an der Stromleitung durch die isolierende Barriere
beteiligen, nimmt mit der Erh6hung der Temperatur, der Dicke der Barriere oder der Dichte
np zu. Demgemal geht der vorherrschende Leitungskanal in Hiipfen iiber Ketten mit einer
allmdhlich groer werdenden Anzahl lokalisierter Zustinde (n>2) iiber. Die durchschnittliche
Hiipfleitfahigkeit aufgrund von Ketten, die genau aus N lokalisierten Zustinden bestehen,

wurde quantitativ von Glazman und Matveev'' als

) 2.8)

2
e _ 2 - _ _
Sg”Eé/(nH)/l(" 1)/(n+1)(kBT)(n +n 2)/(n+1)a2n ldn 1 exp(_

lep TY=0v
)= c'h (n+1)a

geschitzt, wobei der numerische Parameter v,r, der ungefahr wie n’ variiert, die zunehmende
raumliche Flexibilitdt der aus mehreren lokalisierten Zustdnden bestehenden Ketten wider-

spiegelt.

Die gesamte Leitfahigkeit bei einer beliebigen Temperatur ist durch die Summe aller Beitrige
aller Kanile angegeben, d.h. Parallelschaltung. Der Begriff “Kanal” bezieht sich auf den ge-
samten Beitrag aller aus einer gegebenen Anzahl n lokalisierter Zustinde bestehenden Ketten
zur Leitfahigkeit. Es gilt:

G (T)=GJ" +G[“ + Y G\ (T).

n=2

(2.9)

Hierbei beschreibt G die aus direktem Tunneln hervorgehende Leitfihigkeit. Weiterhin sind

bei konstanter Zustandsdichte n (g)und n, (&) die Terme G¢” und G/® in erster Niherung

unabhéingig von der Temperatur™.

Bei der Erhohung der Temperatur verschiebt sich der dominierende Kanal von n=2 zu n=3, 4

1/3

etc. Glazman und Matveev schlagen das Kriterium vor, dafl es im Fall n> (d/a) "~ glinstiger

ist, n wie eine kontinuierliche Variable zu behandeln.

Spannungsabhingigkeit der dc-Leitfiahigkeit

Gemail der von Glazman und Matveev vorgeschlagenen Theorie kann die Spannungsabhén-
gigkeit der Leitfahigkeit des Kontakts auf Grund des Hiipfens {iber eine kleine Anzahl lokali-
sierter Zustdnde durch eine Funktion, die dhnlich der GI. (2.8) ist, ausgedriickt werden. Dazu
wird kT durch die Spannung eU ersetzt*. Im hohen Spannungs- (high bias) und niedrigen
Temperaturbereich eU>>k,T wird die Abhingigkeit der vom Hiipfen iiber n lokalisierte Zu-

stande herriihrenden Leitfahigkeit von der Spannung durch den Ausdruck
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G (U)=v

) (2.10)

nu

2
e _ 2 _ _
7SgnE§/(n+l)l(n 1)/(n+1)(eU)(n +n 2)/(n+l)a2n ldn lexp(_
h (n+Da

angegeben, der fiir die dc-Leitfahigkeit gilt, d.h. /U, wobei I der Strom ist. Hierbei bezeich-

net U die Spannung und v, einen numerischen Koeffizienten, dessen absoluter Wert mit n
wie (n-1)"' und somit langsamer als der Wert n* variiert”, der fiir den Koeffizienten v, . an-

gegeben wurde. Der physikalische Grund fiir diesen Unterschied zwischen beiden Abhéngig-
keiten besteht im folgenden: wéhrend im “Low bias-Bereich” eine Energiemenge von unge-
fahr kT fiir jeden Hiipfer zur Verfligung steht, teilt sich die fiir die inelastischen Hiipfer im

niedrigen Temperaturbereich verfiigbare Energie eU von selbst auf die n-1 Hiipfer auf.
2.1.4 Hiipfprozesse im Grenzfall des massiven Dielektrikums (VRH)

Im Gegensatz zu den metallischen Elektroden mit energieunabhingiger Zustandsdichte

n(e<eU)>10"(eV) ' 'em™, die fiir benachbarte Zustinde n,(g,) immer die passende
Energie zur Verfiigung stellen, hat man im massiven Dielektrikum mit 7, <10*(eV) ' cm™

Zustidnde mit {ibereinstimmender Energie nur in groBer Entfernung. Von Mott" wurde er-
kannt, daB zwei entgegengesetzte physikalische Uberlegungen die Hiipfleitfihigkeit in einem
Medium mit Zufallsverteilung beziiglich des Ortes und der Energiezustinde bestimmen: Ei-
nerseits muB ein Hiipfer kurz genug sein, um eine ausreichende Uberlagerung von Wellen-
funktionen der zwei beteiligten lokalisierten Zustinde aufzuweisen. Andererseits mul} er lang
genug sein, damit ein nicht zu unterschiedlicher Zustand bzgl. der Energie mit der Unschérfe

ksT gefunden wird. Beide konkurrierenden Uberlegungen legen eine typische Hiipflange /,,,

fest, die temperaturabhéngig ist. Bei einer gleichmiBigen 3-dimensionalen Verteilung lokali-

sierter Zustande wurde gefunden', da} /,,, wie T variiert. Demzufolge nimmt die VRH-

Leitfahigkeit folgende Form an:
Gr(T) = Goexp[—(T"/ T)"]. @.11)

wobei T" eine charakteristische Temperatur ist und durch
k,T" =23/ ga’ (2.12)

angegeben wird. Die Konstante 23 riihrt von numerischen Berechnungen im Rahmen der Per-

kolationstheorie? her.

Ein entsprechender Ausdruck, der den Strom als Funktion des elektrischen Feldes beim Hiip-

fen im “High-bias-Bereich” darstellt, wurde von Shklovskii*’ vorgeschlagen, namlich:
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JE) = jyexp[-(E" 1 E)"], 213

wobei j(E) die Stromdichte als Funktion des lokalen elektrischen Feldes bezeichnet. Bei
dicken Barrieren kann dieses lokale Feld als homogen (E=U/d) angenommen werden. 7" (Gl.
2.12) bezieht sich auf die charakteristische elektrische Feldstirke E™ wie folgt:

E =k T" /ea (2.14)

Die GI. (2.13) kann in j(E)ocexp(-2a / vri) umgeschrieben werden, was zu einer spannungs-

abhédngigen Hiipfldnge fiihrt:

a *
Lywar :E(E d/uy"™. (2.15)

Die Giiltigkeit der Gl. (2.13) kann allerdings limitiert sein. In der Tat fithren hohe Bias-
Spannungen zu einer Erhohung des Energiebereiches, der fiir Hiipfprozesse zuginglich ist.
Die Voraussetzung einer gleichmifBigen Verteilung der lokalisierten Zustande ist daher nicht
mehr giiltig. Hohe Bias-Spannungen verédndern auch die Form der Barriere und reduzieren die
mittlere Hohe derselben, was eine Zunahme des lokalen Werts der Lokalisierungslinge zur
Folge hat. Dennoch hat die Gl. (2.13) einen wichtigen konzeptionellen Wert und ist niitzlich

bei der Auswertung der an STO-Barrieren gewonnenen experimentellen Daten.
2.1.5 Darstellung elastischer und inelastischer Tunnelprozesse im Binderschema

In Tunnelexperimenten handelt es sich um zwei elektrische Leiter (z.B. Metalle oder Supra-
leiter), die durch eine Isolatorschicht (typische Dicke 1-10nm) voneinander getrennt sind;
eine Spannung U zwischen den beiden Metallen verursacht den Tunnelstrom /(U). Ein einfa-
ches Verstindnis der dabei auftretenden Tunnelprozesse bietet ihre Darstellung in Form des
Bianderschemas. Ein Beispiel dafiir ist das Einelektronen-Tunneln an superconductor-
insulator-normal (SIN)-Kontakten, das sich durch die schematische Darstellung in Abb. 2.5
fiir den Fall eines elastischen Prozesses diskutieren 148t. Wird an zwei normalleitende Metal-
le, die durch eine isolierende Barriere der Dicke d getrennt sind, eine Spannung U gelegt, so
werden die Fermi-Niveaus um den Betrag eU gegeneinander verschoben. Besetzte elektroni-
sche Zustinde im negativ vorgespannten Metall stehen leeren Zustdnden des anderen Metalls
auf gleicher Energie gegeniiber, und es kann ein Tunnelstrom durch die Barriere flieBen.
(Abb. 2.5(a)). Dieser Stromtransport ist weitgehend “elastisch”, da die Elektronen keine Ver-
dnderung ihrer Energie beim Ubergang erfahren. Fiir kleine Spannungen ist die Spannungs-
abhingigkeit /(U) fast linear (Abb. 2.5(b)). Ist das negativ vorgespannte Metall im supralei-
tenden Zustand (Abb. 2.5(d)), so existiert eine Liicke A im Anregungsspektrum zwischen dem
BCS-Vielteilchengrundzustand (besetzt mit Cooper-Paaren) und dem Kontinuum der Einteil-

chenzustiande. Bei U=0 stehen sich nur vollbesetzte Zustéinde gegeniiber, elastisches Tunneln
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ist nicht moglich (Abb. 2.5(c)), da das Aufbrechen eines Cooper-Paares mit einer Energiein-
derung verbunden ist. Fiir kleine Spannungen U<A/e ist damit kein Stromflul moglich. Die
Situation dndert sich, wenn die Vorspannung den Wert A/e erreicht, wo das Fermi-Niveau im
normalleitenden Metall um A unterhalb des BCS-Grundzustandsniveaus liegt (Abb. 2.5(d)).
Jetzt wird das Aufbrechen eines Cooper-Paares moglich. Nach der Trennung tunnelt eines der
beiden Elektronen in einen freien Zustand oberhalb der Fermi-Energie im Metall. Dabei wird
der Energiebetrag A frei, der nun zur Verfiigung steht, um das zweite Elektron, das im Su-
praleiter verblieben ist, in den niedrigsten Quasiteilchenzustand zu heben. Von dieser
Schwelle an nimmt der Tunnelstrom sprunghaft zu, um dann quasi-linear mit U weiter anzu-
wachsen (Abb. 2.5(e)). Fiir U>A/e werden immer mehr solcher Aufbrechprozesse von Co-
oper-Paaren mit kombiniertem Tunneln moglich. Zur unmittelbaren Bestimmung der Ener-
gieliicke A des Anregungspektrums des Supraleiters ist die Messung der Kennlinie /(U) wie in
Abb. 2.5(e) ein bedeutendes Hilfsmittel.

4E sE
© EBeU J U=0
(a)

(c)
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Abb. 2.5. Schematische Darstellung der Tunnelprozesse von einzelnen Elektronen durch eine isolierende
Barriere der Dicke d''®. Fiir die normalleitenden Metalle ist jeweils das besetzte Leitungsband mit
Fermi-Energie Er schattiert gezeichnet. Supraleiter sind jeweils durch ihren BCS-Grundzustand
(fette horizontale Linie) und die Zustandsdichte der Einteilchenzustidnde (E>Er+A) charakterisiert.
(a) Tunneln einzelner Elektronen zwischen zwei normalleitenden Metallen iiber eine isolierende
Schicht, iiber die eine duflere Spannung U anliegt. (b) Schematische /-U-Kennlinie fiir Einelektro-
nen-Tunneln zwischen zwei Normalleitern. (¢) Tunnelkontakt zwischen Supraleiter (links) und
Normalleiter (rechts) im thermischen Gleichgewicht (U=0). Ein Cooper-Paar ist im BCS-
Grundzustand schematisch angedeutet. (d) Aufbrechen eines Cooper-Paares und elastisches Tun-
neln eines Einzelelektrons vom Supraleiter in den Normalleiter bei Anliegen einer &ufleren Span-
nung U=A/e. (e) Schematische /-U-Kennlinie fiir elastisches Tunneln von Einzelelektronen zwi-
schen Supra- und Normaleiter.

(b)

0 U

U
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Wenn eine gegeniiber dem Metall positive Spannung an den Supraleiter gelegt wird, riickt das
Energieniveau-Schema des Metalls nach oben zu hdoheren Energien. Wenn die Spannung
durch U>A/e gegeben ist, tunneln Elektronen aus dem Metall in die leeren Quasiteilchenzus-

tande des Supraleiters.

Die inelastischen Prozesse liefern Information iiber charakteristische Anregungen in der iso-
lierenden Barriere selbst''®. In der Isolatorbarriere eines Tunneliibergangs gibt es vielfdltige
Moglichkeiten fiir das tunnelnde Elektron, Anregungen zu erzeugen. Neben Erzeugung von
Gitterschwingungen konnen Schwingungen eingelagerter Atome oder Fremdstoffmolekiile
angeregt werden. Sei 7 ®, die Anregungsenergie eines solchen eingelagerten Molekiils, so
existiert neben dem elastischen “Tunnelpfad” (1) in Abb. 2.6(a) auch der inelastische “Pfad”
(2) fiir ein Elektron, das nach Aufbrechen eines Cooper-Paares von Supraleiter S nach Nor-
malleiter N hintibergelangt. Dieses inelastische Tunneln (2) unter Anregung einer Molekiil-
schwingung 7% ®, wird moglich, wenn die angelegte Spannung U den Wert (% o,+A)/e iiber-
schreitet. Die Tunnelcharkteristik /(U) zeigt von diesem Spannungswert ab eine geringfiigige
Zunahme ihrer Steigung (Abb. 2.6(b)). In der ersten Ableitung dI/dU der Tunnelcharakteristik
tritt ein Sprung auf, der jedoch erst in der zweiten Ableitung (oberhalb A/e) deutlich als

scharfe Bande mefBbar wird.
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Abb. 6 Schematische Darstellung eines inelastischen Tunnelprozesses zwischen einem Supraleiter
(S) und einem Normalleiter (N). (a) Darstellung im Bénderschema; der Supraleiter ist ge-
kennzeichnet durch seinen BCS-Grundzustand (einfache Linie) und durch die Einteilchen-
zustandsdichte (E>Er+A), wihrend fiir den Normalleiter das besetzte Leitungsband (E<EF)
schattiert dargestellt ist. Neben dem elastischen Prozef3 (1) sind inelastische Prozesse (2)
moglich, wenn die Tunnelspannung U den Wert A+hm0 iiberschreitet. 7 wy ist die Quan-
tenenergie einer charakteristischen Anregung in der Barriere (z.B. Phononen). (b) Schema-
tische /-U-Kennlinie fiir Einelektronen-Tunneln zwischen einem Supraleiter und einem
Normalleiter. Bei der Tunnelspannung A/e brechen Cooper-Paare auf und elastische Tun-
nelprozesse setzen ein, bei (/1 my+A)/e setzen inelastische Prozesse ein.
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2.2 Nichtgleichgewichtsphinomene

Im supraleitenden Zustand befinden sich die Elektronenpaare, die sogenannten Cooper-Paare,
in einem makroskopischen Quantenzustand, der durch eine einzige Wellenfunktion ¥(r,t)

beschrieben werden kann. Es gilt
Y(r)=¥(r,t) e (2.16)

wobei n=|¥(r,f)|* die Dichte der Cooperpaare und 0(r,7) die Phase der Cooperpaarwellen-
funktion angibt. Die Cooperpaare sind durch die Energieliicke AE vom Leitungsband der nor-
malleitenden Elektronen getrennt. Fiir Cooperpaare bestehen keine angeregten Zustinde. Eine
Energieaufnahme kann nur durch Aufbrechen des Paares und Anregung der Elektronen in
Ein-Teilchen-Zusténde stattfinden. Eine Wechselwirkung mit dem Kristallgitter wird dann

moglich, sobald die Energie der Cooperpaare den Wert der Energieliicke erreicht.

In diesem Abschnitt soll auf die relevanten physikalischen Zusammenhédnge und Grundlagen
der auf supraleitenden Materialien basierenden Injektionskontakte eingegangen werden. Dazu
werden einige theoretische Modelle vorgestellt, die das Verhalten eines kleinen Volumens des
Supraleiters bzw. einer diinnen Schicht unter Einflul duBlerer Anregungen beschreiben. Be-
sondere Aufmerksamkeit wird auf die aktive Anderung der Ladungstréigerdichte im Supralei-
ter oder genauer auf die Erzeugung eines Nichtgleichgewichtszustands durch die dynamische
Cooperpaarbrechung gerichtet. Eine weitergehende Einfiihrung zu diesem Thema ist z.B in
Ref. 37 zu finden.

2.2.1 Quasiteilchen-Nichtgleichgewicht

Das Anregungsspektrum des supraleitenden BCS-Zustandes besitzt eine Liicke 2A, die dem
“Aufbrechen” eines Cooper-Paares entspricht. Die Anregungsenergie zweier Elektronen, die

aus dem Aufbrechen des Cooper-Paares resultiert, wird durch
AEkZZ(Az-FEJer)m (2 1 7)

gegeben, wobei der Term §,” die kinetische Energie der beiden aus der Cooperpaarung “he-
rausgestreuten” Elektronen beschreibt. Sie kann wegen der Differenz &, = (7’k”> / 2m) — E)

klein sein, d.h. die Anregung erfordert eine minimale endliche Energie AE,,,=2A. Die mdogli-

chen Zustinde des angeregten Systems sind dann durch E,.=(A*+&,*)"* gegeben.
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Im thermischen Gleichgewicht sind die Quasiteilchen-Zustdnde mit einer durch die Fermi-
Verteilung f,(E, / k,T) = [1 +exp(E, / k,T )]_1 angegebenen Wahrscheinlichkeit besetzt. Dies
ist nicht der Fall im Nichtgleichgewicht.

Die Quasiteilchen-Anregungen sind lineare Kombinationen der sogenannten Erzeugungs- und

Vernichtungsoperatoren, die Elektronen erzeugen und vernichten mit Wahrscheinlichkeiten

u,” und v,°. Diese Quasiteilchen-Anregungen fiihren bei Wechselwirkung zu den normal-
leitenden Elektronen eines Zwei-Fliissigkeiten-Modells der Supraleitung. Die Elektron-
zustandsdichte ist durch NS(E)ZN(O)E/| E_,| gegeben®. Hierbei bezeichnet N(0) die Zustands-
dichte des normalen Metalls auf dem Fermi-Niveau. Die tatsdchliche Besetzung dieser Zu-
stainde wird mit f, bezeichnet, wobei f, sich im allgemeinen von der Fermi-Funktion des
thermischen Gleichgewichts f,(E, / k;T) unterscheiden kann. Fiir den rdumlich homogenen
Fall bestimmt f, die GroBe der supraleitenden Energieliicke A durch die BCS-Energieliicke-

Gleichung 1/V=1/2 Ztanh(ﬂEk 12)/ E, (B=1/k;T), die sich in diesem Fall als
k

Vo249 E TN +E)

2 1wl-2f, 1-2f,
== Loy / (2.18)

umschreiben 14Bt. Hierbei bezeichnet -V die Wechselwirkungsstirke der Cooper-Paare, die

zur Streuung solcher Elektronenpaare mit Impuls (k,-k) in einer Paarzustand mit Impuls (k.-
k) fuhrt.

Falls f, gleich f,(E, /k,T) gesetzt wird, ergibt sich die BCS-Form der Energieliicke A(7),
die bei 7=T, gegen Null geht gemal 3,07k;T.(1-£)"?. Hierbei bezeichnet ¢ die reduzierte Tem-

peratur =T7/T.. Die Energieliicke wird einen anderen Wert annehmen, ndmlich den durch
(2.18) bestimmten, wenn f, von f,(E, / k,T) verschieden ist.

2.2.2 Erzeugung des Nichtgleichgewichtszustands

Die aus der Stérung des Gleichgewichts resultierende Erhohung der Quasiteilchendichte in
einem supraleitenden diinnen Film ist gemessen worden, indem eine Doppel-Tunnelkontakt-
Struktur eingesetzt wurde®”. Durch den ersten Tunnelkontakt werden Quasiteilchen in den
Supraleiter injiziert und die dadurch entstehende Erhhung der Quasiteilchendichte durch den

zweiten Tunnelkontakt detektiert.
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Die theoretischen und experimentellen Befunde gehen von der Differentialgleichung
dAn/dt=I-An/ 7, (2.19)

aus™, wobei An die durch die Injektion einer Stromdichte j,; in einem supraleitenden diinnen
Film induzierte tiberschiissige Quasiteilchendichte und /=j,/ed die Anzahl von injizierten
Quasiteilchen per cm® und sec bezeichnen. z; ist die Rekombinationszeit oder entsprechend 7z
! die Ubergangswahrscheinlichkeit, daB ein injiziertes Quasiteilchen an der Kante der Ener-
gieliicke mit einem thermisch angeregten Quasiteilchen ein Cooper-Paar bildet. In der letzten
Gleichung stellt d die Dicke der gestdrten Region im Supraleiter dar. Fiir sehr diinne Schich-
ten ist die Stérung uniform und d kann als die Dicke der supraleitenden Lage angesehen wer-
den. Fiir dicke Schichten ist j,,; allerdings nicht uniform verteilt und die lokale Quasiteilchen-
dichte bezieht sich dann auf die lokale Injektionsstromdichte. Eine solche Probe wird nur in
einer Region nahe der Grenzfliche zwischen Supraleiter und Isolator gestort und d ist durch
die Gleichung d~(D,7;)"* gegeben, wobei D, die Ladungstragerdiffusionskonstante im Supra-

leiter ist.

Die stationdre Losung der Differentialgleichung (dAn/dt=0) lautet
Al’lzlo Tszinj TR/Ed. (2 20)

Die Gleichungen (2.19) und (2.20) gelten nur unter den Voraussetzungen, da3 die Anzahl
injizierter Quasiteilchen viel kleiner als die der thermisch erzeugten (/,<<n:) ist und die Re-
laxationszeit der wahrend der Rekombinationsprozesse emittierten Phononen 7z, gleich Null
ist. Da die erste Annahme in einem breiten Temperatur- und Injektionsstrombereich nicht
erfiillt werden kann und die zweite unerfiillbar ist, haben Rothwarf und Taylor*’ zwei Dif-
ferentialgleichungen vorgeschlagen, die die Quasiteilchen- und Phononendichte und den

Energiecaustausch zwischen diesem System und der Umgebung beschreiben. Es gilt:

dn , 2.21)
P 1,+pn, —Rn
dt 0 ﬂ w

und
(2.22)

«

dt 2

- (nw - n(uT)Ty_l s

dn, Rn’ _ pn,
2

wobei n die Gesamtanzahl der Quasiteilchen (#=An+n;), R den intrinsischen Rekombina-
tionskoeffizienten (R=1/z%mn:), (wobei n; die Quasiteilchendichte im thermischen Gleichge-

wicht ist), n, die Gesamtanzahl von Phononen, die eine Energic %@ > 2A haben, B=17," die
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Wahrscheinlichkeit fiir das Aufbrechen von Cooper-Paaren durch diese Phononen und 7,/ die
gesamte Wahrscheinlichkeit, mit der Phononen mit Energien @ > 2A durch andere Prozesse
als das Erzeugen zusétzlicher Quasiteilchen verschwinden, bezeichnen. Ferner wird die Pho-
nonendichte im thermischen Gleichgewicht durch n,; gegeben. Die in (2.22) erscheinenden
»-Faktoren sind darauf zuriickzufiihren, da3 ein Phonon zwei Quasiteilchen erzeugt. Der
Term (n,-nqr) 7, beriicksichtigt die Tatsache, dal es im Fall n,=n keinen effektiven Gewinn
oder Verlust von Phononen im betreffenden Energiebereich gibt. AuBBerdem wird bei dem
Vorschlag der beiden Gleichungen angenommen, dafl die Anzahl von Cooper-Paaren viel
grofer als die von Quasiteilchen ist und daf dies beim Injektionsprozef3 praktisch unveridndert
bleibt”. Bei Temperaturen in der Nahe von 7, bricht diese Voraussetzung zusammen. Weiter-
hin wird auch eine homogene Injektion durch die Injektionsflache vorausgesetzt, d.h. es gibt

keine rdumliche Variation der injizierten Quasiteilchendichte.

Die Losungen fiir den stationdren Zustand ergeben

5 i) o2
ny 7,/ edn,
und
ny 4, Jini Ty . (2.24)
N, 2edn

Wegen der akustischen Fehlanpassung zwischen Film und Substrat wird ein signifikanter
Anteil von Phononen an der Grenze reflektiert werden®; eine grobe Schitzung ergab einen
effektiven Transmissionskoeffizienten kleiner als 0,5. Von daher ist zu vermuten, dafl die
phononischen Effekte dominant sein werden und da3 das Experiment eher von 7, als von 7
bestimmt wird*'. Auf der anderen Seite sind alle in der Literatur berichteten Experimente an
optisch bestrahlten Supraleitern unter Bedingungen durchgefiihrt worden, bei denen 7z, viel
groBer als 7; ist, d.h. bei denen eine viel groBBere Wahrscheinlichkeit besteht, da3 ein Rekom-
binationsphonon vom Supraleiter resorbiert und dadurch zwei Quasiteilchen erzeugt werden,

als daB} es aus dem Supraleiter gestreut wird*.

2.2.3 Nichtgleichgewichtssupraleitung

Die Eigenschaften supraleitender Materialien im Nichtgleichgewichtszustand werden durch
die Anzahl der iiberschiissigen Quasiteilchen und deren Energieverteilung bestimmt. Die Ro-
thwarf-Taylor-Gleichungen liefern eine Beziehung zwischen der Anzahl von Quasiteilchen

und Phononen, aber keine Information {iber die entsprechenden Energieverteilungen.
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Bei Nichtgleichgewichtsprozessen, bei denen die zur Thermalisierung der hoch energetischen
Quasiteilchen durch niederenergetische Phononen bendtigte Zeit kiirzer ist als die intrinsische
Rekombinationszeit, liefert die von Owen und Scalapino vorgeschlagene Verteilungsfunktion
wohl die beste Anndherung. Bei diesem Modell wird die iiberschiissige Quasiteilchendichte

direkt mit der Unterdriickung der BCS-Energieliicke verbunden®:

A(x) = A(0)(1-2x) fiir x<0,1. (2.25)

Hierbei bezeichnet x=(n-n;)/4N(0)A(0) die von einem externen Mechanismus, z.B. optische
Strahlung, erzeugte iiberschiissige Quasiteilchendichte im stationdren Zustand. N(0) und A(0)
geben die Einzel-Spin-Zustandsdichte auf dem Fermi-Niveau und die Energieliicke bei der
Temperatur 7=0 an. Nur im erwidhnten Bereich x< 0,1 weist die Energieliicke eines BCS-
Supraleiters und eines Owen-Scalapino modifizierten Supraleiters eine lineare Abhangigkeit
von x auf”. Dariiber hinaus ist die Abhédngigkeit der Energieliicke von x fiir x< 0,1 relativ

unabhéngig von der Energieverteilung iiberschiissiger Quasiteilchen.

Andererseits wird, wenn die Thermalisierungszeit langer als die Rekombinationszeit ist, die
Energieverteilung der Quasiteilchen kritisch von der Verteilung von Phononen, deren Energie
grof3 genug ist, um zusitzliche Quasiteilchen zu erzeugen, abhiangen. Parker* schlégt fiir die-
sen Fall vor, daf3 die Phononen mit Energien, die groBer sind als 2A, durch eine thermische
Verteilung und eine effektive Temperatur 7" beschrieben werden konnen und daB die Eigen-
schaften des angeregten Supraleiters denjenigen entsprechen, die ein normaler BCS-Supralei-
ter im thermischen Gleichgewicht bei einer Temperatur 7" besitzt. Die Anpassung der Tempe-
ratur an eine neue effektive Temperatur 7" ist fiir die Erzeugung der entsprechenden Anzahl
von Phononen notwendig. Somit wird der Nichtgleichgewichtszustand durch das Einfiigen
einer neuen effektiven Temperatur 7>7° parametrisiert, wobei 7° die Gleichgewichtstem-

peratur ist.

In Parkers Bild wird ein Quasiteilchen nach seiner Erzeugung bei einer hohen Energie mit
anderen Quasiteilchen rekombinieren, bevor es die mittlere thermische Energie erreicht.
Demnach ist unwahrscheinlich, daB UberschuB-Quasiteilchen thermalisiert werden, bevor sie

rekombinieren.

Zwei auf den vorigen Voraussetzungen basierende Modelle sind in der Literatur zu finden.
Das von Parker entwickelte “modifizierte Erwarmungsmodell” geht davon aus, dal} sich alle
Quasiteilchen im thermischen Gleichgewicht bei einer hohen Temperatur 7=7" befinden’’. 7"
wird bestimmt, indem nur die Phononen, die eine Energie groBer als 2A haben, beriicksichtigt
werden. Kaplan® argumentierte, da3 viele Nichtgleichgewichtsprozesse durch ein einfaches
Erwarmungsmodell beschrieben werden konnen. Dieses Modell setzt voraus, da3 alle Phono-

nen durch die Nichtgleichgewichtstemperatur 7" charakterisiert sind. Fiir einen diinnen Film
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wird angenommen, dal die Temperatur im stationdren Zustand durch die Warmezufuhr und

die Warmeiibergang zwischen Film und Substrat bestimmt wird.

