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Zusammenfassung

Die Verwendung von Hochtemperatursupraleitern (HTSL) wie YBCO mit im Vergleich
zu Normalleitern deutlich geringeren Oberflachenwidersténden erméglicht die Miniaturisie-
rung von Hochfrequenzschaltungen (HF). Das Ziel dieser Arbeit war es, fiir Streifenleiter-
bauelemente taugliche YBCO-Schichten auf verlustarmen Saphirsubstraten herzustellen.
Um epitaktisches Wachstum zu erméglichen und Grenzflidchenreaktionen zu vermeiden,
wurden Pufferschichten untersucht. Der Analyse der Wachstumseigenschaften und insbe-
sondere der Oberflichenimpedanz wurde wesentliche Bedeutung zugemessen.

Im Gegensatz zu CaTiO,- konnten CeO,-Pufferschichien in direktem Wachstum riBifrei
bis zu Dicken von 30 nm hergestellt werden. Sie besitzen die erforderlichen Wachstumsei-
genschaften, wobei das Auftreten von Laue-Oszillationen ein besonderes Qualitédtsmerkmal
darstellt. Diese ermoglichen die zerstorungsfreie Bestimmung der Schichtdickenverteilung.
Die Wachstums-, Transport- und HF-Eigenschaften der YBCO-Schichten entsprechen den-
jenigen bei HTSL-Standardsubstraten. Ein bemerkenswertes Ergebnis ist, daf sich die stark
schichtdickenabhéngige Mosaikverteilung der CeQ,-Schicht nicht merklich auf diejenige
der YBCO-Schicht auswirkt. Vielmehr ist eine infolge der YBCO-Beschichtung nachtrigli-
che Orientierungsumverteilung der CeO,-Korner festzustellen. Eine weitere Besonderheit
ist, da} anders als bei Standardsubstraten die Deposition von YBCO-Schichten mit Dicken
> 300 nm, wie sie fiir HF-Anwendungen benétigt werden, zwingend eine Nachfithrung der
Heizertemperatur erfordert. Zur Demonstration der Anwendungstauglichkeit wurden einige
Streifenleitungsbauelemente wie Planarspulen und seitengekoppelte Leitungsfilter herge-
stellt und charakterisiert.

Die Temperaturabhingigkeit des Oberflichenwiderstands wurde phénomenologisch an-
hand eines modifizierten Zweifliissigkeitsmodells unter Beriicksichtigung des Korngrenzen-
beitrags und der Temperaturabhéingigkeit der mittleren freien Weglinge (MFL) der Quasi-
teilchen analysiert. Es ergab sich das wichtige Ergebnis, dal bei allen untersuchten
YBCO/CEO-Proben die Korner stark gekoppelt sind und die Korngrenzen nur eine unterge-
ordnete Rolle spielen. Vielmehr ist eine exponentielle Temperaturabhéngigkeit der MFL
von entscheidender Bedeutung. Bemerkenswert ist die bei allen Proben gefundene exponen-
tielle Temperaturabhingigkeit sowohl des restwiderstandskorrigierten Oberflachenwider-
stands als auch der Eindringtiefe bei Temperaturen < 7,./2. Das entspricht einer nichtver-
schwindenden Energiellicke und ist ein Hinweis auf s-Wellensupraleitung. Dariiberhinaus
zeigt die bei Zugrundelegung einer exponentiellen Temperaturabhéngigkeit der MFL er-
folgreiche numerische BCS-Anpassung iiber den gesamten Temperaturbereich unterhalb T,
die Schliisselrolle der MFL.




Fabrication and examination of epitaxial HTSC/isolator
thin films on sapphire substrates for application in high
frequency devices

Abstract

The use of high temperature superconductors (HTSC) like YBCO with distinct lower
surface resistance compared to normal conductors allows miniaturisation of high frequency
(HF) circuits. The object of this work was the fabrication of YBCO thin films on low loss
sapphire substrates applicable for stripline devices. To induce epitaxial growth and to avoid
chemical reaction at the film-substrate boundary buffer layers were investigated. The ex-
amination of the growth properties and especially of the surface impedance has been allot-
ted particular importance.

In contrast to CaTiO, it was possible to deposit CeO,-buffer layers in direct growth up
to a thickness of about 30 nm without cracks. The films show all growth properties required
and even Laue-oscillations being a feature of high quality growth enabling the determina-
tion of film thickness distribution without destruction. The YBCO growth-, transport- and
HF-properties meet the ones of YBCO films on standard substrates. A remarkable result is
that the mosaic distribution of the CEO film, itself strongly dependend on film thickness,
does not influence that of the YBCO film considerably. Rather it changes its shape subse-
quently due to YBCO deposition. A further particularity in contrast to deposition on stan-
dard substrates is the need to adjust the substrate heater temperature for deposition of
YBCO films with thicknesses = 300 nm needed for HF application. To demonstrate their
usefullness some stripline devices like planar coils and side coupled filters have been fabri-
cated and characterised.

The temperature dependence of the surface resistance has been analysed phenome-
nologically by means of a modified two fluid modell taking into account the contribution of
grain boundaries and the temperature dependence of the quasiparticle mean free path
(MFP). It turns out as an important result that in all samples studied the grains are coupled
strongly and the grain boundaries play a subordinate role only. Rather an exponential tem-
perature dependence of the MFP is of decisive importance. A further remarkable feature for
all samples is the exponential temperature dependence of the surface resistance corrected
for the residual resistance at =0 as well as of the penetration depth for temperatures
< T./2. This corresponds to a nonvanishing energy gap and refers to s-wave superconduc-
tivity. Furthermore a successfull numerical BCS-fit over the entire temperature range below
T, with an underlying exponential behaviour of the MFP demonstrates the key role of the
MFP.
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1 Einleitung

Die Miniaturisierung von elektronischen Schaltungen gewinnt auch zunehmend im Be-
reich der HF-Technik an Bedeutung. Dennoch findet man gerade bei nachrichtentechni-
schen Nutzlasten von Satelliten, wo die Masse und damit die Baugr6Be einen ganz entschei-
denden Kostenfaktor darstellt, vorwiegend volumingse Hohlleiterbaugruppen. Der Grund
hierfiir sind die hohen Anforderungen beziiglich Leistungsféhigkeit und Zuverldssigkeit.
Beispielsweise miissen Frequenzweichen in Satelliten-Transpondern extrem kleine Kanal-
breiten von typischerweise 1% bei gleichzeitig geringem Kanalabstand von nur ca. 1,3%
der Kanalfrequenz (4 GHz) aufweisen. Diese Spezifikationen erfordern eine hohe Giite
(>10% der Resonatoren, aus denen die vielkreisigen Filter bestehen. Die Giite ist definiert
iber das Verhéltnis der im Resonatorvolumen gespeicherten elektromagnetischen Energie
zu der innerhalb einer Schwingungsperiode in der Oberfldche dissipierten Verlustleistung.
Das bei Hohlraumresonatoren giinstige Volumen-zu-Oberflichenverhiltnis (V/O) ist der
Grund fiir deren hohe Giite. Entsprechend ist auch versténdlich, daB mit einer Miniaturisie-
rung infolge der Verschlechterung des V/O-Verhéltnisses eine drastische Giitereduzierung
verkniipft ist. Diese 148t sich nur dann vermeiden, wenn es gelingt, die Ohmschen Oberfl4-
chenverluste zu verringern. Eine Moglichkeit hierfiir bietet die Verwendung von dielektri-
schen Resonatoren (DR) mit relativen Dielektrizitétszahlen €, von typischerweise 20-40 und
Giiten >10* /1-2/. Durch die iiberwiegende Feldkonzentration im Dielektrikum spielen die
Ohmschen Verluste in den umgebenden Leiterwédnden bei Geh#dusen mit etwa dem dreifa-
chen Durchmesser des DR nur noch eine untergeordnete Rolle. Entsprechend der verkiirz-
ten effektiven Wellenlédnge Aoy~ 1/ /€, 14Bt sich dabei eine Volumenreduzierung von
mehr als 60% erreichen /3/. Eine noch sehr viel stirkere Volumenreduzierung lieBe sich er-
zielen, wenn planare Streifenleiterschaltungen eingesetzt werden konnten. Eine Realisie-
rung mit Normalleitern ist aus den genannten Griinden jedoch aussichtslos. Einen mogli-
chen Ausweg bietet aber die Verwendung von Supraleitern, da sich diese durch deutlich ge-
ringere Oberflichenwiderstinde auszeichnen. Daher stellt die Oberflachenimpedanz hin-
sichtlich der Anwendungstauglichkeit supraleitender Diinnschichten eine entscheidende
Grofe dar. Die Grundlagen zu deren theoretischem Verstdndnis und ihrer meftechnischen
Bestimmung werden in Kapitel 2 dargelegt.

Die Verwendung von Supraleitern erfordert die Kithlung auf tiefe Temperaturen und da-
mit einen zusitzlichen Aufwand an Technik, Masse und Kosten. Das stellt fiir den prakti-
schen Einsatz insbesondere von metallischen Supraleitern mit kritischen Temperaturen nahe
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des Siedepunkts von Helium (4,2 K) ein grofies Hindernis dar. Durch die Entdeckung der
keramischen Hochtemperatursupraleiter (HTSL) im Jahr 1986 mit Sprungtemperaturen
oberhalb des Siedepunkts von Stickstoff (77 K) wurde die Kithlungsproblematik wesentlich
entschérft /4-5/. Die Betriebstemperaturen liegen nun in einem fiir mechanische Kleinkiihler
zugénglichen Bereich. Auch wenn diese Kiihler momentan noch beziiglich Lebensdauer,
Kiihlleistung und Anschaffungskosten wenig attraktiv erscheinen, so ist dennoch von Seiten
der Industrie ein sprunghafi gestiegenes Inieresse an HTSL-Komponenten zu erkennen, Die
Préparation und die Untersuchungen in der vorliegenden Arbeit konzentrieren sich auf die
Materialien Y,Ba,Cu;0, bzw. Gd,Ba,Cu;0, mit kritischen Temperaturen um 90 K. Charak-
teristisch fiir diese wie auch die anderen HTSL ist eine schichtartige Kristallstruktur, die
mit einer Anisotropie der Transporteigenschaften verkniipft ist /6-7/. Letztere werden dar-
tiberhinaus empfindlich durch Korngrenzen beeinflufit /8-9/. Daher besitzen nur epitaktisch
auf einkristallinen Substraten gewachsene HTSL-Diinnschichten ausreichend gute HF-
Eigenschaften, um bei der Anwendung in Streifenleiterschaltungen Vorteile zu bieten, die
den Kiihlungsaufwand rechifertigen /10-11/.

Zu den Gesamtverlusten eines Streifenleitungsresonators tragen neben den Ohmschen
Verlusten in den Diinnschichtleitern auch dielektrische Verluste im Substrat sowie Verluste
durch Abstrahlung bei. Wihrend bei normalleitender Ausfithrung die Ohmschen Verluste
dominieren, gewinnen bei supraleitender Ausfithrung infolge der kleineren Oberldchenwi-
derstédnde die dielektrischen Verluste zunehmend an Bedeutung. Entsprechend ist die Ver-
wendung von Supraleitern nur zusammen mit besonders verlustarmen Dielekirika sinnvoll.
Aluminiumoxid-Sinterkeramik (Al,O,) ist aufgrund ihrer bereits bei Raumtemperatur sehr
geringen dielektrischen Verluste eines der fiir normalleitende Streifenleiterschaltungen be-
wihrtesten Substratmaterialen, Saphir, einkristallines Al,Os, zeichnet sich dariiberhinaus
durch eine starke Abnahme der dielektrischen Verluste aus, wenn er auf Temperaturen unter
100 K abgekiihlt wird /12, 78/. Ferner sind Wafer bis zu Gréfien von 6 Zoll Durchmesser
vergleichsweise kostengiinstig verfiigbar. Dies motiviert die Herstellung hochwertiger HF-
tauglicher HTSL-Schichten auf diesem Substratmaterial und bestimmt die Zielsetzung der
vorliegenden Arbeit. In Kapitel 3 werden die Schichtpriparationstechnik und die zur
Wachstumsanalyse der Schichten eingesetzten Charakterisierungsmethoden wie Ruther-
ford-Riickstreuung und Réntgenbeugung beschrieben.

Wie Untersuchungen verschiedener Arbeitsgruppen ergaben, fithrt die direkte HTSL-
Beschichtung der Saphiroberfliche aufgrund von Grenzflachenreaktionen zu gestortem
Schichtwachstum und degradierten Transporteigenschaften /13-16/. Insbesondere sind die
Oberflachenwiderstinde (Abschnitt 4.1) mit denen von Normalleitern vergleichbar. Dem-
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nach bietet die direkte HTSL-Beschichtung keine Vorteile. Ein Schwerpunkt dieser Arbeit
ist deshalb die in Kapitel 4 beschriebene Untersuchung von Pufferschichten im Hinblick auf
ein ungestortes Wachstum und eine vorteilhafte HF-Eigenschaft nachfolgender HTSL-
Schichten. Die Untersuchungen konzentrieren sich auf die Materialien CaTiO, und CeO,.
Insbesondere an CeO,-Schichten wurden auch von anderen Gruppen Arbeiten durchgefiihrt
/17-22/. Dariiberhinaus wurden an verschiedenen Forschungseinrichtungen auch alternative
Pufferschichtmaterialien wie SrTiO,, MgO, und Y-ZrO, /23-25/ getestet. Die Vielzahl der
Veroffentlichungen und der Wettstreit unter den Forschungseinrichtungen zeugt von dem
grofien, anwendungsorientierten Interesse an HTSL-beschichteten Saphirwafern.

In Kapitel 5 werden die Wachstums- und Transporteigenschaften der hier auf gepuffer-
ten Saphirsubstraten hergestellten YBCO- und GBCO-Schichten beschrieben. Bei der Dis-
kussion des Schichtwachstums wird besonders der Frage nach dem Einfluf der Puffer-
schicht nachgegangen. Bei der Darstellung der Transporteigenschaften kommt dem Ober-
flichenwiderstand besondere Bedeutung zu. Dabei wird auch der Einfluf der HTSL-
Schichtdicke und die Besonderheiten bei der Herstellung von 600 nm dicken Schichten dis-
kutiert. Dies wird durch die Forderung nach einer Mindestdicke von etwa der 3-fachen Ein-
dringtiefe des HF-Feldes motiviert. Bei geringerer Dicke treten infolge einer verdnderten
Feldverteilung in der Schicht zusétzliche Ohmsche Verluste auf, die sich in einem effekti-
ven, hoheren Oberflichenwiderstand bemerkbar machen.

Die Betriecbstemperatur der Streifenleiterbauelemente wird je nach Kiihlsystem im Be-
reich 50 K bis 77 K liegen. Zur Beurteilung der Schichten hinsichtlich ihrer Anwendungs-
tauglichkeit geniigt daher im wesentlichen der Oberflichenwiderstand bei 77 K. Auf der an-
deren Seite ist aber gerade der Temperaturverlauf des Oberflichenwiderstandes unterhalb
von 70 K stark von der Probenqualitit abhéingig und wird zu deren Analyse herangezogen.
Infolge von préparationsbedingten Einfliissen wird oftmals angenommen, dal es sich bei
dem Widerstandsverlauf nicht um eine intrinsische, sondern vielmehr um eine von Korn-
grenzen und strukturellen Defekten bestimmte Eigenschaft der HTSL-Materialien handelt
/26, 27/. Diese Uberdeckung der intrinsischen Eigenschaften ist die Ursache dafiir, da8 auch
die HF-Analyse noch keine einheitliche Vorstellung zum Paarbindungsmechanismus in den
HTSL-Materialien hervorgebracht hat /28-29/. In Kapitel 6 wird die an HTSL-Schichten
auf gepufferten Saphirsubstraten gemessene Temperaturabhéngigkeit des Oberflichenwi-
derstands und der Eindringtiefe analysiert. Die Diskussion erfolgt zum einen im Rahmen
des phdnomenologischen Zweifliissigkeitsmodells /37/ und dessen Modifikationen und zum
anderen im Licht der von Bardeen, Cooper und Schriefer entwickelten mikroskopischen
BCS-Theorie /40/. Letztere liefert insbesondere in einer durch Mattis und Bardeen bzw.
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Abrikosov, Gor'kov und Khalatnikov erweiterten Form eine glidnzende Beschreibung bei
konventionellen Supraleitern /30, 40/.

Ebenso wie die Deposition der Schichten ist auch deren Strukturierung und Weiterverar-
beitung ein wesentlicher Bestandteil der Technologie supraleitender Streifenleiterbauele-
mente. Im 7. Kapitel wird das Verfahren zur Herstellung von planaren Spulen und seitenge-
koppelten Bandpafifiitern beschrieben. Erste Meflergebnisse zu den HF-Eigenschafien der
Bauelementen werden vorgestellt. ‘

Im abschlieBenden 8. Kapitel werden die in dieser Arbeit erzielten Ergebnisse nochmals
zusammenfassend diskutiert und ein Ausblick auf weitere, zum Teil bereits begonnene Ar-
beiten gegeben.




2 Hochfrequenzeigenschaften von Supraleitern

Im ersten Teil dieses Kapitels wird versucht, die theoretische Beschreibung der Oberfli-
chenimpedanz und der Eindringtiefe auf versttindliche Weise darzustellen und dem Leser
ein Gefiihl fiir diese zentralen Gréfen zu geben. Im zweiten Teil wird dann die experimen-
telle Methode zur Bestimmung des Oberflichenwiderstands und der relativen Anderung der
" Eindringtiefe erklért.

2.1 Theoretische Beschreibung der Oberflichenimpedanz

Zunichst werden grundlegende Erlduterungen zur Definition der Oberflichenimpedanz
als der fiir die HF-Eigenschaften zentralen Gréfle gegeben. Ihre phidnomenologische Be-
schreibung im Fall von Supraleitern wird nachfolgend anhand des sogenannten Zweifliis-
sigkeitsmodells durchgefiihrt. Die bei konventionellen Supraleitern sehr erfolgreiche mikro-
skopische Beschreibung im Rahmen der BCS-Theorie wird daran anschlieBend skizziert.
Im letzten Abschnitt wird dann auf den im Fall der HTSL-Materialien besonders groBen
Restwiderstand und dessen mégliche Beschreibung durch Korngrenzeneffekte eingegangen.
Schon an dieser Stelle soll auf die Diskussion der MeBergebnisse in Kapitel 6 anhand der
hier vorgesteliten theoretischen Uberlegungen hingewiesen werden.

2.1.1  Definition und grundlegende Erlduterungen

Bei einem idealen Leiter, dessen Ladungstriger definitionsgeméB iiber eine unendlich
hohe Beweglichkeit verfiigen, wird jedes von auBlen angelegte elektrische (E) bzw. magne-
tische (H) Feld durch das von induzierten Oberflichenladungen bzw. Oberflichenstrdmen
hervorgerufene Feld kompensiert. Der Leiter ist daher im Innern feldfrei. Daraus resultieren
fiir die duBleren Felder an der Leiteroberfliche folgende Grenzbedingungen:

n-E=0c; n-H=0
2.1)
nxE=0 nx H=j;

n: Normaleneinheitsvektor, o,: Fldchenladungsdichte, js: Oberflachenstromdichte
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Demzufolge besitzt das elektrische Feld an der Grenzfliche zum idealen Leiter nur eine
normale und das magnetische Feld nur eine tangentiale Komponente.

Alle realen Leiter besitzen dagegen aufgrund ihrer nur endlichen Leitfihigkeit eine von
der Frequenz des elektromagnetischen Feldes abhingige Eindringtiefe /32/. Zum Beispiel
durchdringt ein konstantes Magnetfeld, nachdem die beim Anlegen des Feldes induzierten
Abschirmstréme abgeklungen sind, den realen Leiter vollstindig. Die Stromdichte ist daher
nicht wie beim idealen Leiter nur eine Flichenstromdichte, sondern sie erstreckt sich in das
Leiterinnere. Die Grenzfldchenbedingung fiir die magnetische Feldstirke auBerhalb (H) und
innerhalb (H,) des Leiters lautet deshalb:

nx(H-Hy)=0 (2.2)

In der Ndherung, daB3 hier wie beim idealen Leiter das duflere Magnetfeld an der Grenzfla-
che nur eine tangentiale Komponente Hj besitzt, folgt daraus fiir das innere Feld im Grenz-
flichenbereich Hj, = Hy. Unter der Voraussetzung, dafl der Krilmmungsradius der Leiter-
oberfliche groB gegen die Eindringtiefe ist, konnen tangentiale Anderungen gegen normale
Anderungen des Feldes vernachldssigt und fiir den Nabla-Operator die Niherung
V =~ -n- 0/on gemacht werden. Hierbei bezeichnet 1} die Normalenkoordinate in Richtung
des Leiterinneren. Unter diesen Gesichtspunkten und der Annahme einer harmonischen
Zeitabhingigkeit ~ e’ erhilt man aus den Maxwell-Gleichungen und dem Ohmschen Ge-
setz fiir das Magnetfeld im Innern eines realen Leiters die Beziehung

2
i—(anL)—ioo poo(mxHy)=0 (2.3)
anZ

Dabei bezeichnet o die Winkelfrequenz, p, die Vakuum-Permeabilitit und o die Leitféhig-
keit. Im Fall eines unendlich dicken Leiters ergibt sich mit (2.2) folgende Losung dieser

Gleichung:

Hy(m)=H,exp (—%) * €Xp (—i%)

24)
. o [ 2
mit der Skintiefe : 3= ,% 110G : (2.4b)
Entsprechend erhilt man fiir das elektrische Feld den Ausdruck:
1+ n N
Ei(m)= 5o (nx Hy) - exp (_3) - exp (—z 6) (2.5)




2.1 Theoretische Beschreibung der Oberfldchenimpedanz

Im Gegensatz zum idealen Leiter tritt also beim realen Leiter im Innern ein parallel zu
dessen Oberfliche verlaufendes elektrisches Feld auf. Damit verbunden ist die Stromdichte
j=0E; und mit Py = % j+E} natiirlich auch eine zeitlich gemittelte Ohmsche Verlustlei-
stungsdichte. Da die Felder mit der Skintiefe § exponentiell abklingen, flieBen die Stréme
nur im Bereich der Leiteroberfliche. Es ist deshalb naheliegend auch beim realen Leiter ei-
nen Oberfldchenstrom zu definieren:

L= [i(n) dn =nxH.(0) (2.6)
0 .

Obwohl die Grenzschicht eine endliche Dicke der Grofie & besitzt, kann so die Beschrei-
bung auf zwei Dimensionen reduziert werden und man erhilt die zeitlich gemittelte Ver-
lustleistung pro Flécheneinheit:

Pa=[Pydn =1 L ILI? = IRLJ? @7
0

In diesem Ausdruck besitzt der materialspezifische Term (58)™! = (mpo/20')l/2 die Dimen-

sion eines Widerstands und wird daher als Oberflichenwiderstand R, des Leiters bezeichnet.
Weiterhin 148t sich auch der Ausdruck (2.5) fiir das elektrische Feld an der Leiteroberfli-
che (n =0) unter Verwendung der Beziehung (2.6) fiir den Oberflichenstrom wie folgt
schreiben:

E.(0) = g—? A+, 2.8)

Dies legt in Anlehnung an das Ohmsche Gesetz die allgemein giiltige Definition der kom-
plexen Oberflichenimpedanz nahe:

EL(O) _ EL(O) _ (OJ1F))
I,  H (0 {2

Ze= (1+9) (2.9)

Deren Realteil stellt den Oberflichenwiderstand R, und deren Imaginérteil die Oberflédchen-
reaktanz X, dar. Es soll gerade an dieser Stelle besonders darauf hingewiesen werden, daf
die Leitfdhigkeit in dieser Definitionsgleichung komplex sein kann. Im Fall einer reellen
Leitfdhigkeit o, wie sie bei normalleitenden Metallen vorliegt /32/ und in (2.7) vorausge-
setzt wurde, sind Real- und Imaginérteil identisch. Mit dem Ausdruck fiir die Skintiefe
(2.4b) erhilt man in Ubereinstimmung mit (2.7) die Beziehung:
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Ri=X,= L (2.10)

Die Frequenzabhéngigkeit ~ /o ist in diesem Fall durch die Skintiefe (2.4b) bestimmt. Die
Temperaturabhiingigkeit wird von o bzw. von der mittleren freien Weglénge / der Leitung-
selektronen bestimmt. Fiir /> & tritt anstelle des Ohmschen Gesetzes ein zunehmend nicht-
lokaler Zusammenhang zwischen der Stromdichte und dem elektrischen Feld. Dieser fiihrt

zum anomalen Skineffekt /33-34/, auf den in Abschnitt 2.2.2 im Zusammenhang mit Mes-
sungen an Kupfer noch etwas néher eingegangen wird.

Die Skintiefe 8 (2.4b) gibt die Linge an, nach der die Einhiillende des mit exp(-in/d)
oszillierenden elektrischen und magnetischen Feldes auf 1/e abgefallen ist. Dagegen be-
schreibt die nachfolgend definierte Eindringtiefe A diejenige Linge, bei der die Feldstérke
infolge ihrer Oszillation auf 1/e des Wertes an der Oberfliche abgefallen ist:

?HL(T‘) dn

= — b= 2.1
A= Re i 5 (2.11)

Zwischen der Eindringtiefe und der Oberflichenreaktanz besteht folgender allgemeingiilti-
ger Zusammenhang:

A= —— X, (2.12)

Abschlieflend soll nochmals betont werden, daf die in (2.10) fiir den Oberflichenwider-
stand und die Oberfldchenreakianz angegebene Beziehung eine reelle Leitféhigkeit voraus-
setzt und daher nur fiir Normalleiter Giiltigkeit besitzt. Dagegen ist die in (2.9) angegebene
Definition der Oberflichenimpedanz allgemein giiltig und wird im néchsten Abschnitt
durch Einfiihrung einer komplexen Leitfihigkeit fiir den Fall von Supraleitern betrachtet.

2.1.2  Phénomenologisches Zweifliissigkeitsmodell

Die beiden auffallendsten Figenschaften von Supraleitern, das Verschwinden des Ohm-
schen Widerstandes und die Verdridngung des Magnetfeldes in der Meissner-Phase, werden
phénomenologisch durch die London-Gleichungen beschrieben /35/.

1

oy _1
&L‘AE
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2.13)
VxJ,=—1B

mit: A= - = S (2.13b)
nS qs nse

Hierbei bezeichnet J; die Stromdichte, n, = n;/2 die Teilchendichte, m, die Masse und g,
die Ladung der supraleitenden Ladungstréger. Bei letzteren handelt es sich einfach ausge-
driickt um jeweils zwei zu einem Cooper-Paar gebundene Elektronen mit Ladung e und
Masse m,. Die GroBe A hat die Dimension [H'm] und wird als kinetische Induktivitiit be-
zeichnet, wie spiter noch verdeutlicht wird. Diese Beziehungen beschreiben das Verhalten
allein von supraleitenden Ladungstrigern und treten an die Stelle des fiir normalleitende
Ladungstriger giiltigen Ohmschen Gesetzes.

Der Ausgangspunkt fiir die nachfolgende phinomenologische Beschreibung der Ober-
flachenimpedanz von Supraleitern ist das Zweifliissigkeitsmodell von Gorter und Casimir
/37/. Bei diesem wird angenommen, dal gemiB »; + n, = no die Summe der koexistieren-
den Teilchendichten von normal- und supraleitenden Ladungstrédgern derjenigen im normal-
leitenden Zustand entspricht. Fiir ihre Abhédngigkeit von der reduzierten Temperatur
t = T/T. gibt Gorter folgende Beziehung an /38/:

ni@O=no(1-tY bzw. n.@)=net* (2.14)

Ferner ist in diesem Modell die Leitfihigkeit der normalleitenden Komponente gegeben
durch

G = 72 oo (2.15)
wobei o, die Leitfdhigkeit im normalleitenden Zustand nahe 7, bezeichnet. Die normallei-
tende Komponente wird durch das Ohmschen Gesetz, die supraleitende durch die London-
gleichungen beschreiben. Fiir die Gesamtstromdichte j = j; +j, beider Teilsysteme ergibt
sich damit die Beziehung:

. _lp, 0
af'l——AE+c"afE (2.16)
Bei harmonischer Zeitabhingigkeit ~ e’ folgt daraus eine zum Ohmschen Gesetz analoge
Beziehung:
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j=cE=(o;-ioy)E 2.17)
Die Leitfahigkeit ist jetzt jedoch eine komplexe GréBe der Form:

o1 —iczzcn-imLA (2.18)

Ihr Realteil o, wird geméB (2.15) allein durch die normalleitende Komponente, ihr Imagi-
nérteil geméB (2.13b) allein durch die supraleitende Komponente bestimmt. Hierbei wurde
ein Beitrag der normalleitenden Komponente zur imaginiren Leitfdhigkeit vernachléssigt,
was fiir Frequenzen bis etwa 100 GHz gerechtfertigt ist /35/. Die zu beschleunigende Masse
der supraleitenden Ladungstriger filhrt zu einem induktiven spezifischen Widerstand
1/67 = ® A, wodurch die Bezeichnung von A in (2.13b) als kinetische Induktivitét verdeut-
licht wird. Fiir ® = 0 ist &, singuldr, so daB ein zeitlich konstanter Strom allein von der su-
praleitenden Komponente getragen wird und damit widerstandslos flieen kann. Dagegen
verursacht ein bei ® > 0 nur endliches o, ein induzieries elekirisches Feld (siehe 2.5) und
damit auch einen Beitrag der normalleitenden Komponente. Dieser ist verlustbehaftet.

Bis zu Frequenzen im Mikrowellenbereich ist die Leitfdhigkeit der normalleitenden
Komponente iiber einem groBen Temperaturbereich wesentlich kleiner als diejenige der su-
praleitenden Komponente. Zum Beispiel folgt fiir die in der vorliegenden Arbeit verwende-
te MeBfrequenz von 19 GHz aus der Abschitzung mittels der Gleichungen (2.13b), (2.14)
und (2.15), daB dies bei YBCO mit einer Ladungstrigerdichte n, von 10%*m™ /31/ und ei-

Sl CoT R ) e ) § LI} SWA N

nem spezifischen Widerstand 1/c, von 60 pQ-cm /39/ bereits fiir 7/T. < 0,995 der Fall ist.
Vernachldssigt man daher den Realteil o), so folgt aus (2.17) unter Anwendung der
Maxwell-Gleichungen in der Néherung V ~ —n 9/0n (siche Abschnitt 2.1.1) fiir das Magnet-
feld die Beziehung:

62

S5 -~ 2040H() =0 (2.19)

Demnach fillt im Supraleiter die magnetische Feldstirke exponentiell geméf
H( = Hy exp (L) (2.20)

1 _|A
AL = o /uo (2.20b)

10
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mit der London-Eindringtiefe A, zum Leiterinnern hin ab. Anders als beim Normalleiter
(siehe (2.4b)) ist die Eindringtiefe beim Supraleiter nicht frequenzabhéngig. Dagegen zeigt
sie insbesondere nahe der kritischen Temperatur eine starke Temperaturabhéngigkeit, die
mit (2.13b) und (2.14) gegeben ist durch:

e
2
noe“lo

() = A (0)—— mit A (0)= (2.21)

Die Oberflichenimpedanz eines Supraleiters folgt nun direkt durch Einsetzen der kom-
plexen Leiifdhigkeit 6 = oy —io, in die allgemeine Definitionsgleichung (2.9). Schreibt
man diese unter Ausnutzung von 1 +i = J2i in der zweckméBigeren Form

(2.22)

und entwickelt 1/./1 + ig—; in eine Potenzreihe nach io /63, so erhidlt man mit oy =5, und

-1
oy = (wuoﬁ) (siehe (2.20b)) in erster Nédherung den Ausdruck:
Zy =R, +iX; = %c,,mzugx,{ T iopohs (2.23)

Im Gegensatz zu Normalleitern (siehe (2.10)) findet man hier mit R; ~ ®? eine quadratische
Frequenzabhingigkeit des Oberfldchenwiderstandes. Dessen Temperaturabhéngigkeit wird
von 6,(7) und A, (7) bestimmt. Mit den Gleichungen (2.14), (2.15),(2.21) und der reduzier-
ten Temperatur ¢ = 7/T, folgt:

4
Ro(D) = 2202600 (00— (2.24)
2 (1 —f4)3/2

Die Oberfldchenreaktanz X ist proportional zur London-Eindringtiefe und geniigt damit der
allgemeingiiltigen Beziehung (2.12). Dementsprechend ergibt sich mit (2.21) fiir ihre Tem-
peraturabhingigkeit:

Xo() ~ — (2.25)

J1-¢

Die Betrachtungen dieses Abschnitts basieren auf den Maxwell-Gleichungen in Verbin-
dung mit den London-Gleichungen fiir die supraleitende Komponente bzw. dem Ohmschen

11
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Gesetz fiir die normalleitende Komponente. Damit wird von einem lokalen Zusammenhang
zwischen Stromdichte und dem magnetischen Vektorpotential bzw. des elektrischen Feldes
ausgegangen. Das ist fiir Supraleiter nur dann korrekt, wenn ihre Kohérenzlinge & sehr

klein ist gegen die London-Eindringtiefe. Im Fall von YBCO mit €4 =~ 1,5nm /108/ und
Aas(0) =~ 140 nm /31/ ist dies sehr gut erfiillt.

2.1.3  Mikroskopische Beschreibung

Die Oberflachenimpedanz konventioneller Supraleiter wie z.B. Al und Nb wird erstaun-
lich genau durch die von Bardeen, Cooper und Schriefer entwickelte und spéter von Mattis
und Bardeen bzw. von Abrikosov, Gor'kov und Khalatnikov erweiterte BCS-Theorie be-
schrieben /40/. Deren detaillierte Darstellung sprengt jedoch bei weitem den Rahmen dieser
Arbeit. Insbesondere betrifft das die nichtlokale Theorie von Mattis und Bardeen und die
Beschreibung iiber Greenfunktionen von Abbrikosov et al.. Diese ermdglichen durch die
Ausdehnung der BCS-Theorie auf beliebige Frequenzen die exakte Beschreibung der HF-
Eigenschaften von Supraleitern bis in den optischen Bereich. Jedoch liefert auch bereits die
urspriingliche BCS-Theorie, die eigentlich nur fiir die Beschreibung zeitunabhéngiger Ei-
genschaften entwickelt wurde, bis zu Frequenzen im Mikrowellenbereich zutreffende Aus-
sagen /41/. Es soll deshalb geniigen, hier nur die fiir die spétere Diskussion der Meflergeb-
nisse wesentlichen Punkte der BCS-Theorie grob zu skizzieren.

Die zentrale Grofe der BCS-Theorie ist die materialspezifische Energieliicke A zwi-

schen dem 'supraleitenden’ Grundzustand und den Anregungszustinden. Zusammen mit der
kritischen Temperatur stellt sie in dem sogenannten Koppelfaktor A(0)/(ksT.) ein MaB fiir
die Stidrke der zur Supraleitung fithrenden Wechselwirkung dar. Fiir schwach koppelnde

Supraleiter, wie sie in der BCS-Theorie vorausgesetzt werden, hat dieser den Wert 1,76.
Der Grundzustand zeichnet sich durch die paarweise Korrelation zweier Elektronen (Locher
bei HTSL) mit entgegengesetztem Impuls k und Spin s aus, die auch als Cooper-Paar-Bil-
dung bezeichnet wird. Sie wird iiber virtuelle Phononen vermittelt. Die resultierende Viel-
teilchen-Wellenfunktion zeigt eine makroskopische Phasenkohérenz, die den supraleitenden
Zustand des Gesamtsystems erst ermdglicht. Da der Gesamtimpuls eines Cooper-Paars ver-
schwindet, spricht man hier von s-Wellen-Supraleitung. Die Anregungszustdnde konnen
nur von Einzelektronen, den sogenannten Quasiteilchen' (QT) besetzt werden, wozu die
Paarkorrelation zerstort, d.h. ein Cooper-Paar aufgebrochen werden muf3. Entsprechend der

!Bei den Fermionen, die filr 0 < T < T, die niedrigsten Anregungszustdnde besetzen, handelt es sich nicht um
reine Elektronen oder reine Locher, sie zeigen vielmehr eine Mischung aus elektronen- und lochartigem Ver-
halten und werden als Quasiteilchen bezeichnet,

12
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paarweisen Anregung ist hierfiir eine Energie von 2A aufzuwenden. Die Quasiteilchen un-
terliegen der Fermistatistik und kénnen mit elektromagnetischer Strahlung (Photonen), Git-
terschwingungen des Kristalls (Phononen) usw. wechselwirken. Ihre Zustandsdichte ist in-
folge der Verdringung aus einem Bereich der Breite 2A um die Fermienergie bei Energien
E = Er + A singulér und besitzt die folgende Form:

N(e) = Ng—2— (2.26)
Ve - A?
Dabei bezeichnet ¢ = E— Ep die Energie relativ zur Fermikante Er, und Ny die Zu-
standsdichte bei der Fermienergie im normalleitenden Zustand des Systems.

Die Beschreibung des Oberflichenwiderstandes erfolgt ausgehend von Absorptions-
und Emissionsprozessen elektromagnetischer Strahlung der Photonenenergie hv << 2A
durch das Quasiteilchensystem. Die Absorptionsrate ., eines Photons durch Anregung ei-
nes Quasiteilchens aus dem energetischen Zustand € in den Zustand € + Av ist proportional
zu den jeweiligen Zustandsdichten N(g) und N(e +Av) sowie der Wahrscheinlichkeit fiir
Besetzung f(€) bzw. Nichtbesetzung 1 - f{e + hv). Entsprechendes gilt fiir die Emissionsrate
n-, so daB sich fiir die Netto-Ubergangsrate die folgende Beziehung ergibt:

n(e) = n.(e) —n_(g) ~ N(e) N(& + hv) [fle) — e + hv)] 2.27)

Fiir die absorbierte elektromagnetische Strahlungsleistung P und damit auch fiir den Ober-

YV UREUON, 35 PR | £olot mnal /10 dow Accoda ol .
flachenwiderstand P\s uugt nach /30/ der Ausdruck:

R;~P=v X |<pm‘HV(q)!pn>|2 ~hv2 J: n(e)de - J.lM(Pm’ Pnq, v)|2dp,,, dpndq (2.28)

Pm,Pnq

Hierbei bezeichnet H, den Wechselwirkungsoperator, M das Matrixelement sowie p,, und
p, den Impuls von Quasiteilchen vor bzw. nach der Wechselwirkung mit dem Photon mit
Impuls q. Fiir Temperaturen 7' < T./2 und kpT >> hv reduziert sich diese Beziehung auf:

2
R«(T) ~ %% In (4—]]:-!’;)—7-1) exp (—%) (2.29)

Die exponentielle Temperaturabhéngigkeit in diesem Bereich ist durch die Energieliicke
A(0) geprigt, welche daher bei geeigneter Auftragung direkt bestimmt werden kann. Dage-
gen ist es nicht moglich, im gesamten Temperaturbereich bis 7, eine analytische Form an-
zugeben. Es miissen vielmehr numerische Verfahren angewandt werden, wie sie beispiels-
weise von Turneaure /42/ und Halbritter /43/ entwickelt wurden. Die in dieser Arbeit ge-

13
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messenen R (T)-Abhéngigkeiten werden in Kapitel 6.1.2 unter anderem anhand des Compu-
ter-Programms von J. Halbritter analysiert. Dessen Methode basiert auf der Theorie von
Abrikosov, Gor'kov und Khalatnikov /40/ und geht iiber die urspriingliche BCS-Theorie
hinaus. Sie berticksichtigt ausgehend von den Materialparametern wie kritische Temperatur,
Koppelfaktor, Eindringtiefe, Kohdrenz- und mittlere freie Wegléinge gegebenenfalls auch
nichtlokales Verhalten und stérkere Kopplungen als bei den reinen BCS-Supraleitern.