An den Hochtemperatursupraleitern sind einige optische Experimente durchgefiihrt worden*,
bei denen die von Nichtgleichgewichtseffekten und von thermischen Effekten herriihrenden
Antwortfunktionen unterschieden werden konnten. Eine Antwortzeit von ~30ps wurde von
Shi et al.* an YBCO-Filmen gemessen und gilt zur Zeit als die schnellste beobachtete Nicht-
gleichgewichts-Antwortfunktion im Hochtemperatursupraleiter YBCO.
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3. Herstellung der Schichten und der Injektionsbauelemente

Dieses Kapitel behandelt die Methoden zur Fertigung von Injektionskontakten auf der Basis
des Hochtemperatursupraleiters YBCO. Hierzu wird zuerst auf die Deposition und Charakte-
risierung der supraleitenden und isolierenden Materialien und anschlie3end auf die Methoden
zur Strukturierung der Schichtabfolge YBCO/STO/Au eingegangen.

3.1 Schichtherstellung

Die fiir die vorliegende Arbeit benotigten YBCO-, STO- und Au-Schichten wurden durch
Kathodenzerstdubung (Sputtern) hergestellt. Hierbei wird zwischen den aus YBCO bzw. STO
bestehenden und negativ vorgespannten Targets und dem Substrat in einer O,-Ar-Atmosphire
eine Gasentladung aufrechterhalten. Durch Ionenbeschul werden die Targetmaterialien zer-

stdubt und auf dem Substrat abgeschieden.

AuBler dem scheibenformigen Au-Target sind die zu zerstdubenden YBCO- und STO-Targets
hohlzylinderférmig und werden aus gesinterten Materialien angefertigt. Die Targets werden
in Sputterkanonen befestigt und in ein Vakuumsystem mit maximal drei Sputterkanonen und

einer drehbaren Heizung eingebaut.

Durch die besondere geometrische Ausformung des Targets als Hohlzylinder wird ein Be-
schufl der wachsenden Schicht mit negativen Ionen (hauptsdchlich durch Sauerstoffionen)

vermieden, so daB3 die Schichtqualitdt nicht degradiert™.

AuBlerdem wird durch Ausnutzung des Magnetroneffekts eine wesentliche Steigerung der
Sputterrate und somit der Depositionsrate erzielt, da sich die Elektronen auf Spiralbahnen
entlang den magnetischen Feldlinien des hinter dem Target angebrachten Magneten bewe-

gen”.

Mit diesem System ist es moglich, epitaktische YBCO-und STO- Schichten auf STO-Subs-
traten sowie polykristallines Au herzustellen. Die Abscheidung der drei Materialien findet “in

situ”, d.h. in derselben Kammer ohne Unterbrechung des Vakuums statt.

3.1.1 Herstellung von YBCO-Schichten

Samtliche YBCO-Schichten wurden durch reaktives dc-Sputtern in einer Argon-Sauerstoff -

Atmosphédre aufgebracht. Die fiir das epitaktische Wachstum vom YBCO entscheidenden



3. Herstellung der Schichten und der Injektionsbauelemente 29

Parameter wie Substrattemperatur, Sauerstoff- und Argonpartialdruck und Kathode-Substrat-
Abstand miissen geeignet gewéhlt werden. Hierbei wurde das von Bormann und Nolting®

vorgeschlagene p-7T-Phasendiagramm fiir YBCO als Ausgangspunkt gewdhlt, aus dem her-
vorgeht, da3 der Sauerstoffgehalt der YBa,Cu;0,-Schichten keinesfalls unter x<6 fallen darf,
da sonst die 1-2-3- Phase zerstort wird. Bei einer Depositionstemperatur von beispielsweise
810°C mull demnach ein Sauerstoffpartialdruck von mindestens 4x10?mbar gewéhlt werden,
um die 1-2-3-Phase zu stabilisieren. Allerdings liegt die Schicht nicht sofort in der supralei-
tenden Phase vor, sondern muf3 noch durch Sauerstoffbeladung in einer Sauerstoffatmosphére
(~0,8mbar) bei einer Temperatur zwischen 400 und 500°C von der tetragonalen in die ortho-

rhombische Phase liberfithrt werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die von Geerk™ et. al. optimierten Deposition-Parameter fiir
c-Achsen orientiertes YBCO fiir Sputterkathoden mit einer invertierten Zylindergeometrie
verwendet. Diese Parameter erlaubten ein epitaktisches Aufwachsen der YBCO-Schichten in
der tetragonalen Phase bereits wihrend der Abscheidung. Durch langsame ,,in-situ® Abkiih-
lung (Abkiihlrate ~10°C/min) von der hohen Depositionstemperatur von 810°C auf Raum-
temperatur in einer Sauerstoffatmosphire von 0,8mbar wird die tetragonale Phase in die su-
praleitende orthorhombische Phase transformiert. Letzteres gilt als zweiter Schritt in einem 2-
Stufen-Prozef3 und reicht aus, um voll beladene YBCO-Schichten (6 =0) zu erhalten. Bei die-
sem Standard-Verfahren wurden 7.-Werte der YBCO-Schichten zwischen 88 und 89K er-
reicht. Die Breite des induktiven 7.-Ubergangs betrug weniger als 0,5K.

Fiir das Experiment wurden SrTiO;-Substrate mit (100) Orientierung gewihlt, da sie eine ge-
ringe Gitterfehlanpassung an die a- und b-Achse des YBCO-Kristalls besitzen und ihr thermi-
scher Ausdehnungskoeffizient im Temperaturbereich von 4,2K (niedrigste MelBtemperatur)
bis 810°C (Depositionstemperatur) denjenigen des Supraleiters sehr #hnlich ist’’. Die
5x10x1mm’® Substrate wurden mittels Leitsilber auf den Heiztisch geklebt, damit eine gute
thermische Kopplung erzielt werden konnte. Die Temperatur des Heiztisches wird mittels
eines Chromel/Alumel-Thermoelements gemessen und durch die Regelung des durch den
Heizleiter flieBenden Stroms prézise kontrolliert. Durch den Einbau eines Reglers lauft die

Temperaturbestimmung und -Kontrolle voll automatisch ab.

Die Standardbedingungen fiir die Herstellung von c-Achsen orientierten YBCO-Schichten (s.
Tabelle 2) sind ein Ar:O,-Verhéltnis von 1:1 bei einem Gesamtdruck von 0,525mbar und ei-
ner Gleichstromsputterleistung von 150Vx300mA. Unter diesen Bedingungen betriagt die De-
positionsrate etwa 4nm/min; sie wurde aus Rutherford Riickstreu-Messungen (RBS) be-
stimmt. Die genannten Sputterbedingungen wurden sowohl fiir die Abscheidung einzelner
YBCO-Schichten als auch fiir auf YBCO basierende Mehrlagenstrukturen verwendet.
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Target YBa,Cu;0.5 SrTi0O, Au
Sputtermodus dc rf dc
O,-Anteil im Sputtergas 50% 50% 0%
Ar+0O,-Gesamtdruck (mbar) 0,525 0,0475 0,29
Leistung (W) 45 75 20
Heizertemperatur (°C) 810°C 590°C 30-150°C
Depositionsrate (nm/min) 4 1,7 100
Vorsputterzeit (min) 20 15 2

Tabelle 2. Typische Depositionsparameter fiir die Herstellung von YBCO/STO/Au-
Strukturen.

Die Oberflichenbeschaffenheit von YBCO spielt eine zentrale Rolle fiir die Zwecke der Ar-
beit, da auf YBCO noch sehr diinne isolierende Schichten, z.B. STO, gesputtert werden miis-
sen, die als Barrieren in Dreitorbauelementen dienen. Die Oberflichenmorphologie von
YBCO beeinfluflt vor allem die Isolation der auf dieser Unterlage wachsenden Materialien.
Nur glatte, moglichst ausscheidungsfreie YBCO-Unterlagen eignen sich fiir das Wachstum

homogener, kurzschluf3freier isolierender Barrieren.

Folgende priparative Einfliisse auf die Oberflichenbeschaffenheit von YBCO wurden be-
riicksichtigt:

e Beschaffenheit der Targetoberfldche, deren Zusammensetzung sich mit zunehmen-
der Benutzungsdauer veridndert. So wurde z.B. eine Ba-Abreicherung der Target-
oberfldche beobachtet.

e Substratoberfldche

Um glatte YBCO-Schichten routineméBig herzustellen, wurde Folgendes durchgefiihrt:

e Die YBCO-Targets wurden regelméBig poliert bzw. mit Stickstoff ausgeblasen.
Nach ldngerem Sputterbetrieb wurde das Target mit einem feinen Schmirgelpapier
abgeschliffen und dann ca. 14 Stunden vorgesputtert. Dadurch erlangte die Targe-

toberflache wieder stochiometrische Zusammensetzung.
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e Zur Substratvorbehandlung wurde vor der Deposition eine thermische Vorbehand-
lung von ca. 1 Stunde bei 810°C unter der Sputteratmosphére fiir YBCO durchge-
fiihrt. Mit diesem Verfahren beginnt die STO Substratoberfliche wahrscheinlich
zu rekristallisieren und bietet so bessere Wachstumsbedingungen als eine unbehan-
delte, polierte Oberfliche™

3.1.2 Herstellung von STO-Schichten

Die als isolierende Barrieren benutzten STO-Schichten wurden durch reaktives Hochfre-

quenzsputtern eines gesinterten hohlzylinderformigen STO-Targets aufgebracht.

STO wichst auf verschiedenen Substraten, wie z.B. STO oder MgO, epitaktisch bei einer
Depositionstemperatur zwischen 590-800°C. Nakamura® berichtet sogar von einer Deposi-

tonstemperatur von 540°C ohne Verlust der Epitaxie.

Die optimalen Sputterbedingungen hinsichtlich glatter Oberfldchen und kleiner Halbwerts-
breiten A® der Rockingkurven waren ein 1:1 Ar:0,-Verhiltnis, ein Gesamtdruck von
0,0475mbar, eine rf-Leistung von 75W und eine Substrattemperatur von 590°C fiir das di-
rekte Sputtern auf YBCO-Unterlagen. Die Depositionsrate betrug 1,7nm/min. Die Depositi-

onsparameter fiir STO-Schichten sind in Tab. 2 zusammengefalt.

3.1.3 Herstellung von Au-Schichten

Au dient als Gegenelektrode in auf YBCO basierenden Mehrlagenstrukturen. Es wurde in den
meisten Féllen auf STO-Barrieren durch Gleichstromsputtern in reiner Argonatmosphére ab-
geschieden. Das Target ist scheibenférmig (3cm Durchmesser) und mit leitendem Kleber an
der Kathode befestigt. Die routineméfigen Depositionsparameter fiir Au (s. Tab. 2) waren die
folgenden: ein Ar-Druck von 0,29mbar, eine Gleichstromleistung von 340Vx56mA und eine
Substrattemperatur zwischen 30 und 150°C. Die niedrigen Depositionstemperaturen beruhen
auf der Tatsache, dal eine Erwdrmung der unter der Gold-Gegenelektrode liegenden YBCO-
oder YBCO/STO-Unterlagen vermieden werden muf3. Eine Erwérmung der Struktur konnte
in einer Sauerstoffmigration in den YBCO- bzw. STO-Schichten resultieren, die zu degra-
dierten elektrischen Eigenschaften fiihrt.

Da die Au-Gegenelektrode im weiteren Verlauf einem Mehrschritt-Strukturierungsvorgang
ausgesetzt werden muf}, mull Au eine gute Haftung auf YBCO bzw. STO zeigen. Der wich-
tigste Depositionsparameter, der die Haftung verbessern kann, ist die Depositionstemperatur.
Allerdings zeigte in den meisten Versuchen die im erwéhnten Bereich gewéhlte Substrattem-
peratur keinen Einflul auf die Haftung von Au, wie durch Vibration der Probe im Ultra-

schallbad (5min. in Aceton, 2min. in Isopranol) nachgewiesen werden konnte. Die Depositi-
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onsrate unter den genannten Bedingungen betrdgt ungefiahr 100nm/min. Die Au-Schichtdicke

betrug ~50nm.

3.1.4 Herstellung von YBCO/STO/Au-Mehrlagen

Ein schwieriges Problem bei der Herstellung der meisten Mehrlagenstrukturen, insbesondere
wenn keramische Materialien beteiligt sind, besteht darin, die Grenzflichen zwischen den
Lagen so ,,sauber* wie moglich zu erhalten. ,,Sauber bedeutet hier unter anderem, dal3 keine
chemischen Reaktionen zwischen den verschiedenen Materialien bzw. keine wechselseitige
Diffusion stattfinden. Ist diese Voraussetzung nicht erfiillt, ist eine Reihe von Defekten an den
Grenzflachen die Folge, z.B. falsch orientierte Korngrenzen®. Trotz aller Versuche der Opti-
mierung von Grenzflachen ist es nur in einigen Féllen gelungen, befriedigende Grenzflachen

herzustellen®.

Wie vorher bereits erwahnt, ist fiir diese Arbeit die Oberflachenbeschaffenheit von YBCO,
d.h. geringe Rauhigkeit und minimale Ausscheidungen, die wichtigste Anforderung an die
Depositionstechnik und Optimierungsmethode. Dies beruht darauf, daB3 die Dicke der auf
YBCO-Unterlagen zu deponierenden STO-Barrieren zwischen 2-20nm betragen muf3, um
einen mefBbaren Injektionseffekt zu erzielen. Entsprechend der bestehenden Erfahrungen er-
fiillen die Schichten, die ,,in situ® mittels Kathodenzerstdubung hergestellt wurden, die ge-

nannten Kriterien am besten®'.

Das mit Leitsilber auf dem Heiztisch geklebte einkristalline STO-Substrat wurde zunéchst
10min. bei 75°C gehalten, um das fliissige Leitsilber trocknen zu lassen. Nach der 10-
miniitigen Vorbehandlung blieb das Substrat an Luft bis ca. 250°C, damit sich die im Leitsil-
ber vorhandenen chemischen Bestandteile, die die Targets oder die ganze Depositionskammer
kontaminieren konnten, verfliichtigen. Dann wurde die Substrattemperatur auf 810°C einge-
stellt. Auf diese Weise wurde eine gleichmiBige Verteilung des Leitsilbers unter dem Subs-
trat, besonders an den Kanten, erreicht. Findet keine gleichméBige Verteilung des Leitsilbers
statt oder treten sogar Stellen auf, wo kein Leitsilber vorhanden ist, entstehen Temperaturgra-
dienten, die die Qualitdt der wachsenden YBCO-Schicht in einer negativen Weise beeinflus-

sen, so daf} diese Stellen nicht mehr supraleitend werden.

Unter den in Abschnitt 3.1.1 erwdhnten Depositionsbedingungen fiir YBCO wurden 50-80nm
dicke YBCO-Schichten auf einkristalline STO-Substrate, die nach dem beschriebenen ,,ther-
mischen Reinigungsverfahren vorbehandelt wurden, aufgebracht. AnschlieBend wurde die
Substrattemperatur unter Beibehaltung der Sputteratmosphére auf 590°C verringert. Der fiir
die Deposition von STO optimale Ar-O,-Gesamtdruck wurde eingestellt, ohne den perma-
nenten O,-Fluf} auf die frische YBCO-Schicht zu brechen, d.h. das O,-Ventil der YBCO-

Kanone darf nicht geschlossen werden, bevor das O,-Ventil der STO-Kanone gedffnet wor-
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den ist. Dies verhindert, dal die YBCO-Unterlage in der Zwischenzeit aus Mangel an O, be-
schédigt wird.

Auf den YBCO-Unterlagen und unter Einsatz der fiir STO optimierten Depositionsparameter
wurden 2-20nm dicke STO-Schichten deponiert. Nach der Abscheidung des Materials wurde
das Ar-Ventil geschlossen und das Ar-Restgas abgepumpt. AnschlieBend wurde O, eingelas-
sen, bis ein Partialdruck von 0,8bar erreicht wurde. Im letzten Schritt wurde die Substrattem-
peratur auf 450°C eingestellt und die Probe eine Stunde auf dieser Temperatur gehalten. Die-
ser zusitzliche Beladungschritt ist deshalb notwendig, weil die O,-Diffusion durch epitaktisch
gewachsene Isolatoren sehr langsam ist im Vergleich zu der O,-Diffusion durch YBCO™.
Diinne STO-Schichten kdnnen aufgrund ihrer geringen O,-DurchldBigkeit die vollstdndige
0,-Beladung von YBCO verhindern.

Nach dem Beladungschritt wurde die Substrattemperatur auf ca. 100°C, bei gleichbleibendem
Druck, eingestellt, um die Au-Gegenelektrode auf STO aufzubringen. Nach Abpumpen von
O, und Einlassen von Ar wurde unter den in 3.1.3 genannten Bedingungen eine ~50nm dicke

Au-Schicht auf STO zur Fertigstellung der Mehrlagenstruktur abgeschieden.



34 3. Herstellung der Schichten und der Injektionsbauelemente

3. 2 Charakterisierung der Schichten

Die gesputterten Schichten wurden anhand ihrer strukturellen Eigenschaften und Oberflé-
chenmorphologie charakterisiert. Rasterkraftmikroskopie (AFM) diente zur Bestimmung der
Oberflichenmorphologie, der Rauhigkeit und der Dicke der Schichten. Zur Bestimmung der
Wachstumsrichtung, Wachstumsgiite und Fremdphasenanteile stand ein Rontgendiffraktome-
ter zur Verfiigung. An ausgewéhlten Proben wurden Rutherford-Riickstreuanalysen (RBS)
durchgefiihrt, damit die Zusammensetzung und Dicke der Schichten ermittelt werden konnte.
Die Ubergangstemperatur der einzelnen YBCO-Schichten bzw. der YBCO/STO/Au-Struktu-

ren wurde induktiv gemessen.

3.2.1 Charakterisierung der YBCO-Schichten

Rontgendiffraktometrie

Die Kristallinitdt der YBCO- und STO-Schichten wurde mit Hilfe der Rontgendiffraktometrie
analysiert. Rontgenbeugung an Kristallen beruht auf einem InterferenzprozeB3, bei dem die
Rontgenstrahlen ohne Anderung der Wellenléinge an Elektronen der Kristallatome gestreut
werden®’. Unter bestimmten geometrischen Bedingungen treten Reflexe auf, deren Winkella-
gen durch die Bragg-Reflexionsbedingung bestimmt werden*. Der schematische Aufbau ei-
nes Zweikreisdiffraktometers in Bragg-Brentano-Fokussierungsgeometrie® ist in Abb. 3.1
gezeigt. Hierbei bezeichnet 20 den Winkel zwischen einfallendem und reflektiertem Strahl, ®
den Winkel zwischen der Probenoberfliche und dem einfallenden Strahl und ¢ den Rotati-

onswinkel der Probe um die Oberflichennormale.

Quelle D etektor

Abb. 3.1. Schematischer Aufbau eines Rontgendiffraktometers
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Bei der Untersuchung wurden 0-26-Scans in der Bragg-Brentano-Geometrie aufgenommen,
wobei iiblicherweise ein Winkelbereich von 15-70° unter der Bragg-Bedingung nA=2dsin0
untersucht wird. Hierbei ist A die Wellenlinge der verwendeten Strahlung (A=1,5405A,
CuKa,-Strahlung), d der Abstand der Netzebenen und 6 der Braggwinkel. Auf diese Weise
sind Aussagen iiber die Epitaxie und den Abstand der einzelnen Netzebenen senkrecht zum
Substrat zu erhalten. Dariiber hinaus 146t sich aus den Beugungsspektren erkennen, ob neben
der gewlinschten c-Achsen-Orientierung der YBCO-Schicht auch andere Orientierungen, z.B.
a-Achsen-Orientierung, vorliegen oder Fremdphasen (falls epitaktisch) eingebaut sind.
Desweiteren kann aus den Winkellagen der c-Achsen-Reflexe der Sauerstoffgehalt des Films
abgeschitzt werden, da die c-Gitterkonstante empfindlich vom Sauerstoffgehalt abhiangt™. Sie
nimmt mit wachsendem Sauerstoffgehalt ab. Allerdings ist die Beziehung zwischen
Sauerstoffgehalt und c-Gitterkonstante nicht eindeutig, da auch Kationen-Defekte zu einer

Anderung von c fiihren konnen.

Drei verschiedene Methoden konnen zur Bestimmung der Wachstumsrichtungen und Wachs-
tumsgiiten der Schichten verwendet werden, die sich durch die Winkelbewegung wihrend der
Messung unterscheiden. Zur Bestimmung des Gitterparameters und der Ausrichtung einer
kristallinen Schicht senkrecht zur Substratoberfliche dient die sogenannte 0-20-Scan- Me-
thode, bei der sich der Detektor mit doppelter Winkelgeschwindigkeit wie die Probe bewegt.
Demzufolge werden nur Netzebenen im Diffraktogramm detektiert, die parallel zur Substrat-
oberfliche verlaufen. Fiir orthorhombische, tetragonale und kubische Elementarzellen mit

Gitterparametern a, b und c 146t sich der Netzebenenabstand dyy nach folgender Gleichung

berechnen’: d,, = 1/\/(h /a)* +(k/b)* +(l/c)’ . Bei einem hohen Grad an Textur und

einheitlicher Dicke einer Schicht konnen Laueoszillationen beobachtet werden. Es treten
neben dem Hauptreflex Satellitenreflexe auf, aus denen die Schichtdicke x nach x=A/2(sin6;-
sin0,.,) berechnet werden kann. Hierbei sind 6; und 0, die Positionen benachbarter Satelliten.
Diese Nebenreflexe entstehen aufgrund der endlichen Netzebenenzahl und sind bei diinnen

Schichten mit geringer Netzebenenzahl auflosbar®’.

Abb. 3.2 zeigt das Beugungsspektrum einer ~60nm dicken YBCO-Schicht, deponiert auf
einem (100)-STO-Substrat. Fiir YBCO wurden ausschlielich (001)-Reflexe beobachtet. Die
Anwesenheit von Ausscheidungen (Y,0;) konnte durch die Analyse der Rontgenaufnahmen

ebenfalls festgestellt werden.

Aufgrund der Bragg-Reflexionsbedingung an jedem 00/-Reflex kann aus Abb. 3.2 der c-Ach-
sen-Gitterparameter bestimmt werden. Fiir die untersuchte YBCO-Schicht wurde c=11,689A
erhalten. Ein an massivem YBCO gemessener Wert von 11,683A wurde von Claus et al.'?

berichtet und gilt als Standardwert fiir Proben mit optimaler Sauerstoffdotierung (x=6,94).
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Wie oben erwihnt, konnen die c-Gitterkonstanten zur Bestimmung des Sauerstoffgehalts des
Filmes dienen. Nach Claus et al."” 148t sich der Sauerstoffgehalt der im Rahmen dieser Arbeit
hergestellten YBCO-Schichten auf x=6,92 abschétzen.
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Abb. 3.2. Rontgendiffraktogramm einer YBCO-Schicht, aufgebracht auf ein (100)-STO-Subs-
trat. Fiir YBCO werden ausschlieSlich (001)-Reflexe beobachtet. Reflexe, die sich
Y,0;-Ausscheidungen zuordnen lassen, werden ebenfalls beobachtet.

Sogenannte Rockingkurven wurden zur Bestimmung der kristallinen Qualitit herangezogen.
Bei der Aufnahme dieser Kurven ist die Position des Detektors zum Substrat (26-Winkel) auf
den zu untersuchenden Reflex des Filmes festeingestellt, der einfallende bewegt sich
(“rockt”) um den dazu gehdrenden Winkel ®=0, bei dem im Falle von perfektem
einkristallinem Wachstum normal zur Oberfliche der maximale Reflex zu erwarten ist. Bei
einem perfekten Kristall (z.B. fiir einen Saphir-Einkristall) diirfte nur die apparative
Verbreiterung (typischerweise 0,04° bei 6=38°)">> detektiert werden, da nur fiir den exakten
Winkel ©=0 die Bragg-Bedingung erfiillt ist. Dagegen verbreitert sich bei Schichten redu-
zierter kristalliner Qualitit die aufgenommene Kurve. Die Halbwertsbreite dieser MeBBkurve
ist ein MaB fiir die Giite der Kristallinitdt. Eine Rockingkurve des (005)-Reflexes von YBCO
auf STO mit einer Halbwertsbreite von ~0,4° ist in Abb. 3.3 dargestellt.
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Abb. 3.3. Rockingkurve fiir den (005)-Reflex einer YBCO-Schicht auf STO. Die relativ
schmale Halbwertsbreite dieser Kurve spricht fiir eine hohe Giite des
orientierten Schichtwachstums.

Oberflichenmorphologie

Die wichtigsten Voraussetzungen fiir die Verwendung von YBCO-Filmen in den Injektions-
kontakten sind glatte und moglichst ausscheidungsfreie Oberflichen. Die Oberflichenbe-
schaffenheit einer supraleitenden oder isolierenden Diinnschicht, die die ersten Anhaltspunkte
iiber die Qualitdt des Films liefert, wurde mit einem Rasterkraftmikroskop ermittelt. Eine
feine Spitze wird liber die Schichtoberfliche gefiihrt und ihre Auslenkung durch Van-der-
Waals-Krifte zwischen Spitze und Probe detektiert. Die mittlere Rauhigkeit R, wird durch

Mittelung der aufgenommenen MeBhohen des untersuchten Rasterbereichs angegeben™.

Somit ergibt sich Ra=lZ|E -z, Z = 1 Z z, ,wobei z die mittlere Hohe und z; die Hohe der
n

i=1 i=1

einzelnen Punkte bezeichnet.

Mit dieser Methode kann ein maximaler lateraler Bereich von 75x75um” untersucht werden;
daher erfordert die Charakterisierung einer gesamten Schicht (5x10mm?) das Abtasten und

Vergleichen reprisentativer Stellen.

Abbildung 3.4 zeigt ein Beispiel fiir eine glatte YBCO-Oberfliche mit einer mittleren
Rauhigkeit <2nm iiber eine gemessene Flache von 50x50um’. Eine solche Oberflichenquali-
tit, die unter optimierten Bedingungen (Substratoberfliche, Targetbeschaffenheit etc.)
routineméfig zu erhalten ist, erwies sich als vollkommen ausreichend, um kontrolliert eine

sehr diinne dielektrische Barriere (STO) auf der YBCO-Unterlage wachsen zu lassen.
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Abb. 3.4. AFM-Aufnahme einer 50nm dicken YBCO-Schichtoberfliche auf STO. Die Ober-
flache ist glatt, riB-und ausscheidungsfrei und weist eine mittlere Rauhigkeit von
~1,8nm auf.

Die AFM-Mikroskopie bietet auch die Moglichkeit, Schichtdicken zu bestimmen. Hierzu
muf in der betreffenden Schicht eine Kante geitzt und die so entstandene Stufenh6he mit der
sich liber die Stufe bewegenden Spitze des Mikroskops gemessen werden. Im besten Fall
(sehr glatte Oberflichen) weichen die auf diese Weise gemessenen Schichtdicken um ~10%
von den durch Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie (RBS) bestimmten Werten ab.

Rutherford-Riickstreuung (RBS)

Die Zusammensetzung und die Dicke der Schichten lassen sich durch Rutherford-Riickstreu-
Spektroskopie (RBS) ermitteln, indem die Schichten mit beschleunigten He'-Tonen einer
festen Energie (hier 2MeV) bestrahlt und der Anteil der an den Atomkernen der Schicht und
des Substrats zuriickgestreuten Ionen in einem Detektor zum einfallenden Strahl energieauf-
gelost gemessen wird. Die Energie der riickgestreuten Ionen hingt von der Masse des Target-
Atoms, an dem sie gestreut werden, und der Tiefe des streuenden Atoms in der Probe ab; von
daher enthélt das RBS-Spektrum Informationen iiber die Zusammensetzung der Probe mit

Tiefenauflosung.

In Abb. 3.5 ist als Beispiel das Riickstreuspektrum einer ~60nm dicken YBCO-Schicht auf
einem STO-Substrat gezeigt.
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Abb. 3.5. RBS-Spektrum eines gesputterten YBCO-Films. Der Film ist ~60nm dick.

Zur Bestimmung der Schichtzusammensetzung ist es hilfreich, wenn die Atommassen so weit
auseinander liegen und die Schicht so diinn ist, da3 eine Trennung der Peaks moglich ist. Dies
ist fiir Ba, Y und Cu in YBCO gewihrleistet. Um eine deutliche Trennung zwischen Substrat-
und Schichtpeaks im RBS-Spektrum zu erreichen, sollte ein Substratmaterial verwendet wer-
den, dessen Komponenten Atommassen aufweisen, die so klein sind, daB3 sie von denen des
Schichtmaterials zu trennen sind. Infolgedessen werden in der Regel MgO-Substrate zum

Aufbringen der durch RBS-Spektroskopie zu untersuchenden Probe eingesetzt®’.