Die Oberfldchenreaktanz und damit die Eindringtiefe (s. (2.12)) ist fiir Photonenenergi-
en hv << 2A(0), auler ganz nahe bei 7,, wo wegen A — 0 Paarbrechung eintritt, unabhén-
gig von der Frequenz. Ihre Temperaturabhingigkeit wird in der BCS-Theorie durch folgen-
de Beziehung beschrieben /41/:

207y — - Y NE)
A2(T) =\ 2(0)[1 -2 K“as N de} (2.30)

Fiir 7/T. > 0, 8 14Bt sich diese anndhern durch:

M) % M0) == 2.31)

was mit der bereits im Rahmen des Zweifliissigkeitsmodells erhaltenen Temperaturabhén-
gigkeit (2.21) tibereinstimmt. Dagegen fiihrt bei 7/7. < 0,5 die Existenz der Energieliicke
zu einer zunehmend exponentiellen Abhéngigkeit und (2.30) reduziert sich auf die Form

(ma . (_A)
M) ~ ?\,(0)[1 + 2—71;3—7; exp k—m)] (2.32)

2.14  Restwiderstandsproblematik — Modell verteilter Elemente

Der Oberflaichenwiderstand miifite nach dem BCS-Temperaturverlauf in (2.28) fiir
T — 0 verschwinden. In der Praxis findet man jedoch stets einen von der Probenqualitét ab-
héngigen Restwiderstand. Im Gegensatz zu Niob, wo mit etwa 10® Q die kleinsten Hoch-

frequenzrestwiderstidnde beobachtet werden, zeigen die Kupratsupraleiter besonders grofie
Werte oberhalb von 10 Q /28,62/. Deren Ursache wird unter anderem in der starken Emp-
findlichkeit der HTSL-Materialien auf strukturelle Defekte und Korngrenzen vermutet /27,

14
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45, 57, 105/. Auch eine bei T =0 nichtverschwindende Quasiteilchendichte wird diskutiert
/10, 62/. Dabei wird anders als bei den konventionellen Supraleitern eine Temperaturabhéin-
gigkeit des Restwiderstandsbeitrags nicht ausgeschlossen. In der vorliegenden Arbeit wird
zur Beschreibung dieser Problematik zunéchst eine Modellvorstellung aus einer bemerkens-
werten Arbeit von T. Hylton /46/ aufgegriffen, die sich auf den Korngrenzeneinfluf kon-
zentriert. Auf die Auswirkung eines nichtverschwindenden Quasiteilchenanteils wird dage-
gen erst bei der Diskussion der MeBergebnisse in Kapitel 6 eingegangen.

Korngrenzen in HTSL-Materialien stellen Bereiche geschwichter Supraleitung dar und
zeigen sogenanntes weak-link Verhalten /47/. Sie werden gut im RSJ-Modell* als Jo-
sephsonkontakte mit parallelgeschaltetem Ohmschen Widerstand beschrieben. Sie liegen
beziiglich des Stromflusses in Reihe mit den Kornern, so dal} sie einen Beitrag zum Ober-
flichenwiderstand liefern. Entsprechend geht auch Hylton in seinem Modell von zwei Kot-
nern aus, die durch eine Korngrenze getrennt sind. Die entscheidende Annahme dabei ist,
daB die Ausdehnung dieses Systems so klein ist, daB} eine Mittelung von Korn- und Korn-
grenzen-Eigenschaften in Form von Effektivwerten durchgefiihrt werden kann. Das ist dann
der Fall, wenn das Profil der magnetischen Feldverteilung iiber das gesamte System hinweg
als homogen angesehen werden kann, d. h. solange die Korngréfle nicht groBer als die ma-
gnetische Eindringtiefe ist. Diese Voraussetzung sollte am ehesten bei epitaktischen Fil-
men gegeben sein, da sich diese durch kleine und dufBerst dicht liegende Korner auszeich-
nen’, Daher erscheint dieses Modell gerade fiir die vorliegende Arbeit geeignet, wenngleich
es von Hylton eher zur Analyse granularer Schichten herangezogen wurde. Die nachfolgen-
den Betrachtungen unterscheiden sich zu denen von Hylton dadurch, daB sie im Zweifliis-
sigkeitsmodell der Kdrner auch den Beitrag der normalleitenden Komponente beriicksichti-
gen, den Hylton vernachldssigen konnte. Dies wird durch die stirkere Kopplung der Kérner
und der damit einhergehenden Verringerung des Korngrenzenbeitrags bei den hier betrach-
teten epitaktischen Schichten motiviert.

Entsprechend der Reihenschaltung von Korn (K) und Korngrenze (KG) ergibt sich fiir
die effektive Leitfdhigkeit oy die Beziehung:

1 1 1
G_e_{7 = oK + O'_KG (2.33)

Die Leitfdhigkeit des Korns ist gem#B dem Zweifliissigkeitsmodell gegeben durch
Ok =0 —io,, wobei nach (2.18) die normalleitende Komponente durch ¢; = o, und die

‘resistively shunted josephson junction
’Dies betrifft insbesondere die durch Zwillingsbildung wenigstens in einer Richtung auf 50 nm -100 nm be-
grenzte Korngrdfe /27/.
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supraleitende im wesentlichen durch o, =(wA)™' beschrieben wird. Entsprechend dem
RSJ-Modell setzt sich auch die Leitfahigkeit der Korngrenze aus einer resistiven und einer
induktiven Komponente zusammen:

1 .1
cKG:E_Ia)—[—,

Hierbei bezeichnet p den tiber die Grée des Korns gemittelten spezifischen Shunt-Wider-
stand und L die gemittelte spezifische Induktivitit des Korngrenzen-Josephsonkontakts.
Ein kapazitiver Beitrag kann bis zu einer Frequenz von etwa 100 GHz vernachldssigt wer-
den /105/. Die Korngrenzenleitfdhigkeit wird, wie spéter noch gezeigt wird, durch den Bei-
trag des Josephson-Kontakts bestimmt, so daB (1/p)* gegen (1/wL)* vernachléssigt werden
kann. Ebenso kann mit 6y << 63, was nach der Abschétzung in Abschnitt 2.1.2 unterhalb
von 0,995-T, gilt, auch o2 gegen o3 vernachlissigt werden. In dieser Naherung ergibt sich
fiir die effektive Leitfihigkeit der Zusammenhang:

1 _ o1, @D (1
S = c;%+ 5 +z(02+0)L) (2.34)
A’ B

Mit 4 << B liefert die Potenzreihenentwicklung (io'ef,f)_“2 ~JB(l- i%) fiir die Oberfla-
chenimpedanz (2.22) in erster Naherung den Ausdruck:

_ /_“_)E‘l 2, [ PO1 +(0,0L) ) )
Zs= o, T Hoo L(Zczp(lﬂoch)H (2.35)

Wihrend die kinetische Induktivitit der supraleitenden Kérner (w6,)™' = poAs aus den
London-Gleichungen (2.13) hervorgeht, erhélt man diejenige des Korngrenzenkontaktes aus
den beiden Josephson-Gleichungen /41/

__h 2D =T
U= dne of und Jy=J sin® (2.36)

U: Spannungsabfall iiber dem Kontakt
®: Differenz der Supraleitungs-Phasen der K6rner
Jes: kritische Tunnelstromdichte

Fiir den Fall, daB die im System flieBende Cooper-Paar-Stromdichte deutlich kleiner ist als

die maximale Tunnelstromdichte J,,, ist die lineare Niherung J; =~ J.;® gerechtfertigt und
es folgt damit:
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2.37)

In Analogie zum Induktionsgesetz bezeichnet hierbei L, die Fldcheninduktivitit. Fiir die
iiber die Ausdehnung a des Korns gemittelte spezifische Induktivitét erhélt man damit:

_Lr___h
L= ~ 4meal.y (2.38)

Je stirker die Kopplung der Kérner, d.h. je groBer die kritische Tunnelstromdichte J,;, desto
kleiner ist die Induktivitit L. Anhand dieser Beziehung kann nun ausgehend von typischen
J.~ und p-Werten, die man zum Beispiel in /105/ findet, abgeschitzt werden, dal oL < p

gilt. Insbesondere ergibt sich, daB bei den stark gekoppelten Kornern epitaktischer Filme,
fiir die Josephson-Stromdichten J.; > 107 A/cm? und iiber KorngréBen a = 50 nm verteilte
Shuntwiderstdnde p >200 pQ-cm angegeben werden, der induktive Widerstand bei

19 GHz sogar sehr viel kleiner ist.

Die Eindringtiefe des Magnetfeldes in einen Josephson-Kontakt wird durch die folgende

Beziehung beschrieben /41/:
_ h
A= \/ dmepoJ . 2A

Definiert man in Anlehnung an diese Beziehung mit 2A = a die GroBe

_ / h - IL
ek dmeapod.y VMO (2.39)

so erhilt man aus (2.35) zusammen mit (2.20b) und (2.38) fiir die Oberflichenimpedanz
den iibersichtlichen Ausdruck:

Ho® (Gnlz + P_lx?«;)
22

Hierbei hat A,; die Bedeutung einer Eindringtiefe im Bereich der Korngrenze. Wie schon in
(2.33) die Leitfihigkeiten von Korn und Korngrenze in einer mittleren effektiven Leitfihig-
keit zusammengefa3t wurden, so werden jetzt die entsprechenden Eindringtiefen in einer
mittleren effektiven Eindringtiefe x2f,= A2 +A%; zusammengefaBt. Dementsprechend er-
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gibt sich fiir die Oberflachenreaktanz X, jetzt die Proportionalitét zur effektiven Eindringtie-
fe (vgl. (2.12)). Auch im Ausdruck fiir den Oberflichenwiderstand R, wird die symmetri-
sche Form von Korn- und Korngrenzenbeitrag deutlich, wobei durch die jeweilige reelle
Leitfihigkeitskomponente eine Gewichtung gegeben ist. Je nachdem wie stark die Korner
gekoppelt sind, d.h. je nach Grée der Korngrenzenparameter wie kritische Tunnelstrom-
dichte J,; und Shuntwiderstand p, wird die Temperaturabhéngigkeit der Oberflichenimpe-
danz mehr durch den Beitrag der Kérner A, (T) oder mehr durch denjenigen der Korngren-
zen Agg(T) bestimmt. Dementsprechend hdngt mit der Beziehung (2.39) die Aussagekraft
des hier beschriebenen Modells in besonderem Mafle von der Kenntnis der Kontaktparame-
ter und deren Temperaturabhédngigkeiten ab.

Legt man fiir den kritischen Tunnelstrom nach /44/ einen Temperaturverlauf gemaf
Jes(®)=J0)- 1 =-0" mit 1<m<2, =TT, (2.41)
zugrunde, dann folgt fiir die Temperaturabhéingigkeit des Oberflichenwiderstandes mit den

Abhéngigkeiten (2.14) und (2.15) fiir 6,(2), (2.21) fiir A,(¥) und (2.39) fiir A (J.,(2)) der Zu-
sammenhang:

> )
Ri() = (s (coxi(m—%%x;‘mw) )
2RO - 2O - )" (-1 (-9
(2.42)

Fiir die Temperaturabhingigkeit der Oberflichenreaktanz und entsprechend der effektiven
Eindringtiefe ergibt sich:

A0 | Mig(®) 243)

Xll) ~ hegll) = 1/ -ty (a-95"

Fuir die Frequenzabhingigkeit des Oberflichenwiderstands und der Oberflichenreaktanz
findet man wiederum die Beziehungen Ry ~ @2 und X; ~ .

2.2 Experimentelle Bestimmung der Oberflachenimpedanz

Ohmsche Verluste fithren zu einer Ddmpfung von Resonatoren und unterdriicken die
Resonanzsingularitit. Daher kann aus dem Resonanzverhalten die Oberflichenimpedanz
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gewonnen werden. Im folgenden wird zunédchst auf den Zusammenhang von Oberfli-
chenimpedanz und Resonanzgiite sowie auf die Verkniipfung mit den der Messung zuging-
lichen Gréflen eingegangen. Daran anschlieflend wird das in dieser Arbeit eingesetzte Mef3-
system vorgestellt.

2.2.1  MebBtechnische Grundlagen

Giite und Frequenzverschiebung gedimpfter Resonatoren

Die Giite ist allgemein definiert als das Verhéltnis von der im Resonator pro Periode ge-
speicherten Feldenergie W und der Verlustleistung P,. Zunichst sollen nur die Ohmschen
Leiterverluste betrachtet werden. Mit der Verlustleistung P, pro Flicheneinheit und der Re-
sonanzfrequenz o, erhilt man fiir die Giite den Ausdruck:

i 2
0= 00 W (2.44)
Der Index s verdeutlicht, da8 hier nur den Leiterverlusten Rechnung getragen wird. Das
Volumenintegral erstreckt sich dabei iiber das gesamte Resonatorvolumen, das Flicheninte-
gral iiber die gesamte Leiteroberfléiche, die das Resonatorvolumen begrenzt. Fiir den Fall
einer reellen Leitfdhigkeit (Normalleiter) kann diese Beziehung zusammen mit (2.6), (2.7)
und (2.11) auch in folgender Form geschrieben werden:

1 IHI dv
Os=7" 1EL]? dd (2.45)

Wie in Abschnitt 2.1.1 bezeichnet auch hier H) die Magnetfeldstirke an der Leiteroberfli-
che und A die Eindringtiefe. Die Giite wird also bestimmt durch das Verhiltnis des von den
Feldern eingenommenen Resonanzvolumens zu dem Leitervolumen, in welches die Felder
eindringen. Demzufolge wird die Giite um so hoher sein, je grofler das Resonatorvolumen
ist. Aus diesem Grund werden bei hohen geforderten Giiten auch heute noch volumintse
Hohlleiterbaugruppen verwendet. Gelingt es die Oberfldchenverluste zu reduzieren, so kann
das Resonatorvolumen verringert werden, ohne dabei Einbuflen bei der Giite hinnehmen zu
miissen. Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist es nun gerade, wie in der Einleitung bereits
beschrieben, dies durch den Einsatz supraleitender Beschichtungen mit einem im Vergleich
zu Normalleitern wesentlich geringeren Oberflachenwiderstand zu erreichen.
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Mit P4 = 3Rs|Hy|” erhilt man aus (2.44) die allgemein giiltige Beziehung:

0=< (2.46)
mit dem Geometriefaktor:
JIH? v
G = 0opo———m (2.46b)
J1Hy|* a4

Der Geometriefaktor wird also durch die Feldverteilung und die Resonanzfrequenz festge-
legt und ist daher eine fiir den Resonator und die ausgewi#hlte Schwingungsmode charakte-
ristische Gréfle. Durch die Messung der Giite kann iiber diese Beziehungen der Oberflé-
chenwiderstand ermittelt werden. Zu ihrer Bestimmung aus dem Resonanzverhalten wird
jedoch noch ein Zusammenhang mit den der Messung zuginglichen GréBen benétigt.

Aufgrund der Forderung nach Energieerhaltung muB die zeitliche Anderung der Feld-
energie W mit der Verlustleistung P, iibereinstimmen, so dafl mit der Definition der Giite
folgende Beziehung gegeben ist:

W _ _p, -y (2.47)

Demzufolge klingt die Feldenergie und entsprechend die Schwingungsamplitude zeitlich
exponentiell mit exp (~wo#/Q) ab. Der Kehrwert der Glite wird daher als Ddmpfung oder
Verlustfaktor bezeichnet. Die Resonanzfrequenz der geddmpften Schwingung
o =g+ Ao + il ist eine komplexe Gréfle, deren Imaginirteil die Halbwertsbreite 6o = 2T
der Energieverteilung W(®) bestimmt. Diese steht in direktem Zusammenhang mit der
Déampfung 1/Q /32/:

o
e

1
=5 (2.48)

e

Damit kann die Giite unmittelbar aus der Resonanzkurve abgelesen werden. Ebensogut
kann die Giite auch aus der Abklingzeit T = Q/m¢ bestimmt werden. Bei der Ermittlung des
Oberflachenwiderstandes tiber (2.46) ist jedoch zu beachten, dal im allgemeinen Q; < O
gilt, da zusétzlich zur Ohmschen Dampfung noch weitere Verlustterme hinzukommen. Fafit
man diese als parasitédre Verluste in dem Term 1/Q, zusammen, so ergibt sich fiir die Giite
0 des Gesamtsystem die Bilanz:

=l

1 1
0 Rt (2.49)
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Auf die parasitidren Verluste und deren Bestimmung bei dem in dieser Arbeit verwendeten
MeBsystem wird in Abschnitt 2.2.2 niher eingegangen.

Wihrend der Oberflachenwiderstand R, zu einer Frequenzverbreiterung 8o, fiihrt, be-
wirkt die Oberfldchenreaktanz X, eine Frequenzverschiebung Ao = Re(w; — w¢). Der Index
s weist darauf hin, da3 die angegebene Frequenzverbreiterung bzw. Frequenzverschiebung

allein auf die Oberfldchenimpedanz des Leiters zuriickzufiihren ist und hier keine weiteren
Impedanzbeitrige beriicksichtigt sind. Die Frequenzverschiebung ist nach /48/ durch fol-
gende Beziehung gegeben:

Aws X5 oo

©o ~ 262G

A (2.50)

Der Zusammenhang mit der Eindringtiefe A folgt dabei aus der Gleichung (2.12). Durch
Messen der Resonanzfrequenz kann damit im Prinzip die Eindringtiefe und entsprechend
die Oberflichenreaktanz bestimmt werden. Da im allgemeinen jedoch Aw << m gilt und
auBerdem , nicht ausreichend genau bekannt ist, kénnen nur Anderungen der Resonanz-
frequenz ausgewertet werden. Zum Beispiel ergibt sich fiir die Frequenzinderung infolge
einer temperaturbedingten Anderung der Eindringtiefe relativ zu den jeweiligen Werten bei
T =0 folgender Ausdruck:

M0 = D -0, =L D ey 2@ mit /-

G -

2.51)

o
o
2n

Bei der Ermittlung der Eindringtiefeninderung aus Messungen der Resonanzfrequenz
M(T) miissen Frequenzidnderungen infolge thermischer Ausdehnung oder weiterer systembe-
dingter Reaktanzbeitridge beriicksichtigt werden. Fafit man diese als parasitire Frequenzén-
derung Af, zusammen, so ergibt sich fiir die Gesamtverschiebung Af die Bilanz:

AR, 0) = Afy(T, 0) + Afo(T, 0) (2.52)

Auf die parasitire Frequenzverschiebung und deren Bestimmung wird im Abschnitt 2.2.2
nédher eingegangen.