Wird ein gemessenes Spektrum mit einem fiir die elementare YBa,Cu;O,-Verteilung simulier-
ten Spektrum (mit Hilfe des Programmes RUMP) verglichen, so kann auf die Stochiometrie
der Schicht geschlossen werden. Durch dieses Verfahren ergab sich fiir die Probe in Abb. 3.5
die Zusammensetzung Y ,Ba, ¢Cu,:0s9. Diese Werte weisen relativ leichte Abweichungen von
der gewiinschten 1:2:3:7-Stochiometrie auf. Die Abweichungen kdnnen in erster Nidherung
als gering angesehen werden und sollten daher keinen EinfluB auf die supraleitenden
Eigenschaften der Schichten haben’, wie im folgenden durch elektrische Messungen

nachgewiesen wird.
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Induktive T.-Messung eines YBCO-Films

Als erster Test der deponierten Filme hinsichtlich ihrer supraleitenden Eigenschaften diente
eine automatisierte induktive Messung der Sprungtemperatur 7¢, die auf Grund der kontakt-
losen Methode Vorteile gegeniiber der resistiven Charakterisierung besitzt. Dazu wird die
Probe zwischen zwei Spulen befestigt und abgekiihlt. In der Primérspule (Spuleninnendurch-
messer ~2mm) wird ein Magnetfeld erzeugt, welches in der Sekundirspule eine Spannung
induziert, die mit einem Lock-In-Verstirker gemessen wird. Wird die kritische Temperatur 7
des Films unterschritten, so schirmt der Supraleiter das Magnetfeld der Primérspule ab. Die in
der Sekundirspule induzierte Spannung nimmt dann stark ab. Die Sprungtemperatur 7, kann
z.B. durch den Temperaturwert des Maximums der Ableitung des gemessenen Signals nach
der Temperatur definiert werden (s. Inset Abb. 3.6). Abb. 3.6 zeigt eine typische 7.-Mes-
sungen einer ~50nm dicken YBCO-Lage. Es ist ein abrupter Ubergang zwischen der normal-

leitenden und supraleitenden Phase zu erkennen.
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Abb. 3.6. Induktive Messung der Sprungtemperatur eines YBCO-Filmes. Das Nebenbild zeigt
die Ableitung der MeBkurve, die zur eindeutigen Bestimmung von 7, und AT, dient;
dabei wird T, dem Maximum gleichgesetzt und AT, dem Abstand der 10% Werte
des Maximums. Fiir die Filme ergibt sich dabei typischerweise eine Ubergangstem-

peratur von ~89K mit einer Ubergangsbreite von ungefihr 0,4K.
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3.2.2 Charakterisierung der STO-Schichten

STO ist ein vielversprechendes Material fiir die elektrische Trennung zwischen zwei
supraleitenden Lagen®, vorausgesetzt, da3 die Rauhigkeit der supraleitenden Unterlage nicht
die Dicke der Barriere {liberschreitet. Vor allem bei der Herstellung von SIS- und SIN-Kon-
takten, bei denen die Dicke der isolierenden Zwischenschichten nur einige Nanometer
betragen darf, werden strenge Anforderungen an die Oberflichenmorphologie der supralei-
tenden Schichten und die Homogenitit der Bedeckung der STO-Lagen gestellt. Demzufolge
muf} die Qualitdt der einzelnen YBCO- und STO-Lagen und Grenzfldche optimiert werden,
damit grundsatzliche Fragen bzgl. der Wirkung der Mikrostruktur auf Phaseniibergéinge und
ac- und dc-Leitfdhigkeit gekldrt und die vielen potentiellen Anwendungen der neuen
keramischen Materialien in Angriff genommen werden kénnen. Im folgenden wird kurz auf
das Wachstum von diinnen STO-Schichten auf YBCO-Lagen eingegangen. Dabei werden die

morphologischen und strukturellen Aspekte der Mehrkomponentenstrukturen behandelt.

Wachstum von YBCO/STO-Doppellagen auf STO

Essentiell bei der Entwicklung der auf diinnen STO-Barrieren basierenden Quasiteilchen-In-
jektionsbauelemente ist das Wachstums zuverldssiger STO-Schichten hoher kristalliner
Qualitdt und bestimmter Dicke auf supraleitenden Lagen. Allerdings erschwert die chemische
Instabilitdt der Perovskite in reaktiven Sauerstoffatmosphdren ein perfektes Wachstum der
Barrieren, und daher héngt der Herstellungsproze3 sehr sensitiv von den Deposi-

tionsparametern ab>.

Wie in Abschnitt 3.1.2 besprochen wurden die diinnen STO-Schichten unter optimierten Be-
dingungen bzgl. der Beschaffenheit der Substrat- und YBCO-Oberflidche hergestellt. Die dort
erwahnten Optimierungsmalnahmen und die dabei optimierten Herstellungsparameter
wurden bei jedem Versuch verwendet. Auf diese Weise ist es gelungen, routineméfig glatte
YBCO-Oberflachen (mittlere Rauhigkeit <1,8nm) auf (100)-STO-Substraten zu erhalten. Auf
diesen “sauberen” Oberflichen wurden kontinuierliche, kurzschluB3freie und hoch isolierende
STO-Schichten (sogar mit nominellen Dicken bis herab auf 2nm) erhalten, was fiir die

Herstellung der Kontakte von elementarer Wichtigkeit ist.

Das Verfahren zur Herstellung von STO-Lagen darf die darunterliegende YBCO-Schicht
nicht stark beeinflussen, d.h. die Deposition von STO unter den dafiir gewéhlten Bedingungen
darf zu keiner starken Degradierung der Eigenschaften der supraleitenden Schichten fiihren.
In Abb. 3.7 ist der induktiv gemessene Ubergang zur Supraleitung eines ~50nm dicken

YBCO-Films vor und nach dem Aufbringen einer ~3nm dicken STO-Deckschicht dargestellt.
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Aus dem Kurvenverlauf in Abb. 3.7 wird ersichtlich, daB sich die kritische Temperatur der
Supraleiterschicht durch die vollstdndige Bedeckung mit einer diinnen Isolatorschicht (STO)
nicht erheblich verschlechtert. Die Sprungtemperatur der Doppellage reduziert sich zwar um
ein Grad, aber der induktive 7,-Ubergang ist so scharf wie der der Monolage, was ein
Hinweis dafiir ist, da} die O,-Beladung von YBCO durch die sauerstoffundurchlissige STO-
Deckschicht nicht dramatisch beeintrdchtigt wird”. Die hohen kritischen Strome (2-
3x10°A/cm’) bei 77K, gemessen an strukturierten Proben, sind ein weiteres Indiz fiir die gute
Qualitédt der mit STO beschichteten YBCO-Unterlagen.
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Abb. 3.7. Induktive 7.-Messung an einer YBCO-Unterlage vor und nach der Deposition
einer STO-Deckschicht.

Oberflichenmorphologie der STO-Schichten

Als kubischer Perovskit bendtigt STO fiir das Schichtwachstum- im Verglich zu Hochtem-
peratursupraleitern- niedrigere Substrattemperaturen, wobei 7,=520°C allerdings nicht unter-
schritten werden darf: Bei zu niedrigen Temperaturen ist der Perovskit ndmlich nicht mehr
stabil®. Anhand detaillierter Untersuchungen an YBCO/STO-Grenzflichen ist gezeigt
worden, dall die Deposition von STO auf glatten YBCO-Oberfldchen bei relativ niedrigen
Substrattemperaturen Grenzflichen hoher Qualitdt hervorbringt™. Dabei wurde gezeigt, daf3
die Interdiffusion an der YBCO/STO-Grenzflache vernachléssigt werden kann, solange die
Substrattemperatur auf einen Wert von ungefiahr 600°C eingestellt wird. Bei dieser Substrat-
temperatur konnten auch sehr glatte Oberflichen mit einer Rauhigkeit, die zwei Einheitszel-
len von c-Achsen orientiertem YBCO entspricht, erhalten werden. Weiterhin erwies sich die
Deposition von STO-Lagen mittels eines MBE-Systems bei Substrattemperaturen von 530°C

als ein effektives Verfahren, um die Bildung einer schwach dielektrischen Zone an der Grenz-
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flache zu vermeiden®. Die durch Sputtern oder PLD aufgebrachten STO-Schichten wachsen
auf verschiedenen Substraten epitaktisch bei einer Depositionstemperatur zwischen 590 und
800°C. Epitaktisches Wachstum ist sogar bei einer Depositionstemperatur von 300°C durch
ein MBE-System erhalten worden™. Allerdings war die kristalline Qualitit der so préaparierten

Schichten nicht optimal.

Die Abhéngigkeit der strukturellen und elektrischen Eigenschaften diinner YBCO- bzw. STO-
Schichten von Parametern wie dem Gesamtdruck oder der Depositionsrate wurde in der vor-
liegenden Arbeit nicht systematisch untersucht. STO-Schichten wurden von einem Target mit
der Zusammensetzung SrTiO; auf YBCO-Unterlagen bei zwei verschiedenen Substrattem-
peraturen, namlich 750°C und 590°C, aufgebracht. Anschlieend wurden die entsprechenden
morphologischen Eigenschaften durch AFM-Mikroskopie untersucht.

In Abb. 3.8 sind 5x5um’- AFM-Aufnahmen einer 3nm dicken STO-Lage, aufgebracht bei ei-
ner Substrattemperatur von 750°C auf 50nm dicken YBCO-Unterlagen, zu sehen. Bei einer
hohen mittleren Rauhigkeit von YBCO >10nm ist eine sehr ausgeprigte Form des Insel-
wachstums zu erkennen (Abb. 3.8(a)). Die Hohe der “Inseln” variiert zwischen 50 und 70nm.
Damit lassen sich nur schwer kontinuierliche Barrieren herstellen, wie geringer Isolations-
widerstand und Kurzschliisse belegen. Wenn die Rauhigkeit der YBCO-Filme auf <2nm
verringert wird, wird die Qualitit der dariiberliegenden STO-Filme deutlich besser. Dies ist in
Abb. 3.8(b) zu sehen. Das Inselwachstum ist immer noch zu erkennen; jedoch sind diese

Filme kontinuierlich und haben einen Widerstand von ca. IMQ bei einer MeBtemperatur von
77K.

i} um . 25pm 5um

(a) (b)
Abb. 3.8. (a) Inselwachstum einer 3nm dicken STO-Lage deponiert auf rauher YBCO-Unterlage
(R;>10nm) bei 750°C. Die Hohe der Inseln variiert hier zwischen 50 und 70nm. (b)
Oberflache einer 3nm dicken STO-Schicht deponiert auf einer glatten YBCO-Unterlage
(R,<3nm). Ein Inselwachstum ist hier immer noch zu erkennen. Der gemessene
Widerstand dieser Schicht von ca. IMQ belegt, da} sie gleichméBig bedeckend und
ohne Kurzschliisse ist.
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Um das bei relativ hohen Substrattemperaturen (7;) beobachtete Inselwachstum zu vermin-
dern, wurde T, versuchsweise auf 590°C reduziert und dann 3nm dickes STO auf YBCO auf-
gebracht. Diese Wahl von 7§ hat den Hintergrund, da3 gute STO-Schichten auf Nb-dotierten

STO-Substraten bei dieser Temperatur abgeschieden worden sind™.

Ein EinfluB} auf die elektrischen Eigenschaften von YBCO durch die Depositon von STO bei
590°C war nicht zu bemerken. Ein erstes Indiz dafiir gab die induktive 7.-Messung an einer
YBCO/STO/Au-Mehrlagenstruktur (s. Abb. 3.7). Fiir die Zweilagenschicht wurde die typi-
sche YBCO-Oberfliche fast identisch abgebildet (R.ysco = Risto), ohne dall ein ausgeprégtes
Inselwachstum beobachtet wird. Ein Beispiel einer solchen STO-Oberflache ist in Abb. 3.9 zu
sehen. Somit wurden im weiteren Verlauf der Untersuchungen die STO-Barrieren immer bei
590°C hergestellt.
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Abb. 3.9. Ein Beispiel fiir eine glatte STO-Oberfliche. Die 3nm dicke STO-Schicht
wurde auf einer YBCO-Unterlage mit einer mittleren Rauhigkeit <2nm bei
590°C aufgebracht.



3. Herstellung der Schichten und der Injektionsbauelemente 45

3.3 Strukturierung der Mehrlagen zu Injektionsbauelementen

In diesem Abschnitt soll die verwendete Lithographie und die nachfolgende Strukturierung
der Quasiteilcheninjektions-Kontakte auf der Basis planarer Mehrlagenstrukturen vorgestellt
werden. Daher wird zuerst das Strukturieren kleiner Briicken auf YBCO/STO/Au- bzw.
YBCO/Au-Heterostrukturen, danach ein lift-off-Verfahren zur Isolation der Gegenelektrode
(Au) von der Basisstruktur (YBCO) und schlieflich die Strukturierung von Kontakten

beschrieben.

Mikrobriickenpriparation

Um volumenabhingige Effekte in den Quasiteilcheninjektions-Kontakten herausarbeiten zu
konnen, miissen moglichst kleine Strukturen im Mikrometerbereich hergestellt werden.
Dieses geschieht normalerweise mittels optischer Lithographie und Ionenstrahldtzen (Ion-
Beam-Etching IBE).

Das Anfertigen von Quasiteilcheninjektions-Kontakten ist ein Mehrlagenprozel3, dessen er-
folgreicher Verlauf das Erfiillen verschiedener Bedingungen erfordert, u.a. das Vorhanden-
sein einer schwingungsfreien Belichtungsmaschine, womit eine genaue Justierung der
Masken erzielt werden kann, und die genaue Temperierung des Gelbraums, damit
Temperaturschwankungen die photolithographischen Prozesse nicht nachteilig beeinflussen

konnen.

Fir die Zwecke der vorliegenden Arbeit ist die Herstellung von YBCO/STO/Au-
Mikrobriicken bis zu Spum Breite und 20-40um Lange notwendig. Da die Grof3e der Struktu-
ren nicht im sub-um-Bereich liegt, eignete sich die im Institut vorhandene Belichtungsma-
schine mit einer Wellenldnge von 365nm fiir die Herstellung wohl definierter Strukturen mit

scharfen Kanten.

Beschreibung des Maskensatzes

Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Chrommasken der planaren Injektionskontakte,
die an der Universitit von Twente hergestellt wurden, sind fiir 5x10mm grof8e Substrate
ausgelegt; jeder Maskensatz hat 4 kleine Briicken mit je 4 Kontaktbidnken und pro Briicke
zweil Zuleitungen zur Kontaktierung der Gegenelektrode (siche Abb. 3.10). Insgesamt sind es
24 Kontaktbdnke, 12 auf jeder Seite. Zusétzlich ist auf der Maske eine kleine Briicke, an der
T.und j. separat gemessen werden kann. Der gesamte Maskensatz ist nach folgendem Muster
aufgebaut: die linke Spalte dient der Strukturierung der Basiselektrode, die zweite Spalte der

Definition der Gegenelektrode, die dritte Spalte in Reihe B und C1 der Festlegung des Isola-
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tionsfensters, und die anderen Masken in A, B und C sind die lift-off Masken der Zuleitung
fiir die Gegenelektrode. Die letzte Maske in Reihe D ist zum Entfernen der Photolackwulste

an den Substratrindern nach dem Aufschleudern des Photolackes gedacht.

TRy A
per= B ol ‘
"T"r'.f’Tl .TLLI’?F,M UI—I%M’.,J—TT.I_T
nhl-.‘.n dn“—'—)kﬁ'ﬂﬁ “;:;:“E-‘_n B

_ITL"%HU_I it A igy C1
' ;mmnm (liaTil

izl e eh. :
smqanIi””uﬁr;’;”v - ]
L [Siisitand “{" l‘iﬂh

Abb. 3.10. Gesamtansicht des Maskensatzes. Die Masken sind asymmetrisch aufgebaut.

Die Dimensionen der verschiedenen Briicken auf dem gesamten Maskensatz sind die

folgenden:

Reihe A: Breite 3um und Linge 20pm,

Reihe B: Breite Sum und Lange 20,12,12 und 20um,

Reihe C bzw. C1: Breite Sum und Lénge 20,12,40 und 20pum und
Reihe D: Breite Sum und Lénge 20,12,40 und 20pum.

Photolithographisches Verfahren

Im allgemeinen besteht die optische Lithographie darin, die gewiinschten Strukturen durch
UV-Strahlung von einer Chrommaske in den Lack zu iibertragen. Am vorteilhaftesten dafiir

erwies sich das folgende Verfahren:
Schritt 1: Belacken des Substrates

Es wird zunichst Photolack (Hochst AZ 8112) mit S000U/min aufgeschleudert und fiir 10min
bei ca. 90°C getrocknet. Danach wird das belackte Substrat einige Minuten gut ausgekiihlt.

Schritt 2: Randentlackung

Zum Entfernen der Lackwiilste an den Ecken des Substrates wird der Lack mit der dritten
Maske in Reihe D optisch so belichtet und entwickelt, dal moglichst saubere und gut

definierte Lackkanten entstehen. Dies dient dazu, dal3 die weiteren Chrommasken direkt auf
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dem Lack liegen, so daB3 das Bild der Maske ohne Beugungseffekte in den Lack iibertragen
wird. Die Lichtleistung, gemessen bei Wellenldnge von 365nm, betrigt ungefahr 10mW/cm?®.
Die Flutbelichtung und die entsprechende Entwicklung mit dem Entwickler Hochst AZ 303
(Verhéltnis Entwickler:Wasser 1:4) dauern 60 bzw.15sec. Dieser Vorgang gilt als Vorschritt,

bevor die weiteren notwendigen Masken eingesetzt werden.
Schritt 3: Definition der Basiselektrode fiir Sum breite Stege

Bei diesem Schritt wird die YBCO/STO/Au-Heterostruktur in vier Briicken, Zuleitungen der
Gegenelektroden und Kontaktbdnke strukturiert. Dazu wird die in Abb. 3.10 dargestellte
Maske (C bzw. C1 auf dem Maskensatz) eingesetzt. Das Bild der Maske wird durch eine Be-
lichtung von 12sec und eine Entwicklung von 30sec auf den Lack iibertragen. Dieses Bild
wird nun durch lonenstrahldtzen auf das Substrat tibertragen. Bei diesem nicht-reaktiven
Trockendtzen werden Argon-Ionen durch ein Feld beschleunigt, so dal ein gleichformiger
gerichteter Strahl auf die Probe auftritt. Durch Impulsiibertragung werden die frei liegenden,
nicht von Photolack abgedeckten Schichten abgetragen. Aufgrund der hohen Anisotropie des
Verfahrens findet kein Unterdtzen statt, was wohl definierte Kanten zur Folge hat. Fiir die
Zwecke der Arbeit wurde eine Kaufman-Ar-lonenquelle mit einem Durchmesser von 3cm
von Commonwealth Scientific verwendet. Die wesentlichen Atzparameter zum vollstindigen
Atzen der Basisstruktur sind in Tabelle 3.1 aufgefiihrt.

Ar-Gesamtdruck (mbar) 1,4x10*
Strahlstrom (mA) 20
Beschleunigungs-Spannung (V) 500
Atzzeit (min): 7

Abstand Ionenquelle-Probenhalter (cm) 12
Probenkiihlung durch Wasser

Tabelle 3.1: Verwendete Parameter zum Trockenitzen der Basisstruktur

Das Begrenzen des lonenstrahlstroms auf 20mA und der Beschleunigungs-Spannung auf
500V ist notwendig, damit ein allzu groBer Anstieg der Probentemperatur durch groBere
Ionenstrahlleistung verhindert wird, der im Vakuum zur Diffusion von Sauerstoff aus der
YBCO-Schicht fiihren konnte, was sich in degradierten elektrischen Eigenschaften der
gedtzten YBCO-Mikrobriicken niederschlagen wiirde. Das Befestigen des Substrats mit

Leitsilber auf einem wassergekiihlten Halter gewihrleistet eine befriedigende Warmeabfuhr.

Da abgetragenen Teilchen-Cluster nicht vollstindig aus dem Bereich der Probe heraus-
geschossen werden und sich wieder auf der Probe niederschlagen konnen, ist mit einer
unerwiinschten Redeposition der Teilchen auf der Substratoberfliche zu rechnen, was zu

einem ineffektiven AtzprozeB, d.h. zuriickbleibendem Material auf der Struktur, oder linge-



48 3. Herstellung der Schichten und der Injektionsbauelemente

ren Atzzeiten und daher noch gréBerer Erwidrmung der YBCO-Unterlagen fithren kann.
Allerdings erwies sich die 7min-Atzzeit als vollkommen ausreichend, wie aus der direkten
Messung mit dem Ohmmeter an den geétzten Stellen (Widerstand >20MQ) und aus den elek-

trischen Transportmessungen an den YBCO-Briicken zu schlieBen war.

Nach dem Atzen muB3 das Substrat sehr sorgfiltig gesiubert werden. Dabei wird der Lack
zundchst mit Azeton entfernt und dann die so entstandene Basisstruktur mit Isopropanol
abgespiilt. Dennoch kann durch die Wirmeentwicklung geharteter Lack und redeponiertes
Material zuriickbleiben, was aber in den meisten Féllen mit Ultraschall (maximal 2min)

beseitigt werden kann.

Der beschriebene photolitographische ProzeB zur Fertigung der Basisstruktur ist in Abb. 3.11

schematisch dargestellt.
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Abb. 3.11. Die Hauptschritte bei der Strukturierung einer YBCO/STO/Au-Basisstruktur. (a)
Belichtung des AZ-Lackes durch einer Cr-Maske. (b) Lackstruktur nach
Behandlung mit AZ303-Entwickler (c¢) Trockenétzen durch IBE. (d) Entfernen
des restlichen Lackes mit Azeton.

Ein Muster einer mit Argonionen geétzten Struktur ist in Abb. 3.12 gezeichnet. Auf dem
10x5mm?*-Substrat befinden sich insgesamt vier dhnliche Strukturen, die sich nur in der Linge

der Briicken unterscheiden.
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Abb. 3.12. Muster einer Basisstruktur, hergestellt auf einem Substrat durch Ionenstrahl-
atzen. Die reale Struktur besteht aus vier dhnlichen Briicken plus Zuleitungen
und Kontaktbénke. Die Briickenbreite bleibt unverdndert, aber die Linge
variiert zwischen 12 und 40pm.

Schritt 4. Definition der Gegenelektrode

Bei diesem Schritt wird die Au-Gegenelektrode und somit die sogenannte Injektionsflache
definiert. Dabei wird das in Abb. 3.10 gezeichnete Muster der realen Maske (zweite auf der
Reihe C bzw. C1 des Maskensatzes) durch eine Belichtung von 12sec und eine Entwicklung
von 30sec in den Lack iibertragen. Die iiberfliissige Gegenelektrode und Barriere werden

dann durch Ionen weggeiitzt. Die Atzparameter sind dieselben wie im dritten Schritt.

Die Atzraten von Au und STO miissen jedoch bekannt sein, so daB Schidigungen durch
Beschull der YBCO-Unterlage vermieden werden konnen. Fiir Au und STO lagen die
benutzten Atzraten jeweils zwischen 50-60 bzw. 3-4nm/min. Da die obere Au-
Gegenelektrode 50nm dick ist, reichte eine Atzzeit von 1min zum vollstindigen Atzen aus.
Da die Atzrate von Au relativ hoch ist und die STO-Barrieren in der Regel nicht dicker als
10nm sein sollten, wurde die iiberfliissige STO-Barriere als “Sicherheitsgrenze” zum Atzen
des Goldes genommen, d.h. sie wurde nur teilweise gedtzt, was der YBCO-Briicke zu Gute
kommt, ohne dafl die erwarteten Eigenschaften des Injektionskontaktes selbst beeinfluf3t
werden. Danach wird der Lack und das Leitsilber mit Azeton und Ultraschallbad entfernt und

die auf diese Weise entstandene Struktur mit Isopranol abgespiilt.

Die nach dem Schritt 4 entstehende effektive Injektionsflache ist Sum breit und 12-40pm
lang. Abb. 3.13 zeigt die Skizze einer so hergestellten Mikrostruktur.
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Abb. 3.13.  Resultierende Mikrostruktur nach dem vierten photolitographischen Schritt.

Schritt 5. Definition der Isolation

Um einen verldBliche Messung an den Injektionskontakten zu gewéhrleisten, muf3 die Gegen-
elektrode von der YBCO-Basiselektrode perfekt isoliert sein. Zu diesem Zweck wird ein
Fenster auf der Flache der Au-Gegenelektrode mittels der dritten Maske auf der Reihe C des
gesamten Maskensatzes hergestellt. Dazu wird das Bild der Maske durch eine Belichtung von
12 und eine Entwicklung von 30sec in den Lack geschrieben. Das Fenster ist 3um breit und
etwas kiirzer als die Lange der entsprechenden Briicken. Eine richtige Justierung des 3um
breiten Fensters auf der Sum breiten Gegenelektrode gilt als der wichtigste Schritt innerhalb
des ganzen Strukturierungsverfahrens, und zwar deswegen, weil so Kurzschliisse zwischen
der Gegenelektrode und der YBCO-Unterlage, die sich nicht aus der Beschaffenheit der

Barriere ergeben, ausgeschlossen werden konnen.

Ist das Fenster fertiggestellt, wird polykristallines PrBa,Cu;0;, (PBCO) bei Raumtemperatur
durch reaktives Hochfrequenzsputtern allseitig abgeschieden. Die Sputterparameter dafiir sind
ein Ar+O,-Gesamtdruck von 7x10°mbar (Ar:0, 1:1), eine rf-Leistung von 100W und eine
Sputterzeit von 1h. Der Lack wird anschlieBend mit Azeton und Ultraschall entfernt. Die
Behandlung mit dem Ultraschall darf nicht linger als 2min dauern, sonst besteht die Gefahr,
dafB3 der aufgebrachte Isolator von den kleinen seitlichen Flachen (1x20,40,12,20um?) an den
Fenstern entfernt wird. Als nidchstes wird die Struktur wiederum mit Isopranol abgespiilt und

mit Stickstoff (gasformig) trocken geblasen.

In Abb. 3.14 ist eine Skizze der angefertigten Struktur mit einem 3um breiten Fenster
abgebildet.
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v PBCO

Abb. 3.14. Definition des Isolationsfensters. Auflerhalb des Fensters befindet sich polykristallines
PBCO, das zur Isolation der Au-Gegenelektrode von der YBCO-Grundelektrode dient.
Die Au-Zuleitungen zu den elektrischen Messungen wurden durch einen Lift-off-
Prozef3 hergestellt und sind in der Zeichnung ebenfalls angedeutet.

Schritt 6. Definition der Zuleitungen

Im letzten Schritt werden die Zuleitungen fiir die Gegenelektroden bei Raumtemperatur durch
einen lift-off-Prozel angefertigt. Hierzu wird das Bild der vierten Maske auf der Reihe C des
Maskensatzes (Abb. 3.10) durch eine Belichtung von 12sec und eine Entwicklung von 35sec
in den Lack tbertragen. Auf der entwickelten Struktur werden dann Au-Pads durch dc-
Sputtern in reiner Argon-Atmosphére deponiert. Die Depositionsparameter dafiir waren die
folgenden: ein Ar-Sputterdruck von 3x10'mbar, eine dc-Leistung von 9,6 W (160Vx60mA)

und eine Sputterzeit von 1min.

SchlieBlich wird der Lack und damit das {iberfliissige Gold mit Azeton entfernt und die so
entstandene Struktur wiederum mit Isopropanol abgespiilt. Nach diesem Schritt ist das Ver-
fahren zur Herstellung der Injektionskontakte abgeschlossen, und die Probe kann zur

Messung auf einen Chiptrager gebondet werden.

Eine schematische Darstellung, von oben und im Querschnitt, des nach einem photolitogra-

phischen Prozef3 angefertigten Injektionskontaktes ist in Abb. 3.15 gezeigt.
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Abb. 3.15. Schematische Zeichnung ecines planaren Injektionskontaktes. Die Geometrie der
strukturierten Briicken und der Zuleitungen zur Gegenelektrode sind aus dem Bild
zu erkennen.
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3.4 MefBelektronik und Mef3verfahren

Der Probenhalter ist vorgesehen fiir temperaturabhingige Messungen der Injektionskontakte
in einer mit fliissigem Stickstoff oder Helium gefiillten Kanne. Er enthilt ein Koaxkabel zur
Einstrahlung von Mikrowellen, eine Spule fiir magnetfeldabhingige Messungen und einen Si-
Temperatursensor, der mit einem TemperaturmefBgerdt von Lakeshore ausgelesen werden
kann. Im Probenhalter befinden sich 24 MefBleitungen, die mittels eines Matrixboards beliebig
anwihlbar sind. Es sind Anschliisse vorgesehen, um Gate-Spannungen anzulegen bzw. um
Injektions-Strome einzuspeisen. Zur Unterdriickung von &ufleren Magnetfeldern wird eine
Mumetall-Abschirmung verwendet. Die Proben sind auf Chiptréigern angebracht, die in eine
IC-Fassung im Probenhalter eingesteckt werden. Auf dem Chiptrager werden die strukturier-
ten Proben durch Ultraschallbonden mit 25um dickem Aluminiumdraht kontaktiert. Zwei
Drihte werden auf jeder Bank angebracht, um Kontaktprobleme wihrend der Messungen,
besonders bei tiefen Temperaturen, zu vermeiden. Abb. 4.1 zeigt eine auf dem Chiptriager

gebondete und im Probenhalter eingebaute Probe.

I

xxxxxxxxx

Abb. 4.1. Probenhalter. Auf dem Substrat befinden sich vier YBCO/STO/Au-Strukturen,
deren Kontaktierung zum Chiptridger durch Ultraschallbonden mit 25pm dickem
Aluminiumdraht erfolgt.

Die Orientierung der strukturierten Probe beim Einbau in den Probenhalter wurde immer
einheitlich vorgenommen; die Numerierung ist wie in Abb. 4.2 dargestellt. Damit ergibt sich

folgende Konvention fiir die Numerierung®:

e Briicke 1: 1,2,22,23 fiir die Briicke, 3, 24 fiir die Gegenelektrode,
e Briicke 2: 4,5,19,20 fiir die Briicke, 6,21 fiir die Gegenelektrode,
e Briicke 3: 8,9,17,18 fiir die Briicke, 7,16 fiir die Gegenelektrode und
e Briicke 4: 11,12,14,15 fiir die Briicke, 10,13 fiir die Gegenelektrode.