Einflufl der Schichtdicke

Alle bisherigen Betrachtungen, insbesondere auch die Definition der Oberflachenimpe-
danz, setzen einen unendlichen dicken Leiter voraus, so dal von einem vollstdndigen, expo-
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nentiellen Abklingen des eindringenden elektromagnetischen Feldes ausgegangen werden
konnte. Das ist fiir Schichten mit Dicken von mindestens der dreifachen Eindringtiefe be-
reits in guter Nédherung zutreffend. Da jedoch die Schichtdicke der HTSL-Filme oft nur im
Bereich der Eindringtiefe von etwa 210 nm bei YBCO (77K) liegt, liefert die Bestimmung
des Oberflichenwiderstands iiber (2.49) einen vergroBerten, effektiven Wert. Ahnlich ver-
hilt es sich bei der Bestimmung der Oberflidchenreaktanz sprich der Eindringtiefe iiber die
Beziehungen (2.51) und (2.52). Um die materialspezifischen Werte zu erhalten, ist in bei-
den Féllen eine Korrektur auf unendliche Schichtdicke erforderlich.

Bei Schichtdicken d < 3\ gelangt die eindringende elekiromagnetische Welle trotz star-
ker Déampfung bis zur Film-Substrat-Grenzfldche. Dort wird sie nahezu vollstindig reflek-
tiert, da die Impedanz des Substrats Zs,, = Zo/ J€, (Z, = Vakuumimpedanz) mit 120 Q im
Fall von Saphir sehr viel groBer ist als diejenige der HTSL-Schicht Z, die im mQ-Bereich
liegt. Die starke Fehlanpassung fiihrt zu einem hohen Reflexionskoeffizient:

H"-’ﬂ ZSub - Zs
F= = =1 2.53
Hein ZSub + Zs ( )

Eine Transmission von HF-Leistung in das Substrat kann demnach vernachléssigt werden.
Entsprechendes gilt auch fiir die obere Grenzfliche zum Saphirresonator, so dal} eine ein-
mal in die HTSL-Schicht eingedrungene Welle solange zwischen den beiden Grenzflichen
hin und her reflektiert wird, bis sie infolge der Dampfung abgeklungen ist. Die Uberlage-
rung von eindringender und reflektierter Welle fithrt jedoch zu einer geénderten Feldvertei-
lung: Die magnetische Feldstirke Hj(0) an der Oberfliche ist reduziert, wihrend die elektri-
sche Feldstirke FEy(0) erhoht ist. GemiB der Definition der Oberflichenimpedanz
Zs = Ey(0)/H(0) resultiert daraus ein erhthter, effektiver Oberflichenwiderstand R?ff und
eine erhohte, effektive Oberfldchenreaktanz X7 Deren Abhéngigkeit von der Schichtdicke
d ist gegeben durch /56,57/:

Ao o d di
RZ@ny = R, [coth (x) + sinhz(d/k)} (2.54)
X2 any = X, - coth (%) (2.55)

Die erste der beiden Beziehungen dient zur Umrechnung der gemessenen effektiven

Oberfldchenwiderstinde in die materialspezifischen Werte R = R?ff(d — ). Fiir den direk-
ten Vergleich mit den Messdaten wird sie umgekehrt auch dazu verwendet, die aus den Mo-
dellen in Abschnitt 2.1 berechneten Oberflichenwiderstinde auf effektive Werte zu trans-
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formieren. Entsprechend dient die zweite Beziehung mit A = X;/opo zur Umrechnung von
theoretischen aus Modellbeschreibungen hervorgehenden Eindringtiefen auf effektive Wer-

te.

Die Messung der Frequenzédnderung Af(7,0) ermdglicht ausgehend von (2.51) und
(2.52) bei endlicher Schichtdicke nur die Bestimmung der effektiven Eindringtiefenéinde-
rung AAY(T,0):

Gsz I:X(T) coth(x (T)) MO) - coth(——=

wf(r 0)

AfA(T,0) = (2.56)

MO) }

Da der Schichtdickenkorrekturterm selbst von A(T) abhéngt, ist eine Umrechnung auf die

materialspezifische Eindringtiefenédnderung AAMT,0) lediglich im Temperaturbereich unter-
halb von T,/2 méglich. Dort ist mit AM(T) ~ A(0) die Niherung coth [d/A(T)] = coth [d/A(0)]
gerechtfertigt, die eine Produktschreibweise von Korrekturierm und materialspezifischer

Grofle erlaubt:

ﬁ”gz -coth(xé—’(ﬁ)-Ax(T,O) fir T<T.2 (2.57)

Afs(T,0) =

Hierbei ist A(0) ein noch unbestimmter Parameter, der gegebenenfalls aus der Literatur
{ibernommen wird. Ublicherweise erfolgt in Kapitel 6.2 der Vergleich von Modellbeschiei-
bung und Messdaten jedoch in der Weise, dafl die gemessenen effektiven Eindringtiefenén-
derungen anhand der Modellbeschreibung angepaBit werden, wobei A(0) als Fitparameter

bestimmt wird.

2.2.2  MeBsystem

Apparatur

Héufig werden zur Bestimmung des Oberflichenwiderstands von HTSL-Schichten
Hohlraumresonatoren eingesetzt, bei denen ein Teil der Resonatorwand durch die zu cha-
rakterisierende Probe gebildet wird. Man spricht in diesem Fall auch von der Endplattenme-
thode. Ihr Vorteil ist, da} es aufler den Ohmschen Verlusten in den Leiterflichen und der
Probe keine weiteren Verlustbeitrige gibt und damit 1/Q = 1/Q; gilt. Nachteilig ist, daB in
allen Leiterwédnden vergleichbare Oberflachenstrome flieen. Damit auch in diesem Fall die
Giite im wesentlichen von den Verlusten in der zu charakterisierenden Probe bestimmt
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wird, miissen besondere MaBnahmen getroffen werden. Eine Mdglichkeit ist die Verwen-
dung von supraleitendem Material auch fiir die restlichen Resonatorwinde. Bevorzugt wird
hierfiir Niob verwendet, da es einen extrem kleinen und auch bekannten Oberflichenwider-
stand besitzt /45,49/. Das ist jedoch mit einigem technischen Aufwand verbunden, da der
Nb-Resonator auf einer Temperatur von 4 K gehalten werden muf3, wihrend die Tempera-
tur der HTSL-Probe zwischen 4 K und etwa 100 K variiert wird, Eine zweite Moglichkeit,
die im Fall von normalleitenden Kupferwinden Anwendung findet, ist, zu hohen Frequen-
zen um 100 GHz Uberzugehen, bei denen der Oberflichenwiderstand der HTSL-Probe in-
folge seiner w’-Abhingigkeit vergleichbar ist mit dem der Kupferwinde, der bei 77 K und
Frequenzen oberhalb von 6 GHz entsprechend dem anomalen Skineffekt nur eine
®’”-Abhingigkeit besitzt /50/. Das erfordert jedoch eine aufwendige MeBelekironik. Eine
dritte Moglichkeit, die in der vorliegenden Arbeit verwendet wurde, besteht darin, die Ober-
flachenstréme in den Kupferwédnden durch Verwendung eines dielektrischen Resonators zu
reduzieren. Malgeblich ist hierbei die relative Dielektrizititszahl €, die geméil
we ~ €0€,|E|* zu einer Erhhung der elektrischen Energiedichte, d.h. zu einer Konzentrati-
on des elektromagnetischen Feldes im Dielektrikum fiithrt. Dadurch wird bereits bei 20 GHz
eine hohe Empfindlichkeit von etwa 50 pQ bei dem hier verwendeten System erreicht, was
die Charakterisierung auch der bislang hochwertigsten HTSL-Schichten ermdéglicht.

Das verwendete Mef3system, das von N. Klein an der Forschungsanlage Jiilich entwik-
kelt wurde /51/, ist in Abbildung 2.1 schematisch dargestellt. Als dielektrischer Resonator
dient ein Saphirzylinder, der ein €, von 9,4 besitzt und sich vor allem durch besonders nied-
rige HF-Verluste auszeichnet /12/. Er wird an einer seiner beiden Stirnseiten durch die zu
charakterisierende HTSL-Probe abgeschirmt und ist dariiberhinaus von einer Kupferab-
schirmung mit etwa dem dreieinhalbfachen Durchmesser umgeben. Zu seiner Fixierung auf
der Probe dient eine Quarzlochscheibe oder alternativ dazu etwas Glycerin. Die Messungen
erfolgen im Schwingungsmode TE,,;," dessen Feldverteilung in Abbildung 2.2 fiir den Fall
einer allseitig offenen Ausfiihrung dargestellt ist. Der Index & ist kleiner als 1, da das elek-
tromagnetische Feld, wenn auch stark geddmpft, in den AuBlenraum ragt. Die zugehorige
Resonanzfrequenz ist im wesentlichen durch die Abmessungen des Saphirzylinders, Durch-
messer von 5,8 mm und Héhe von 2,9 mm, und dessen relative Dielektrizititszahl festge-
legt. Bei dieser Geometrie ergibt sich anhand von Berechnungen von Y. Konishi /53/ in der
Niherung allseitig magnetischer Winde eine Resonanzfrequenz von 18,0 GHz. Eine ge-
nauere Angabe unter Beriicksichtigung der exakten Randbedingungen erfordert eine auf-
wendige Rechnung, deren Darstellung hier nicht zweckméBig ist /54/. Die tatsédchliche Re-
sonanzfrequenz liegt bei 18,9 GHz. Die Ein- und Auskopplung der HF-Leistung erfolgt

! Bei den Moden-Indizes grz bezeichnet ¢ die Anzahl der Maxima in tangentialer Richtung, r diejenige in ra-
dialer Richtung und z diejenige in vertikaler Richtung.
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/ . N
Probe Saphirzylinder

Hrem
0
Abbildung 2.1:  Schematische Querschnittdarstel- Abbildung 2.2:  Feldverteilung
lung der Mefanordnung. Der Saphirresonator, der und Feldlinienbild des TE, s
einseitig von der zu charakterisierenden Probe ab- Modus eines offenen, zylinder-
geschirmt wird, wird im TE,, -Mode bei einer Reso- formigen, dielektrischen Reso-
nanzfrequenz von 18,9 GHz betrieben. Die dufere nators. (entnommen aus /52/)

Kupferabschirmung unterdriickt Abstrahlungsverlu-
o dnze T oddoce '

7 e onlls
A)LC Lur Elll' u'nu Auonupptung weraen LEii In)'bhl L

fen-Antennen verwendet.

tiber das Magnetfeld mittels Leiterschleifen. Dadurch wird der Resonator zusitzlich bela-
stet, so daB} die gemessene, oder wie man auch sagt, belastete Giite ), stets kleiner ist als die
unbelastete Giite O, des frei schwingenden Resonators. Werden die Koppelverluste mittels
Koppelgiiten Oy, und (Qy, beschrieben, so ergibt sich durch Addition der einzelnen Ver-
lustterme der folgende Zusammenhang zwischen belasteter und unbelasteter Giite:

2_ 1.1 1
01" o + on + o (2.58)

Die Stirke der jeweiligen Kopplung wird durch den Koppelfaktor B; = Qo/Qx;, d.h. das
Verhiltnis von Koppelverlust Qx; zu Verlust Op' im unbelasteten Zustand ausgedriickt.
Damit folgt aus (2.58) die Beziehung:

Qo = Qi1(1+B1+B2) (2.59)
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Diese erlaubt es, auf die unbelastete Giite riickzurechnen. Die Koppelfaktoren kénnen aus
der Messung des jeweiligen Reflektionskoeffizienten, der als das Verhdltnis von dem am
Ort der Ankopplung reflektierten und eingespeisten HF-Signal definiert ist, bestimmt wer-
den /52/:

(2.60)

Die Einstellung der Koppelstirke erfolgt bei dem hier beschriebenen MeBsystem durch
Verschieben der Antennen. Sie wurde bei allen Messungen in dieser Arbeit mit typischen
Koppelfaktoren von 1107 bei 77 K so schwach gewihlt, daB die Koppelverlusie vernach-
lassigt und in guter Niherung die gemessene Giite mit der unbelasteten gleichgesetzt wer-
den konnte. Hierbei ist jedoch die Proportionalitit B; ~ Qo zu beachten, da mit fallender
Temperatur der Oberflichenwiderstand supraleitender Proben gemiB (2.29) stark abnehmen
und die Gesamigiite entsprechend ansteigen sollte. Bei einer Temperatur von 4 K wurden
fiir die Koppelfaktoren bei unverdnderter Koppelstirke Werte um 2-107 gemessen, so dal
auch hier Q; ~ Qp angesetzt werden kann und diese Niherung damit {iber dem gesamten
Temperaturbereich gerechtfertigt ist. Im folgenden wird daher nicht mehr zwischen belaste-

ter und unbelasteter Giite unterschieden und die Gesamtgiite des Systems einfach mit O be-
zeichnet.

Die HF-Messungen wurden mittels eines Netzwerkanalysators HP8720C durchgefiihrt.
Dabei wurde zur Bestimmung der Giiie gemaf’ (2.48) das transmiitierte Spannungssignal in
Abhéngigkeit von der Frequenz aufgezeichnet und aus der so erhaltenen Resonanzkurve die
3db-Bandbreite und die Resonanzfrequenz ermittelt. Die 3dB-Breite des Spannungssignals
entspricht der Halbwertsbreite des Leistungssignals und damit der verlustbedingten Fre-
quenzverbreiterung nach Gleichung (2.48). Zur Bestimmung der beiden Koppelfaktoren
wurde das jeweilige reflektierte Spannungssignal bei der Resonanzfrequenz und beim drei-
fachen 3dB-Abstand gemessen. Die Differenz der entsprechenden Signale ergab den Betrag
des Reflexionskoeffizienten, mit dem iiber (2.60) die Koppelfaktoren bestimmt wurden. Al-
le Messungen erfolgten rechnergesteuert in einem abpumpbaren Badkryostat tiber einen
Temperaturbereich von 2-100 K. Zur Temperaturmessung dienten dabei sowohl ein Platin-
als auch ein Germanium-Widerstand. Eine Verbesserung der thermischen Ankopplung der
Probe wurde durch Einlassen von Helium in den Resonatorraum (siehe Abb. 2.1) bis zu ei-

nem Druck von einigen mbar erreicht,

26




2.2 Experimentelle Bestimmung der Oberflichenimpedanz

Kalibrierung

Die Bestimmung des Oberflichenwiderstands anhand der Beziehung (2.49) erfordert die
Kenntnis des Geometriefaktors G und der parasitéren Verluste 1/Q,. Ebenso ist fiir die Er-
mittlung der Eindringtiefenéinderung anhand (2.52) die Kenntnis der parasitéren Frequenz-
verschiebung Af, notwendig. '

Der fiir den Schwingungsmode TE,,; und die Probenanordnung charakteristische Geo-
metriefaktor kann geméf seiner Definition in (2.46b) berechnet werden. Dabei ist zu beach-
ten, daB3 das Fldchenintegral zur Bestimmung der Verlustleistung in diesem Fall nur iiber
den Probenbereich auszufiihren ist. Dieser wird durch eine Kupferblende definiert und hat
einen Durchmesser von 11 mm. Da jedoch die genaue Feldverteilung fiir das hier vorliegen-
de Resonatorsystem nicht bekannt ist, empfiehlt sich eine experimentelle Bestimmung des
Geometriefaktors anhand einer Kupferprobe mit bekanntem Oberflichenwiderstand R (7).
Auf diese Weise wurde von N. Klein fiir den gesuchten Geometriefaktor ein Wert von
830 Q mit einer Genauigkeit von AG = 120 € ermittelt /51/.

Infolge der Feldkonzentration im Dielektrikum sind zwar die Ohmschen Verluste in der
Kupferabschirmung deutlich reduziert, dafiir sind jetzt aber eveniuelle dielektrische Verlu-
ste zu beriicksichtigen. Diese werden durch einen nichtverschwindenden Imaginérteil der
relativen Dielektrizitédtszahl beschrieben:

Op Re(e)) (2.61)

Da sich Saphir jedoch bei Temperaturen unter 100 K durch duBlerst geringe dielektrische
Verluste von tan 8 < 1077 auszeichnet /12/, ist dessen Verlustbeitrag vernachlissigbar klein.
Die Gesamtgiite wird vielmehr durch die Restverluste in der Kupferabschirmung und den

dielektrischen Verlusten in der Glycerinschicht oder in der alternativ verwendeten Quarz-
Lochscheibe begrenzt. Die Gesamtheit dieser parasitdren Verluste wird durch zwei Kali-
briermessungen bestimmt: Die Eichung fiir den Absolutwert des Oberflichenwiderstands
wird durch eine Giitemessung an Niob bei 2 K erreicht. Der Oberflichenwiderstand der epi-
taktisch auf Saphirsubstrat aufgewachsenen Nb-Schicht ist nach /51/ kleiner als 1 pQ und
wird daher vernachléssigt. In dieser Nédherung folgt aus (2.49) fiir die parasitire Giite:

Qr(2K)~ ONb, 2K) (2.62)

Thr Wert hdngt besonders von der Oberflachenqualitit der Kupferabschirmung ab. Typi-
scherweise liegt er bei 109000 und kann mit einer Genauigkeit von AQp =~ £500 bestimmt
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werden. Der durch diese Unsicherheit und durch diejenige des Geometriefaktors verursach-
te systematische Fehler AR, im Oberflichenwiderstand wird {iber folgende Beziehung abge-
schitzt:

e, ( 11 )
AR; = —AQp+| =—— | AG 2.63
Seinen Mindestwert erhdlt man fiir Q ~ QOp, sodaBl dieser allein durch AQ, bestimmt wird
und bei 45 pQ liegt. Wird der Saphirzylinder nicht mit Glycerin auf der Probe fixiert, son-
dern lediglich mittels eines Quarzrings auf ihr zentriert gelagert, dann betrdgt die Ge-
samtgiite des Systems typischerweise nur 95000. Das fiihrt zusammen mit der dabei auller-

dem erhdhten Ungenauigkeit von AQp ~ 1000 zu einem gréBeren systematischen Fehler
im Oberflichenwiderstand von +90 pQ bei Q =~ Qp.

Zur Kalibrierung des Temperaturverlaufs dient eine Giitemessung an Kupfer. Die Ge-
samtverluste 1/0(Cu,T) sind dabei proportional zum Oberfldchenwiderstand der Kupferpro-
be, die aus demselben Rohmaterial hergestellt wurde wie der Kupferabschirmzylinder (s.
Abb.2.1) /51/. Demnach wird die Temperaturabhiingigkeit der parasitiren Verluste allein
durch diejenige des Kupferbeitrags bestimmt. Fiir die parasitére Giite ergibt sich daher mit
(2.49) und (2.62) der Ausdruck:

On(T) M.Q(Nb’g K) (2.64)

P =0, 2K ’

Mithilfe dieser Beziehung wird bei allen Giitemessungen dieser Arbeit der Oberfléchenwi-
derstand aus (2.49) extrahiert. Sie wird auch bei der Abschidtzung des systematischen Mef3-
fehlers iiber (2.63) bei 7> 2 K angewendet. Ein Beispiel ist die in Abbildung 2.3 dargestell-
te Messung an der Kupferkalibrierprobe. Zum Vergleich enthélt das Diagramm auch die

theoretisch zu erwartenden Widerstandswerte. Bei deren Berechnung ist zu beachten, daf3
die mittlere freie Weglidnge der Elektronen

5 MeVEC
ERR A AL i 2.65
l o2 (2.65)

m. : Elektronenmasse, vr: Fermigeschwindigkeit, » : Elektronendichte
e : Elektronenladung, o : Leitfahigkeit

bei etwa 100 K mit 185 nm bereits so groB ist wie die Skintiefe (2.4b). Daher wurde die
theoretische Beschreibung unter Einbeziehung des anomalen Skineffekts, basierend auf den
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widersiand der Kupferkali- I —Messung: Kupferkolibrierprobe
brierprobe bei 18,9 GHz. Be- O Berechnung fuer defektfreies Kupfer
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von Ergebnissen in /34/.