3. Herstellung der Schichten und der Injektionsbauelemente 53
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Abb. 4.2. Konvention fiir die Numerierung der Kontaktbanke. In dem vergroBerten
Ausschnitt ist die genaue Geometrie der Briicke und der Zuleitungen zur Ge-
genelektrode zu erkennen.

Die Messungen wurden mittels der Standard-4-Punkt-Methode (2-Punkte Methode zur Mes-
sung der Barriere) durchgefiihrt. Die Strom-Spannungs-Kennlinien wurden zunéchst mit
einem Oszilloskop aufgenommen, um einen Uberblick iiber die Form der Kurve und die
GrofBe des kritischen Stromes zu bekommen. Dazu oszillierte der Strom einer Stromquelle mit
einer Frequenz zwischen 1 und 10Hz sinusférmig. Die am Kontakt abfallende Spannung
wurde iiber einen Differenzverstirker mit dem Oszilloskop ausgelesen. Der
Differenzverstérker ist in die zur Messung von Injektions- und Josephsonkontakten besonders
entwickelte Stromquelle (SQCS-1)*® als ein Funktionsblock integriert. Die analoge erdfreie

Stromquelle besteht aus vier Funktionsbldcken:

Netzteil mit getrennter Versorgung von Generator und Leistungsstufe,

Funktionsgenerator,

Spannungsverstirker und Stromfolgeregelung und

Stromquelle mit Leistungstreiber.

Die Stromquelle liefert bipolare Ausgangsstrome in sieben Bereichen von =+ 1pA bis * 1A.
Die Ausgangsspannung kann (darf) maximal ca. 10V erreichen. Die Ansteuerung der Strom-
quelle erfolgt wahlweise durch einen Summierverstirker oder eine Stromfolgeregelung. Der
Funktionsgenerator liefert Sinus- und Dreieck-Signale in drei Bereichen von 1Hz bis 100Hz.
Eine Feineinstellung erlaubt die Frequenzeinstellung von 10% bis 100% in jedem der drei
Bereiche. Uber einen externen Eingang kann ein extern generiertes Signal eingespeist

werden.

Die Amplituden-Einstellung ermoglicht die Pegelsteuerung des Funktionsgenerators.
Zusitzlich kann ein DC-Anteil im Bereich von -100% bis +100% eingestellt werden.
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Der Spannungsverstérker ist als Differenzverstiarker ausgelegt und dient zur Signalmessung

am untersuchten Kontakt. Die Verstirkung ist in vier Bereichen wéhlbar von x1 bis x1000.

Zur Arbeitspunkt-Messung kann der Ausgang des Spannungsverstirkers als Regelgrof3e fiir
die Stromquelle dienen.

Die Monitor-Ausgénge fiir Strom und Spannung liefern Signale im Bereich von + 10V.

Die Monitorausginge werden jeweils parallel an das Oszilloskop bzw. an die XY-Eingédnge
einer A/D-Wandlerkarte gelegt.

Die zur Messung von /-U-Kennlinien der YBCO-Briicken mit und ohne Injektionsstrom und

der STO-Barrieren verwendete Schaltung ist in Abb. 4.3 schematisch dargestellt.

Oszilloskop

Abb. 4.3. Schaltung zur Aufnahme der I-U-Kennlinien einer YBCO-Briicke in Abhingigkeit
vom Injektionsstrom und der Temperatur. Dieselbe MefBanordnung kann zur Mes-
sung der /-U-Kennlinien der STO-Barriere eingesetzt werden. Das rechte Bild zeigt
die generelle Schaltung zur Messung eines transistorartigen Injektionskontaktes.

Die Datenaufnahme geschieht mittels einer A/D-Wandlerkarte im PC, die die Signale der ana-
logen MeBelektronik verarbeitet. Die Karte hat eine Auflosung von 16Bits, zwanzig Daten-
kanidle und eine maximale Datenaufnahmerate von 20kHz pro Kanal. Die Datenaufnahme-
programme sind in der Programmiersprache C unter Verwendung des Programmpakets
Labwindows geschrieben®. Das Programm XYSCAN ist zur zweikanaligen Datenaufnahme
geeignet. Es emuliert im Prinzip ein Speicheroszilloskop, jedoch mit einer wesentlich hdheren
Auflésung. Zweidimensionale Datenmengen konnen mit diesem Programm aufgenommen
(Acquire), auf dem Bildschirm im X-Y-Format dargestellt und in einer Datei abgespeichert
(Save) werden. Es eignet sich im besonderen fiir /-U-Kennlinien. Die maximale Zahl von

Datenpunkten ist auf 20000 begrenzt und die Datenaufnahmerate auf 5000/s. Die Daten sind
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im ASCII-Format als X,Y-Koordinaten in den jeweiligen Dateien abgespeichert, was ihre

Weiterverarbeitung mit einem Standard-Analyseprogramm, wie z.B. ORIGIN, erlaubt.

Es ist wichtig, wahrend der Messungen darauf zu achten, dal3 vor jedem Wechsel des Strom-
bereiches zum Schutz des angeschlossenen Kontaktes der Stromausgang kurzgeschlossen
wird. Beim Umschalten des Strombereiches entstehen andernfalls kurze Stromspitzen, die zur

Zerstorung des Kontaktes fiihren konnen.

Die Effektivitit der Stromquelle zur Messung von Injektionskontakten wird in Abb. 4.4
demonstriert. Zur elektrischen Charakterisierung der YBCO/STO/Au-Kontakte wurden daran
die [-U-Kennlinien sowohl der YBCO-Mikrobriicke (durch Kontaktierung der beiden
Mikrobriickenenden) als auch die der STO-Barriere (durch Kontaktierung der Au-Elektrode
und der YBCO-Mikrobriicke als Basiselektrode) gemessen. Im Fall der YBCO-Mikrobriicke
wurden ein Verstirkungsfaktor von 1000, 10mA Strombereich und eine Ablenkfrequenz von
ungefdhr 10Hz eingestellt. Die Messung war rauscharm, und unter Verwendung eines Span-
nungskriteriums von 10uV, was einer Feldstirke von 5x10°uV/cm entspricht, ergab sich eine
kritische Stromdichte von ungefdhr 2,8x10°A/cm® bei einer Meftemperatur von 77K. Das
eher willkiirliche Spannungskriterium wurde gewdéhlt, um zu vermeiden, dafl Rauschen die
Messung beeinflufit. Bei den Experimenten an Injektionskontakten kommt es nicht so sehr auf
einen absoluten Wert des kritischen Stroms, sondern mehr auf seine Modulation, d.h. Verrin-

gerung, durch Injektion eines kleinen Stroms an.

Der Verstiarkungsfaktor bei der Messung der STO-Barriere betrug 1 bei 10uA Strombereich
und einer Ablenkfrequenz deutlich unter 1Hz. Die Messung war auch rauscharm und der
Widerstand der Barriere, berechnet durch den “ohmschen” Anteil der Kurve (im Bereich klei-

ner Bias-Spannung), betrigt ca. 10MQ bei einer MeBtemperatur von 77K.
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Abb. 4.4. [-U-Kennlinie (/;: Transportstrom) einer Sum breiten, 20um langen YBCO-
Mikrobriicke, gemessen bei 77K. Daraus ergibt sich eine Stromdichte j,
~2,8x10°A/cm?. (b) I-U-Kennlinie einer 3nm dicken STO-Barriere, gemessen
bei 77K. Der Widerstand betrédgt in diesem Fall ca. 10MQ.
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4. Ergebnisse und Diskussion

Unterschiedliche Arten von Mehrlagenstrukturen wie z.B. Supraleiter/Isolator/Normalleiter
(S-I-N) kombinieren die einzigartigen Eigenschaften der Supraleitung mit denjenigen der nor-

malen Metalle, dielektrischen und halbleitenden Materialien®.

Die Verwendung von YBCO-Schichten in den sogenannten Injektionskontakten erdffnet ein
weites Feld nicht nur im Hinblick auf Grundlagenforschung, sondern auch in Bezug auf po-
tentielle Anwendungen. Die durch diese Art von Kontakten gebotene Moglichkeit der Mo-
difizierung der Quasiteilchen-Konzentration in einer Schicht auf reversible und genau kon-
trollierte Weise, ohne dal die Zusammensetzung veridndert wird, ist ein Weg zu einem bes-
seren Verstdndnis der grundlegenden Mechanismen der Supraleitung in den Kupfer-Oxiden.
Der Injektionseffekt konnte ferner, wenn er stark genug ist, die Basis fiir HTSL-Dreitor-

bauelemente bilden®.

Eine effektive Untersuchung des Nichtgleichgewichtszustands in Hochtemperatursupraleitern
durch den Einsatz von Injektionskontakten und die Verwirklichung von Anwendungen erfor-
dert geeignete Barrieren, die das Tunneln von Quasiteilchen ermoglichen. Diese Barrieren
miissen diinn genug (2-20nm) sein, so dafl innerhalb der Barriere keine Verluste auftreten und
rein elastisches Tunneln vorliegt. Uberschreitet die Energie der injizierten Quasiteilchen die
Energieliicke des Hochtemperatursupraleiters, konnen die injizierten Quasiteilchen zur Sto-

rung des Gleichgewichtszustandes, d.h. zur Schwichung der Supraleitung, beitragen.

Ein aussichtsreicher Kandidat als Barrierenmaterial ist STO, mit dem es in dieser Arbeit ge-
lungen ist, kontinuierliche, lochfreie epitaktische Schichten von nur 2nm Dicke zu prépa-
rieren. Aufgrund der guten Qualitét der STO-Barrieren erlaubte die verwendete Konfiguration
von Injektionskontakten eine ausfiihrliche Untersuchung der elektrischen Eigenschaften der

diinnen STO-Barrieren im Hinblick auf die Transportmechanismen in diesen Barrieren.

Aufgrund der eben angefiihrten Argumente soll in diesem Kapitel untersucht werden, inwie-
weit STO-Schichten mit Dicken von typischerweise 2 bis 30nm als Injektionsbarrieren fiir
Quasiteilchen fungieren koénnen. Hierzu werden zunéchst in Abschn. 4.1 die Transportme-
chanismen durch die STO-Barrieren im Rahmen theoretischer Modelle diskutiert. Dazu wer-
den die /-U-Kennlinien der Barrieren bei verschiedenen Dicken und Meftemperaturen ge-
messen. Besonderer Wert wird auf die Moglichkeit, elastisches Tunneln von Quasiteilchen
bei sehr diinnen STO-Barrieren zu beobachten, gelegt. Die elektrische Charakterisierung der
supraleitenden YBCO-Mikrobriicken erfolgt in Abschn. 4.2. Hierbei werden Ausgangsken-

nlinien der YBCO-Mikrobriicken ohne und mit Gatestrom als Parameter bei unterschiedli-
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chen Temperaturen untersucht. Aus den MeBdaten werden Strom- und Spannungs-
Verstarkung des

Injektionsbauelementes bestimmt. Einige Aspekte der auf Nichtgleichgewichtseffekten basie-
renden supraleitenden Dreitor-Bauelemente im Hinblick auf potentielle Anwendungsfelder
werden im letzten Abschnitt diskutiert.

4.1 Elektronischer Transport in diinnen STO-Schichten

Da STO-Barrieren mit guten isolierenden Eigenschaften eine Voraussetzung fiir gute Quasi-
teilchen-Injektionskontakte sind, wird in diesem Abschnitt ausfiihrlich auf den elektrischen
Transportmechanismus durch diese Barrieren eingegangen. Diese STO-Schichten wachsen
epitaktisch auf den c-Achsen orientierten YBCO-Filmen auf.

4.1.1 Elektronischer Transport durch elastisches Tunneln in sehr diinnen STO-Bar-
rieren

In Abb. 4.5 ist die I-U- und die d//dU vs. U-Charakteristik einer YBCO/STO/Au-Struktur mit
einer nominell 2nm dicken STO-Barriere, gemessen bei 77K, aufgetragen. Die GroBe d//dU

wurde durch numerisches Differenzieren der /-U-Kennlinien erhalten.
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Abb. 4.5. Kennlinien-Messung an einem YBCO/STO/Au-Tunnelkontakt. Die nominelle Dicke der
STO-Barriere betragt 2nm. Der Einsatz zeigt die dynamische Leitfdhigkeit d//dU tiber der
Spannung, gemessen bei 77. Sie spiegelt die Form der supraleitenden Zustandsdichte wi-
der. Beim Produkt R4 bezeichnet R den Widerstand des Kontakts in der normalleitenden
Region (eU > A) gemessen bei 77K (8,5x10°Q) und A die Kontaktfliche (10°cm?).
Daraus ergibt sich R4 & 1Qcm? bei77K).
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Die erste Ableitung dI/dU der I-U-Charakteristik ist eine weit verbreitete Art der Darstellung
der Daten von Tunnelexperimenten, da sie einen direkten Bezug zur Zustandsdichte der Qua-
siteilchen aufweist. Eine wohldefinierte Energieliicke von 2A=40meV bei 77 ist in der sehr

symmetrischen dI/dU-Charakteristik zu erkennen.

Die Strukturen in der Leitfahigkeit treten erst bei einer Temperatur unterhalb der kritischen
Temperatur von YBCO auf, die bei der gemessen Probe ca. 83K betrigt, deshalb konnten sie
durch die YBCO-Elektrode bestimmt werden. Die Verschmierung der dI/dU-Kennlinie ist

durch die ~3,5kp7-Breite der Fermikante der normalleitenden Au-Gegenelektrode bedingt.

Das Verhiltnis zwischen der Leitfahigkeit bei U=0 und derjenigen bei 60mV betrigt fiir den
YBCO/STO/Au-Kontakt gemessen bei 77K 0,5%. Solch niedrige Werte der Zero-Bias-Leit-
fahigkeit, die auf c-Achsen Orientierung von YBCO oder Zwischenzustdnde und deren |[AU'|-
Coulomb-Barriere hinweisen, wurden selten an planaren HTS-Kontakten gemessen; sie sind

vorwiegend an Punkt- und Bruchkontakten beobachtet worden’.

Eine mogliche Erkldrung fiir die Gap-dhnlichen Strukturen (GLS) bei einer solchen Barrie-
rendicke beriicksichtigt anisotrope Effekte®. Aus den AFM-Untersuchungen konnte eine
mittlere Rauhigkeit der YBCO-Oberfliche von ca. 2nm bestimmt werden. Diese Rauhigkeit
ist vergleichbar mit der Dicke der typischen Tunnelbarrieren (~2nm). In diesem Fall ist anzu-
nehmen, daB3 der gemessene Tunnelstrom eine Mittelung von Tunnelstrémen in den verschie-
denen kristallographischen Richtungen darstellt, oder einen sehr guten Tunnelkontakt in einer
Richtung, was auch der hohe Wert fiir R4 = 1Qcm’* (77K) nahelegt. Der Beitrag der verschie-
denen Richtungen ist durch die Haufigkeit der entsprechenden kristallinen Ebenen auf der
Filmoberfliche und durch die Dicke der Tunnelbarriere gegeben®. Es ist denkbar, insbeson-
dere bei den stark anisotropen HTS-Materialien, dafl die Chemie der Oxidation, abhéngig von
der Priparationsmethode, stark unterschiedlich in verschiedenen Ebenen und Richtungen sein
kann. Dies flihrt dazu, dal gewisse kristalline Richtungen fiir den Tunnelstrom begiinstigt
sind. Auf diese Weise konnen hdufig voneinander abweichende experimentelle Ergebnisse

eine plausible Erkldrung finden.

Das Vorliegen der Gapstruktur ist ein Zeichen fiir die Anwesenheit eines sehr guten Tun-
nelkanal, der die Beobachtung der supraleitenden Energieliicke, mit einem groeren Wert bei
4,2K, ermoglicht.

AuBler der Tunnelspektroskopie, die sehr stark durch den besten Transportpfad definiert ist,
sind auch andere experimentelle Methoden zur Bestimmung der supraleitenden Energieliicke
von HTSL eingesetzt worden. Mit Photoemissionsspektroskopie''* und Mikrowellenspektro-
skopie'” wurden beispielweise Existenz und Symmetrie der Energieliicke in diesen Materiali-
en ermittelt. Photoemissionsspektren wurden an YBCO-Einkristallen mit hoher Oberflédchen-

qualitdt mittels zirkular polarisierter Synchrotronstrahlung aufgenommen. Damit wurde eine
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Energieliicke A=28meV bei 20K bestimmt. Bei der Mikrowellenspektroskopie wird der
Oberflichenwiderstand eines Einkristalls bzw. einer diinnen Schicht als Funktion der Tempe-
ratur gemessen. YBCO-Schichten hoher Qualitit (~250nm dick) wurden bei einer Frequenz
von 18,9 GHz von Klein et al.'”” untersucht. Dabei wurde das Auftreten zweier verschiedener
Gap-Charakteristiken mit A;=25-30meV und A,~10meV abgeleitet, die der Supraleitung in

den CuO,-Ebenen bzw. in den CuO-Ketten zugeordnet wurden.

Das Auftreten einer Energieliicken-artigen Struktur im YBCO wurde in der vorliegenden Ar-
beit durch Messungen der Leitfdhigkeit als Funktion der Spannung bei der néchstdickeren
STO-Barriere, allerdings nur bei 4,2K, beobachtet. Abb. 4.6 zeigt die dI/dU-U-Charakteristik
dividiert durch die Kontaktfliche einer nominell 3nm dicken STO-Barriere, aufgetragen auf
einer linearen Skala. Die Energieliicke bei ~+ 10mV ist deutlich zu erkennen, was darauf hin-
deutet, daB3 elastisches Tunneln, zumindest bei Spannungen bis + 10mV, der dominierende
Leitungsmechanismus ist. Die kleine Verschiebung des Minimums entlang der Spannungs-
achse wird wahrscheinlich auf eine asymmetrische Potentialbarriere (z.B. ¢, # ¢,, vergl. Abb.
2.2), auf Ladungseffekte, wie z.B. die Erzeugung eines internen elektrischen Feldes durch

 oder auf die unterschiedliche Zustandsdichte der

Defektladungen dieser dicken Barriere'
Gegenelektroden bzw. der Ubergangsschichten zuriickgefiihrt''®. Eine Verschiebung des Mi-
nimums der d//dU-U-Charakteristik entlang der Spannungsachse wurde von Rowell'** auch
fiir Al-I-Sn-Strukturen beobachtet. Die Verschiebung war sogar proportional zur Differenz
der Barrierenhohen an der Al- und Sn-Seite der Barriere. Als Ursache fiir die Versetzung des
Minimums wurde in jenem Fall das Vorliegen einer asymmetrischen Barriere zwischen bei-

119

den Metallen vorgeschlagen. In der Tat wurde von Hartman'” demonstriert, dal die Asym-
metrie hauptsidchlich aus den unterschiedlichen Tunnel-Transmissions-Wahrscheinlichkeiten
hervorgeht, die fiir positive und negative Spannungen an einer asymmetrischen Barriere be-

rechnet werden konnten.

Wegen der Anwesenheit der Energieliicken-artigen Strukturen in den dI/dU-U-Profilen bei
geringen Spannungen (|U|<10mV) wurden die zur Untersuchung anderer Leitungsmechanis-
men in der 3nm dicken STO-Barriere (z.B. Hiipfen tiber lokalisierte Zustdnde) dienenden Be-

reiche auf Spannungen iiber 10mV beschrinkt.
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Abb. 4.6. Auf die Fliche normierte differentielle Leitfihigkeit einer ~3nm dicken STO-
Barriere iiber der Spannung bei einer MeBtemperatur von 4,2K. Die auffillige
Struktur im Bereich von ungefahr -10 bis +10mV wird durch die Supraleitung im

YBCO verursacht. Die Kurve ist um U=0 herum nicht symmetrisch.

4.1.2 Elektronischer Transport durch Hiipfen iiber lokalisierte Zustinde in diinnen
STO-Schichten (d >2nm)

In diesem Abschnitt soll auf die Tunnelprozesse in STO-Schichten, deren Dicke zwischen 2
und 30nm variiert, eingegangen werden. Die Abhéngigkeit der Leitfahigkeit von der Tempe-
ratur und der Spannung wird dabei prasentiert und erdrtert, wobei die Messungen sich bei

kleinen Schichtdicken nahe 2nm auf Spannungen oberhalb 20mV>A/e beschrinken.

4.1.2.1 Isolierende Eigenschaften diinner STO-Schichten

Die isolierenden Eigenschaften der STO-Barrieren wurden durch Messungen des Leckstroms
als Funktion der angelegten elektrischen Feldstirke mit der Temperatur und der Dicke als
Parameter bestimmt. Das Isolationsverhalten einer 4nm dicken STO-Barriere ist in Abb. 4.7
exemplarisch durch Messungen der /-U-Kennlinien im Temperaturbereich 300-125K darges-
tellt. Zur Beschreibung isolierender Materialien wird hdufig eine Durchbruchfeldstirke E
definiert, die die elektrische Feldstirke bezeichnet, bei der der ohmsche Bereich verlassen
wird und der Leckstrom steil anwéchst. In dieser Arbeit wird E}, durch ein Leckstromkriteri-
um von 10nA bestimmt. Dies entspricht bei der verwendeten Geometrie einer Leckstrom-
dichte von 107?A/cm’.
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Abb. 4.7. Abhéngigkeit des Leckstroms von der angelegten Spannung fiir eine 4nm dicke STO-
Barriere mit einer YBCO-Grundelektrode und einer Au-Gegenelektrode, gemessen im
Temperaturbereich von 300 bis 125K. Der Einsatz zeigt das Verhiltnis E,"/Ey als
Funktion der Temperatur fiir 10nA als Leckstromkriterium und kann als ein Mal} der
Asymmetrie der /-U-Kennlinien angesehen werden.

Die /-U-Kennlinien der STO-Barrieren, dargestellt in Abb. 4.7, sind leicht asymmetrisch mit
etwas hoheren Werten fiir £, bei positiven Spannungen, d.h. mit dem héheren Potential an der
Au-Elektrode. Die Asymmetrie nimmt mit abnehmender Temperatur ab, wie in Abb. 4.7 (Ne-
benbild) dargestellt. Eine bessere Sicht auf das asymmetrische Verhalten der /-U-Kennlinien
kann gewonnen werden, indem die dc-Leitfdhigkeit der Barrieren als Funktion der Spannung
fiir beide Polarisationrichtungen aufgetragen wird. Ein Beispiel dafiir ist in Abb. 4.8 gegeben,
in der ein schwach asymmetrisches Verhalten der G(U)-Charakteristik einer STO-Barriere

(~6nm dick) zu sehen ist. G bezeichnet die auf die Injektionsfliche normierte Leitfahigkeit.

Wie in Abschnitt 2.1 erwéhnt wurde, konnte ein asymmetrischer Potentialverlauf ¢(z) # ¢(-z)

3 In diesem Sinne kann die Differenz der Aus-

zu asymmetrischen /-U-Kennlinien fiithren
trittsarbeiten von YBCO und Au oder die unterschiedliche Struktur der Ubergangsschichten
zwischen YBCO/STO und STO/Au ein elektrisches Feld innerhalb der Barriere hervorrufen®.
Beispielsweise ist im Rahmen des Randschichtmodells (Abb. 2.2(c)) angenommen worden,
dal} die gesamte Spannung, die am Bauelement anliegt, iiber dem Mittelteil zwischen z=d,
und z=d,+b abfillt, d.h. das Potential in den Ubergangsschichten éindert sich nur wenig, da die
Tunnelwahrscheinlichkeit in diesen Regionen grof} ist. Durch eine hohe Defektdichte finden
die Elektronen in diesen Bereichen eine grole Anzahl lokalisierter Zustinde, liber die sie
hiipfen konnen. Somit fiihrt der “schnelle” Ladungstransfer zu der leichten Potentialinderung
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in den Ubergangsschichten bei sich indernder Spannung'!'. Demnach ist bei den untersuchten
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S-I-N-Mehrlagenstrukturen zu erwarten, dafl die unterschiedlichen Zustandsdichten der me-
tallischen Elektroden und des isolierenden Dielektrikums eine Rolle bei den elektrischen Ei-
genschaften des Kontakts spielen. Glazman und Matveev'' demonstrierten, daf3 der Beitrag
indirekten Tunnelns proportional zur Dichte lokalisierter Zustinde »; in der Barriere
(nust0<10*/eV'ecm?, z.B. in Ref. 109) ist. Die unterschiedliche Zustandsdichte n,(z), beson-
ders an den Grenzflichen YBCO/STO, wo sich eine diinne isolierende YBCO"-Schicht'"® mit
einer Dichte lokalisierter Zustinde 7, ~ 10*'eV"'cm™ wegen Stérungen und Sauerstoff-Relaxa-
tion bildet*, und an der STO/Au-Grenze, wo sich auch eine diinne, isolierende Zwischen-
schicht mit geringer Dichte lokalisierter Zustédnde », bildet (in Einklang mit einer sperrenden
Elektrode'”), konnte die groBere Leitfahigkeit in der positiven Richtung der in Abb. 4.8 auf-
getragenen G(U)-Charakteristik erkldren. Die Differenz zwischen der Leitfdhigkeit in der
positiven Richtung und der in der negativen ist besonders grofl bei hohen Spannungen und
hohen Temperaturen, bei denen, wie weiter unten diskutiert, der Transport {iber eine zuneh-

mend groBere Anzahl lokalisierter Zustinde geschieht.
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Abb. 4.8. Leicht asymmetrischer Verlauf der dc-Leitfahigkeit, normiert auf die Injektionsfliche
(10°cm?), einer 6nm dicken STO-Barriere als Funktion der Spannung. Zum Vergleich
wurde der einer negativen Polaritdt entsprechende Zweig an der vertikalen Achse gespie-
gelt. Der Einsatz zeigt den urspriinglichen Verlauf der Kurve in beiden Polaritétsrichtun-
gen.

Fiir das Modell einer asymmetrischen Barriere bei YBCO/STO/Au-Kontakten sprechen die
von Fuchs et al.'” berichteten Messungen an YBCO/STO/YBCO-Strukturen, deren /-U-
Kennlinien eine weit geringere Asymmetrie aufzeigten als die an YBCO/STO/Au gemessenen
mit derselben Barrierendicke (200-500nm), und die Reduktion der Asymmetrie mit abfallen-
der Temperatur (Abb. 4.7 (Einsatz)). Bei tiefen Temperaturen steht weniger thermische Ener-
gie zur Verfligung, die fiir einen aktivierten ProzeB3, z.B. Hiipfen {iber 2 lokalisierte Zustidnde,

deren Energiedifferenz k;T betrdgt (glinstigste Konfiguration) geliefert werden muf3. Damit
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wird der ProzeB3 des Ladungstransfers zwischen YBCO und STO verlangsamt, besonders am
“ohmschen Kontakt” - der Seite, wo die n;-Zustandsdichte grof} ist, ndmlich die Grenzfldche
YBCO/STO, so dal3 der hohe Widerstand der Zwischenschicht an der Grenze STO/Au wenig
ins Gewicht fallt.

Weiterhin beeinflussen die im Isolator oder an der Grenzfliche eingebauten Sauerstofffehl-

stellen wesentlich die Eigenschaften der Kontakte'”

. Dabei wird eine anisotrope Verteilung
der Defekte oder der Raumladung im Verlauf der /-U-Kennlinien widergespiegelt. Zum Bei-
spiel konnte die beobachtete Asymmetrie der /-U-Kennlinien (Abb. 4.7) von einer Raumla-
dung an der Goldelektrode herriihren (“sperrende Elektrode™). In der Tat zeigten Warren et
al.” durch Messungen an In/BaTiO;/In-Kondensatoren, daf} sich die Spannungsverschiebung
aus einer asymmetrischen Verteilung der an Defektstellen (in der Ndhe der Grenzfldchen)

eingefangenen Elektronen ergibt. Die Dichte der eingefangenen Ladungen betrug 1-2uC/cm?’.

Die Durchbruchfeldstirke £, hdngt auch von der Dicke der Barriere ab, wie im Einsatz der
Abb. 4.9 zu sehen ist. Die Werte wurden fiir ein 10nA-Kriterium bei einer Meftemperatur
von 77K bestimmt. Dabei wurden hohe Werte fiir £, im Bereich 10°-10°V/cm erhalten. GroRe
E-Werte bieten die Mdoglichkeit an, hochenergetische Quasiteilchen durch die Barrieren in
die YBCO-Mikrobriicken zu injizieren. Auflerdem sind eine fast lineare Abhingigkeit der
GroBBe E, von der Dicke der Barriere bis ungefahr 20nm und eine Tendenz zur Sittigung

oberhalb dieser Dicke im Bild erkennbar.
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Abb. 4.9. [-E-Kennlinien von STO-Barrieren unterschiedlicher Dicke, gemessen bei 77K. Das
Nebenbild zeigt die nach dem 10nA-Kriterium bestimmten Werte des kritischen elek-
trischen Feldes Ey. Ein fast linearer Verlauf von E, tiber d bis zu einer Dicke von ca.
20nm und eine Tendenz zur Sittigung jenseits von 20nm sind zu erkennen.
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Die Widerstdnde der STO-Barrieren konnen aus den /-U-Kennlinien im Bereich geringer
Spannungen unterhalb des elektrischen Durchbruchs mit Ohmschem Verhalten berechnet
werden. Auch damit werden elektronischer Transport und isolierende Eigenschaften der STO-
Barrieren beschrieben. Die Temperaturabhingigkeit des spezifischen Widerstands einer 4nm
dicken STO-Barriere ist in Abb. 4.10 aufgetragen.