Berechnungen von Reuter und Sondheimer /34/ durchgefiihrt’. Es ist nicht verwunderlich,
daf} die theoretischen Werte etwas kleiner sind als die gemessenen: Wahrend in der Berech-
nung defektfreies Kupfer angenommen wurde, kann davon bei der gemessenen Kupferpro-
be (Probenteller) infolge ihrer mechanischen Bearbeitung nicht ohne weiteres ausgegangen
werden. Hinsichtlich der Kalibrierung ist das jedoch bedeutungslos, da die Absoluteichung
mittels der Niobprobe durchgefiihrt wird.

Die Bestimmung der Eindringtiefensinderung AA¥(T,0) iiber (2.52) und (2.56) erfordert
die Kenntnis der parasitiren Frequenzverschiebung Af,(7,0). Diese wird durch eine Kali-
briermessung der Resonanzfrequenz an der Kupferprobe ermittelt. Von der dabei gemesse-
nen Gesamtverschiebung Af;(7,0) ist der Beitrag Af,(7,0) der Kupferprobe, der auf der
Eindringtiefendnderung beruht, zu subtrahieren. Fiir die parasitire Frequenzverschiebung
lautet daher die Bilanz:

Afp(T, 0) = Af6(T, 0) - Afcu(T, 0) (2.66)

Entsprechend der Darstellung in Abbildung 2.4 ist die bei der Kalibriermessung festzu-
stellende Frequenzverschiebung Af;(7,0) wesentlich groBer als der Beitrag Af.(7,0), den
man aufgrund der Eindringtiefendnderung der Kupferprobe erwartet. Letzterer wurde unter
Berticksichtigung des anomalen Skineffekts basierend auf den Ergebnissen von Reuter und

’In /34/ wird in Abhdngigkeit von a= 3I"/(2&) der Oberfliichenwiderstand und die Reaktanz berechnet, wobei
insbesondere die Nichtlokalitdt von.Strom und elektrischem Feld (anomaler Skineffekt) berticksichtigt wird,
Berechnung der mittleren freien Weglinge iiber (2.65) und der Skintiefe iiber (2.4b) mit o”'-Werten aus /82/.
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Abbildung 2.4: An der Kupfer-Kalibrierprobe gemessene Gesamtfrequenz-
verschiebung Afo(T,0) und berechneter Beitrag Af.(T,0) der Eindringtie-
fendnderung bei der Kupferprobe. Inset: Af(T,0) bei feinerer Skalierung.

Sondheimer /34/ berechnet. Die Ursache der dominierenden parasitéren Frequenzverschie-
bung liegt in der thermischen Ausdehnung sowohl des Saphirzylinders als auch der Kupfer-
abschirmung. Saphir besitzt zwar nach Wachtmann /58/ und Arp /59/ einen zu tiefen Tem-
peraturen stark abfallenden thermischen Ausdehnungskoeffizient von < 1076 K~! unterhalb
100 K, dafiir wirkt sich die Anderung seines Durchmesser D aber unmittelbar auf die Reso-
nanzfrequenz f~ 1/D aus /53/. Wiirde man zum Beispiel die Frequenzidnderung allein auf
die Ausdehnung des Saphirzylinders zuriickfiihren, so konnte daraus ein Ausdehnungskoef-
fizient < 6+ 107 K~! abgeleitet werden. Dieser Wert 148t darauf schliefen, daB der Saphir-
resonator selbst wesentlich zur Frequenzverschiebung beitrigt, wenngleich der etwas zu
grofle Wert auch auf anderweitige Beitrige, wie die Ausdehnung der Kupferabschirmung
hinweist. Die parasitdre Frequenzverschiebung muf3 sehr genau bestimmt werden, um den
vergleichsweise kleinen Beitrag der jeweiligen Probe mit befriedigender Genauigkeit aus
der Gesamtverschiebung extrahieren zu kénnen. Daher ist in (2.66) der Beitrag der Kupfer-
kalibrierprobe zu beriicksichtigen, auch wenn dieser nach Abbildung 2.4 vernachldssigbar
erscheinen mag. Zum Beispiel ergibt der Vergleich mit der Frequenzverschiebung Af(7,0),
die durch die Eindringtiefendnderung bei einer typischen HTSL-Probe (YBCO) hervorgeru-
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fen wird, dal der Kupferprobenwert Af(T,0) bei einer Temperatur von 70 K etwa 10 %
und bei 30 K sogar 50% des HTSL-Wertes betrégt.

In Kapitel 6 werden die MeBergebnisse zur Temperaturabhingigkeit von Oberflichen-
widerstand und Eindringtiefensinderung im Rahmen der hier in den Abschnitten 2.1.2 bis
2.1.4 dargelegten Beschreibungen analysiert. Insbesondere werden dabei auch Erweiterun-
gen bzw, Modifikationen der Modellvorstellungen diskutiert. Zuvor soll jedoch in den Ka-
piteln 3, 4 und 5 auf die Préparationstechnik und die Wachstumsanalyse von epitaktischen
Puffer- und HTSL-Schichten eingegangen werden.
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3 Schichtdeposition und Wachstumsanalyse

In diesem Kapitel werden zunichst die wesentlichen technischen Aspekte der Herstel-
lung von epitaktischen Puffer- und HTSL-Schichten auf Saphirsubstraten beschrieben. Da-
ran anschliefend werden die zur Charakterisierung des Schichtwachstums eingesetzten
Analysemethoden behandelt, wobei nur auf die fiir die vorliegende Arbeit relevanten Merk-
male eingegangen wird.

3.1 Sputter-Beschichtung

Wie in der Einleitung bereits erwdhnt, kann eine HF-taugliche HTSL-Schicht nicht di-
rekt auf Saphir abgeschieden werden, sondern es ist eine zusitzliche Pufferschicht erforder-
lich. Dabei ist zu beachten, daB diese das epitaktische Schichtwachstum der nachfolgenden
HTSL-Schicht erméglicht und deshalb eine zwischenzeitliche Degradation der Schichtober-
fliche nicht riskiert werden kann. Von entscheidender Bedeutung ist das besonders dann,
wenn auch auf die HTSL-Schicht eine weitere Schicht epitaktisch aufwachsen soll. Auch
im Hinblick auf geringe Kontaktwiderstdnde von Metallisierungsschichten, wie sie fiir die
Bauelementeherstellung bendtigt werden, ist eine Degradation der HTSL-Oberfldche zu
vermeiden. Dementsprechend wurde eine Beschichtungsanlage konzipiert und aufgebaut,
die aus zwei Depositionskammern und einer Probentransfervorrichtung besteht und die in-
situ Préparation von epitaktischen Puffer-, HTSL- und isolierenden Zwischenschichten er-
laubt. Der Begriff in-situ bedeutet, daBl die Abscheidung aller Schichten in derselben Appa-
ratur erfolgen kann, ohne daB3 zwischen den einzelnen ProzeBschritten das Vakuum gebro-
chen werden muf}. In Abbildung 3.1 ist diese Anlage dargestellt. In der linken Kammer
werden durch Hochfrequenzsputtern die Puffer- und beliebige andere isolierende Materiali-
en deponiert, in der rechten Kammer wird durch Gleichstromsputtern YBCO- bzw. GBCO
abgeschieden. Die beiden Kammern sind durch ein Plattenventil getrennt und verfiigen iiber
separate Vakuumpumpen. So kann in der einen die Sputterkathode ausgewechselt werden,
ohne in der anderen das Vakuum brechen zu miissen. Das ermoglicht die in-situ-Herstel-
lung beliebiger Vielfachschichten und wird zum Beispiel bei der Herstellung der Gold-Me-
tallisierung angewandt.

Zur Zerstdubung der oxidischen Puffer- und HTSL-Materialien wird das am For-
schungszentrum Karlsruhe entwickelte Invertierte Zylindermagnetron (IZM) eingesetzt.
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3.1 Sputter-Beschichtung

Abbildung 3.1: Zweikammer-Beschichtungsanlage zur in-situ Prdparation
beliebiger Vielfachschichten. Isolierende Materialien wie CeO, und CaTiO,
werden in der linken Kammer durch HF-Zerstdubung, supraleitende Mate-
rialien wie YBCO- und GBCO in der rechten Kammer durch Gleichstrom-
Zerstdubung mittels invertierter Zylindermagnetrons abgeschieden. In-situ

3.1 . Ltoalidasenor snpnls Londazesisnndacol 332 Aoz 1ialine I azea 2s
Gold-Beschichtung nach Kathodenwechsel in der linken Kammer.

o~

Durch dessen spezielle Geometrie und die Anordnung der Substrate unterhalb des ringfor-
migen Targets wird ein Riicksputtereffekt durch hochenergetische Sauerstoffatome und die
damit verbundene Veridnderung der Schichtzusammensetzung verhindert /72, 73/. Dartiber-
hinaus besitzt das IZM verglichen mit der in den USA an verschiedenen Stellen verwende-
ten off-axis-Anordnung zweier parallelstehender Planarkathoden /109/ eine etwa um einen
Faktor 4 héhere Depositionsrate. Die Schichtdeposition erfolgt ausgehend von keramischen
Sintertargets mit jeweils der verbindungsspezifischen Elementzusammensetzung wie CeO,,
CaTiO,, Y,Ba,Cu,0,, bzw. Gd,Ba,Cu,0;.,. Dadurch wird prinzipiell ein 1:1-Ubertrag der
Stéchiometrie ermdglicht. Durch einen mehrstiindigen Einsputterproze3 veréindert sich
ndmlich die Zusammensetzung an der Targetoberfldche infolge der unterschiedlichen ele-
mentspezifischen Sputterkoeffizienten gerade in der Weise, daf die Elemente dann im Ver-
héltnis der urspriinglichen, verbindungsspezifischen Zusammensetzung abgetragen werden.
Auf die bei den HTSL-Schichten dennoch festzustellende Abweichung von der 1:2:3-
Zusammensetzung wird bei der Diskussion der Wachstumseigenschaften eingegangen.
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Die ProzeBparameter wie Substrattemperatur, Sauerstoff- und Argonpartialdruck wer-
den so gewdhlt, daB ein epitaktisches Aufwachsen der Puffer- und HTSL-Schichten bereits
wihrend der Abscheidung erfolgt. Dieses Verfahren des direkten Wachstums wird in der
Literatur etwas irrefithrend auch als 'in-situ-Deposition' bezeichnet /110/. Zur Bereitstellung
der fiir das direkte epitaktische Wachstum erforderlichen Substrattemperatur von etwa
780°C dient ein sauerstoffbesténdiger Thermokoax-Heizer, der mit der Transfervorrichtung
bewegt wird. Die Substrate werden mittels Silberleitpaste aufgeklebt, um eine gute thermi-
sche Ankopplung sicherzustellen. Die pyrometrische Messung der Oberflachentemperatur
der Substrat bestitigt, daB diese nur maximal 10°C unter der Heizertemperatur liegt. Letzte-
re wird mittels eines Thermoelements gemessen und stellvertretend fiir die Substrattempe-
ratur angegeben.

3.2 Rutherford-Riickstreu-Analyse

Unter Rutherford-Riickstreuspektroskopie (RBS) versteht man den BeschuB3 eines Tar-
gets mit hochenergetischen Ionen und die energieselektive Detektion der an den Targetato-
men infolge der Coulomb-Wechselwirkung mit den Kernen elastisch riickgestreuten Ionen.
Diese Analysemethode wurde hier eingesetzt, um Informationen tiber die in den Schichten
vorhandenen Elemente und deren Konzentration, sowie iiber die Schichtdicke als auch iiber

kristalline Qualitét zu erhalten. Bei den Riickstreu-Experimenten wurden als Projektile mo-
noenergetische He'-Ionen mit einer Primérenergie von 2 MeV auf die zu untersuchende
Schicht gestrahlt. Der analysierte Probenbereich hatte dabei einen Durchmesser von etwa
1 mm. Mit einem Si-Sperrschichtdetektor und einem nachgeschalteten Vielkanalanalysator
wurden die unter einem Winkel ® von 165° zur Strahlrichtung riickgestreuten He*-Ionen

energieselektiv gezihlt. Die Energieauflosung des Halbleiterdetektors lag bei etwa 25 keV.

Die Grundlagen der Riickstreu-Spektroskopie werden detailliert in einem Buch von
W.K. Chu et al. dargestellt /74/. Eine ausfiihrliche Behandlung im Rahmen der vorliegen-
den Arbeit erscheint daher nicht zweckmiBig. Vielmehr sollen nachfolgend nur die fiir die
Auswertung wesentlichen Sachverhalte beschrieben werden.

3.2.1  Massentrennung und Schichtzusammensetzung

Bei der elastischen Streuung des auf ein ruhendes Targetatom stoenden He'-Ions erlei-
det letzteres einen je nach Massenverhiltnis mehr oder weniger grofien Energieverlust. Aus
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Energie- und Impulserhaltung folgt fiir das Verhélinis von Energie E, vor und E, nach dem
elastischen StoB die Beziehung:

2
‘/MZT—M% -sin® + Mp-cos®

Mp+ My

_Ex _
k== 3.1)

Dieses Verhiltnis, auch als kinematischer Faktor bezeichnet, hingt allein von der Masse
des Targetatoms M, und der des Projektils M, (He'-Ion) sowie vom Riickstreuwinkel @ ab.
Dementsprechend kann aus der gemessenen Energie des riickgestreuten He'-Ions direkt das
streuende Targetatom identifiziert und so qualitativ die in der Probe vorkommenden Ele-
mente bestimmt werden, Die Massentrennung AE, = E\ - dk/dMr - AMr ist dabei maximal
fiir einen Riickstreuwinkel von 180° und umso gréfer, je groBer die Primédrenergie und je
kleiner die Masse der streuenden Targetatome ist. Das erklédrt, warum die Messungen mit
2 MeV-He"-Ionen und unter einem Winkel von 165° durchgefiihrt wurden.” Die Massen-
trennung ist jedoch limitiert durch die Energieauflosung des Detektors von etwa 25 keV. Da
sich z.B. die Energie der an Barium-Atomen (Mp, = 137, 3 amu) riickgestreuten He'-lonen
nur um 4 keV von derjenigen der an Cer-Atomen (Mc, = 140, 1 amu) rlickgestreuten Ionen
unterscheidet, kénnen diese beiden Massen daher nicht mehr aufgel6st werden.

Neben der qualitativen Analyse der in der Schicht vorkommenden Elemente kann iiber
die riickgestreute Intensitit auch deren jeweilige Konzentration bestimmt werden. Die ins-
gesamt von einer Atomsorte A mit der atomaren Flédchendichte N, gestreute Intensitét F, ist

gegeben durch die Beziehung
Fi=0Q64Ny (3.2)

Q bezeichnet die eingestrahlte Gesamtladung. Die entscheidende GréfBe hierbei ist jedoch
der iiber den kleinen vom Detektor erfaBten Raumwinkel Q gemittelte differentielle Ruther-
ford-Streuquerschnitt G. Dieser ist entsprechend der zugrundeliegenden Coulomb-Absto-
flung gem4lB

M 2 :
. (Jl —(M—’;sincb) +cos(D]

sin’® Jl - (g—’; sin <D> ’

"Nur bei Primdrenergien E,>> Bindungsenergie (ca. 10 eV) kann von elastischer Streyung ausgegangen
werden. Bei Energien E, >2MeV der He-Ionen konnen jedoch Kernreaktionen und Resonanzanregungen ayf-
treten,

(3.3)

do _ (ZPZTez)Z
dQ ~ \ 4E,
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proportional zum Quadrat der Kernladungszahl Z; des streuenden Targetatoms. Das Ver-
héltnis der Flichendichten zweier Atomsorten A und B und damit die Zusammensetzung
der Schicht erhélt man direkt aus den integralen Intensitéten:

Na_Fa S8 Fa 25 (3.4)

Ein Beispiel fiir das Riickstreuspektrum einer YBCO-Schicht auf Saphir zeigt
Abbildung 3.2, Die Massenzuordnung ergibt sich iiber den kinematischen Faktor (Gl. (3.1))
direkt aus der energetischen Peaklage. Aus dem Verhiltnis der integralen Intensitéten, d.h.
der Peakflichen erhdlt man mit (3.4) die Zusammensetzung der untersuchten YBCO-
Schicht zu Y : Ba: Cu=1:1,7 : 2,5. Ebenfalls dargestellt ist das unter Verwendung des
RUMP-Simulationsprogramms berechnete Spektrum. Aus der Anpassung an die Messdaten
erhélt man ebenfalls die gewiinschten Informationen.

Findet der StoBprozeB nicht direkt an der Oberfliche sondern tiefer in der Schicht statt,
so kommt es sowohl vor als auch nach dem Stof zu einem zusétzlichen Energieverlust.
Dieser bewirkt eine Ausdehnung des Riickstreusignals hin zu tieferen Energien und kann zu
einer Uberlagerung der Signale unterschiedlicher Atomsorten fithren. Dementsprechend
zeigt in Abbildung 3.2 das vom Saphirsubstrat stammende Al- und O-Signal keine Peak-
sondern eine Stufenstruktur. In diesem Fall, wenn die integralen Intensitéten nicht mehr ge-

Abbildung 3.2: Energy (MeV)
He'-Riickstreuspektrum ei- 20 Ois Oi8 1;0 11‘2 1 i4 1 ;6 1 ;8
ner YBCO-Schicht auf Sa- + measurement dota
phirsubstrat. Primdrener- —RUMP simulation:  Y:Ba:Cu = 1:1.7:2.5
gie der He'-Ionen E,= 5 15 —
2 MeV, Riickstreuwinkel .3:)
®= 165, Schichtzusam- o
mensetzung gemaf (3.4) N 10 -
bzw. RUMP-Simulation: TED
Y:Ba:Cu = 1:1,68:2,5 s
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L
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trennt werden konnen, erfolgt die Bestimmung der Schichtzusammensetzung aus der Si-
gnalhShe H an der jeweiligen Intensitétskante:

B4 _ 24 T8 245 (3.5)

Dabei bezeichnet n, bzw. n, die Teilchendichte der jeweiligen Atomsorte und [S] den soge-
nannten Riickstreuenergieverlustparameter. Letzterer wird im néchsten Abschnitt ndher er-
lautert. Das Verhiltnis der S-Parameter ist etwa 1 und kann in erster N&dherung vernachlis-
sigt werden.

3.2.2  Energieverlust und Schichtdicke

Der Energieverlust der He'-Ionen auf ihrem Weg durch das Targetmaterial ist in dem
hier betrachteten Energiebereich von wenigen MeV auf die Coulomb-Wechselwirkung mit
den Elektronenhiillen der Targetatome zuriickzufithren. Bei Untersuchungen an diinnen
Schichten kann im Rahmen der Oberflichenndherung der Energieverlust vor dem eigentli-
chen StoBprozeB mit dE/dx(E,) und derjenige danach mit dE/dx(kE,) jeweils als konstant
angenommen werden. Fiir die Energiedifferenz zwischen dem an der Oberfliche und dem
in der Tiefe d an einem Atom der Sorte i riickgestreuten He'-Ion ergibt sich damit die Be-

ziehung:

= | 9E 1 _dE.. = e 41
AE; = [k, PEN o dx(k,Eo)}d \{k,se,,,+cos (e)em]Nd (3.6)

[sy

Hierbei ist 6=180"-®, S bezeichnet den Riickstreuenergieverlustparameter und
€= 1/N-dE/dx den von der atomaren Gesamtdichte N unabhéngigen Bremsquerschnitt.
Bei den in dieser Arbeit untersuchten mehrkomponentigen Schichten ist letzterer eine ge-

méf der Schichtzusammensetzung gewichtete Summe der einzelnen elementspezifischen
Bremsquerschnitte. Diese wiederum liegen in tabellierter Form vor /74/. Dementsprechend

bezeichnet [S]ﬁB in Gleichung (3.5) den Riickstreuenergieverlustparameter bei einem iiber
die Targetelemente 4 und B anteilig gemittelten Bremsquerschnitt und einem kinemati-

schen Faktor fiir den StoBprozefl an einem Atom der Sorte 4.

Aus der Energiedifferenz von Vorder- und Riickkante des Riickstreusignals einer Atom-
sorte 14Bt sich mittels der Beziehung (3.6) direkt die Schichtdicke bestimmen. Die Tiefen-
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3 SCHICHTDEPOSITION UND WACHSTUMSANALYSE

auflosung 7, ist dabei durch die Energieauflésung des Detektors gemdlB AE .10, = [S1,7; ,
abhéingig von der jeweiligen Atomsorte i, begrenzt. Bei der 25 keV-Auflosung des verwen-
deten Detektors erhdlt man zum Beispiel fiir Cer eine Tiefenauflosung von 26 nm. Da die
typischen Dicken der CeO,-Pufferschichten (siehe Abschnitt 4.3.3) in demselben Groflenbe-
reich liegen, kann deren Bestimmung daher nicht tiber (3.6) durchgefiihrt werden. Vielmehr
ist hierfiir die integrale Riickstreuintensitit des Ce-Peaks gemiB (3.2) heranzuziehen. Aus
dem Verhiéltnis zur Hohe des bei Saphirsubstrat auftretenden Al-Riickstreusignals
Hy=0Q64ny AE/[S]%ZO3 , wobei n,, die atomare Al-Teilchendichte und AE die energeti-
sche Kanalbreite des Vielkanalanalysators bezeichnet, erhilt man die atomare Ce-Flichen-
dichte

FCe 6:7{ AE
Nep=—"2 . =% . ——=—— .ny (3.7
Hy Gce [S]%zoa

Mit der anteiligen Teilchendichte der Cer-Atome nce =nce0,/3 ergibt sich die
Ce0,-Schichtdicke d = Ne./nce .

3.2.3  Channeling-Effekt

Bei der bisherigen Betrachtung wurde von einer regellosen Anordnung der Targetatome
ausgegangen. Diese Annahme ist jedoch bei den in dieser Arbeit ausschlieBlich behandelten
epitaktischen Diinnschichien nichi gerechifertigi. Entsprechend der Kristalistruktur sind
hier die Atome in Ebenen und Reihen angeordnet. Demzufolge ist bei Einstrahlung der
MeV-He"-lonen entlang niedrig indizierter Kristallrichtungen mit Kleinwinkelstreuung und
dementsprechend einer kanalartigen Fithrung der Ionen zu rechnen. Dieses Phénomen wird
als Channeling-Effekt bezeichnet. Damit verbunden ist eine drastische Erh6hung der Reich-
weite und dementsprechend eine starke Abnahme der riickgestreuten Intensitét. Die Verrin-
gerung der Riickstreuausbeute wird quantitativ durch das Verhéltnis

H, al
Amin = Hr—d (3.8)
der Signalhthe H, bei Ausrichtung des Ionenstrahls entlang einer Kristallachse (aligned) zu
der Signalh6he H,, bei nichtgerichtetem Einfall (random) entsprechend einer regellosen An-
ordnung der Atome beschrieben. Da auch bei gerichtetem Einfall die an der Oberfliche lie-
genden Atome voll zur Riickstreuung beitragen, und erst die dahinter liegenden Atome ab-
geschattet werden, zeigt das entsprechende Riickstreuspektrum einen sogenannten Oberfla-
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chenpeak. Zur Bestimmung von min Wird deswegen die Signalhéhe H,, hinter dem Ober-
flachenpeak herangezogen.

Das Channeling-Verhalten wird durch Stérungen des Kristallgitteraufbaus, wie zum
Beispiel regellos verlagerte Atome, Versetzungen und Stapelfehler, stark beeintrichtigt.
Das Verhiltnis ymin stellt daher ein empfindliches MaB fiir die Qualitit des kristallinen
Schichtaufbaus dar. Gui gewachsene YBCO-Filme zeigen ymin-Werte von nur wenigei
Prozent, wie sie auch fiir Einkristallsubstrate typisch sind /75/. Auf die Charakterisierung

von CaTiO;-, CeO,- und YBCO-Schichten anhand deren Channeling-Verhaltens wird in
den Kapiteln 4 und 5 eingegangen.

3.3 Rdntgenbeugungs-Analyse

Zur Untersuchung der Puffer- und HTSL-Schichten hinsichtlich Fremdphasen, Orientie-
rung, Mosaikverteilung, Ausrichtung in der Ebene und Schichtdicke wurden Réntgenbeu-
gungsmessungen in Seeman-Bohlin- und insbesondere in Bragg-Brentano-Geometrie
durchgefiihrt. Nachfolgend werden die wesentlichen Sachverhalte der hier durchgefiihrten
Wachstumsanalysen dargestellt. Hinsichtlich einer detaillierteren Beschreibung der verwen-
deten Rdntgenapparaturen wird auf die Arbeiten in /76,77/ verwiesen.

3.3.1  Orientierungs- und Schichtdickenbestimmung

Zur Uberpriifung auf polykristalline Schicht- und Fremdphasenanteile dienten Réntgen-
beugungsmessungen in Seemann-Bohlin-Geometrie. Dieses Verfahren zeichnet sich durch
einen festen Einfallswinkel von 10° des Rontgenstrahls zur Probenoberfldche aus. Die In-
tensitdt wird in Abhédngigkeit vom Beugungswinkel gemessen. Dementsprechend kann mit
zunehmendem Beugungswinkel die Bragg'sche Reflexionsbedingung nur von Netzebenen
erfiillt werden, die mit der Probenoberfldche einen zunehmend groferen Winkel einschlie-
fen. Wihrend bei polykristallinen Schichten aufgrund der regellos orientierten Korner jede
einzelne Netzebenenschar in beliebiger Orientierung auftritt und daher die Beugungsbedin-
gung erfiillt, ist dies bei epitaktisch gewachsenen Schichten aufgrund der hier eindeutigen
Ausrichtung der einzelnen Netzebenenscharen nicht moglich.

Zur Bestimmung der Orientierung von epitaktischen Schichten dienen Roéntgenbeu-

gungsmessungen in Bragg-Brentano-Geometrie. Bei diesem Verfahren ist der Winkel 6 von
einfallendem Rontgenstrahl zur Probenoberfldche stets gleich dem Winkel des gebeugten
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Rontgenstrahls zur Probenoberfliche. Dementsprechend kann nur die parallel zur Pro-
benoberfliche liegende Netzebenenschar die Beugungsbedingung erfiillen.® Aus der Re-
flexlage 6, ergibt sich iiber die Bragg'sche Beziehung A = 2ausin 6,4 der zugehorige Net-
zebenenabstand a,,,. Hierbei bezeichnet A die Wellenlinge der verwendeten Cu-K,,-
Strahlung, und Akl die Miller'schen Indizes. Besitzt eine Schicht Bereiche unterschiedlicher
Orientierung skl und A'%k'l", so kann aus dem Intensititsverhéltnis Iny/Iywy der zugehorigen
Rontgenreflexe das Volumenverhiltnis dieser Bereiche ermittelt werden:

Viki_ Twa ]Z;k/I/ SinOuy__sin (20 4) (3.9)

Viwr Iy Ihkl Sil‘leh/k/p sin (20 p/41)

Geometrie- Lorentz-Faktor
Faktor

Hierbei bezeichnet I” die theoretische Reflexintensitit, die dem jeweiligen Strukturfaktor
Rechnung trigt. Dariiberhinaus wird durch den Geometrie-Faktor berticksichtigt, daf} sich
mit zunehmendem Einfallswinkel das streuuende Probenvolumen um den Faktor 1/sin6

vergrOBert. Der Lorentzfaktor korrigiert die mit wachsendem Einfallswinkel geméf
1/5in(20) zunehmende Zeit, in der eine Netzebenenschar infolge der endlichen Strahldiver-
genz in Reflexionsstellung bleibt. Es gibt noch eine Reihe weiterer Korrekturfaktoren

/85,86/, diese konnen jedoch bei den hier untersuchten epitaktischen Schichten vernachlés-
sigt werden.

Im Fall der in Kapite! 4 behandelten sehr diinnen CeQO,-Schichten mit nur einer geringen

“““ M

Anzahl reflektierender Netzebenen von < 100 ist das Aufireten von Laue- Oszillationen
festzustellen. Dabei handelt es sich um eine zusétzlich zu dem fiir dicke Schichten iiblichen

Beugungsmuster auftretende Intensititsmodulation. Fiir eine vereinfachte Beschreibung
dieses Phidnomens ist die Betrachtung der Beugung einer ebenen Welle an einem Gitter mit
N Offnungen entsprechend der Anzahl der Netzebenen und einer Gitterkonstanten a ent-
sprechend dem Netzebenenabstand zweckméBig. In Anlehnung an die Bragg-Brentano-
Geometrie wird der Fall von gleichem Ein- und Ausfallswinkel 6 betrachtet. Legt man den
Koordinatenursprung in die erste Gitterdffnung und plaziert den Detektor in einer relativ
zur Ausdehnung des Gitters grofien Entfernung ry, so ist die auf 1 normierte Amplitude des
an der /-ten Gitterdffnung gebeugten Strahlenbiindels gegebenen durch A4; = e/ e
Hierbei bezeichnet o = 2kasin® den Phasenunterschied benachbarter Teilwellen und & die
Wellenzahl. Aus der Uberlagerung der insgesamt N Teilwellen ergibt sich die Ge-

samtamplitude als geometrische Reihe zu

®Die entscheidende Voraussetzung ist, daf die reflektierende Netzebenenschar tangential zum Fokussierungs-
kreis liegt. Bei geeigneter Verkippung der Probe wird dies auch fiir Netzebenen erreicht, die nicht parallel
zur Probenoberfliche liegen. Dieser Fall soll hier jedoch nicht betrachtet werden.
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L= iNo. _
A = gikro E) el — eikroﬁ (3.10)
Fiir die Beugungsintensitit folgt damit der Ausdruck
sin? (vag) Sinz(znmisine)
I=4-4"= = 3.1

T afa) .2 2nasing
sin (2) s1n( S )

Abbildung 3.3 zeigt den entsprechend berechneten Intensitétsverlauf, wobei im Hinblick
auf die spétere Diskussion ein Gitterparameter von 0,5409 nm entsprechend dem (100)-
CeO,-Netzebenenabstand, eine Anzahl von 46 Gitter6ffnungen entsprechend einer typi-
schen CeO,-Schichtdicke von 24,9 nm und die Wellenldnge A =0,1541 nm der Kupfer-
K,;-Strahlung zugrundegelegt wurde. Zur Veranschaulichung der weiter unten gefiihrten
Diskussion zum EinfluB} einer Schichtdickeninderung ist aulerdem das Modulationsmuster
fiir N = 49 dargestellt. Zunéchst soll nur eine der beiden Intensitéitsverldufe betrachtet wer-
den. Die Hauptmaxima ergeben sich beim Verschwinden des Nenners im Ausdruck (3.11),
so daf} ihre Lage unabhéngig von der Anzahl der Netzebenen ist. Entsprechend dem hier ge-
wihlten Gitterparameter ist die Lage des in Abbildung 3.3 dargestellten 2. Hauptmaximums
identisch mit derjenigen des (200)-CeO,-Reflexes. Die Lage der Minima dagegen ist cha-
rakteristisch fiir die Anzahl der streuenden Netzebenen und damit der Schichtdicke d = Na.
Letztere ergibt sich direkt aus dem Abstand zweier benachbarter Minima 6™ und 6™ ge-
mif

T T T T
I

0,5409 nm
0,1541 nm —

Abbildung 3.3:

Modulation der Beugungs-
intensitdt gemdf (3.11) fir
N=46 und N=49 Gitterdff-
nungen. Entsprechend dem

(&)
o

o
Y
]

gewdhlten Gitterparameter

Intensitaet [w.E.]
2
]

von a=0,5409 nm, d.h. e \/ \' [\ ~
(100)-CeQ,-Netzebenenab- ol 7 \\ / \ | b \’ \/ VRS
stand, liegt das Hauptma- 107\ | ! \ | ' \ \l Tl
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d=— A (3.12)

2] sin(03") ~sin (07 |

Ebenso kann die Schichtdicke auch aus dem Abstand benachbarter Nebenmaxima sowie
auch aus dem Abstand von Hauptmaximum und benachbartem Minimum rechts bzw. links
von diesem bestimmit werden.

Es stellt sich nun die Frage: Wie stark beeinfluBt eine Anderung der Schichtdicke die
Lage der Extrema? Fiir eine gednderte Schichtdicke mit N, Netzebenen, bei der das
(n-1)-te Minimum dieselbe Lage hat wie das n-te Minimum bei der urspriinglichen Schicht-
dicke mit N| Netzebenen, ergibt sich der Zusammenhang: N, = N + 1/m. Hierbei bezeich-
net m die Ordnung des Hauptmaximums und es wird mit n = mN,; beriicksichtigt, daf} ge-
méB (3.11) das (m:N)-te Minimum mit dem m-ten Hauptmaximum zusammenfillt. In dem
oben betrachteten Bereich bei m =2 wiirde also bereits eine halbe weitere Netzebene genii-
gen, um das Modulationsmuster um eine Periode zu verschieben, wogegen sich der Abstand
benachbarter Minima gem&B (3.12) nur geringfiigig &ndert. Da nun im Zusammenhang mit
der Beugungsanalyse ohnehin nur Schichtdickenénderungen um ganzzahlige Vielfache des
Netzebenenabstands betrachtet werden konnen, besagt dieses Ergebnis, dafl eine solche
Dickenénderung immer eine Verschiebung des Modulationsmusters um eine ganze Anzahl
von Perioden bewirkt. Dementsprechend fithrt die Existenz verschieden dicker Bereiche in
der Schicht nicht unmittelbar zu einem Ausloschen des gesamten Modulationsmusters.
Vielmehr bewirkt sie eine mehr oder weniger starke Reduktion der Anzahl der in der Um-
gebung des betrachteten Hauptmaximums beobachtbaren Extrema. Letzteres beruht auf der
mit jedem weiteren Extremum zunehmenden Gesamtverschiebung, die ihrerseits eine Folge
der Summation der wenn auch im einzelnen nur geringfiigigen Abweichung des Abstandes
benachbarter Extrema ist. Dies verdeutlicht ein Vergleich der in Abbildung 3.3 dargestell-
ten, fiir N = 46 und N = 49 berechneten Modulationsmuster. Beim letztgenannten wurde der
besseren Darstellung wegen die Intensitét willkiirlich hochskaliert. Man erkennt zum einen
die Verschiebung um das ganzahlige Vielfache einer Periode und zum anderen die nur
leichte Abweichung der Extremalstellen. Letzteres ist besonders ab dem 3. Minimum rechts
und links des Hauptmaximums zu beobachten. In Abschnitt 4.3.3 wird bei der Diskussion
der MeBergebnisse der Einflu} einer Schichtdickenverteilung auf das Interferenzmuster im
Detail untersucht.
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3.3.2  Mosaikverteilung

Auch die Korner in realen epitaktischen Schichten besitzen trotz der stark dominieren-
den Vorzugsorientierung noch leicht unterschiedliche Ausrichtungen. Die Hiufigkeit der je-
weils um einen bestimmten Winkel fehlorientierten K6rner wird als Mosaikverteilung be-
zeichnet. Thre Halbwertsbreite, traditionell auch Mosaikbreite genannt, ist ein direktes MalB
fiir die Giite der Schichtorientierung. Zur Messung dieser Verteilung wird in Bragg-Brenta-
no-Geometrie die Probe in Reflexionsstellung gebracht, dann bei fester Detektorposition
aus dieser herausgedreht und dabei die Beugungsintensitét in Abhéngigkeit vom Verkip-
pungswinkel registriert. Bei diesem ®-Scan, ® bezeichnet den Winkel zwischen Pro-
benoberfliche und einfallendem Rontgenstrahl, erfiillen die unterschiedlich fehlorientierten
Ko6rner nach und nach jeweils die Reflexionsbedingung.

Die spitere Diskussion der insbesondere bei CeO,-Schichten gemessenen Mosaikvertei-
lungen erfordert deren mathematische Beschreibung. In vielen Fillen erreicht man eine be-
friedigende Anpassung iiber die sogenannte Pearson-Funktion:

Iy
[1 +c,,(‘°—;§’—°)2]p

Hierbei sind die Halbwertsbreite A und die Pearson-Potenz p anpassbare Parameter sind.
Fiir p = 1 spricht man von Cauchy- bzw. Lorentz-Profil und fiir p =2 von Lorentz’-Profil.
Als Beispiel ist in Abbildung 3.4 die an einer c-achsenorientierten GBCO-Schicht auf

o) = mit: Cp=4-Q2" -1) (3.13)

Abbildung3.4: 4X1O4—llllIlrlllll|l[ll'lllllllllll]l|ll

e Messdaten: GBCO/MgO
Pearson—Anpossung:
p = 2.39

FWHM = 0.55°

Mosaikverteilung einer
(001)-GBCO-Schicht auf
MgO-Substrat, gemessen am
(006)-Reflex. Beste Beschrei-
bung durch die Pearson-
Funktion (3.13) mit einer
Pearson-Potenz p=2,39 und
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MgO-Substrat gemessene Mosaikverteilung dargestellt. Die ebenfalls dargestellte beste An-
passung gemif (3.13) ergibt sich fiir eine Pearson-Potenz von 2,39. Dagegen liefert die
Lorentz>-Funktion und erst recht die Cauchy-Funktion nur eine unbefriedigende Beschrei-
bung.

3.3.3  Ausrichtung in der Wachstumsebene

Neben der bisher betrachteten Schichtorientierung senkrecht zur Wachstumsebene und
der zugehorigen Mosaikverteilung ist auch die Ausrichtung in der Wachstumebene von ent-
scheidender Bedeutung. Nach Untersuchungen von Strikovsky et al. /8/ und Dimos et al. /9,
47/ bewirken GroBwinkelkorngrenzen bereits unterhalb von 10° eine starke Degradation der
kritischen Stromdichte von YBCO-Schichten. Damit ist auch eine Erhéhung des Oberfl4-
chenwiderstands zu erwarten, wie Untersuchungen an polykristallinen HTSL-Schichten na-
helegen /10, 45, 57/. Aus diesem Grund wurden die hier hergestellten Puffer- und HTSL-
Schichten auch auf ihre in-plane Epitaxie tiberpriift. Hierzu wird in Bragg-Brentano-Geo-
metrie eine Netzebenenschar in Reflexionsstellung gebracht, die nicht parallel zur Wachs-
tumsebene liegt. AnschlieBend wird um die Normale der Wachstumsebene (Probennorma-
le) gedreht, wobei die Beugungsintensitit in Abhingigkeit des Drehwinkels ¢ gemessen
wird. Dieses Verfahren wird daher als ¢-Scan bezeichnet. Bei vollstindiger Ausrichtung
darf nur eine bestimmte Anzahl von Reflexen auftreten, die von der jeweiligen Kristallsym-
metrie und der ausgewihlten Netzebenenschar abhéngt.