Vor dem steilen Anstieg des Leckstroms liegt der spezifische Widerstand der STO-Barriere in
Abb. 4.10 zwischen 2 und 13x10°Qcm im Temperaturbereich von 300 bis 4,2K auf einer Fla-

che von 10%cm?.
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Abb. 4.10. Spezifischer Widerstand eines 4nm dicken STO-Films als Isolator in einer plana-
ren YBCO/STO/Au-Struktur mit A=10"cm’.

An einer Probe mit einer 10nm dicken STO-Barriere wurde eine starke Abhdngigkeit der /-U-
Kennlinien von deren “Vorgeschichte” festgestellt. Nach mehrfachem Aufprigen eines relativ
starken Stroms mit der technischen Stromrichtung von der Au-Elektrode durch die STO-Ba-
rriere in die YBCO-Elektrode konnte die kritische Feldstirke E, stindig erhoht werden. Die-
ses Verhalten ist in Abb. 4.11 aufgetragen. Nach dieser Behandlung wurde + E, grofer als
SMV/cm, was einer Gate-Spannung von 5V entspricht. Der Effekt bei umgekehrter Polung
des Stroms (- E, ) ist deutlich kleiner. Ahnliche Beobachtungen wurden von Christen et al.*

fiir auf halbleitende Nb-dotierte STO-Substrate deponierte diinne STO-Schichten sowohl fiir
den Fall einer metallischen Gegenelektrode als auch fiir den Fall einer epitaktisch gewachse-
nen YBCO-Lage berichtet. Dieses Phinomen wurde in jener Arbeit einem Ladungseinfang an
den Grenzflichen zugeschrieben: Liegt eine hohe Spannung an (von der Grdéfenordnung
MV/cm), konnen durch Hiipfen Ladungszustinde (etwa 0,5¢V von E; entfernt) gefiillt wer-

den. Diese bleiben auch dann noch besetzt, wenn das elektrische Feld wieder entfernt wird.
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Das Auftreten solcher langlebigen Zustdnde ist in Abstédnden groBer als 2nm von der Elektro-
de wahrscheinlich, da der Tunnelaustausch mit den metallischen Elektroden gering genug ist.
Da eine diinne, isolierende Zwischenschicht mit geringer Dichte lokalisierter Zustinde n;
(m,<10"eV-'cm™) an der STO/Au-Grenzfliche (“sperrende Elektrode™) existiert, ist die La-
dung an der STO/isolierende Mittelschicht-Grenze wegen des groBen Widerstands besonders
hoch. Christen et al. erklirten ihre Ergebnisse damit, da3 ein solcher Ladungseinfang an der
Grenzflache zwischen der YBCO- und der STO-Lage zustande kommt.

100+

50 1

I(nA)

2 4 6 8 10
U(mV)

Abb. 4.11. [-U-Kennlinien einer 10nm dicken STO-Schicht nach dem sukzessiven Aufpragen
eines Stroms unter sukzessiver Polarisation oberhalb des kritischen elektrischen
Feldes Ey, 1 bis 3.

Bei der in der vorliegenden Arbeit untersuchten Struktur (Abb. 4.11) traten die beobachteten
Anderungen ein, wenn eine positive Spannung angelegt wurde. Dies legt nahe, daB Zustinde
mit negativer Ladung an der YBCO/STO- und/oder positive Ladung an der STO/Au-Grenz-

fliche zu dem oben beschriebenen besonders stark ausgepréigten Effekt fithren.

Vom “in-situ”-Herstellungsverfahren der Multilagenstruktur ist zu erwarten, daf relativ “sau-
bere” Grenzflichen entstehen. Dennoch sorgt wohl die intrinsische Rauhigkeit vom YBCO
und die nicht perfekte Anpassung der STO-Gitterkonstante an diejenige von YBCO, was zu
Verspannungen flihrt, fiir die Anwesenheit von leeren Zustinden auch an diesen Grenzfla-
chen.

Eine andere mogliche Erklarung fiir die sukzessive Erh6hung von +E, nach dem aufeinan-
derfolgenden Anlegen eines Stroms besteht darin, daB3 durch die am Bauelement angelegten
hohen elektrischen Felder leitende Kanile in der Barriere verdndert bzw. zerstdrt werden und
damit fiir den elektronischen Transport nicht mehr zur Verfiigung stehen. Fiir diese Erkli-
rungsmoglichkeit spricht, da3 der beschriebene Prozef3, an einem Bauelement den Strom suk-
zessive zu erhohen, nicht reversibel war, d.h. nach dem Aufpragen des Stroms und Aufnahme

der entsprechende /-U-Kennlinie (erster Zyklus) konnte diese Charakteristik bei dem néchsten
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Zyklus nicht mehr reproduziert werden, auch wenn nach der Messung das angelegte Feld ab-
geschaltet wurde und die nichste Messung erst nach einer Wartezeit von ca. 10min. erfolgte.

Diese Beobachtung spricht fiir eine irreversible Anderung der Form der Barriere.

4.1.2.2 Temperaturabhiingigkeit der Hiipfleitung fiir n=2-4 Zwischenzustinde

Abb. 4.12 zeigt die Abhdngigkeit der auf die Injektionsfliche normierten ohmschen Leitfa-
higkeit G von der Temperatur fiir drei YBCO/STO/Au-Strukturen mit drei verschiedenen
Dicken der STO-Barriere. Zwei wichtige Merkmale der gemessenen Kurven sind im Bild zu
erkennen: Die Leitfdhigkeit nimmt mit abnehmender Dicke der STO-Barrieren zu, wobei sich
gleichzeitig ein einfacherer Funktionsverlauf einstellt. Zum Beispiel ist bei der 8nm dicken
STO-Barriere G(T) bei Temperaturen unterhalb 50K ndherungsweise konstant. Dies trifft
nicht unbedingt auf die 20 und 30 nm dicken STO-Barrieren im selben Temperaturbereich zu.
Bei der 30nm dicken STO-Barriere zeigt sich neben dem leichtem Anstieg bei niedrigen
Temperaturen ein schneller Anstieg der Leitfahigkeit bei Temperaturen oberhalb 150K. Das
Temperatur- und Dickenverhalten dieser STO-Barrieren wird im folgenden im Rahmen des
Modells von Glazman und Matveev'' und der VRH-Theorie' analysiert. Die nach der An-
wendung der theoretischen Modelle auf die Mef3daten erhaltenen G(7)-Funktionen sind be-

reits in Abb. 4.12 als durchgezogene Linien aufgetragen.
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Abb. 4.12. Temperaturabhéngigkeit der auf die Injektionsfliche normierten Leitfdhigkeit im
Bereich kleiner Spannung (Ohmscher Teil der /-U-Kennlinien), gemessen an drei
YBCO/STO/Au-Strukturen. Die Dicke der STO-Barrieren variiert zwischen 8 und
30nm. Die durchgezogenen Linien stellen die Anpassungen an die Temperaturab-
héngigkeit von G nach den Modellen von Glazman und Matveev und der VRH-
Theorie dar.
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Die Abb. 4.13 zeigt die Leitfahigkeit dieser YBCO/STO/Au-Kontakten, aufgetragen auf einer
logarithmischen Skala als Funktion von 7. Bei hohen Temperaturen scheinen sich die Da-
ten, asymptotisch dem VRH-Verhalten (Gl. 2.11) anzundhern. Bei tiefen Temperaturen
(T<20K) zeigen die Kurven eine wenig ausgepragte Temperaturabhdngigkeit, was dafiir
spricht, dafl der Transport hauptsidchlich durch resonantes Tunneln und/oder Hiipfen iiber eine

kleine Anzahl lokalisierter Zustinde dominiert wird®.
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Abb. 4.13. Leitfahigkeit tiber der Temperatur fiir YBCO/STO/Au-Kontakte mit STO-Barrieren zu-
nehmender Dicke. Das elektrische Verhalten der dicksten Barrieren (20-30nm) wird im
hohen Temperaturbereich (7>100K) durch die VRH-Theorie beschrieben. Bei tiefen
Temperaturen wird der Transport durch resonantes Tunneln und/oder Hiipfen tiber lo-
kalisierte Zustdnde dominiert. Der Einsatz zeigt die Anpassungskurve fiir die Daten der
dicksten Barriere bei 7>100K nach dem VRH-Modell. Der ndherungsweise lineare
Verlauf der Daten in diesem Bereich spricht dafiir, dafl die Barriere im betrachteten
Temperaturbereich die Bulk-Grenze erreicht hat. Eine charakteristische Temperatur 7
von 3,8x10’K ist aus der Steigung der Geraden zu berechnen.

Eine erste Analyse der in Abb. 4.12 aufgetragenen Daten wurde unter Verwendung der GI.
(2.9) durchgefiihrt. Hierbei wurde zunichst die Anzahl n der Zwischenzustinde bestimmt, die
fiir eine Beschreibung der experimentellen Kurven mittels der zugehorigen Leitfahigkeits-
funktionen im gesamten Temperaturbereich (300-4,2K) bendtigt wird. Dann wurde die Leit-
fahigkeit tiber der Temperatur auf einer doppelt-logarithmischen Skala aufgetragen. Ein Bei-
spiel hierfiir ist in Abb. 4.14 gegeben. Zundchst wurde die Funktion G»(T)=c,+c,7™ an die

Kurve der Leitfahigkeit einer 8nm dicken STO-Barriere mit einer Kontaktflache von 10°cm®
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im Temperaturbereich von 4,2 bis ~60K angepalt. Die Parameter 6,, ¢, und n, sind frei zu
variieren. Die beste Anpassungskurve ergab sich fiir den Exponent n, mit einem Wert von
1,33 (gestrichelte Linie). Demgemal ist zu schlieen, daB3 die gemessene Leitfdhigkeit im
gewihlten Temperaturbereich durch eine Funktion ~7* angepafit werden kann. Die T*-
Abhingigkeit beschreibt die Leitung liber 2 Zwischenzustinde in der STO-Barriere (Gl. 2.7).

) 2 Kanadle-— gQK— 3 Kanale 100K— 4 Kanale
10° | " |
o Experimentelle Daten (a) 10 o Experimentelle Daten (b)
T G,(N=0,+c,T *+5,T°° —— G,(T)=0,+0,T P+, T"*+5,T°°

1,33

******** G,(T)=c,+c,T"
6,=0,00732Q"cm”

G/ 8x10° | 0,=7,5437E-7Q"em K™
0,=1,3199E-80 " cm K *®

------ G,(T)=c,*0, T '33+c53 7°

£
[N
-° 5,=0,007320"em’*
g 6,=7,5437E-7Q em K"
S 0,=1,3179E-80 om K >®
4072 01253861 10" em?K®
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10 1 2 3
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Abb. 4.14. (a) Leitfahigkeit als Funktion der Temperatur einer 8nm dicken STO-Barriere. Die ge-
strichelte Linie entspricht der besten Anpassung an die Daten im Bereich von 4,2 bis
~60K. Die durchgezogene Linie stellt die Anpassungskurve an die Daten bis ungeféhr
100K dar, indem n, auf 1,33 und n; auf 2,5 gesetzt wurden. (b) Ein weiterer Term mit
einer Temperaturabhingigkeit der Form 7°° wurde hinzugefiigt. Die durchgezogene Li-
nie stellt die beste Anpassungskurve an die Daten dar, indem die Exponenten der Po-
tenzfunktion G4(7) auf die theoretisch vorausgesetzten Werte festgelegt wurden.

Ab ~60K wurde der Ubergang in den Kanal n=3 angenommen und daher die Daten durch die
Funktion G;(T)=c,+06,T""+0,;T"’ angepalit (durchgezogene Linie), wobei 6,, 6, und o; Koef-
fizienten sind, die im Temperaturbereich von 4,2 bis 110K frei variiert werden konnen. Durch
den Einsatz dieser Funktion, die die Parameter o, und &, nicht verdndert, d.h. ¢, und o, be-
halten die gleichen Werte wie in G,(7), wird der nicht zu vernachlidssigende Beitrag des drit-
ten Kanals zur gesamten Leitfahigkeit beriicksichtigt und daher die Anpassung der Daten ver-
bessert.

Die steile Zunahme der Leitfahigkeit mit 7 oberhalb ~100K (s. Abb. 4.14(b)) wird nach Glaz-
man und Matveev durch den Zusatz eines weiteren Terms c,7* beschrieben. o; und o, sind
jetzt Anpassungsparameter. o, und o, behalten ihre vorherigen Werte, da die Daten bei hohen
Temperaturen nicht empfindlich auf die Werte dieser zwei Parameter reagieren. Die durchge-
zogene Linie in Abb. 4.14(b) stellt die beste Anpassungskurve dar. Der von der Summe der

Kanile n<1, n=2 und n=3 herriihrende Beitrag zeigt, daB der Ubergang in den dominierenden
Kanal n=4 bei ungefahr 100K erfolgt.
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Das oben beschriebene Verfahren ist robust hinsichtlich leichter Variationen der Temperatur-
grenzen der sukzessiven Anpassungen und daher nicht willkiirlich beziiglich der Festlegung
dieser Grenzen. Obwohl der gesamte Anpassungsprozel von vier Parametern Gebrauch
macht, benétigt jede folgende Anpassung nur einen einzigen freien Parameter, um der Diffe-
renz zwischen den Daten und der Extrapolation der vorherigen Anpassung bei tieferen Tem-
peraturen Rechnung zu tragen. Trotz der langsamen 7-Abhéngigkeit des Prozesses zeigt die
Abb. 4.14, dal} der Einsatz der Hiipfkandle hoherer Ordnung der von der Theorie vorherge-
sagten Form eines Potenzgesetzes folgt. Eine Anpassung der ganzen Kurve mittels einer ein-
zigen Multiparameterfunktion wiirde nicht dasselbe Ausmal} an Vertrauen in die Ergebnisse

hervorrufen.

Alternativ konnen die aufeinander folgenden Exponenten der Potenzfunktion iiberpriift wer-
den, indem zugelassen wird, da3 die Exponenten und die Vorfaktoren bei jedem Schritt vari-
ieren, wie haufig bei der Abhéngigkeit der Leitfdhigkeit von der Spannung verfahren wird®.
Dieses Verfahren liefert Exponenten, die nur um wenige Prozent von unseren Werten abwei-
chen. In der gegenwértigen Analyse wurden die Exponenten auf den vom Modell von Glaz-
man und Matveev fiir die Leitung iiber eine kleine Anzahl von Hopping-Kanilen vorausge-
sagten Werten belassen, um sinnvolle Werte der Vorfaktoren (Fittingparameter), die fiir die

Berechnung einiger physikalischer GroBen notwendig sind, zu erhalten.

Weiterhin konnte bei einer gleichartigen Auswertung einer diinneren STO-Barriere (4nm) die
Tendenz bestitigt werden, daB8 der Ubergang der Leitfihigkeit in Kanile hoherer Ordnung fiir
diinnere Barrieren bei hoheren Temperaturen auftritt. Ein solches Verhalten wird durch GI.

(2.8) vorhergesagt.

VRH-Leitung beim Ubergang zu dicken Barrieren

Der Bereich hoher Temperaturen und dicker Barrieren zeigt die Grenzen des bisher zur Ana-

lyse der experimentellen Daten verwendeten Modells auf.

Hiipfleitung {iber eine kleine Anzahl n lokalisierter Zustinde in konstantem Abstand
d ;= d/(n+1) (d 4 reduzierter effektiver Tunnelabstand wegen der Anwesenheit n lokalisierter
Zustidnde) scheint bei Barrierendicken grofer als 20nm im hohen Temperaturbereich
(T>100K) nicht mehr stattzufinden. Die Leitfdhigkeit einer 30nm dicken STO-Barriere als
Funktion der Temperatur ist in Abb. 4.15 auf einer doppelt-logarithmischen Skala aufgetra-
gen. Die experimentellen Daten bis zu einer Temperatur von ungefiahr 140K konnten durch
die oben eingesetzte Methode gut beschrieben werden. Somit ist es gelungen, die Leitfahig-
keit dieser relativ dicken Barriere im Temperaturbereich von 4,2 bis 60K durch die Funktion
G3(T)=6,+06,T"*+c;T*° (Kanile n=1, n=2 und n=3) anzupassen. Der Ubergang in den Kanal
n=4 scheint bei Temperaturen oberhalb 60K zu erfolgen; daher wurde ein zusitzlicher Term

zur vorherigen Anpassungsfunktion hinzugefiigt, der die Offnung des Kanals n=4 (~T%%) be-
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ricksichtigt. Auf diese Weise ist das Verhalten der Leitfahigkeit der 30nm dicken STO-
Barriere unterhalb ~140K durch die Kanile n=1, n=2, n=3 und n=4 vollstindig geklart, also
ein Kanal mehr als bei der 8nm dicken STO-Barriere trigt im gleichen Temperaturbereich zur
Leitfahigkeit bei (s. Abb. 4.14(a)). Dies deutet darauf hin, dal die Temperatur, bei der ein

Kanal vorherrschend wird, ansteigt, wenn die STO-Barriere diinner ist.
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Abb. 4.15. (a) Doppelt-logarithmische Auftragung der Leitfahigkeit als Funktion der Tempe-
ratur einer 30nm dicken STO-Barriere im Bereich von 4,2 bis ~140K. Die durchge-
zogene Linie entspricht der besten Anpassung an die Daten. Der Vergleich dieser
Kurve mit der in Abb. 4.14(b) zeigt, daB der Ubergang in einen Kanal héherer Ord-
nung fiir diilnnere Barrieren bei hoheren Temperaturen erfolgt. (b) Die zusétzliche
Erhohung der Leitfdhigkeit bei Temperaturen oberhalb 140K scheint am besten
durch das VRH-Modell beschrieben zu werden. Die durchgezogene Linie stellt die
beste Anpassungskurve dar, indem eine exponentielle Funktion [Goexp(-7"/7)""*] an
die Daten im Bereich hoherer Temperaturen angepal3t wurde.

Der Zusatz weiterer Terme (n=5) zur Anpassungsfunktion ergab keine bessere Anpassung im
Bereich hoher Temperaturen (7>140K) (s. Abb. 4.15(b)). Dies legt nahe, daB3 die Gl. (2.9)
nicht ausreichend ist, um die experimentelle Leitfadhigkeit der Strukturen mit dickeren Barrie-
ren zu beschreiben. Bei diesen relativ dicken Barrieren scheint das VRH-Modell eine bessere
Beschreibung des Verhaltens der Leitfahigkeit bei hohen Temperaturen zu liefern, wie schon
in Abb. 4.13 zu sehen war. Beruhend auf dieser Tatsache wurde der Gl. (2.9) ein VRH-Term
hinzugefiigt, um die Daten bei Barrieren mit einer Dicke von mehr als 20nm auszuwerten.

Somit lautet die Anpassungsfunktion

G(T)=Gourt G ot 3 G, (T)+ Go exp[~(T" / 1), @)

n>2

wobei 7" durch die Gl. (2.12) gegeben ist. Wenn die Gl. (4.1) zur Analyse der experimentellen

Daten eingesetzt wird, miissen zuerst die Werte von 7" und Go aus der logarithmischen Auf-



4. Ergebnisse und Diskussion 71

tragung der Leitfahigkeit tiber 77 bestimmt werden. Die beste Anpassungsfunktion fiir die
Daten im Bereich hoher Temperaturen lieferte eine charakteristische Temperatur 7° von
3,8x10’K (s. Einsatz in Abb. 4.13). Unter Beriicksichtigung dieses Beitrags 1d3t sich die

Funktion
G(T)=0 4 6,T" 0, T+, T+ Go exp[~(T" / T)"*] (4.2)

gut an die experimentellen Daten der 30nm dicken STO-Barriere anpassen, wobei G; einen
temperaturunabhidngigen Term, der von direktem oder resonantem Tunneln herriihrt, und o,
c; und o, Anpassungsparameter fiir die Kandle n=2, n=3 und n=4 bezeichnen. Der letzte

Term in Gl. (4.2) wurde nur fiir STO-Barrieren dicker als 20nm benutzt.

Die nach dem Glazman-Matveev-Modell und dem VRH-Modell berechneten Temperatur-
abhéngigkeiten der Leitfahigkeit dreier STO-Barrieren wurden bereits in Abb. 4.12 als durch-
gezogene Linien dargestellt. Die gute Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und
berechneten Kurven bestdtigt, dal Tunneln und Hiipfen iiber eine kleine Anzahl lokalisierter
Zustédnde den Stromtransport durch STO-Barrieren in YBCO/STO/Au-Kontakten bestimmen.
Dies gilt fiir Barrierendicken zwischen 3 und 20nm im ganzen Temperaturbereich (4,2-300K)
und fiir dickere Barrieren (>20nm) fiir Temperaturen unterhalb 140K. Die Hiipfleitfahigkeit
iiber eine kleine Anzahl lokalisierter Zustinde geht bei Temperaturen >140K im Fall von
Kontakten mit STO-Barrieren, deren Dicken 20nm iiberschreiten, fast abrupt in einen VRH-
HiipfprozeB tiber. Ein dhnliches Verhalten ist fiir die Stromleitung diinner, amorpher Si- und
kristalliner PBCO-Barrieren berichtet worden*®, wenn die Dicke der Barrieren die typische

Hiipflange /,,, iberschreitet.

In Analogie zu Gl. (2.15) kann die temperaturabhingige Hiipflinge folgendermallen ausge-

driickt werden:
_a o« /4
by = E(T /T)™. (4.3)

Da aund 7 durch die Auswertung der experimentellen Daten der Leitfahigkeit einer Reihe
von STO-Barrieren bestimmt wurden (die Bestimmung von a wird im Abschnitt 4.1.2.3 be-
schrieben), kann damit die temperaturabhéingige Hiipfldnge /,,, geschitzt werden. Die Abb.
4.16 zeigt die nach Gl. (4.3) berechnete Hiipflange /,,, in der 30nm dicken STO-Barriere.
Daraus ist zu ersehen, daB3 diese Grofle von ca. 4nm bei Raumtemperatur bis etwa Snm bei
140K zunimmt. Somit legen die Daten der 30nm dicken STO-Barriere nahe, da3 das Mott-

sche Gesetz fiir eine Dicke d grofer als 6/,,,, wenigstens im Bereich hoher Temperaturen

eine sinnvolle Beschreibung des Ladungstransports durch die Barriere liefert.
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DaB ein perkolatives Modell den Transport in einer Schicht, deren Dicke nur wenige Vielfa-
che der kritischen Perkolationsldnge betrédgt, erkldren kann, ist zunichst etwas {liberraschend.
Dennoch hat Shklovskii*’” demonstriert, daB der Ubergang des Hiipfens iiber hoch effektive
Ketten -ausgehend und bestimmt durch die hohe Zustandsdichte der metallischen Elektroden-
in den mit einem diffusiven Regime verkniipften VRH-Mechanismus -bestimmt durch »; des
unendlichen Isolators allein- in drei Dimensionen ziemlich abrupt zustande kommt, wenn
d~ 1, 1st. In zwei Dimensionen dagegen wurde von ihm vorausgesagt, daf} stark verdrehte
dennoch nicht perkolativ ausgerichtete Pfade wichtig beim Ubergang von Ketten zu einem
perkolativen Netz sein miissen. Trotzdem existiert keine Theorie, die eine genaue Beschrei-
bung der Art und Weise, wie sich ausgerichtete, geradlinige Ketten zu einem perkolativen

Netz in den untersuchten Strukturen entwickeln, liefert.
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Abb. 4.16. Temperaturabhingigkeit der typischen mittleren Lénge eines Hiipfers in Richtung
des an einer 30nm dicken STO-Barriere angelegten kleinen elektrischen Feldes.
Die Kurve wurde durch Gl. (4.3) errechnet, indem die experimentell bestimmten
GroBen T und a eingesetzt wurden. Physikalisch sinnvoll ist nur der Bereich
oberhalb 140K, da nur dort der VRH-Mechanismus dominant zum Ladungstrans-
port beitrdgt und der Parameter 7* nur im Bereich hoher Temperatur (vergl. Abb.
4.13, Nebenbild) bestimmt wurde.

Dieser Ubergangsbereich wurde schon in Abb. 4.15 als der Bereich beschrieben, in dem die
experimentellen Daten, gemessen an der 30nm dicken STO-Barriere, von der n=2,...,4-Anpas-
sungsfunktion abweichen, um gegen eine VRH-Anpassung zu konvergieren. Der Einschluf3
zusitzlicher Kanéle (n>4) lieferte keine angemessene Erkldrung fiir das Verhalten der expe-

rimentellen Daten bei hohen Temperaturen (7>140K).
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Es scheint, daB3 bei zunehmender Temperatur hoch ausgerichtete Ketten von hoher Ordnung
(n>2), die die metallischen Elektroden verbinden, den Transport solange beherrschen, bis es
praktisch unméglich wird, die erforderlichen Konfigurationen in Barrieren mit einer gegebe-
nen endlichen Fldche zu realisieren. Wenn die beiden diskutierten Mechanismen in Tempe-
raturbereichen auftreten, die eine kleine Uberlappung haben, sollten sich ihre Leitfihigkeiten
Shklovskiis Argumentation zufolge parallel addieren. Die parallele Addition wurde schon bei
der Analyse der Leifdhigkeit der 30nm dicken STO-Barriere im vollstindigen Temperaturbe-
reich eingesetzt (s. Abb. 4.15).

4.1.2.3 Auswertung der physikalischen Parameter der lokalisierten Zustinde in STO-

Barrieren

Lokalisierungslinge

Die GI. (2.8) und (2.10) zeigen, daf} die aus einem Kanal mit n lokalisierten Zustinden her-
vorgehende Hiipfleitfahigkeit eine charakteristische Abhingigkeit von der Dicke d der Barrie-
re aufweist. Die verschiedenen Tunnelkanéle G, hingen von den Gré8en g, d und a ab, die je
nach Préparation variieren. Daher miissen die 7- oder U-Abhéngigkeiten von G verwendet
werden, um G, zu identifizieren (GI. (2.8), (2.10)), wobei G, und G, nur durch die d-Abhéin-
gigkeit zu trennen sind. Wird dieser Aspekt beriicksichtigt, kann das Verhalten des Koeffizi-

enten G ,, der als Vorfaktor des Terms 7% in der gesamten Leitfahigkeit erscheint, analysiert

werden. Die Abb. 4.17(a) zeigt eine semi-logarithmische Auftragung der GroBe o/d als
Funktion der Dicke d. In dieser Abbildung ist fiir Barrierendicken bis 6nm ein nédherungswei-
se lineares Verhalten zu erkennen. Aus der Steigung der Geraden und durch Verwendung der
Gl. (2.7) konnte eine Lokalisierungslange bzw. ein Radius der lokalisierten Zustdnde in der
STO-Barriere von ~4,6x10%cm abgeschétzt werden, die ungefihr der Gitterkonstanten von
3,9x10%cm des STO entspricht.
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Abb. 4.17. (a) Semi-logarithmische Auftragung der Vorfaktoren des 7*”-Terms dividiert durch die
Schichtdicke als Funktion der Dicke der STO-Barrieren. Die Gerade zeigt die fiir
Hiipfleitung iiber zwei lokalisierte Zustinde erwartete Beziehung. Aus der Steigung
ergibt sich eine Lokalisierungslinge von ~4,6x10%cm. (b) Temperaturunabhingige
Leitfahigkeit ; als Funktion der Dicke der STO-Barrieren, aufgetragen auf einer semi-
logarithmischen Skala. Obwohl o, keine einfache Abhéngigkeit von der Dicke der
Barriere aufweist, ndhert sich die Steigung der eingezeichneten Geraden (kleine Werte
von d) derjenigen iiberein, die fiir resonantes Tunneln iiber einen lokalisierten Zustand
erwartet wird. Die dabei berechnete Lokalisierungslinge betrigt ~8x10®cm, was nicht
so weit weg von dem in (a) ermittelten Wert ist.