Der Winkel y, um den die Probe zunéchst verkippt werden mufl damit eine Netzebenen-
schar (h'k'l') in Reflexionsstellung kommt, ergibt sich aus dem Skalarprodukt des zugehori-
gen reziproken Gittervektors und desjenigen der Wachstumsebene (hkl) gemif
y = arccos [{Gu! Guwrr ) (\Griall - IGriwerl) 1. Fiir orthorhombische Kristallgitter lautet der
entsprechende ausfiihrliche Ausdruck:

Wi la® + ki IB2 + 11/ (3.14)
2 2 2 772 2 g1/ 2 '
JWlay? + by + (Uc)? - (W Ia) + (k' 16) + (V' lc)

Yy = arccos

Fiir hexagonale Kristallgitter wie zum Beispiel im Fall des Saphirsubstrats erfolgt die Be-
rechnung ausgehend von den Einheitsvektoren des reziproken Gitters:

1 0 0
av=2n/a| -1/3 |; bx=4nla3)| -1 |; ex=2nlc| O (3.15)
0 0 1
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Hierbei sind a und ¢ die Gitterparameter der hexagonalen Einheitszelle.

Die Winkelauflosung bei den in dieser Arbeit durchgefiihrten ¢-Scans kann abhéngig
von der Entfernung L zwischen Probe und Detektor, der Blendenlénge /,, und der ausge-
wihlten Netzebene (h'k'l') iiber folgende Beziehung abgeschéitzt werden:

Ip
=D .360° 3.16
%= Tcos(0-7) (3.16)

Bei der verwendeten Messanordnung betrdgt L = 198 mm und /p = 1 mm. Daraus ergibt

sich fiir ¢-Scans an der YBCO-(407)-Netzebenenschar mit 6 = 68, 28° und 407,001 = 60, 12°
eine Winkelauflosung von 1,84°.
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4 Wachstumseigenschaften der Pufferschichten

In diesem Kapitel werden die Untersuchungsergebnisse zu den Wachstumseigenschaf-
ten von CaTiO;- und CeO,-Pufferschichten wie Schichtorientierung, Mosaikverteilung, in-
plane Epitaxie und Rifbildung beschrieben. Dabei kommt der Abhingigkeit von der
Schichtdicke besondere Bedeutung zu. Zu Beginn werden die besonderen Eigenschaften
von Saphir und die sich fiir die HTSL-Beschichtung ergebenden Konsequenzen vorgestellt.

4.1 Saphir-Substrat

Fiir die in der HF-Streifenleitertechnik stan-
dardméfBig als Substrat eingesetzie Al,O,-Sinter-
keramik werden bereits bei Raumtemperatur sehr
geringe dielektrische Verluste von tand <107
bei 10 GHz angegeben /55/. Nach Untersuchun-
gen von Braginsky /12/ besitzt Saphir (einkri-
stallines Al,O;) bei 300 K und einer Frequenz
von 9 GHz sogar nur einen Verlustwinkel tan 8 ~
5+10°%. Dariiberhinaus zeichnet sich Saphir gemésf
Abbildung 4.1 durch eine sehr starke Abnahme
seiner Verluste um mehr als 2 Gréf3enordnungen
bei Abkiihlung auf 80 K aus. Diese extreme
Temperaturabhéngigkeit ist nach Link /78/ auf
die bei Saphir vorkommenden besonders hochen-
ergetischen transversal akustischen Phononen
und deren rasches Ausfrieren bei Abkiihlung zu-
rlickzufiihren: Die Mikrowellenabsorption erfolgt
durch 2-Phononen-Differenzprozesse zwischen
virtuellen, IR-aktiven transversal optischen Pho-
nonen und thermisch erzeugten transversal aku-
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Abbildung 4.1: Dielektrische Verlu-
ste von Saphir bei 9 GHz nach Mes-
sungen von Braginsky et al. /12/.

stischen Phononen am Brillouinzonenrand. Letztere besitzen im Fall von Saphir auffallend
hohe Energien von etwa 38 meV. Durch diese hervorstechende Eigenschaft ist Saphir gera-
de bei tiefen Temperaturen von ganz besonderem Interesse und damit als Substratmaterial

fiir supraleitende Streifenleiterschaltungen pridestiniert.
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In Anbetracht der gemél A.y=A/ /€, reduzierten effektiven Wellenlédnge und der bei
der Streifenleiterherstellung engen geforderten Strukturtoleranz ist die relativ geringe Die-
lektrizitdtszahl €, ~ 10 von Saphir vorteilhaft. Sie ermdglicht einen technischen Einsatz bei
Frequenzen auch deutlich oberhalb von 10 GHz. Dagegen ist dies zum Beispiel bei LaAlO,,
einem vielfach verwendeten HTSL-Substratmaterial, aufgrund dessen hoher Dielektrizitéits-
zahl von 24 nicht sinnvoll ist /92/. Ein Nachteil, der hier nicht verschwiegen werden soll, ist
jedoch die Anisotropie der dielekirischen Eigenschafien von Saphir. So beiriigi die Dielek-
trizitdtszahl parallel zur c-Achse 11,6 und senkrecht dazu 9,4 /21/. Diesem Sachverhalt ist
beim Entwurf von Streifenleiterbauelementen Rechnung zu tragen. Von den derzeit kom-
merziell erhéltlichen Entwurfsprogrammen wird dies nicht geleistet.

Saphir zeichnet sich auch durch eine fiir dielektrische Materialien (auer Diamant) kon-
kurrenzlos hohe Warmeleitfahigkeit von 34 W/(m'K) bereits bei Raumtemperatur aus. Die-
se nimmt bei tieferen Temperaturen noch wesentlich héhere Werte an. Das ist wichtig fiir
eine gute thermische Ankopplung der supraleitenden Bauelemente, die bei hoher HF-Lei-
stung betrieben werden und deren Temperatur konstant gehalten werden muf. Von ent-
scheidender Bedeutung fiir die industrielle Anwendung ist auch die vergleichsweise kosten-
giinstige Verfiigbarkeit von Saphirwafern mit Durchmessern von bereits bis zu 6 Zoll.

Die Gesamtheit all dieser Vorteile begriindet die hohe technische Relevanz von Saphir-
substraten. Die ersten hochwertigen HTSL-Hochfrequenzbauelemente wurden dennoch auf

MgO- und insbesondere LaAlQ;-Substraten hergestelit /11/. Beide zeichnen sich durch rela-
tiv geringe dielektrische Verluste aus, wenn auch bei weitem nicht in dem Mafle wie Sa-
phir. Jedoch ist MgO hygroskopisch und daher chemisch instabil. Desweiteren besitzen
MgO-Einkristallsubstrate nur eine unbefriedigende mechanische Stabilitdt und sind auch
nicht in tiblichen Wafergrofien (= 3 Zoll) zu verniinftigen Preisen herstellbar. Dagegen sind
LaAlO,-Wafer inzwischen kommerziell in Groflen von 2-3 Zoll erhiltlich. Jedoch verur-
sacht ein struktureller Phaseniibergang bei etwa 500°C eine Zwillingsbildung und eine un-
gewohnlich starke Oberflachenrauhigkeit. Neben der ohnehin schon grofien relativen Die-
lektrizitdtszahl von 24-26 findet man dariiberhinaus eine Anisotropie der dielektrischen Ei-
genschaften, die diejenige von Saphir noch iibertrifft. Eine detailliertere Gegeniiberstellung
dieser und weiterer HF-tauglicher HTSL-Substrate findet man in einem kiirzlich erschiene-
nen Ubersichtsartikel von Hollmann et al. /90/. Auch in dieser Arbeit wird der groBe Stel-
lenwert von Saphirsubstraten hinsichtlich der Anwendung von HTSL in der Hochfrequenz-

technik betont.

Im Hinblick auf das epitaktische Wachstum von HTSL-Schichten mit ihrer ortho-
rhombischen Kristallstruktur erscheint die hexagonale Kristallstruktur von Saphir mit den
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der trotz hexagonaler Kristallsymme-
trie nahezu quadratischen Anordnung von Aluminium- und Sauerstoffatomen in
der Saphir-R-Ebene. Der Abstand benachbarter Aluminium-Atome betrdgt in
[0010]-Richtung 0,476 nm, in [-1101]-Richtung 0,513 nm und in [-2201]- bzw.
[02-21]-Richtung 0,350 nm. Die Richtungen [0010] und [-1101] sind orthogonal,
wdhrend die anderen beiden einen Winkel von 85,7° einschlieflen.

Gitterparametern a = 0,476 nm, ¢ = 1,300 nm zunéchst als problematisch. Jedoch sollte auf
der von der SOS-Technologie'® her bekannten Saphir-R-Ebene (1102) ein epitaktisches
Wachstum mdéglich sein. In dieser Ebene, die in Abbildung 4.2 dargestellt ist, sind die Alu-
minium- und die Sauerstoff-Atome nahezu quadratisch angeordnet. Der Abstand benach-
barter Al-Atome in den Kristallrichtungen [2021] und [0221] betréigt bei Raumtemperatur
0,350 nm. Der Vergleich mit den Gitterparametern a = 0,382 nm und b = 0,388 nm der or-
thorhombischen YBCO-Phase (300 K) ergibt eine mittlere Gitterfehlanpassung von 10,0 %.
Dieser Wert ist nur etwas groBer als die Gitterfehlanpassung zwischen YBCO und MgO-
Substraten (8,6 % bei 300K), auf denen bekanntlich hochwertige epitaktische
(001)-HTSL-Filme hergestellt werden kénnen. Daher spricht auch im Fall von Saphir die
eigentlich unbefriedigende Gitteranpassung nicht gegen ein epitaktisches c-achsenorientier-
tes Wachstum von YBCO-Schichten. Im Gegenteil, es wird dadurch unerwiinschtes a-ach-

Silicon-On-Sapphire
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senorientiertes Wachstum um so besser unterdriickt /111/. In Abbildung 4.2 ist die relativ
zur Saphir-R-Ebene zu erwartende Ausrichtung der YBCO-(001)-Ebene dargestellt. Dabei
ist zu erwidhnen, daf3 die beiden genannten Saphir-Kristallrichtungen nicht orthogonal zu-
einander stehen, sondern vielmehr nur einen Winkel von 85,7° einschliefen und die
Al-Atome dementsprechend nicht exakt quadratisch angeordnet sind. Es wurden weitere
Saphirebenen auf eine fiir die YBCO-Epitaxie geeignete Anordung der Al- und O-Atome
gepriift. Eine rechtwinklige, jedoch nicht quadratische Anordnung der Al-Atome liegt bei-
spielsweise bei der (1014)- und auch der (1100)-Ebene (M-Ebene) vor. Eine niherungswei-
se Ubereinstimmung mit den a,b-Gitterkonstanten von YBCO ergibt sich in beiden Fillen
aber nur in einer Kristallrichtung. Daher wurde in der vorliegenden Arbeit die Schichtpra-
paration ausschlieflich auf der R-Ebene durchgefiihrt. Dennoch soll an dieser Stelle auf die
Arbeit von Liang et al. /21/ hingewiesen werden, in der iiber (001)-YBCO-Schichten auf
der M-Ebene berichtet wird.

Die direkte YBCO-Beschichtung der Saphir-R-Ebene erweist sich bisher als wenig er-
folgversprechend. Bei diesbeziiglichen Versuchen wurden von Jeschke /15/ unter optimier-
ten Herstellungsbedingungen kritische Temperaturen von 87-89 K, geringe Ubergangsbrei-
ten unter 0,5 K und kritische Stromdichten von immerhin 4-10° A/cm? erreicht. Die spezifi-
schen Widerstinde sind jedoch mit Werten oberhalb 600 pQ-cm um nahezu einen Faktor 10
grofer als sie iiblicherweise bei Schichten auf StrTiO;- oder LaAlO;-Substraten erzielt wer-
den. Auch die Mosaikbreite ist mit typischen Werten von 1,8° um fast eine Gréfenordnung

hiher und die Ausrichtung in der Wachstumsebene ist ungentiigend. Insbesondere 1st der bet

18,9 GHz gemessene und in Abbildung 4.3 dargestellte Oberflichenwiderstand im gesam-
ten Temperaturbereich hoher als bei Kupfer. Damit sind diese bereits optimierten Schichten
trotz ihrer relativ hohen Sprungtemperatur keineswegs fiir die Anwendung in HF-Streifen-
leiterbauelementen tauglich. Die Ursache fiir die vergleichsweise schlechte Wachstums-
und Supraleitungseigenschaft ist nach Hudner /79/ auf chemische Reaktionen an der
YBCO/Saphir-Grenzfliche zuriickzufiihren. Bei Herstellungstemperaturen von typischer-
weise oberhalb 700°C findet man die Reaktionsprodukte BaAlO,, Y,0; und CuO, wie
Jeschke durch Réntgenanalyse bestétigte /15/. Wachstumsuntersuchungen von Hiittner /16/
mittels hochauflésender Ionenriickstreuung deuten darauf hin, daBl die eigentliche Ursache
aber nicht das Eintreten einer chemischen Reaktion ist, sondern vielmehr die Bildung von
Cu-Keimen bereits zu Beginn des Schichtwachstums und demzufolge das Auftreten von
Cu-Ausscheidungen. Dies wurde insbesondere auch bei 600°C festgestellt, so daB} eine Ab-
scheidung bei Temperaturen unterhalb von 700°C auch mit Hilfe besonderer Verfahren wie
ECR-Sputtern /80/ nicht sehr vielversprechend erscheint.
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Abbildung 4.3: Effektiver und schichidickenkorrigierier Oberfldchenwider-
stand einer direkt auf Saphir (R-Ebene) abgeschiedenen YBCO-Schicht bei
18,9 GHz. Zum Vergleich: Messung an Kupfer. Fehlerbalken: Systemati-
scher Mefifehler. Inset: Induktiv gemessener Phaseniibergang mit T;,=88 K.

Um dennoch hochwertige, HF-taugliche HTSL-Schichten auf Saphirsubstraten herstel-
len zu konnen, erscheint die Verwendung von geeigneten Pufferschichten unumgénglich.
Diese dienen zur Vermeidung der erwihnten chemischen Grenzflachenreaktion und der fiir
Saphir spezifischen Cu-Keimbildung. Dariiberhinaus haben sie eine ganze Reihe weiterer
Anforderungen zu erfiillen:

» Epitaxiefihigkeit, d.h. Gitteranpassung sowohl an Saphir-R-Ebene als auch an

YBCO-(001)-Ebene:

Entscheidend sind die Verhéltnisse bei der typischen Wachstumstemperatur von
800°C. YBCO besitzt hier eine tetragonale Kristallstruktur mit den Gitterparame-
tern a = b = 0,3902 nm /84/. Der Abstand benachbarter Al-Atome in den Saphir-
Richtungen [2021] und [0221] betrégt 0,352 nm. Er ergibt sich aus dem Abstand
von 0,350 nm bei Raumtemperatur und dem Ausdehnungskoeffizient von
8,510 K" /58/.
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Mittlerer thermischer Ausdehnungskoeffizient, um Riflbildung nicht noch mehr
Zu provozieren, als es bereits durch die YBCO-Schicht geschieht.

Der Ausdehnungskoeffizient von YBCO betrégt in der tetragonalen Phase
10,2:10° K! und in der orthorhombischen Phase 14,7-10° K /15,84/. Deutlich
verschieden davon ist derjenige von Saphir, der bei Temperaturen oberhalb von
250°C raumlich gemittelt etwa 8,5:10° K™ und unterhalb von 200°C weniger als

6,5:10° K™ betragt /58/.

Chemische und strukturelle Stabilitit im gesamten Temperaturbereich:
Keine chemische Reaktion, weder mit der HTSL-Schicht noch mit dem Saphir-

subsirat. Keine Anderung der Kristallstruktur beim Abkiihlen nach der Depositi-
on.

HF-Tauglichkeit:
Moglichst kleine relative Dielektrizititszahl und insbesondere geringe dielektri-
sche Verluste, die den Vorteil des Saphirsubstrats (tan 8 ~ 5-1078) nicht mindern.

Anhand dieser Anforderungen wurden in der vorliegenden Arbeit die beiden Puffer-
schichtmaterialien CaTiO, und CeO, ausgewdhlt. Ihre Eigenschaften, die Schichtpriparati-
on und die Ergebnisse der Wachstumsanalysen werden detailliert in den Abschnitten 4.2
und 4.3 beschrieben. Hier soll noch im Rahmen der Darstellung der experimentellen Me-
thoden auf die Substratbehandlung vor deren Beschichtung eingegangen werden.

Nach der Ultraschallreinigung in Aceton und Abspiilen mit Isopropanol werden die Sa-
phirsubstrate 3 Stunden bei 1200°C getempert. Die in Abbildung 4.4 dargestellten Channe-

Abbildung 4.4: Channeling- 300:’ L
Verhalten eines Saphirsubstrats 250 [ O Setompert: 3 Stinden ber 5 500" A R
vor und nach dem Temperpro- o ° ]
zefs. Die Fldche unter dem Al- 200 [ i (gof, .
Oberflichenpeak ist im Fall des 35) i yts 0.0 ]
getemperten Substrats um 25 % % 150 - f f’ .
kleiner, so dap eine geringere N :(f: ° ; b ]
Al-Fehlordnung vorliegt. Die 100 E ? 8 K E
" Messdaten wurden Jreundlicher- 50 “_ ng’) Cc:; : >
weise von D. Hiittner/FZ-Karls- [ §%0 : ]
ruhe zur Verfiigung gestellt. A 5. s TR m
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ling-Messungen zeigen, daf8 der Al-Oberflichenpeak bei Substraten mit einer derartigen
Temperaturbehandlung deutlich kleiner ist als bei nichtgetemperten Substraten. Die Peak-
flachen unterscheiden sich um 25 %. Das 148t sich dahingehend erkldren, da8 durch den
Temperprozef3 ein Ausheilen der Al-Fehlordnung an der Oberfléiche stattfindet, die vermut-
lich beim Polieren der Substrate entstanden ist. Eine Verbesserung der Saphir-Oberfléichen-
struktur durch die Temperaturbehandlung wurde inzwischen auch in kraftmikroskopischen
Untersuchungen nachgewiesen /81/. Damit bietet die R-Ebene getemperter Saphirsubstrate
eine bessere Voraussetzung fiir das epitaktische Aufwachsen der Pufferschichten. Die Be-
schichtungen erfolgten daher ausschlieBlich auf getemperten Substraten.

4.2  CaTiO,-Pufferschichten

Dieser Abschnitt befaBit sich mit den maBgeblichen Materialeigenschaften von CaTiO,,
der Schichtdeposition und den Untersuchungen zum Schichtwachstum.