Die Kenntnis der Lokalisierungsldnge a ermdglicht es, die Leitfdhigkeit o, zu priifen. In Abb.
4.17(b) sind die Werte von o, als Funktion der Dicke semi-logarithmisch aufgetragen, wie sie
durch den Anpassungsproze nach dem Glazman und Matveev-Modell erhalten wurden.
Obwohl o, keine einfache exponentielle Abhédngigkeit von der Dicke aufweist, ist sichtbar,
daB3 die groBere Steigung (fiir kleine Barrierendicken d) ungefdhr 1/ a entspricht. Diese Tat-
sache deutet darauf hin, daB die temperaturunabhéngige Leitfdhigkeit der untersuchten
Strukturen fir Barrierendicken unterhalb 6nm nicht von direktem, sondern von resonantem
Tunneln bestimmt wird. Ein anderer Aspekt bezieht sich auf die Ursache fiir die Abweichung
der experimentellen Daten in Abb. 4.17(b) von der Geraden oberhalb 6nm. Die einfachste
Erklarung fiir dieses Verhalten konnte eine inhomogene Barrierendicke sein®*'. Diese Inho-
mogenitit nimmt mit zunehmender Barrierendicke d zu; bei dickeren STO-Barrieren treten
mit groferer Wahrscheinlichkeit lokal wesentlich diinnere Barrierenbereiche auf, die mit ei-
nem iiberproportionalen Anteil zur Gesamtleitfahigkeit beitragen und somit die Mefpunkte zu
hoheren Leitfahigkeiten verschieben®. Allerdings konnte in dieser Arbeit keine degradierte
Oberflichenmorphologie, d.h. Erh6hung der Rauhigkeit der STO-Schichten, die in nur weni-
ge Elementarzellen dicken Schichten die Dickenverteilung widerspiegelt, beobachtet werden,
die mit der Zunahme der Dicke der Barrieren zusammenhing. Eine andere Moglichkeit ist
eine asymmetrische Potentialbarrierenstruktur, die inhdrent von der YBCO/STO/Au/-
Mehrlagenstruktur herriihrt. Wie im Abschnitt 4.1.2.1 ausfiihrlich diskutiert, ist denkbar, daf3
ein elektrisches Feld wegen der Differenz der Austrittsarbeiten zwischen YBCO und Au oder
der unterschiedlichen Struktur der Grenzflaichen YBCO/STO und STO/Au (unterschiedliche
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Ubergangsschichten) innerhalb der Barriere auftritt®. AuBerdem ist der resonante Tunnel-
strom proportional zu exp(-kd,) und damit schwicher mit wachsender Dicke. Da bei dickeren
Barrieren immer mehr Tunnelkanéle gedffnet werden, werden andere Transportmechanismen

(z.B. Hiipfen iiber lokalisierte Zustdnde) gegeniiber resonantem Tunneln begiinstigt.
Dichte lokalisierter Zustinde und Barrierenhdhe in diinnen STO-Barrieren

Der Stromtransport in diinnen, isolierenden Barrieren, die lokalisierte Zustinde enthalten,
kann quantitativ durch vier physikalische Parameter, a, g, Ey und A, beschrieben werden®, wie
aus den Gleichungen (2.5) und (2.7) zu sehen ist. Unter diesen Parametern wurde eine Lokali-
sierungsldnge a von 4,6x10®cm schon durch die Dickenabhéngigkeit des Vorfaktors o, be-
rechnet. Eine direkte Ableitung der Zustandsdichte g ist jetzt moglich, indem die charakteri-
stische Temperatur 7" der in einer 30nm STO-Barriere im hohen Temperaturbereich beob-
achteten VRH-Leitung verwendet wird. Durch GI. (2.12) und den experimentell bestimmten
Wert fir 7° von 3,8x10’K (s. Abb. 4.13) 146t sich eine Zustandsdichte von 6x10”(eV)'cm?
berechnen. Eine dhnlich hohe Zustandsdichte von ~10*(eV)'cm™ ist von Fuchs et al.'” fiir
YBCO/STO/Au-Strukturen mit dicken STO-Schichten (200-500nm) berichtet worden.

Ein anderer wichtiger physikalischer Parameter, die Barrierenhohe ¢=FE.-Er, 146t sich durch
die Kenntnis der Lokalisierungslinge a berechnen. Ausgehend von der Abklingkonstanten der
Wellenfunktionen der Elektronen w,=1/a=[2m(E.-E;)]"*/ i, wobei m als die Ruhemasse des
Elektrons genommen wird, konnte eine Barrierenhohe ¢p~0,4eV in Richtung der Sauerstoffok-
taeder ausgerechnet werden. Zum Vergleich mit einem anderen Metalloxid wurde fiir O-
Oktaeder in Nb,O; eine Barrierenhohe E.-E» ~0,4eV abgeleitet'®, wihrend Scherebenen E,-E;
~0,1eV zeigen, die in guter Ubereinstimmung mit der Ionisierungsenergie fiir Elektronen in

Sauerstoffleerstellen von 0,1-1¢V steht.

4.1.2.4 Abhingigkeit der Hiipfleitfihigkeit von der Spannung im Bereich eU>>kgT

Bei STO-Barrieren, deren nominelle Dicken groBer als 2nm waren, konnten elastische tun-
nelartige /-U-Kennlinien nicht mehr beobachtet werden. Dies deutet darauf hin, daB3 bei Dik-
ken ab 3nm aktiviertes (n=2) Tunneln gegeniiber direktem oder resonantem Tunneln vorzu-
herrschen beginnt. Deshalb mul3 der Einflul lokalisierter Zustdnde, der sich in inelastischen

Effekten niedrigster Ordnung &uf3ert, beachtet werden.

In diesem Abschnitt wird die Giiltigkeit der Gl. (2.10) bei YBCO/STO/Au-Strukturen, ge-

messen bei 4,2K und Spannungen bis zu 2V, liberpriift.



76 4. Ergebnisse und Diskussion

Feldaktivierung

In der klassischen Mottschen Herleitung wird ein hiipfender Ladungstridger zwischen einem
Anfangs- und einem Endzustand eines unendlich ausgedehnten Dielektrikums nur durch die
thermische Energie kT befordert”. Durch ein elektrisches Feld gewinnt das Elektron eine
Energie eg,Er., wobei e die Elementarladung, €, die Dielektrizititskonstante des Materials, £
das elektrische Feld in der z-Richtung und r. den mittleren Hiipfabstand in z-Richtung be-
zeichnen. Der Energiegewinn kann als eine effektive Reduktion der Energie des Endzustands
oder als ein Zusatz zu der fiir das Elektron verfligbaren thermischen Energie k7 betrachtet
werden. Bei der letzten Beschreibung sind Temperatur und elektrisches Feld austauschbar™.
Das angelegte elektrische Feld bei der Beschreibung des Transports in der Barriere kann als

zweiter Aktivierungsmechanismus einbezogen werden”.

Abb. 4.18 zeigt den spezifischen Widerstand p einer Snm dicken STO-Barriere als Funktion
des angelegten elektrischen Felds, gemessen bei 77 und 9K. Der Widerstand wurde aus den /-
U-Kennlinien durch die Beziehung R=U/I berechnet, die Querschnittfliche A und die Lange
L waren 10°%m’, bzw. 5x107cm. In Abb. 4.18 ist eine vergleichsweise wenig ausgepragte
Abhingigkeit vom angelegten elektrischen Feld bei einer Meftemperatur von 77K zu erken-
nen. Es ist zu erwarten, dall bei noch hoheren Mefltemperaturen die Temperaturaktivierung
dominant wird”?, was dazu fuhrt, daB kein Feldeffekt beobachtet werden kann, d.h.
p(E)=konstant. In diesem Temperaturbereich (>77K) ist wahrscheinlich das thermisch akti-

vierte Hiipfen zum néchstgelegenen benachbarten Zustand der Haupttransportproze8.
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Abb. 4.18. Spezifischer Widerstand einer Snm dicken STO-Barriere als Funktion des ange-
legten elektrischen Felds, gemessen bei 77 und 9K. Bei hoher Temperatur (>77K)
spielt die Feldabhingigkeit des Transport eine immer kleinere Rolle.
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Eine andere Moglichkeit zur Erklarung der Feldabhingigkeit des spezifischen Widerstands
wire die Dissipation in den STO-Barrieren. Dies wiirde die Temperatur lokal erhéhen und
daher den Widerstand verringern. Allerdings ist die maximal dissipierte Leistung in den STO-
Barrieren von der GroBenordnung 5x10°W/cm?® (s. z.B. Abb. 4.4(b)). Ausgehend von den in

der Literatur''®

fiir Feldeffektbauelemente zu findenden Daten ist es im gegenwirtigen Fall
moglich, eine maximale Temperaturerhdhung von 2mK abzuschitzen. Demzufolge kann die
Erwédrmung nicht fiir die beobachtete Feldabhédngigkeit verantwortlich sein. Der elektrische
Durchschlag vom Dielektrikum beruht primér auf elektronische Ionisation und nicht auf Er-

warmung.

Beobachtung von Hiipfkanélen niedrigster Ordnung

Abbildung 4.19 zeigt fiir eine Reihe von STO-Barrieren, deren Dicken zwischen 3 und 20nm
variieren, die auf die Injektionsfliche normierte dc-Leitfdhigkeit bei niedriger Temperatur als
Funktion der angelegten Spannung, aufgetragen auf einer doppelt-logarithmischen Skala. Die
Daten wurden bei 4,2K aufgenommen, was einer thermischen Energie von ~0,3meV ent-

spricht. Hiermit wird das Kriterium eU >> k,T im Spannungsbereich oberhalb 3mV erfiillt.
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Abb. 4.19. Doppelt-logarithmische Auftragung der auf die Injektionsfliche normierte dc-Leit-
fahigkeit als Funktion der Spannung, gemessen an einer Reihe von YBCO/STO/Au-
Kontakten bei einer MefStemperatur von 4,2K. Die Dicke der STO-Barrieren variierte
zwischen 3 und 20nm. Die Schwellenspannung, oberhalb derer ein nicht lineares Ver-
halten einsetzt, nimmt bei zunehmender Dicke der STO-Barrieren ab. Die durchgezo-
genen Linien stellen die Anpassungsfunktionen fiir die Daten nach dem Modell von
Glazman und Matveev dar. A=10cm? ist die Injektionsfliche.



78 4. Ergebnisse und Diskussion

Aus der Abbildung ist zu ersehen, daf} es bei den Daten zu den 3 und 4nm dicken STO-Bar-
rieren eine relativ flache, spannungsunabhingige Region (bis ungefihr 20mV) gibt, was auf
ein Ohmsches Verhalten der experimentell gemessenen /-U-Charakteristik hindeutet. In die-
ser Region wird der Ladungstransport wesentlich durch elastisches Tunneln mit unbedeuten-
den Beitrdge inelastischer Prozesse bestimmt. Mit zunehmender Dicke der Barrieren wird die
Ohmsche Region schmaler, bzw. die Schwellenspannung, oberhalb derer Nichtlinearititen
einsetzen, nimmt mit zunehmender Dicke der STO-Barrieren ab, und die Spannungsabhén-
gigkeit weist ein zunehmend nicht lineares Verhalten mit steigender Spannung auf. Bei hdhe-
ren Spannungen dominieren inelastische Prozesse schnell die Leitfahigkeit, was sich in einer
Spannung abhingigen Leitfdhigkeit und in nicht linearen /-U-Kennlinien {ibersetzt. Bei sehr
hohen Spannungen scheinen sich die Daten, asymptotisch dem VRH-Verhalten anzundhern;
in diesem Bereich zeigt die Hiipfleitfahigkeit ihr kompliziertestes Verhalten. Somit ist der
Auftritt von Nichtlinearitdten durch den Hiipfvorgang n>2 und die Hiipfenergie bedingt, die
mit der Dicke der Schicht gemiBl eU/n>>kzT abnimmt (bei dickeren Barrieren ist die Zahl von

Hiipfvorgéenge grofer).

Gemil Glazman und Matveevs Modell ist damit zu rechnen, daf3 die Leitfahigkeit bei kleine-
ren Spannungen aus einem spannungsunabhingigen Term, der die direkten und resonanten
Beitrdge einschlieBt, und einem spannungsabhingigen Term, durch den der Einsatz von Hiipf-
prozessen berlicksichtigt wird, besteht. Die Leitfahigkeit einer 4nm dicken STO-Barriere als
Funktion der Spannung in zwei verschiedenen Bereichen (0-60mV und 0-300mV) ist in Abb.
4.20(a) und 4.20(b) aufgetragen.
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Abb. 4.20. (a) Leitfahigkeit liber der Spannung, gemessen an einer 4nm dicken STO-Barriere. Die
durchgezogene Linie entspricht der Dbesten Anpassungsfunktion der Form
G,(U)=c 1+62U4  Diese Abhéngigkeit wird bei inelastischer Hiipfleitung iiber zwei loka-
lisierte Zustdnde in der STO-Barriere erwartet. (b) Spannungabhéngigkeit der Leitfahig-
keit, gemessen an derselben 4nm dicken STO-Barriere bis zu einer Spannung von 300mV.
Die gestrichelte Linie ist die Extrapolation der in Abb. 4.20(a) aufgetragenen Funktion auf
hohere Spannungen. Die Erhdhung der Leitfahigkeit oberhalb der gestrichelten Linie riihrt
vom Hiipfkanal n=3 her. Die durchgezogene Linie stellt die Anpassung nach Beriicksichti-
gung der Differenz zwischen der gestrichelten Linie und den experimentellen Daten dar.
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Ausgehend von der theoretischen Vorhersage, dafl der Hiipfterm im Bereich eU >> k,T wie
U*? variiert, wurde die Funktion
(4.4)
GZ(D 261+Gg U4/3

den experimentellen Daten angepalit, wobei 6, und o, frei zu variierende Parameter sind. Die
beste Anpassungskurve fiir die Daten im Spannungsbereich von 4 bis 60mV lieferten, wie in
Abb. 4.20(a) gezeigt, Werte fiir die Vorfaktoren o, und o, von jeweils 1x10"'Q™" ¢cm™ und
1,9x10*Q" cm?K*?. Die gute Ubereinstimmung zwischen den Daten und die einfache Po-
tenzgesetz-Abhingigkeit GZ(T)261+02U4/3 deuten darauf hin, daB} in diesem Spannungsbe-
reich ein elastischer ProzeB3 und ein inelastisches Hiipfen von Elektronen iiber zwei lokali-
sierte Zustinde zur Stromleitung in der diinnen 4nm dicken STO-Barriere beitragen. Oberhalb
des erwdhnten Spannungsbereichs werden Abweichungen der Daten von der angepaf3ten

Kurve ersichtlich.

Die Theorie sagt aus, dafl Hiipfketten mit mehr als zwei lokalisierten Zustdnden eine zuneh-
mende Rolle spielen, wenn die Spannung erhoht wird. Deshalb wurde ein Term der Form
o,U”? entsprechend der Spannungsabhiingigkeit des Kanals mit n=3 lokalisierten Zustéinden
zur Gl. (4.4) hinzugefiigt. Die neue Funktion wurde dann den Daten im Bereich von 0 bis
300mV angepaBt, indem die Vorfaktoren o, und o, auf den bei dem vorigen Anpassungspro-
zel3 gefundenen Werten belassen wurden. Durch die freie Variation von o; lieBen sich die
Daten im ganzen Spannungsbereich angleichen. Die beste Anpassung im erwédhnten Span-

nungsbereich lieferte fiir 63 einen Wert von 8,2x10*Q'cm?K>">,

Die Objektivitit dieses Vorgehens konnte in Frage gestellt werden, da die Werte der Vorfak-
toren sensitiv auf den gewihlten Spannungsbereich sind®. Zum Beispiel ergeben sich, wenn
ein groBerer Spannungsbereich betrachtet und durch dieselbe Anpassungsfunktion ~U?” an-
gepalit wird, fiir die Vorfaktoren 6, und o, gréBere Werte. Deren Verwendung fiihrt allerdings
zu einer schlechten Anpassung der Daten im Bereich niedrigerer Spannungen, wo die Mef3-
punkte stark streuen. Diese Streuung beeintrachtigt die Qualitit der Anpassung fiir Kanéle

niedrigster Ordnung.

Die durchgezogene Linie in Abb. 4.20(b) zeigt die beste Anpassungsfunktion nach dem Zu-
satz des Terms n=3. Die gestrichelte Linie entspricht der Anpassungsfunktion im ersten ge-
wihlten Spannungsbereich extrapoliert auf hohere Spannungen (liber 60mV hinaus). Im ge-
genwirtigen Fall macht das zweite Anpassungsverfahren nur von einem einzigen Term

(o,U”?) Gebrauch, um die Differenz zwischen den Daten und der gestrichelten Linie zu be-

riicksichtigen.
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Die fast perfekte Ubereinstimmung zwischen den experimentellen Daten und der Anpas-
sungsfunktion und das vollkommen selbstkonsistente Verfahren legen nahe, daf die nicht-
ohmsche Leitung bei niedrigen Spannungen auf Hiipfen zuerst {iber den n=2- und dann, so-

bald die Spannung zunimmt, zusétzlich iiber den n=3-Kanal, zuriickzufiihren ist.

Beobachtung von Kaniilen hoherer Ordnung

Im vorherigen Abschnitt wurde ein quantitatives Verstdndnis der Hiipfleitfahigkeit bei relativ
niedrigen Spannungen im Rahmen von Glazman und Matveevs Modell gewonnen. Damit
kann auch eine Analyse der experimentellen Daten in einem héheren Spannungsbereich vor-
genommen werden, wo zu erwarten ist, dal Hiipfkanile mit mehreren lokalisierten Zustinden
allmahlich wichtiger werden. Dies fiihrt zu einer zunehmend nicht-linearen Leitfdhigkeit, wie
in Abb. 4.21 zu sehen ist. Hiiptkanéle hoherer Ordnung konnen bei zunehmender Dicke der
STO-Barrieren auftreten. Tatsdchlich konnte die Leitfahigkeit einer 3nm dicken STO-Barriere
durch eine Potenzfunktion proportional zu U*”’ (n=2) angepalit werden, wihrend eine Be-
schreibung der Leitfdhigkeit einer 8nm dicken STO-Barriere im selben Spannungsbereich (bis

100mV) erst durch den Zusatz eines Terms proportional zu U'®” (n=4) erzielt werden konnte.

Abb. 4.21 zeigt die Leitfdhigkeit, gemessen an Strukturen mit 3 und 8nm dicken STO-
Barrieren, als Funktion der Spannung bis zu 500mV. Die Vorfaktoren o, bis 5, wurden als
frei zu variierende Parameter verwendet. Die weitgehend gute Ubereinstimmung zwischen
den experimentellen Daten und den angepaliten Kurven spricht nochmals fiir das erwartete
Ergebnis, daB3 die Erhohung der Spannung oder der Dicke das Hiipfen iiber Ketten mit mehr
als 2 (bis zu 5) lokalisierten Zustdnden begiinstigt.
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Abb. 4.21. Anpassungskurven der Leitfahigkeiten dreier Strukturen mit 3, 5 und 8nm dik-
ken STO-Barrieren bei Spannungen von bis zu 500mV. Die gestrichelte Linie
(100mV) zeigt ndherungsweise die Grenze, oberhalb derer Hiipfkandle der
néchst héheren Ordnung zur Leitung in den STO-Barrieren beitragen, wenn die
Dicke der Barriere oder die angelegte Spannung erhdht wird.

Ubergang zum VRH-Verhalten in dicken Barrieren

Eine semi-logarithmische Auftragung der Stromdichte als Funktion des elektrischen Feldes
einer Reihe von Strukturen mit STO-Barrieren variierender Dicke (5-30nm), gemessen bei
4,2K, ist in Abb. 4.22 dargestellt. Das elektrische Feld, das als Spannung geteilt durch die
Dicke der STO-Barriere angenommen wird, ist in der Abbildung als (E'*) aufgetragen. Die

Stromdichte ist gleich dem gesamten Tunnelstrom geteilt durch die Kontaktflache.

Wihrend die obere Grenze der Abszisse ca. 10mV fiir die Snm dicke STO-Barriere entspricht,
entspricht die untere Grenze ca. 4V fiir die 30nm dicke STO-Barriere. Demgeméif kdnnten
moglicherweise einige der grundlegenden Annahmen zur Analyse der experimentellen Daten
im Rahmen des VRH-Modells, z.B. eine gleichmifBige Dichte lokalisierter Zustidnde und eine
spannungs- und orts-unabhidngige Lokalisierungsldnge, bei solch extrem hohen Spannungen

nicht mehr gelten®.
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Abb. 4.22. Semi-logarithmische Auftragung der Stromdichte als Funktion des elektrischen Fel-
des (E") einer Reihe von STO-Barrieren zunehmender Dicke, gemessen bei 4,2K.
Das Verhalten der dicksten STO-Barriere (30nm) folgt im ganzen Spannungsbe-
reich dem VRH-Modell. Die diinnere STO-Barriere weist besonders bei kleineren
Spannungen betriachtliche Abweichungen vom Modell auf. Dies kdnnte im Sinne
eines Ubergangs des dominierenden Leitungsprozesses vom VRH in das ausgerich-
tete Hiipfen tiber Ketten interpretiert werden.

Nach der von Shklovskii*’ fiir das Hiipfen im Bereich hoher Spannungen nahegelegten j-E-
Abhingigkeit (Gl. 2.13) entspricht die Steigung der linearen Anteile der Kurven in Abb. 4.22

dem sogenannten charakteristischen Feld E".

Der Verlauf der 30nm dicken STO-Barriere legt nahe, dal3 diese Barriere schon das VRH-
Verhalten erreicht hat. Deshalb kann die GI. (2.13) den Daten angepalit werden, um wichtige

Parameter wie das charakteristische elektrische Feld E* berechnen zu konnen. Die beste An-

passungskurve fiir die entsprechenden Daten j(E)~exp [— (E"/ E)" 4] ist in Abb. 4.23 durch

die Gerade dargestellt. Aus der Steigung ergibt sich fiir £* ein Wert von 2x10'"V/cm. Trotz
der hohen betrachteten Spannungen scheinen die experimentellen Daten in einem bestimmten
Bereich sehr gut durch die Gl. (2.13) beschrieben zu werden. Ein Wert von 10'°-10"'V/cm fiir
YBCO/STO/Au-Strukturen mit dicken STO-Barrieren (200-500nm) ist bereits berichtet wor-

den109
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Abb. 4.23. Verhalten der 30nm dicken STO-Barriere bei hohen Spannungen. Die Gerade ent-
spricht der besten Anpassungsfunktion nach dem VRH-Modell. Aus der Steigung
ergibt sich ein Wert fiir das charakteristische elektrische Feld £ von 2x10"'V/em.

Ein Mittel fiir die Bestimmung des charakteristischen elektrischen Feldes E* bietet die Gl.
(2.14) an. Mittels der experimentell bestimmten Parameter 77=3,8x10’K und a=4,6x10"* cm
148t sich ein £ -Wert von 0,72x10"'V/cm berechnen, der in einer annehmbaren Ubereinstim-
mung mit dem experimentell bestimmten steht. Noch interessanter ist die Bestimmung der
Lokalisierungslédnge, indem die durch die Messung der Leitfahigkeit in Abhéngigkeit von der
Temperatur und der Spannung unabhéngig voneinander bestimmten Parameter 7" und E” in
dieselbe Gl. (2.14) eingesetzt werden. Dies liefert fiir a einen Wert von 1,66x10®cm, der in

der GroBenordnung mit dem experimentell bestimmten Wert von 4,6x10*cm tibereinstimmt.

Die mittlere Hiipflange in Richtung des angelegten Feldes als Funktion des angelegten elek-
trischen Felds kann bestimmt werden, indem das charakteristische elektrische Feld E* und die
Lokalisierungsldnge a in Gl. (2.15) eingesetzt werden. Die Ergebnisse dieser Rechnung sind
in Abb. 4.24 fiir die Daten der 30nm dicken STO-Barriere, gemessen bei 4,2K, aufgetragen.
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Abb. 4.24. Feldabhingigkeit der typischen Hiipflinge / vy In Richtung des angelegten elektri-

schen Felds fiir eine 30mm dicke STO-Barriere bei 4,2K. Aufgetragen ist der £-Be-
reich, in dem das Verhalten der Leitfahigkeit der 30nm STO-Barriere durch das
VRH-Modell vollstindig geklart werden kann (s. Abb. 4.23).

Eine Abnahme der mittleren Hiipflinge bei hohen Feldern ist in Abb. 4.24 zu sehen. Im Be-
reich sehr kleiner elektrischer Felder besteht die Wahrscheinlichkeit, daf3 bei den erhaltenen

Werten von /,,,, ein groBerer Fehler auftritt als bei hoheren elektrischen Feldern, da im ersten

Bereich die thermische Aktivierung eine Rolle spielen kann”. Beispiclsweise ist bei einem
Feld E=200V/cm (eU =0,6meV) das Kriterium eU >>k,T nicht mehr erfiillt

(k3T=0,3meV). Die Energie fiir einen Hiipfvorgang a8t sich dann berechnen wie:

l"% 0,6 meV=6/30meV = 0,2meV. Das Verhalten bei £~>200V/cm kann folgendermallen er-

klart werden: Bei kleineren Aktivierungsenergien mufl das Elektron eine lange Strecke zu-
riicklegen (Hiipfer), bis es einen Zustand findet, dessen Energie nahe der Anfangsenergie ist.
Eine Erhohung der Aktivierungsenergie durch hohere Temperaturen oder elektrische Felder
fithrt dazu, daB sich der zugéngliche Energiebereich erweitert. Somit werden mehr Zusténde
nahe dem Anfangszustand fiir das Elektron zugédnglich, und daher nimmt die mittlere
Hiipflinge ab. Bei tiefen Temperaturen und relativ schwachen Felder wird der kleine Strom
durch einige Hiipfer iiber eine grofe Entfernung transportiert. Bei hohen Temperaturen und
entsprechend bei starken elektrischen Feldern wird mehr Strom durch mehr Hiipfer iiber eine

kiirzere Entfernung transportiert.
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Bei starken elektrischen Feldern konvergiert die mittlere Hiipflinge in Richtung des angeleg-
ten elektrischen Feldes gegen ein konstantes Minimum von ca. 4nm. Diese Minimum-Hiipf-
lange kann im Sinne des Hiipfens zum néchstgelegenen benachbarten lokalisierten Zustand

ausgelegt werden, und paft zum mittleren Abstand zwischen zwei lokalisierten Zustédnde

Iy ~1/3[n, =~1/310® / cm’® ~3nm.

4.1.3 Probleme bei der Herstellung von YBCO/STO-Doppellagen

Die leichte Reduktion der Sprungtemperatur von YBCO nach der Abscheidung von STO
kann moglicherweise auf ein noch vorhandenes Sauerstoffdefizit in den CuO-Ketten und/oder
auf einen Degradationsprozef an der Grenzflache zuriickgefiihrt werden. Die genaue Ursache

ist jedoch noch nicht klar.

Die Anzahl der Defekte in der STO-Barriere, die ungefdhr um drei Gréenordnungen grof3er
als im Halbleiter wie z.B. Si ist™, spielt eine entscheidende Rolle bei den dielektrischen Ei-
genschaften der Einzellagen und Heterostrukturen. In der Tat sind Punktdefekt-Modelle vor-
geschlagen worden, um die Abweichungen der dielektrischen Eigenschaften vom intrinsi-
schen Verhalten des Materials zu erkldren®. Offensichtlich werden die elektronischen Eigen-
schaften der Grenzflachen in Bauelementen mit epitaktischen STO-Zwischenschichten durch
die Defekte bedeutsam beeinfluflt.

Trotz der intensiven Versuche zur Verbesserung der Charakteristiken von YBCO/STO-Multi-
lagen sind die bis heute erhaltenen Ergebnisse (z.B. elektrische Feldeffekte) fiir praktische
Anwendungen nicht ausreichend. Es ist weitgehend bekannt, daB3 die YBCO-Oberfldche in-
trinsisch instabil ist und durch Reaktionen mit Rest- oder Verunreinigungsgasen sogar unter
Hochvakuumbedingungen noch weiter degradiert. Die Degradierung der YBCO-Oberfldache
fithrt zum Auftreten lokalisierter Zustdnde® n,(z,€). Diese Zustdnde reduzieren nicht nur die
supraleitende Energieliicke und bringen einen Leckstrom hervor, sondern auch vermindern
die Reproduzierbarkeit der Eigenschaften der Kontakte. Die Homogenitit der isolierenden
Schichten kann durch die Reduktion der Rauhigkeit der YBCO-Unterlagen verbessert wer-

den.

Um epitaktisches Wachstum zu erreichen, werden (bei Laserablation oder Sputtern) Sub-
strattemperaturen 7 von iiber 650°C bendtigt,. Diese relativ hohen Substrattemperaturen fiih-
ren dazu, dal an der Grenzflache Interdiffusion zwischen der STO-Barriere und dem YBCO-
Kanal praktisch unvermeidbar ist™. Ferner konnte die Interdiffusion die Bildung einer para-
sitdren, schwach dielektrischen Lage zur Folge haben, die den YBCO-Kanal gegen angelegte

elektrische Felder abschirmen wiirde.
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Die Grenzflachenprobleme an YBCO/Barrieren sind durch mehrere Analysemethoden unter-
sucht worden”®
Cu-O-Bindung in der Richtung der c-Achse an der YBCO-Oberfldche nach der Bildung einer
Barriere (STO, MgO oder Y,03) auf der YBCO-Lage entspricht, wurde mittels Raman-
Spektroskopie von Matsubara™ berichtet. Daraus wurde geschlossen, daB8 eine Zugspannung
an YBCO/STO- und YBCO/MgO-Grenzflichen durch die Deposition der Zwischenschichten
auf YBCO erzeugt wird. Diese Messungen zeigten auch, dafl die Lénge der c-Achse von

YBCO nach der Bildung der STO-Lage an der Oberflache vergroBBert wurde.

. Eine Verschiebung der Phonon-Mode, die einer Streckschwingung der O-

Im Rahmen dieser Arbeit wurde STO als Barrierenmaterial u.a. deswegen gewihlt, weil es
durch die gute Gitteranpassung an YBCO epitaktisches Wachstum erlaubt. Jedoch pafit sich
die Gitterkonstante von STO an diejenige von YBCO nicht perfekt an; die Gitterkonstante
von STO betrdgt 0,391nm und die Gitterkonstante von YBCO in die a-,b- und c-Richtung je-
weils 0,382, 0,389 und 1,17nm. Dies legt nahe, dal Spannungen an der Grenzfldche in gewis-
sem Ausmal vorhanden sind. Eine verspannte und/oder sauerstoffarme Zwischenlage konnte
erzeugt werden. Da die Zwischenlage zu degradierten Eigenschaften der Kontakte fiihren

55,35

kann™>””, miissen die Spannungen, z.B. durch das Einfiigen von Misfit-Versetzungen, abge-

baut werden.

Im Fall der aus sehr diinnen STO-Zwischenschichten (<10nm) bestehenden Tunnelbauele-
mente sollte die moglicherweise degradierte Zone innerhalb des Supraleiters an der Grenzfla-
che wegen der Sampling-Tiefe, die etwa der kurzen Kohérenzldnge von 0,1-0,3nm (c-Rich-
tung) entspricht, duBerst schmal sein. Ferner muf3 die Diffusion zwischen der isolierenden und
supraleitenden Lage an der Grenzflache auf Langen, die so kurz wie eine einzelne Einheits-

zelle sind, vermieden werden.
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4.2 Wirkung der Injektion von Quasiteilchen auf den Kritischen Strom von
YBCO-Mikrobriicken

Nachdem eine gute und reproduzierbare Beschaffenheit der YBCO-Mikrobriicken nach dem
Strukturierungsverfahren und gleichzeitig ausreichend isolierende STO-Barrieren erzielt wer-
den konnten, wurden Quasiteilchen in die YBCO-Mikrobriicken injiziert, um einen Nicht-
gleichgewichtszustand mit reduzierter Cooperpaardichte zu erzeugen. Die niedrige Konzen-
tration von Ladungstrigern in einem Hochtemperatursupraleiter (n~6x10*'/cm™) ermdglicht
ein sensitives Antwortsignal auf &duBlere Anregungen wie die Injektion von Quasiteilchen,
Phononen oder von elektromagnetischer Strahlung. Es ist jedoch schwierig, einen Nicht-
gleichgewichtszustand bei hohen Temperaturen zu erzeugen, weil eine Erh6hung der Betrieb-
stemperatur zu einer Zunahme thermisch erzeugter Quasiteilchen fiihrt. Dies verringert die
moglichen Nichtgleichgewichtseffekte bei derselben Injektions- oder Bestrahlungsstérke. Ein
weiteres Problem besteht darin, daf} die kritische Stromdichte in HTSL-Materialien bei hohen

Temperaturen stark abnimmt”’.

Auch wenn an diinnen HTSL-Filmen schnelle Nichtgleichgewicht-Antwortsignale beobachtet
wurden®, ist der Mechanismus dieses Effekts noch nicht klar. Neben der Unterdriickung der
Energieliicke wurden andere Mechanismen vorgeschlagen, bei denen die niedrige Aktivie-
rungsenergie der Vortices in HTSL-Materialien in Betracht gezogen wird. Zeldov et al.”
zeigten beispielweise, dal das Antwortsignal von epitaktischen diinnen YBCO-Schichten
unter optischer Bestrahlung bei Temperaturen nahe 7., einer Erhohung des Flusskriechens ent-

spricht.

Im folgenden soll ausfiihrlich auf die Wirkung des in YBCO-Mikrobriicken injizierten Stroms
auf den kritischen Strom /. des Supraleiters bei Temperaturen zwischen 60 und 80K einge-
gangen werden. Hierbei werden die /-U-Kennlinien der YBCO-Mikrobriicke mittels der kon-
ventionellen Vier-Punkt-Methode gemessen, wihrend ein Gatestrom /, zwischen der Au- und
YBCO-Elektrode flie3t. Die /-U-Kennlinien werden sowohl fiir positive als auch negative
Polaritdt des Gatestroms aufgenommen. Die parasitiren Effekte, wie der einfache Summa-
tionseffekt oder der mogliche Erwarmungseffekt**, und die auf Nichtgleichgewichtsprozes-
sen beruhenden Effekte in YBCO/STO/Au-Heterostrukturen sind zu unterscheiden.

4.2.1 Priaparative Gesichtspunkte

Die Moglichkeit, Nichtgleichgewichtseffekte in HTSL-Materialien zu erzeugen, erfordert die
Herstellung kleiner supraleitender Volumina, damit ausgeschlossen werden kann, da3 sich
Volumeneffekte ungiinstig auf das Verhalten des Bauelements niederschlagen. Bei einer Mi-

niaturisierung des Bauelements kann eine groere Homogenitét beziiglich des Injektiosstrom
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und damit auch eine hohere Effektivitit bei der Modulation der Supraleitung erwartet werden.
Diese kleinen Volumina miissen aber noch gute supraleitende Eigenschaften besitzen, d.h.

GroBlen wie 7, oder j. diirfen wihrend der Strukturierung nur geringe Degradation erleiden.

Injektionskontakte mit planarer Geometrie

Fiir ein besseres Verstindnis der Unterdriickung der supraleitenden Eigenschaften durch In-
jektion von Quasiteilchen mit Energien grofler als die Energieliicke A in supraleitende Mi-
krobriicken miissen die Volumeneffekte des Materials minimiert werden. Tatsdchlich konnte
der Verstarkungsfaktor erhoht werden, wenn die Grofle des Kontakts, und damit das supra-
leitende Volumen, verringert wird™. Eine weitere Reduktion der Dicke der in der vorliegen-
den Arbeit angewandten supraleitenden Stege (50-80nm) ist nicht mehr mdglich, da die
Transporteigenschaften wie Ubergangstemperatur oder kritischer Strom in noch diinneren
Schichten degradieren*’. Die reduzierte Qualitdt der Schichten riihrt von Inhomogenitéiten in
den ultradiinnen Schichten her. Bereiche mit giinstigen supraleitenden Eigenschaften sind
durch Korngrenzen mit degradierten Eigenschaften, beispielweise wegen Sauerstoffdefizits,
getrennt’. Aus der Definition des Verstirkungsfaktors K¢=-1./1;,/=-j-wd/jijwL, wobei w die
Breite der Injektionsfliche, d die Dicke des supraleitenden Kanals und L die Lange der Injek-
tionsflaiche bezeichnen, 1d6t sich die Stromverstirkung Kc=j.t.,/An,eL abschitzen. Hierbei
bezeichnet t,; eine effektive Konstante, die sich aus der Kombination verschiedener Rekom-
binationsprozesse im Supraleiter ergibt, und n,, die fiir die vollstindige Unterdriickung des
kritischen Stroms im supraleitenden Volumen bendtigten Anderung in der Zahl von Quasi-
teilchen, die durch die von Scalapino und Owen* abgeleitete Gleichung fiir die Unterdriik-
kung der Energieliicke als Funktion der Anderung in der Quasiteilchendichte gegeben wird
(GL. 2.25). Weiterhin ist der Stromdichte j,, durch Gl. 2.20 gegeben. Auf diese Weise fiihrt ei-
ne Reduzierung der Linge des Kontakts zu einem groferen K., wenn die anderen Parameter

unverandert bleiben.

Kleine Injektionsvolumina kdnnen unter Einsatz einer planaren oder rampenartigen Geome-
trie erzielt werden. Das Arbeiten mit einer Rampengeometrie impliziert einen aufwendigen
HerstellungsprozeB, der eine sorgfiltige Kontrolle des Schichtwachstums und des Strukturie-
rungsverfahrens erfordert. Eine gute Injektionsbarriere an der Rampe ist wegen der durch das
Atzen der Rampen verursachten intrinsischen Rauhigkeit nur schwer zu bekommen”. Die pla-
nare Geometrie bietet hingegen eine relativ einfache Methode zur Herstellung von kleineren
Injektionsvolumina, obwohl Verkleinerungen der Injektionsflichen in den sub-pm-Bereich
praktisch nicht realisierbar sind. Im besten Fall ist eine Reduzierung der Lange des Kontakts

auf Sum erzielt worden.

Im Rahmen der Arbeit wurden Kontakte mit Breiten von Sum und minimalen Lingen von

12um angefertigt. Noch schmalere Kontakte (bis 3um) konnten zwar strukturiert werden, die
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Definition des Fensters (vergl. Abschnitt. 3.3) wurde aber schwierig, so dal} sich die Kontakte

fiir aussagekréftige Messungen nicht mehr eigneten.

Die Injektionselektrode

Auller einer einfacheren Strukturierung ermdglicht die planare Geometrie der Injektionskon-
takte auch einen homogenen FluB} der injizierten Quasiteilchen in die YBCO-Mikrobriicke.
Die Linge der Briicke wurde auf die Lange der Gegenelektrode beschrinkt, wodurch das in-
trinsische Verhalten des YBCO-Materials an der Injektionsfldche besser aufgekldrt werden
kann. Die Homogenitét der Verteilung der durch die Barriere injizierten Quasiteilchen spielt
eine wichtige Rolle bei der Interpretation der Injektionsexperimente, und soll daher abge-

schitzt werden. Eine inhomogene Verteilung des Gatestroms wird signifikant, wenn die Lén-
ge der Gegenelektrode die sogenannte Transferlinge /¢, ~ [RnAd wlp Au]l/2 tiberschreitet™,

wobei R,4 der Kontaktwiderstand (A: Flache des Kontakts) der Tunnelbarriere, p,, der spezi-
fische Widerstand der Au-Schicht (p,=0,1pQcm) und d,, deren Dicke ist. Boguslavskij et
al.”, die dieselbe Geometrie und Anordnung der Injektionskontakte in ihren Experimenten
benutzt haben, fanden bei YBCO/Au-Kontakten fiir das Produkt R,4 Werte zwischen 1x10°
und 3x10°Qcm’® bei T~ T.. Bei 7=4,2K steigen diese Werte nur um 10-20%. Fiir jene Kon-
takte mit natiirlicher Barriere, d.h. degradierter YBCO-Oberfldche, ergab sich eine Transfer-
lange von ungefahr 200um, die deutlich grofer als die Lange des Kontakts (20-30pm) ist.

Bei einem im Rahmen dieser Arbeit untersuchten YBCO/STO/Au-Kontakt mit einer nominell
2nm dicken STO-Barriere wurde ein Wert fiir R,4~1Qcm bei einer Meftemperatur von 77K
gefunden (s. Abb. 4.5). Bei diesem Kontakt wurde eine Transferldinge ¢, von ~7cm bei
d ,, = 50nm berechnet. In diesem Sinne kann die Verteilung des Gatestroms als homogen be-

trachtet werden, wenn vorausgesetzt wird, dal der Widerstand des Kontakts selbst homogen

uber der Fliche ist.

4.2.2 Transporteigenschaften der YBCO-Mikrobriicken

Das Messen der Strom-Spannungs-Kennlinien der YBCO-Mikrobriicken ist ein grundlegen-
des Experiment, aus dem wichtige physikalische Parameter des supraleitenden Zustands her-
geleitet werden konnen. Die /-U-Charakteristik liefert nicht nur die Grofe des kritischen
Stroms, sondern liefert auch Argumente fiir die Interpretation des Phaseniibergangs bei der

kritischen Temperatur und der supraleitenden Phase bei niedrigen Temperaturen.
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In diesem Abschnitt werden die an Sum breiten und 20pm langen YBCO-Mikrobriicken ge-
messenen R(7)- und I(U)-Charakteristiken vorgestellt. Besonderer Wert wurde auf die Tem-
peraturabhdngigkeit des kritischen Stroms gelegt. Die Ergebnisse belegen die hohe Qualitét
der strukturierten YBCO-Mikrobriicken und lassen sich beispielweise hinsichtlich eines Vor-

tex-Glas-Ubergang analysieren'®.

4.2.2.1 Resistive T-Messung an YBCO-Mikrobriicken

Gute Transporteigenschaften der YBCO-Mikrobriicken sind eine entscheidende Vorausset-
zung, um einen starken Injektionseffekt beobachten zu konnen. Die Sprungtemperatur der
Mikrobriicken darf durch die Strukturierung bzw. das Trockenitzen keine groBle Absenkung
erleiden, und die kritische Stromdichte sollte im Bereich von 10°A/cm? (bei 77K) liegen. Abb.
4.25 zeigt eine resistive Messung der Sprungtemperatur einer mit lonenstrahlen (Trocken-
atzen) strukturierten YBCO-Mikrobriicke. Die kritische Temperatur 7. von ungefihr 83K
liegt um ~5K niedriger als 7, der nicht strukturierten Dreifach-Struktur (Abb. 3.7). Diese T.-
Reduzierung legt den Schlul nahe, dall die Strukturierung in diesem Fall eine signifikante
Degradation der YBCO-Mikrobriicke herbeigefiihrt hat. Trotzdem ist ein scharfer Ubergang
und ein metallisches Verhalten der p-7-Charakteristik oberhalb 7, zu erkennen. Der Wert des
Widerstandsverhéltnisses p(300K)/p(100K) betrdgt ~2,7, was ein Hinweis auf die gute Qua-
litdt der strukturierten Briicke ist. Ein Wert von 3 ist in der Literatur hiufig als Widerstands-
verhéltnis bei YBCO-Schichten hoher Qualitit berichtet worden™.
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Abb. 4.25. Resistive T.-Messung einer strukturierten YBCO-Mikrobriicke.
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4.2.2.2 Strom-Spannungs-Kennlinien der YBCO-Mikrobriicken

Ein typischer Verlauf der /-U-Kennlinie einer YBCO-Briicke mit einer 3nm dicken STO-
Barriere und einer 50nm dicken Au-Gegenelektrode ist in Abb. 4.26 aufgetragen. Hierbei
wurden die Kurven sowohl ohne Gatestrom als auch ohne externes magnetisches Feld mit der
Temperatur als Parameter aufgenommen. Alle Kurven zeigen eine S-dhnliche Form mit zwei
verschiedenen Bereichen: Ein anfangs schneller Anstieg des Stromes ohne Spannungsabfall,
und, sobald die Stromdichte j einen kritischen Wert j, iiberschreitet, der Ubergang in den

verlustbehafteten Flux-Flow-Bereich.
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Abb. 4.26. Temperaturabhéngigkeit der /(U)-Charakteristiken von YBCO in einer
YBCO/STO/Au-Struktur mit einer 3nm dicken STO-Barriere.

Generell beeinflussen verschiedene Wechselwirkungen die Bewegung der Vortices, was meh-
rere unterschiedliche Bereiche der gemessenen /-U-Charakteristiken zur Folge hat. Wie in
Abb. 4.27 dargestellt ist, wird die Mobilisierung des FluBes bei hohen Temperaturen und
kleinen treibenden Kriften vom thermisch aktivierten ,,Depinning* dominiert, so da3 der spe-
zifische Widerstand eine relativ schwache Abhéngigkeit vom Strom aufweist und daher ein
ohmsches Verhaltens, d.h. j~E und p(J)=Konstant, zu erwarten ist. Dieser Bereich von Flu§3-

bewegung wird als ,,Thermally Assisted Flux Flow* (TAFF) bezeichnet®.
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Abb. 4.27. Ohmscher und nicht ohmscher Transport als Funktion der Stromdichte ;.

Wird j erhdht, beginnt das vom Strom erzeugte Depinning, mit der thermischen Aktivierung
zu konkurrieren. Das Verhalten geht somit in eine nicht lineare Region iiber. Zusitzliche Er-
hohung von j fiihrt die FluBbewegung in den freien ,,Flux Flow* (FF-Region), wo nur die
Lorentzkraft und ein viskoses Kriechen die Bewegungsgleichung bestimmen. Dieser Bereich
ist noch einmal ohmisch. Von da ab féngt der Strom an, die supraleitende Energieliicke (A) zu
unterdriicken, und die kinetische Energie der Cooperpaare kann die Kondensationsenergie
iiberwinden. Es wird dann der normalleitende Zustand erreicht. Auf diese Weise entstehen

ohmsche und nicht ohmsche Regionen in p(j), die in Abb. 4.27 schematisch skizziert sind.

Da der TAFF-Widerstand sehr klein ist, treten nennenswerte Verluste erst beim Ubergang in
den Flux-Flow-Bereich auf. Als kritische Stromdichte wird im Folgenden der Wert genom-

men, bei dem erstmals ein elektrisches Feld von 2uV/cm am Supraleiter anliegt.

In Abb. 4.28 sind die /-U-Kennlinien aus Abb. 4.26 auf einer doppelt-logarithmischen Skala
aufgetragen. Die kritische Temperatur fiir die YBCO-Mikrobriicke betrug in diesem Fall
~83K. Aus dem nicht linearen Verlauf wird ersichtlich, dal3 die /-U-Kurven bei einer Mef3-
temperatur von ungefahr 80K eine Vorzeichendnderung ihrer Kriimmung erfahren. Dies si-
gnalisiert den Vortex-Glas-Ubergang®® im FluBlinien-System, auf den an dieser Stelle jedoch

nicht ndher eingegangen werden soll.
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Abb.4.28. [-U-Kennlinien der YBCO-Mikrobriicke in einer YBCO/STO/Au-Struktur mit der
MeBtemperatur als Parameter, aufgetragen auf einer doppelt-logarithmischen Skala.

4.2.2.3 Kritischer Transportstrom der YBCO-Mikrobriicken

Trotz sehr dhnlicher Préparations- und Strukturierungsbedingungen der Injektionskontakte
wurde eine relativ breite Streuung von Probe zu Probe in den Werten der gemessenen Strom-
dichte beobachtet. Beispielsweise variierte die Stromdichte flir mit 3nm dicken STO-
Barrieren bedeckten und bei 77K gemessenen YBCO-Mikrobriicken zwischen 0,6x10° und
2,8x10°A/cm’. Die Abweichungen kénnen auf eine Reihe von Faktoren wie z.B. hohe Dichte
von Defekten in der YBCO-Schicht oder Beschaffenheit der Oberfliche des Substrats zu-
riickgefiihrt werden, aber ausschlaggebend sind wahrscheinlich Schwierigkeiten wéhrend der
Strukturierung, besonders wihrend des Atzens mit Ionen, das zur Migration von Sauerstoff
als Folge der lokal erzeugten Erwdarmung der YBCO-Unterlage fiihrt, die hauptsidchliche Ur-

sache fiir die Degradation der Transporteigenschaften des Supraleiters.

Die bei den besten supraleitenden Mikrobriicken erzielte grofe Stromdichte von ca.
3x10°A/cm® bei 77K gibt Aufschluf} iiber die gute Beschaffenheit der YBCO-Unterlage nach
dem Mehrlagenstrukturierungsproze3. Die kritische Stromdichte der Strukturen wird nur
durch die Vortex-Dynamik in den epitaktischen YBCO-Schichten begrenzt. Die oben ge-
nannte hohe Stromdichte impliziert, dal in den Injektionskontakten Verstirkungsfaktoren

KcocAj, deutlich groBer als 1 erwartet werden konnen.
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4.2.2.4 Temperaturabhingigkeit des kritischen Stromes

Abb. 4.29 zeigt die bei hohen Meltemperaturen (60-85K) durchgefiihrten /.(7)-Messungen an
einer YBCO/STO/Au-Struktur, wobei die STO-Barriere ~3nm dick ist. In diesem Tempera-
turbereich ist die kritische Stromdichte proportional zu (1-7/7,)", wobei der Exponent m
durch die Steigung der doppelt-logarithmisch aufgetragenen Funktion j=j.,(1-7/T.)" be-
stimmt werden kann (s. Nebenbild). Die experimentell bestimmte Funktion kann zu einer ge-
naueren Bestimmung der Temperaturdnderung der YBCO-Mikrobriicke entsprechend einer
Variation des kritischen Stroms eingesetzt werden. Diese genauere Bestimmung der Tempe-

raturdnderung ist fiir die Interpretation der Injektionsexperimente notwendig.
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Abb. 4.29 Temperaturabhédngigkeit des kritisches Stroms einer supraleitenden Mikrobriicke,
die Bestandteil einer YBCO/STO/Au-Struktur ist. Das Inset zeigt auf einer dop-
pelt-logarithmischen Skala die Abhingigkeit der Stromdichte von der normierten
Temperatur 1-7/T,, deren Steigung den Wert des Exponenten m liefert.
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4.2.3 Injektion von Quasiteilchen in schmale YBCO-Mikrobriicken

In diesem Abschnitt wird auf Effekte der Quasiteilcheninjektion in supraleitende Mikrobriik-
ken eingegangen. Dabei werden die erhaltenen Ergebnisse im Rahmen theoretischer Modelle
diskutiert.

4.2.3.1 Parasitire Effekte

Die Injektion von Quasiteilchen in ein Material kann auf verschiedene Weise stattfinden. Ab-
héngig von der Dicke der Barrieren und deren Mikrostruktur ist die Injektion von Quasiteil-
chen durch einen TunnelprozeB, iiber ,,Fehler vermittelte” Prozesse wie z.B. ,,pin holes* oder
Leitung iiber Korngrenzen oder durch eine Mischung dieser Transportwege moglich. Wie in
Abschnitt 4.1 festgestellt wurde, wiesen die STO-Barrieren, die dicker als 3nm waren, keinen
direkten Tunneleffekt auf; somit sind sie in diesem Sinne keine echten Tunnelbarrieren. Dem-
zufolge ist der Beitrag eines elastischen Tunnelprozesses bei diesen Dicken unbedeutend, und
der Gatestrom wird durch lokalisierte Zustinde vermittelt. Bei diinneren Barrieren darf di-
rektes bzw. resonantes Tunneln fiir die Injektion von Quasiteilchen im Supraleiter erwartet
werden. Im folgenden wird gezeigt, wie Effekte, die nicht auf dem Nichtgleichgewichtseffekt
beruhen, wie z.B. der Stromsummationseffekt oder das Autheizen der YBCO-Mikrobriicke
durch ohmsche Verluste in der STO-Barriere, die gemessenen /-U-Charakteristiken an der
YBCO-Schicht beeinflussen. Diese parasitiren Effekte miissen zundchst identifiziert und ent-
sprechend beriicksichtigt werden, damit signifikante Aussagen iiber die Wirkung der injizier-

ten Quasiteilchen gemacht werden konnen.

Drei Beispiele beziiglich der Verldufe der /-U-Kennlinien der YBCO-Mikrobriicken fiir po-
sitive und negative Polaritit des Gatestroms sind in Abb. 4.30 dargestellt. Zu beachten ist, da3
jede untersuchte Probe eine unter gleichen Bedingungen hergestellte nominell 3nm dicke
STO-Barriere besitzt und daf3 alle Kurven bei einer Temperatur von 77K aufgenommen wur-
den. Fiir die richtige Interpretation der Anderungen in den /,-U-Kennlinien unter EinfluB eines
Gatestroms /, ist es wichtig, die Kennlinien fiir beide Polaritdten sowohl des Transportstroms

in der YBCO-Mikrobriicke als auch des Gatestroms zu messen.
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Abb. 4.30. [-U-Kennlinien (/;:Transportstrom) von drei verschiedenen YBCO-Briicken in YBCO/-
STO/Au-Strukturen in Abhéngigkeit vom Gatestrom /,, gemessen bei 77K. Die nominelle
Dicke aller Barrieren betrdgt 3nm. Die Messungen wurden nach sorgfiltiger Einstellung
des Nullpunkts am Oszilloskop vorgenommen. (a) und (b) werden im folgenden zur Dis-
kussion der Stromsummation benutzt, (c) zur Diskussion der Erwdrmung und eines mdgli-
chen Nichtgleichgewichtseffekts. Die Pfeile in (a) deuten die Richtung der Verschiebung
der Kennlinien an.
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Die an den YBCO/STO/Au-Strukturen gemessenen /,-U-Kennlinien zeigten bei QT-Injektion
ein asymmetrisches Verhalten hinsichtlich des Nullpunktes des Stroms. Neben der mehr oder
weniger ausgepriagten Verschiebung der /,-U-Kennlinien entlang der Strom-Achse wird auch
eine Reduktion der Breite des beim Spannungsabfall Null erscheinenden Strom-Plateaus, be-
dingt durch den Nichtgleichgewichtseffekt oder einen moglichen Erwarmungseffekt, beob-

achtet. Dasselbe Verhalten trat auf, wenn die Richtung des Gatestroms umgekehrt wurde.

Generell wird die Modulation des Suprastroms /; der YBCO-Mikrobriicke durch den Gate-
strom /, in einer YBCO/STO/Au-Struktur durch zwei unterschiedliche Effekte bestimmt”,

niamlich:

e Summation von Transportstrom /; und Gatestrom /, in der YBCO-Mikrobriicke und

e zusitzliche Unterdriickung des kritischen Stroms /. durch den Gatestrom /,. Dieser Effekt
kann auf verschiedene Mechanismen —Erwdrmung der Mikrobriicken durch Joulesche
Wirme, Nichtgleichgewichts-Energiespektrum der injizierten Quasiteilchen und erhohte

Bewegung von Vortices durch die Injektion— zurtickgefiihrt werden.
Stromsummationseffekt

Der Stromsummationseffekt ist ein trivialer Effekt, der bei dem vorliegenden Schichtaufbau
zu einer asymmetrischen /.(/,)-Abhédngigkeit fiihrt. Die Asymmetrie tritt dadurch auf, daf3 der
Gatestrom /, dem von auflen vorgegebenen Transportstrom /; liberlagert ist und zu einer Ab-
senkung des kritischen Werts von / fithrt, unabhingig davon, ob durch die QT-Injektion das

Cooperpaarsystem geschwicht wird.

Die asymmetrische Unterdriickung von I, durch 7, ist von mehreren Autoren berichtet**"*' und

12 erklart worden. Unter der Annahme, daf3 die

im Rahmen eines Stromverteilungsmodells
Strominjektion in die supraleitenden Schicht homogen erfolgt, nimmt der Strom in der

YBCO-Mikrobriicke im Bereich des Tunnelkontakts fiir den Fall gleicher Stromrichtung line-
ar zu: [+ Ig% , wobei x die Position im Supraleiter und L die Lénge der supraleitenden Mikro-

briicke bezeichnen. Dies bedeutet, dafl der Strom im Supraleiter rdumlich nicht uniform ist. In
Abb. 4.31 ist die Situation wiedergegeben, in der bei vorgegebenem 7, bei x=L der kritische
Wert 1." des Schichtstroms I, erreicht wird: I."+1,=I,,. Hierbei ist I, der kritische Strom der
YBCO-Schicht ohne Injektion von Quasiteilchen. Wird I, umgepolt (I, flieBt antiparallel zu

[;), so wird der kritische Strom 7 unabhidngig von /, bei x=0 erreicht: wenn 7, =-I,. Ein

Spannungsabfall an der YBCO-Mikrobriicke tritt also auf fiir 1."=/,,-1, und I, =-1,.
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-ICO‘

Abb. 4.31. Schematisches Modell der Stromverteilung entlang der YBCO-Mikrobriicke bedingt
durch die Summation des Transportstroms /; und des Gatestroms /.

Wird [, anstelle /;, umgepolt, so wird der punktsymmetrische 7.(Z,)-Verlauf von Abb. 4.32 er-
halten.

I (mA)

Abb. 4.32.  Punktsymmetrischer /.(/,)-Verlauf im Fall reiner Stromsummation fiir gleich-
und entgegengerichtete Strome /; und /.

Bei reiner Stromsummation wird somit ein Verstarkungsfaktor K-=-Al/Al,=1 fiir parallel flie-
Bende Strome und K=0 fiir antiparallel flieBende Strome erhalten.
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Ausgehend von den vorherigen Uberlegungen ist ersichtlich, daB eine Reduktion von 1. noch
nicht auf das Vorliegen eines Nichtgleichgewichtszustandes im Supraleiter hindeutet. Erst
eine dariiber hinaus gehende Absenkung von /. mit K->1 bzw. >0 deutet auf Nichtgleichge-

wichtseffekte hin, wenn Erwarmung als Ursache ausgeschlossen werden kann.

Im Folgenden wird die .(/,)-Abhdngigkeit fiir die in Abb. 4.30 aufgefiihrten YBCO/STO/Au-
Strukturen diskutiert.

Abb. 4.33 zeigt die Abhingigkeit des kritischen Transportstroms /. der YBCO-Mikrobriicke
vom Gatestrom /, fiir den Fall (a) in Abb. 4.30, wobei die Verldufe der /-U-Kennlinien fiir
positive und negative Gatestrome verwendet wurden. Fiir jede /-U-Kennlinie wurde durch
ein +2uV-Kriterium fiir positive und negative Transportstromrichtung der Wert des kriti-

schen Stroms /. abgelesen.

20 -15 10 -05 00 05 10 15 20
1 (mA)

Abb. 4.33. Kritischer Transportstrom der YBCO-Mikrobriicke bei Injektion von Quasiteilchen
als Funktion des Gatestroms fiir eine 3nm dicke STO-Barriere, gemessen bei 77K.
Die gestrichelten Linien in den Quadranten I (/.= I.p-I) und II (/;=-1.y) stellen den
durch den reinen Stromsummationseffekt erwarteten Verlauf dar.

Aus der Abbildung ist zu ersehen, daB3 /. abgesenkt wird, wenn Gate- und Transportstrom par-
allel zueinander flieBen. Diese Absenkung kann allein dem Stromsummationseffekt (gestri-
chelte Linien) zugeschrieben werden. FlieBen die Strome entgegengesetzt (2. Quadrant), ist
eine liberraschende Zunahme des aufgeprigten kritischen Schichtstromes iiber /., zu beob-
achten. Dies kann auf Schwachstelle an den Enden der YBCO-Briicke als Folge des Struktu-

rierungsverfahrens zuriickgefiihrt werden. Sie bestimmen bei 7,=0 den kritischen Strom 1,
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wirken sich aber nicht aus, wenn /; an diesen Stellen durch den entgegen flieBenden Ga-

testrom teilweise kompensiert wird.

Dal3 an diesem Schichtpaket in Gegensatz zu den folgenden keine Zusatzeffekte auftraten,
mul} an der schlechten Qualitit der STO-Barriere gelegen haben, die ein metallischen Ver-

halten zeigte.

Im Schichtpaket (b) von Abb. 4.30 ist /., wie in Abb. 4.34 dargestellt, durch den Gatestrom
deutlich unter den reinen Summationsverlauf abgesenkt. Dies spricht fiir einen Nichtgleichge-
wichtszustand falls Erwdrmung ausgeschlossen werden kann. Diese zusétzliche /.-Absenkung
sollte unabhdngig vom Vorzeichen von /; und /, sein. Der nahezu konstante /.-Verlauf fiir 7,<0
konnte die Folge einer zufdlligen Kompensation der /-Absenkung durch die zuvor fiir
Schichtpaket (a) beschriebene /-Erhohung sein.

1,0
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Abb. 4.34. Kritischer Transportstrom /. als Funktion des Gatestroms fiir die in Abb. 4.30(b)
aufgetragenen /-U-Kennlinien. Die Funktionen: I,=I.-I, und I.=I (gestrichelte
Linien in den Quadranten I und II) stellen den durch den reinen Stromsummati-
onseffekt erwarteten Verlauf dar. Aus der Geraden im Quadranten I, bzw. III er-
gibt sich eine Steigung von 2, was fiir das Auftreten von Zusatzeffekten bei dem
Schichtpaket (b) spricht.

Der I.(I,)-Verlauf in Abb. 4.35 des dritten hier vorgestellten Schichtpakets (c) zeigt nun eine
ausgepragte, fast symmetrische, Unterdriickung von /. durch einen relativ kleinen Gatestrom.
Dies entspricht einem Stromverstirkungsfaktor K-<5. Die deutlich iiber die reine Strom-

summation hinaus gehende Injektionseffekte sollen im folgenden analysiert werden.
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Abb. 4.35. Kiritischer Strom /. der YBCO-Mikrobriicke als Funktion des Gatestroms /,. Die
Abweichung der experimentellen Daten von den Funktionen /.=/.y-I, (Quadranten I)
und /=1y (Quadranten II), die den reinen Stomsummationseffkt beschreiben, spricht
fiir die wesentliche Rolle der Zusatzeffekte beim untersuchten Bauelement.

Die Unterdriickung von /. sollte im idealen Fall (nach Abzug des Stromsummationseffekts),
d.h. Injektion von Quasiteilchen durch eine wirkliche Tunnelbarriere, den Teil des Injektions-
effekts darstellen, der auf Nichtgleichgewichtseffekte zuriickgefiihrt wird. Allerdings gab die
elektrische Charakterisierung der STO-Barriere in der betreffenden Heterostruktur keine
Hinweise auf einen tiberwiegenden Transport durch elastisches Tunneln, sondern auf Trans-
port durch inelastische Prozesse liber lokalisierte Zustinde in der Barriere, wie es im Ab-
schnitt 4.1 ausgefiihrt wurde. Deshalb konnte die Modulation von /. auch durch eine einfache
Erhohung der Temperatur der YBCO-Mikrobriicke infolge der dissipierten Leistung in der

Barriere bedingt sein.

Erwirmungseffekte im Rahmen des Erwirmungsmodells von Kaplan

Ein Temperaturanstieg fiihrt zu einer nichtlinearen Abhéngigkeit des kritischen Stroms vom
Gatestrom®. Diese thermischen Effekte hiangen vom Widerstand der Barriere und der Be-
schaffenheit der Grenzflachen ab. Da sich der Widerstand der STO-Barrieren aber mit ab-
nehmender Dicke nidherungsweise exponentiell verringert, wie es in Abb. 4.36 zu sehen ist,
sollte diese Erwérmung im Grenzfall sehr diinner STO-Barrieren, die flir Injektionsbauele-
mente angestrebt werden, vernachldssigbar gering sein. Trotzdem ist die dissipierte Leistung
in der 3nm dicken STO-Barriere der Struktur ¢ der Abb. 4.30 bei einem maximalen Injekti-

onsstrom von 1,7mA nicht als gering einzustufen wie im folgenden erortert wird.
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Abb. 4.36. Spezifischer Widerstand von STO-Barrieren als Funktion der Barrierendicke, ge-
messen bei 77K. Der Widerstand der Barrieren wurde durch den ohmschen Teil
der /-U-Kennlinien (im Bereich kleiner Spannung) berechnet.

Die in der STO-Barriere und in der supraleitenden Schicht dissipierte Leistung P muf} iiber
Grenzfldchen in das Substrat und iiber die Au-Gegenelektrode an das Kiihlmittel abflieBen.
Bei einem endlichen termischen Grenzflichenwiderstand R,, wird sich ein Temperaturdiffe-
renz AT einstellen. Der thermische Widerstand ist bei tiefen Temperatur gegeben durch
R,, = B/T’, wobei B ein materialabhéingiger Parameter ist. Bei hdheren Temperaturen, wenn
die Wellenlédnge der Phononen vergleichbar mit strukturellen Stérungen in der Grenzschicht

wird, nahert sich R,, einem konstanten Wert”.

Nahum et al.”* haben den thermischen Grenzwiderstands von ~200nm dicken YBCO-Schich-
ten hoher Qualitdt auf verschiedenen Substraten untersucht. Sie fanden zwischen 90 und
200K schwach temperaturabhingige R,,-Werte zwischen 0,8 und 1,4x10°Kem*/W.

Mangels weiterer Information, wird angenommen, dall die Warmeableitung iiber die Au-Elek-

trode mindestens so gut ist wie die {iber das STO-Substrat.

Bei einer in Schichtpaket (c¢) maximal dissipierten Leistung von P=3,4mW (/,=1,7mA,
UA2V) und der Annahme eines thermischen Grenzflachenwiderstandes R,~1x10"Kcm*W
auf beiden seiten des (STO-Barriere/YBCO-Schicht)-Pakets kann eine Temperaturzunahme
AT=PR,/24=1,5K in diesem Schichtpaket abgeschitzt werden, wobei die Injektionsflache
A=1x10"°cm’ betragt.
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Die I.-Absenkung, die von einer solchen Temperaturzunahme hervorgerufen wiirde, kann der
Temperaturabhéngigkeit des kritischen Stroms der entsprechenden YBCO-Mikrobriicke (s.
Abb. 4.37) entnommen werden. Wie der Einsatz in der Abbildung verdeutlicht, hitte eine
Temperaturzunahme von 77K auf 78,5K eine /.-Absenkung von 2,5mA zur Folge.
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Abb. 4.37. Abhingigkeit des kritischen Strom der YBCO-Mikrobriicke von der Temperatur.
Die I-U-Kennlinien dieser Probe sind in Abb. 4.30(c) aufgetragen. Im Einsatz ist
die selbe Funktion im Temperaturbereich 76-86K aufgezeigt, um die einer Tempe-
raturdnderung AT~1,5K entsprechende /.-Variation zu verdeutlichen.

4.2.3.2 Der Injektionseffekt

Aufgrund der im vorigen Abschnitt diskutierten Beobachtungen ist damit zu rechnen, daf3 ein
moglicher Nichtgleichgewichtszustand, bedingt durch die iiberschiissige Dichte injizierter
Quasiteilchen in die YBCO-Mikrobriicke und deren Nichtgleichgewichts-Energieverteilung,
erzeugt werden kann. Beim Injektionsproze3 werden Quasiteilchenzustinde besetzt, die die
Reduktion des supraleitenden Ordnungsparameters verursachen. Als Ergebnis dieses Prozes-

ses werden Cooperpaare aufgebrochen.

In Abschnitt 4.2.3.1 wurde ein Gatestrom, der keine Brechung von Cooperpaaren bewerkstel-
ligt, als der Grund fiir die beobachtete Verschiebung der /,-U-Kennlinien diskutiert. Ein ande-
rer Punkt bezieht sich auf die effektive Energie der zu injizierenden Quasiteilchen, d.h. die
Energie, mit der die Quasiteilchen die YBCO-Mikrobriicke erreichen. Die Unterdriickung der

Supraleitung wird nur durch die Quasiteilchen herbeigefiihrt, die eine Zusatzenergie >20-
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30meV haben. Wie in Abschnitt 4.2 diskutiert wurde, sind die vorherrschenden Transportme-
chanismen in STO-Barrieren dicker als 2nm inelastische Prozesse iiber lokalisierte Zusténde.
Bei Temperaturen zwischen 60 und 80K betrdgt die durchschnittliche Hiipfldnge in c-Rich-
tung einer 30nm dicken STO-Barriere ~7nm; demnach geht ein groBer Anteil der Energie
durch inelastische Prozesse in der STO-Barriere verloren. Die Situation kann anders sein bei
sehr niedrigen Temperaturen, bei denen die Hiipfldnge schnell zunimmt, oder bei Strukturen
mit diinneren Barrieren. In der Tat wurde die stirkste Modulation von I, bei einer nominell
3nm dicken STO-Barriere beobachtet. Dies steht in Einklang mit der Messung der Leitfahig-
keit von STO als Funktion der Dicke, aufgrund derer der Transportmechanismus in sehr diin-

nen Barrieren (~2nm) durch elastische Tunnelprozesse stattzufinden scheint.

Die Berticksichtigung der effektiven Energie der in die YBCO-Mikrobriicke injizierten Qua-
siteilchen kann die Beobachtung erkldren, da3 der Verstirkungsfaktor K. bei dickeren Barrie-
ren kleiner ist. Ein Verstarkungsfaktor K.=-Al/AL,<5 mit einer 3nm dicken STO-Barriere bei
77K ergibt sich aus der in Abb. 4.35 aufgetragenen /.(/,)-Abhéngigkeit. In der Annahme, daf3
die in und an der STO-Barriere entstehende Warme je zur Halfte {iber die supraleitende Lage
und tiber den Au-Kontakt abfliet, wurde oben eine Abschwéchung des kritischen Stroms um
~2,5mA abgeschétzt. Damit 148t sich ein Verstarkungsfaktor von ~1,4 berechnen, der deutlich
kleiner ist als der direkt aus der 7.(/,)-Abhingigkeit (Abb. 4.35) erhaltene. Hiernach diirfte die
einfache resistive Erwdrmung der supraleitenden Mikrobriicke allein nicht verantwortlich sein
fiir die beobachtete Absenkung des kritischen Stroms in Abb. 4.35.

Eine weitere Bewertung des Verstarkungsfaktors kann anhand dessen Temperaturabhingig-

keit vorgenommen werden.

Temperaturabhingigkeit des Verstirkungsfaktors

Die Abhéngigkeit des Verstirkungsfaktors von der Temperatur wurde an einer YBCO/-
STO/Au-Struktur mit einer nominell 5Snm dicken STO-Barriere untersucht, indem der kriti-
sche Strom /. als Funktion des Gatestroms /, bei verschiedenen Temperaturen gemessen wur-
de. Das Ergebnis ist in Abb. 4.38 im Temperaturbereich zwischen 77 und 32K dargestellt.
Unterhalb 32K war die YBCO-Mikrobriicke nicht mehr stabil und wurde durch den angeleg-

ten Gatestrom zerstort.

Die STO-Barriere hatte offenbar bzgl. der Isolationseigenschaften nicht die erwartete Quali-
tat. So wurde ein Widerstand von nur 4kQ bei 4,2K erhalten. Die Modulation von /. bei 77K

war schwach mit einem K.-Wert von nur 1,4.
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Abb. 4.38. Kiritischer Strom der YBCO-Mikrobriicke als Funktion des Gatestroms /,, ge-
messen bei Temperaturen zwischen 77 und 32K.

Die Auswertung der in Abb. 4.38 présentierten Daten erlaubt, eine Beziehung zwischen dem
Verstarkungsfaktor K. und der MelStemperatur aufzustellen. Abb. 4.39 zeigt diese Funktion,
wobei die K-Werte aus dem Quotienten von /.(/,=0) und dem Gatestrom /., der /. vollstéindig

unterdriickt, gewonnen wurden.
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Abb. 4.39. Temperaturabhéngigkeit des Verstarkungsfaktors K¢, gemessen an einer YBCO/-
STO/Au-Struktur mit einer Snm dicken STO-Barriere. Der Kc(T)-Verlauf, der sich
direkt aus dem Experiment ergibt, wird durch die gefiillten Symbole (m), der aus der
Erwéarmung berechnete durch die leeren Symbole ([7) wiedergegeben.
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Der Verstarkungsfaktor nimmt mit steigender MefBtemperatur ab. Das kann dadurch erklart
werden, daf3 die oberhalb der Energieliicke thermisch angeregten Quasiteilchen die Effektivi-
tat des durch die injizierten Quasiteilchen verursachten Nichtgleichgewichtseffektes verrin-

gern.

Wie im Abschnitt 2.2 erwdhnt, nimmt die Energieliicke A monoton mit zunehmender Quasi-
teilchendichte n,, ab. Dieser Zusammenhang wird durch die Gleichung. 2.25 beschrieben. Sie
1aBt sich zu A(n,,)/A(0) = 1-(2n,,/4N(0)A(0)) umschreiben. Aus der Kombination dieser Glei-
chung mit der der iiberschiissigen Quasiteilchendichte (Gl. (2.20)) ergibt sich die Beziehung:
dA/dj,;= -t/2eN(0)d, die die Abnahme der supraleitenden Energieliicke des diinnen Films mit
zunehmendem Injektionsstrom angibt. Wird zusitzlich angenommen, daf3 der kritische Strom
durch j.ocA* (in der Ginzburg-Landau-Theorie: j.oc A’) gegeben ist, so wird schlieBlich fiir
den Verstarkungsfaktor die folgende Beziehung erhalten: K.=-dl./dl,,oc ot Hierbei gilt fiir
die Quasiteilchens-Rekombinatioszeit T, = t(A(T)/ksT)"? e """ | wobei 1, eine charakteristi-
sche Relaxationzeit ist, die mit der zur Paarung fiithrenden Wechselwirkung verkniipft ist.
Somit sollte die Verstirkung des Bauelements mit abnehmender Temperatur exponentiell
zunehmen. Eine exponentielle Abhdngigkeit des Verstirkungsfaktors von der Temperatur
wurde bisher noch nicht beobachtet. Die vorliegenden Ergebnisse zeigen eine ndherungsweise

lineare Abhéngigkeit, die auch von anderen Autoren beobachtet wurde®”.

Wird die d-Wellen-Paarung in den HTSL bertiicksichtigt, so darf in der Tat von einer geringer
als exponentiell verlaufenden Temperaturabhéngigkeit von 1, bei der Beschreibung von K«(7)

ausgegangen werden.

Die in dem vorliegenden Bauelement infolge der Verlustleistung P=UI,=RI j auftretende

Temperaturerh6hung kann auch hier aus den zur Verfiigung stehenden Daten berechnet und
die daraus resultierende /-Absenkung bestimmt werden, wobei nach wie vor die Unsicherheit
in der GroBe des thermischen Grenzflichenwiderstands besteht. Der allein auf die Erwdrmung
zurlickzufiihrende Stromverstarkungsfaktor ist fiir verschiedene Temperaturen in Abb. 4.39
eingetragen. Obgleich der gemessene Kc-Verlauf dieser Temperaturabhéngigkeit &hnelt, er-
laubt dies jedoch keinen aussagekriftigen Schluf {iber die wirkliche Ursache der Unterdriik-
kung des kritischen Stroms /.. Sogar fiir den Fall, dal3 zwei konkurrierende Effekte, nimlich
sowohl Erwiarmungs- als auch Nichtgleichgewichtseffekte bei diesem Schichtpaket vorhan-
den wiren, wire die Unterscheidung zwischen beiden Effekten aufgrund der vorliegenden

Information nicht moglich.



4. Ergebnisse und Diskussion 107

4.2.3.3 Schluf}folgerung

Die in vorliegender Arbeit erhaltenen Stromverstiarkungsfaktoren K.<5 liegen im Bereich
verOffentlichter Werte. Spitzenwerte von 15 bei der relativ hohen Temperatur von 81K sind
an Injektionsbauelementen mit besonders geringer Oberflichenrauhigkeit der YBCO-Schicht

von Schneider et al. berichtet worden®*.

In keiner mir bekannten Arbeit ist jedoch schliissig gezeigt worden, daB3 in diesen Bauele-
menten auf der Basis von HTSL Nichtgleichgewichtssupraleitung die iiberwiegende Ursache

der Strommodulation ist.

Potentielle Anwendungen der Injektionsbauelementen

Fiir potentielle Anwendungen der auf einer Nichtgleichgewichts-Unterdriickung der Supralei-
tung basierenden Bauelemente ist die Schaltgeschwindigkeit zwischen dem supraleitenden
und dem dissipativen Zustand ein entscheidender Faktor. Nichtgleichgewichtsprozesse in
YBCO-Filmen, d.h. Erzeugung und Relaxation von Quasiteilchen in der supraleitenden Mi-
krobriicke, konnen innerhalb einiger 100fs bis 30ps erfolgen, wie in zeitaufgeldsten optischen

Anregungsexperimenten an diinnen YBCO-Filmen festgestellt wurde®.

Die Relaxationszeit wird durch die thermische Relaxionszeit gepragt, wenn die Injektion von
Quasiteilchen nur zu einer Erhdhung der Temperatur der YBCO-Mikrobriicke fiihrt. Ein typi-
scher Zeitbereich fiir thermische Relaxation findet sich zwischen 1ns und einigen Hundert

Nanosekunden®.

Eine von thermischen Effekten bestimmte Relaxationszeit mul3 vermieden werden, wenn ein
schnell funktionierendes Bauelement erwiinscht ist. Dies stellt hohe Anforderungen an die
Qualitédt der Injektionsbarrieren. Wie im ersten Teil dieser Arbeit gezeigt wurde, weisen je-
doch 3nm dicke STO-Barrieren bereits einen hohen Anteil an inelastischem Tunneln auf.
Unter den gegebenen Randbedingungen wird gegenwiértig die Effektivitit der Injektionsbar-
rieren durch die intrinsische Oberfldchenrauhigkeit der YBCO-Schichten begrenzt. Bei den
meisten durch Kathodenzerstdaubung hergestellten YBCO-Schichten ist die mittlere Rauhig-
keit mit der geforderten Dicke der darauf abzuscheidenden kiinstlichen Barrieren vergleich-
bar. Nur in einzelnen Félle gelang es, Barrieren von hoher Qualitdt auf YBCO-Oberflachen zu
herstellen, die elastisches Tunneln von Quasiteilchen erlaubten. Von einer Reproduzierbarkeit

solcher hochwertigen Bauelemente ist man daher noch weit entfernt.

Der Quasiteilcheninjektions-Transistor stellt in seinen technischen und physikalischen Vor-
aussetzungen ein sehr anspruchsvolles Bauelement dar: unter die Voraussetzung, daf sich der

Grundzustand durch Quasiteilchen ohne energetische Verluste in der Barriere (elastisches
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Tunneln) in einen Nichtgleichgewichtszustand auslenken 1dBt, konnte ein Injektionsbauele-
ment im Bereich supraleitender Elektronik sowohl als Hochgeschwindigkeitschalter als auch
als Stromverstirker fungieren. Hier gibt es fiir den supraleitenden Zustand von YBCO zwei
gegenldufige Tendenzen, indem die erste potentielle Anwendung fiir 7— 7, am besten zu
erfiillen ist, d.h. dall das Bauelement als Hochgeschwindigkeitsschalter bei kleinen K--Werte
betrieben werden miifite. Hinreichende Stromverstirkung K. ist hingegen wegen K.~tz am

besten fiir tiefe Temperaturen zu erwarten.
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5. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden die Material-und technologischen Aspekte zur Herstellung
sogenannter Quasiteilcheninjektions-Dreitorbauelemente untersucht, die auf dem keramischen
Hochtemperatursupraleiter YBa,Cu;0;., (YBCO) basieren. Ein Schwerpunkt dieser Arbeit
bestand darin, die Eignung ultradiinner Schichten aus SrTiO; (STO) hinsichtlich ihrer
Tauglichkeit als kiinstliche Barrieren fiir die Injektion von Quasiteilchen in YBCO-Mikro-
briicken zu iiberpriifen und die Prozesse zur reproduzierbaren und homogenen Abscheidung
sehr diinner YBCO- und STO-Einzelschichten sowie von daraus aufgebauten Mehrlagen-
schichten auf (001)-STO-Substraten mittels Kathodenzerstdubung mit einem invertiertem

Zylindermagnetron (IZM)* zu optimieren.

Ausscheidungsfreie c-Achsen orientierte supraleitende YBCO-Schichten mit einer Dicke von
50-60nm konnten hergestellt werden, die Ubergangstemperaturen von 7,,,,=88-90K mit einer
Ubergangsbreite von ca. 0,5K und hohe kritische Stromdichten j.(77K, 0T)>2MA/cm’ auf-
weisen. Die schmale Breite der Rockingkurven des (005)-Rontgenreflexes von 0,4° belegt die
hohe kristalline Giite der Schichten auf STO-Substraten.

Die Abscheidung ultradiinner STO-Lagen auf solchen YBCO-Filmen hatte keine groferen
Auswirkungen auf deren supraleitende Eigenschaften: bei den meisten untersuchten Struktu-
ren wurde die kritische Temperatur um maximal 1K reduziert, die Ubergangsbreite verinderte
sich nicht. Offenbar wird die vollstindige Beladung des YBCO-Films mit Sauerstoff durch
die in-situ aufgebrachte STO-Schicht wenig behindert.

Da die supraleitende Kohirenzlange in YBCO in der (001)-Richtung nur 0,3nm betrigt, spielt
die Rauhigkeit der YBCO-Oberfliche eine entscheidende Rolle fiir die erfolgreiche
Herstellung von Injektionskontakten. Die Oberfliche muf3 so glatt wie mdglich sein, damit
eine effektive elektrische Isolierung zwischen der YBCO-Grundelektrode und der Au-Gegen-
elektrode durch die nur wenige Atomlagen dicken dielektrischen STO-Barrieren gewahrleistet
ist. Die mittels Rasterkraftmikroskopie (AFM) bestimmte Rauhigkeit erwies sich als stark
abhéngig von der Depositionstemperatur und vom Zustand des Targets: eine Depositionstem-
peratur 7,,=810°C und regelmiBiges Abschleifen des Targets mit feinem Schmirgelpapier
zum Wiederherstellen der 1-2-3 Stochiometrie an der zu zerstdubenden Targetoberflache
fiihrten zu den besten Ergebnissen. Die unter diesen Bedingungen priparierten YBCO-
Unterlagen wiesen eine mittlere Rauhigkeit <2nm auf. Auf solchen glatten YBCO-Oberfla-

chen konnten gleichméBig bedeckende, kurzschlufreie STO-Lagen abgeschieden werden.

Unter Einsatz von UV-Photolithographie und Ionenstrahldtzen wurden die Heterostrukturen
mit der Schichtfolge YBCO/STO/Au lateral zu Mikrobriicken mit typischen Abmessungen
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von Sum Breite und einer Lange von 12 bis 40pum strukturiert. Diese Dimensionierung wurde
gewihlt, um den volumenabhangigen Effekt der Unterdriickung des Suprastroms in der supra-
leitenden YBCO-Mikrobriicke durch die Injektion von Quasiteilchen aus der Au-Gegenelek-
trode zu maximieren: Aufgrund der notwendigen hohen Nichtgleichgewichts-Quasiteilchen-
dichte im Verhiltnis zur Quasiteilchendichte im thermischen Gleichgewicht kann nur bei der-
art kleinen Abmessungen der YBCO-Mikrobriicke eine effektive Stromverstidrkung, d.h. ein
signifikanter Injektionseffekt, dieses Quasiteilcheninjektions-Dreitorbauelements erwartet

werden.

Qausiteilcheninjektions-Bauelemente beruhen auf der Schwiéchung des supraleitenden Zu-
stands durch die Erzeugung einer Nichtgleichgewichtsbesetzung von Quasiteilchenzustdnden.
Die experimentell an YBCO beobachteten kurzen Erzeugungs- und Relaxationszeiten sollten
einen schnellen Betrieb eines solchen Bauelements erlauben. In dem der vorliegenden Arbeit
zugrunde liegenden Konzept wird der Nichtgleichgewichtszustand bzw. die Anderung der
Ladungstrigerdichte in der supraleitenden Mikrobriicke durch die Injektion von Quasiteilchen

aus einer Au-Elektrode hervorgerufen.

Die STO-Barrieren zeigen bei Dicken d>2nm im Temperaturbereich 4,2K-300K gute isolie-
rende Eigenschaften mit Widerstinden im MQ-Bereich und kritischen elektrischen Feldern
E, von 0,8-2MV/ecm. Der weitgehend symmetrische Verlauf der /-U-Kennlinien beziiglich der
Polaritdt der Spannung 148t auf eine hohe Qualitdt der Grenzflachen schlieBen: Asymmetrien
wiirden auf eingefangene Ladung und damit interne elektrische Felder an der STO/Au- oder
an der YBCO/STO-Grenzfliche hindeuten®®.

Der Stromtransport-Mechanismus durch die diinnen STO-Barrieren wurde an c-Achsen-
orientierten YBCO/STO/Au-Injektionskontakten mit 2-30nm dicken STO-Barrieren intensiv
untersucht. Aufgrund der Messungen der Leitfahigkeit als Funktion von Temperatur, Span-
nung und Dicke konnte festgestellt werden, dafl direktes oder resonantes Tunneln und
Hopping iiber eine kleine Anzahl lokalisierter Zustdnde in der Barriere fiir die elektronische
Leitfdhigkeit im isolierenden Material verantwortlich ist. An einer nominell 2nm dicken STO-
Barriere konnte fiir die (001)-Richtung von YBCO elastisches Tunneln beobachtet werden.
Bei dickeren STO-Barrieren herrscht hingegen inelastischer Hopping-Transport {iber
lokalisierte Zustdnde vor; dies geschieht zundchts in der niedrigsten Ordnung, ndmlich durch
Hiipfen iiber zwei lokalisierte Zustinde, was zu den charakteristischen Temperatur- und
Spannungs-Abhingigkeiten G (T) cc T*? (kgT>>eU), G2 (U)oc U** (eU >>kgT) fithrt'".
Mit wachsender Barrierendicke tragen zunehmend Hopping-Kanéle héherer Ordnung zum
Stromtransport bei, wie die Temperatur- und Spannungs-Abhingigkeiten belegen. Bei STO-
Barrierendicken ¢>30nm und hohen Temperaturen (>140K) bzw. Spannungen (>60mV) trat
ein fast abrupter Ubergang vom Hiipfen iiber eine kleine Anzahl lokalisierter Zustinde zu

einem “Variable Range Hopping”-Proze auf. Durch die Anpassung der experimentellen
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Daten an die theoretische exponentielle Temperaturabhidngigkeit konnten physikalische
Parameter der lokalisierten Zustinde in den STO-Barrieren bestimmt werden. Zum Beispiel
ergab sich fiir den Radius der lokalisierten Zustinde ein Wert von ~4.6x10%cm, der in etwa
der Gitterkonstanten der STO-Einheitzelle (0,39nm) entspricht, sowie eine

Defektzustandsdichte von ~6x10"eV-'em™.

Das Verhalten der YBCO-Mikrobriicken bei Injektion von Quasiteilchen wird hauptsidchlich
durch zwei Effekte bestimmt, ndmlich durch den eigentlichen Injektionseffekt sowie durch
den Parasitireffekt der Stromsummation in der YBCO-Mikrobriicke. Der Stromsummations-
effekt, d.h. die einfache Summation des Transportstroms in der YBCO-Mikrobriicke und des
Gatetroms, flihrt zu einer asymmetrischen Verschiebung der /,-U-Kennlinien entlang der /-
Achse.

Die Reduktion des kritischen Schichtstroms aufgrund des injizierten Gatestroms wird
iiblicherweise durch den Stromverstirkungsfaktor K.=-Al/Al, erfalit. An einem Bauelement
mit einer STO-Barriere von 3nm Dicke wurde ein K~Wert von 5 bei 77K erreicht. Mit

abnehmender Temperatur steigt K. anndhernd linear an.

Die Absenkung des kritischen Schichtstroms ist jedoch nicht nur eine Folge des Nichtgleich-
gewichts, eine Erwdrmung durch den Gatestrom diirfte wesentlich zur /-Absenkung beitra-

gen, wie eine grobe Abschitzung des Temperaturanstiegs ergab.

Hinsichtlich der technischen Aspekte von Quasiteilcheninjektions-Bauelementen kdénnen

abschlieBend folgende Schlulfolgerungen gezogen werden:

Quasiteilcheninjektionskontakte sind im Prinzip vielversprechende Kandidaten zur Verwir-
klichung schneller Dreitorbauelemente auf der Basis von Hoch-7.-Supraleitern. Die Voraus-
setzung dafiir ist, dal Barrieren hoher Qualitdt, die das elastische Tunneln von Quasiteilchen
erlauben, routinmdfig hergestellt werden konnen. Dies konnte mit den bisher verwendeten
kiinstlichen Injektionsbarrieren STO, PBCO*, MgO'* oder mit natiirlichen Barrieren”” nicht
erreicht werden. Hier sind weitere materialtechnische Anstrengungen hinsichtlich einer auf

Atomlagenskala kontrollierten Filmdeposition notwendig.
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