4.2.1  Materialeigenschaften

Ausschlaggebend fiir die Wahl von CaTiO; (CTO) war dessen Perowskit-Kristallstruk-
tur. Die bei Temperaturen unterhalb von etwa 1260°C vorliegende orthorhombische Kri-
stallstruktur kann durch eine pseudokubische Einheitszelle mit einem Gitterparameter von
0,384 nm bei Raumtemperatur und 0,388 nm bei 800°C angenihert werden /82,83/. Dem-
entsprechend betrégt bei einer typischen Depositionstemperatur von 800°C die Fehlanpas-
sung zum YBCO-Kristallgitter nur etwa 0,6 %. Damit steht dem epitaktischen Aufwachsen
nachfolgender YBCO-Schichten von Seiten der Gitteranpassung nichts im Wege. Eine der
wesentlichen Voraussetzungen aus Abschnitt 4.1 ist damit erfiillt. Auch der Ausdehnungs-
koeffizient entspricht bei Temperaturen oberhalb von 200°C mit 12:10° K etwa demjeni-
gen von YBCO. Er ist jedoch im Temperaturbereich von -100°C bis 200°C mit ungeféhr
22,5:10° K wesentlich gréBer als der von YBCO.

Die Kehrseite der guten Ubereinstimmung von CTO- und YBCO-Gitterparameter ist ei-
ne starke Fehlanpassung zur Saphir-R-Ebene von etwa 10,1% bei 800°C. Dazu kommt
noch, dafl bei Temperaturen unterhalb von 200°C der rdumlich gemittelte Ausdehnungs-
koeffizient von Saphir mit Werten < 6,5-107° K~! wesentlich geringer ist als derjenige von
CTO. Auf eine daraus resultierende Rifbildung wird gegen Ende dieses Abschnitts einge-
gangen.
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Fiir die dielektrischen Verluste von CTO bei 77 K und 1 kHz wird in /87/ ein tand-Wert
von 2-10™ angegeben. Nimmt man an, daf} die Feldverteilung unterhalb der Streifenleitung
in der Pufferschicht und in dem Substrat homogenen ist, dann kann iiber die Beziehung

2 dcro - tandcro = ds - tan dg 4.1

die CTO-Schichtdicke d;, abgeschédizt werden, bei der die Verlusie in den Pufferschichien
gleich groB sind wie die im Substrat (Index S). Der Faktor 2 beriicksichtigt dabei die fiir
Mikrostreifenleiterbauelemente erforderliche beidseitige Beschichtung. Ausgehend von
dem oben angegebenen tand-Wert erhédlt man fiir 430 pum dicke Saphirsubstrate mit
tands~ 3 - 1078 (s. Abb. 4.1) eine maximal zuldssige Dicke der CTO-Schichten von 32 nm.

Bei 77 K besitzt CTO eine hohe Dielekirizititszahl von etwa 350 /87/. Entgegen dem
HTSL-Standardsubstratmaterial SrTiO, ist CTO jedoch nicht ferroelektrisch. Ausgehend
von der Annahme einer homogenen Feldverteilung kann eine effektive Dielektrizititszahl
fiir das beidseitig beschichtete Substrat tiber die Beziehung

2dcroecro +ds€s
_ 4.2
dCTO +2 ds ( )

E¢

abgeschitzt werden. Bei 30 nm dicken Pufferschichten und 430 pm dickem Saphirsubstrat
liegt diese mit 10,05 jedoch nur geringfiigig tiber dem fiir das nackte Saphirsubstrat zugrun-
degelegten Wert von 10,0.

4.2.2  Wachstumseigenschaften

Der Gesamtdruck bei der Sputterbeschichtung (siehe Kapitel 3.1) wurde im Bereich von
0,01 mbar bis 0,1 mbar gewihlt, wobei fiir den Sauerstoffpartialdruck Werte von
610" mbar und 1:10? mbar eingehalten wurden. Die Depositionsrate lag bei einer Sputter-
leistung von 100 W abhéngig von den jeweiligen Druckverhiltnissen im Bereich von
2,85:10% nm/sec bis 5,94:102 nm/sec. Zur Erzeugung von Substrattemperaturen bis etwa
900°C diente ein Nickelblech-Widerstandsheizer. Da die Substrate bei den hier beschriebe-
nen Versuchen noch nicht mit Silberleitpaste aufgeklebt wurden ist von einer Differenz
zwischen Substrat- und der gemessenen Heizertemperatur von 100°C bis 150°C auszuge-
hen.
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Abbildung 4.5 zeigt das Rutherford-Riickstreuspektrum einer bei einem Gesamtdruck
von 0,08 mbar auf Saphir deponierten CTO-Schicht. Aus dem Verhéltnis der Peakflichen
ergibt sich mit Gleichung (3.4) die Schichtzusammensetzung Ca : Ti=1: 1.1. Aus den Pe-
akflichen und der Al-Signalhthe erhilt man mit (3.7) die Schichtdicke von 13,8 nm und
daraus die Depositionsrate von 2,85:10” nm/sec. Diese Ergebnisse stimmen gut mit denen
der ebenfalls dargestellten RUMP-Simulation, Ca: Ti : O=1:1: 3 und 14,0 nm, iiberein.
Die Messung bestitigt den erwarteten 1:1-Ubertrag der Targetzusammensetzung wie Ab-
schnitt 3.1 erldutert.

Rontgenuntersuchungen in Seemann-Bohlin-Geometrie ergeben, daB in den CTO-
Schichten bis zu Heizertemperaturen von 860°C polykristalline Anteile vorhanden sind. Als
‘optimal fiir das epitaktische Aufwachsen der CTO-Filme erwies sich eine Heizertemperatur
von 920°C. Bei dieser wurden alle nachfolgend diskutierten Proben hergestellt. Die Ront-
genanalyse der Schichtorientierung in Bragg-Brentano-Geometrie ergibt, dal die Schichten
sowohl (100)- als auch (110)-orientierte Bereiche besitzen. Welche der beiden Orientierun-
gen dominiert, hdngt weniger von der Herstellungstemperatur oder dem Sauerstoffpar-
tialdruck ab, sondern vielmehr vom Gesamtdruck. So gelingt es, bei einem totalen Druck
von pyy =0,02 mbar Schichten mit reiner (100)-Orientierung herzustellen, wihrend bei
Piot = 0,08 mbar der (110)-Volumenanteil mit 84,4 % deutlich iiberwiegt. Die zugehorigen
0-26-Diagramme sind in Abbildung 4.6 dargestellt. Abbildung 4.7a zeigt das Volumenver-
héltnis von (110)- zu (100)-orientierten Bereichen in Abhéngigkeit vom Ar-O,-Gesamt-
druck. Die Bestimmung erfolgte iiber die Beziehung (3.9) anhand der integralen Intensit4-
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Abbildung 4.6: 6-26-Ronigendiagramme von CTO-Schichten auf R-Saphir:
a) (100)-Orientierung bei 0,02 mbar Ar-O,-Gesamtdruck (Probe CTO24a)
b) (110)-Orientierung bei 0,08 mbar Ar-O,-Gesamtdruck (Probe CTOI14a)
An den mit S bezeichneten Stellen treten Reflexe des Saphirsubstrats auf.
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Abbildung 4.7a: Verhdltnis der Volumina Abbildung 4.7b: (100)-Volumenanteil in
von (110)- und (100)-orientierten Bereichen  Abhdngigkeit vom Ar-O,-Gesamtdruck und
in Abhdngigkeit vom Ar-O,-Gesamtdruck. Einfluf3 eines nachtraglichen Temperns.
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ten Ly, und 1,,, aus der (200)- bzw. der (110)-Mosaikverteilung. Der Geometriefaktor be-
tragt 1,414, der Lorentz-Faktor ist 1,351. Die zur Beriicksichtigung des Strukturfaktors er-

forderlichen theoretischen Intensititen I9), und I%,, wurden mittels des STOE-Programms
'THEQ' berechnet. Hierbei erwies sich die Zugrundelegung der realen orthorhombischen
CTO-Kristallstruktur anstelle der pseudokubischen Néherung als sehr wichtig. Durch Tem-
pern bei typischerweise 1150°C iiber eine Zeitdauer von 5 Stunden konnte im Fall der
(110)-Schichten (ps = 0,08 mbar) der (100)-Volumenanieil nochmals deutlich verringert
werden, wie in Abbildung 4.7b ersichtlich. Zum Beispiel reduzierte sich dieser bei der Pro-
be CTO8 von 15,6 % auf den kleinsten hier gemessenen Wert von 5,6 %. Einen noch we-
sentlich stirkeren EinfluB hat die nachirdgliche Temperaturbehandlung auf die Mosaikver-
teilung. Bei der in Abbildung 4.8 dargestellten Mosaikverteilung einer (100)-CTO-Schicht.
verringerte sich die Halbwertsbreite von 1,98° auf 0,16°. Eine dhnliche Verbesserung der
Mosaikbreite wird auch bei den (110)-Schichten festgestellt, wenngleich bei diesen die
Halbwertsbreite von vornherein mit Werten von 0,6° bis 1,1° deutlich geringer ist.

An einigen wenigen Proben wurde auch der Einflufl der Heizertemperatur und der Sput-
terleistung auf die Mosaikverteilung untersucht. Hierbei handelt es sich nur um eine vorliu-
fige Untersuchung, dennoch sollen die Ergebnisse hier nicht verschwiegen werden. Eine ge-
naue Analyse erfordert jedoch weitere detaillierte Messungen. Auf diese wurde hier aus
spéter noch zu nennenden Griinden verzichtet. Die Werte in Tabelle 4.1 zeigen, daf3 sich die
Mosaikbreite von (110)-orientierten Schichten mit zunehmender Heizertemperatur deutlich

verringert. Gemif Tabelle 4.2 fiihrt die Erhéhung der Sputterleistung und damit der Depo-

Abbildung 4.8: ‘-5“04” Tty T T
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Tabelle 4.1: Abhdngigkeit der Mosaikbrei-
te von (110)-CTO-Schichten (nicht getem-
pert) von der Heizertemperatur.

4.2 CaTiO;-Pufferschichten

Tabelle 4.2: Abhdngigkeit der Mosaikbrei-
te von (100)-CTO-Schichten (nicht getem-
pert) von der Sputterleistung. Bei 100 W
betrdgt die Depositionsrate 5,9-107 nm/sec.

Probe Heizertempe- | Mosaikbreite
ratur [°C] [°] Probe Sputterlei- | Mosaikbreite
CTO6 840 1,31 stung [W] [°C]
CTO7 880 0,87 CTO17 100 2,3
CTO8 920 0,58 CTO27 100 2,4
CTO24 150 2,0
CTO26 200 1,8

sitionsrate zu einer leichten Verringerung der Mosaikbreite bei (100)-orientierten Schichten.
Diese Eigenschaften werden zusammenfassend im Abschnitt 4.3.3 diskutiert.

Zur Untersuchung der Ausrichtung in der Wachstumsebene wurden ¢-Scans an schief
zur Probenoberflidche liegenden Netzebenen durchgefiihrt. Im Fall der (100)-Schichten wur-
de die (310)- und im Fall der (110)-Schichten die (222)-Netzebenenschar in Reflexionsstel-
lung gebracht. Der jeweilige Verkippungswinkel ergibt sich aus der Beziehung (3.14), wo-
bei entsprechend der pseudokubischen Néherung a = b = ¢ angesetzt wird: v 00 = 18,44°
bzZw. Y0 = 35,26°. Bei den (100)-Schichten ist die [100]-Richtung und bei den
(110)-Schichten die [110]-Richtung die ¢-Drehachse (Oberflichennormaie). Enisprechend
der Vierzdhligkeit der [100]-Achse erwartet man bei eindeutiger Ausrichtung im Fall der
(100)-Schichten vier Reflexe im Winkelabstand von 90°. Bei der zweiz4hligen [110]-Achse
sollten dagegen nur zwei Reflexe im Abstand von 180° auftreten. In Abbildung 4.9 sind die
¢-Diagramme einer (100)- und einer (110)-Schicht dargestellt. Wahrend die (100)-Probe die
Erwartungen bestitigt, liefert die (110)-Schicht vier anstatt nur zwei Reflexe. Dementspre-
chend liegt bei den (110)-Filmen Dominenwachstum mit zwei unterschiedlichen Ausrich-
tungen in der Wachstumsebene vor. Dabei fillt auf, dal benachbarte Reflexe anstelle von
90° einen Winkelabstand von etwa 86° bzw. 94° aufweisen. Da auch die Saphir-Richtungen
[2021] und [0221] gem#B Abbildung 4.2 einen Winkel von etwa 86° einschlieBen, kann auf
folgende Orientierungsbeziehungen der (110)-Schichten geschlossen werden:

I Ausrichtung:  [001].5oll[0221]s bzw. [110]croll[20211s

II. Ausrichtung:  [001]oo/l[2021]s  bzw. [110]croll [0221]s
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¢ [°]
- Abbildung 4.9: ¢-Ronigendiagramm a) einer (100)-Schicht in (310)-
Reflexionsstellung (Probe CTO24a) und b) einer (110)-Schicht in (222)-
Reflexionsstellung (Probe CTOS8a). Eindeutige Ausrichtung der (100)-

Schicht (4-zdhlige Drehachse). Domdnen mit zwei verschiedenen Aus-
richtungen bei der (110)-Schicht (2-zihlige Drehachse).

Aus der Reflexlage beim (100)-Film (Abb. 4.9a) relativ zu der beim (110)-Film (Abb. 4.9b)
ergibt sich in Anbetracht der bei den jeweiligen Messungen identischen Ausrichtung d¢r
Saphiroberfléche fiir die (100)-Schicht die Orientierungsbeziehung:

[010]1croll[0221]s  bzw. [001]pol[2021]s

Entsprechend dieser Beziehungen sind in Abbildung 4.2 die verschiedenen CaTiO,- Orien-
tierungen relativ zur Saphir-R-Ebene dargestellt. Wihrend im Fall des (110)-Films die
Halbwertsbreite der Reflexe nur 3,9° betrégt, ist sie bei den Reflexen des (100)-Films mit
7,3° nahezu doppelt so groB. Die apparative Auflosungsgrenze betréigt dabei gemif der Be-
ziehung (3.16) 1,84° bzw. 1,95°. Wie schon die Doménenbildung bei den (110)-Schichten,
so wird auch die erh6hte Orientierungsunschiérfe der (100)-Schichten als eine Konsequenz
der nicht exakt quadratischen' Anordnung der Al-Atome in der Saphirebene mit dem
86°-Winkelabstand zwischen der [2021]- und der [0221]-Richtung interpretiert.
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Abbildung 4.10:

4.2 CaTiO,-Pufferschichten
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Motiviert durch die ausgesprochen geringen Mosaikbreiten der nachtriglich getemper-
ten CTO-Schichten wurden auch Untersuchungen zum Channeling-Verhalten (siehe Ab-
schnitt 3.2.3) durchgefiihrt. Abbildung 4.10 zeigt das Riickstreuspektrum einer (100)-CTO-
Schicht bei gerichtetem (aligned) und ungerichtetem (random) Beschufl mit 2 MeV He*-Io-
nen. Das Verhéltnis der von den Ti-Atomen riickgestreuten Intensititen ist mit
wmin{T1) = 30 % jedoch gréfler als erwartet. Dieses im Vergleich zu Einkristallen, die ¥ min-
Werte von nur wenigen Prozent aufweisen, abgeschwichte Channeling-Verhalten deutet auf
noch beachtliche Defekte im kristallinen Aufbau der CaTiO;-Schichten hin. Insbesondere
gilt das fiir das Ca-Untergitter, fiir welches sogar nur ein {min von 40 % gemessen wird. Ein
dhnliches Channeling-Verhalten mit 7 mi,-Werten von 28 % des Titan- und 35 % des Cu-
Untergitters wird auch bei getemperten (110)-CTO-Filmen festgestellt. Bei senkrechter Ein-
strahlung entlang der [100]- bzw. [110]-Kanalrichtung der (100)- bzw. (110)-CTO-
Schichten tritt, wie in Abbildung 4.10 ersichtlich, im Saphirsubstrat praktisch kein Channe-

ling-Effekt auf. Dies beruht auf dessen hexagonaler Kristallstruktur, bei der die Atomreihen
nicht senkrecht auf der R-Ebene stehen und es damit keinen Kanal in Richtung der Oberfl4-
chennormale gibt. Hierauf wird in Abschnitt 4.3.1 noch etwas niher eingegangen.

Noch weitaus bedenklicher als das etwas unbefriedigende Channeling-Verhalten ist die
extreme Neigung zur Riflbildung. Bereits bei Schichtdicken von nur 30 nm weisen die
Schichten eine Vielzahl von Rissen mit Léngen bis in den mm-Bereich auf. Dies zeigt Ab-
bildung 4.11 am Beispiel einer 25 nm und einer 51 nm dicken getemperten CTO-Schicht.
Die Rif3bildung tritt bei allen hier hergestellten Proben sogar noch vor dem erwéhnten Tem-
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b) 10um

Abbildung 4.11: Rifbildung in CaTiO;-Schichten auf R-Saphir
a) Schichtdicke 25 nm, b) Schichtdicke 51 nm

perprozef} auf. Sie wird auf die insbesondere bei Temperaturen unterhalb von 200°C stark
unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizienten von CTO und Saphir (siche Abschnitt 4.2.1)
zurlickgefiihrt. Dadurch wird auch plausibel, warum sie bereits bei den noch ungetemperten
Schichten auftritt und durch die nachtrigliche Temperaturbehandlung bei 1150°C bis
1300°C nicht merklich verschlimmert wird.

4.2.3  Zusammenfassende Diskussion und Schluf3folgerung

Rontgenographisch gesehen zeigen zumindest die nachtriglich getemperten CTO-
Schichten gute kristalline Eigenschaften, die das epitaktische Aufwachsen einer
nachfolgender HTSL-Schicht erwarten lassen. Besonders interessant ist dabei, daB allein
die Hohe des Sputtergas-Gesamtdrucks entscheidet, ob die CTO-Schicht mit (100)- oder
mit (110)-Orientierung aufwichst. Es wird vermutet, daB} es sich dabei um einen Effekt der
Depositionsrate handelt, da diese stark von dem Gesamtdruck abhédngt. Unterstiitzt wird das
durch die Feststellung, dal das (100)-Wachstum nicht nur bei geringerem Gesamtdruck,
d.h. hoherer Depositionsrate (5,9-107 nm/sec) auftritt, sondern sich auch die Mosaikbreite
der (100)-Schichten mit zunehmender Sputterleistung (zunehmende Rate) etwas verringert,
das (100)-Wachstum also gefordert wird. In Ubereinstimmung damit zeigt das (110)-
Wachstum, welches bei hoherem Gesamtdruck, d.h. bei niedrigerer Depositionsrate
(2,9:10 nm/sec) auftritt, eine Abnahme der Mosaikbreite mit zunehmender Heizertempera-
tur. Letztere bewirkt wie die Verringerung der Depositionsrate eine Zunahme der Oberfl4-
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chenbeweglichkeit, d.h. der Migrationslénge der adsorbierten Atome. Hier findet man eine
Analogie zu den bei YBCO-Schichten auftretenden Wachstumsorientierungen, Bei diesen
wird ein c-achsenorientiertes Wachstum unter solchen Herstellungsbedingungen gefunden,
die ebenfalls die Migrationslénge fordern: hohere Depositionstemperatur, geringere Rate,
geringerer Sauerstoffparialdruck und grofere Gitterfehlanpassung zum Substrat /111, 112,
113/. Demnach ist das Auftreten der (110)-Orientierung bei den CTO-Schichten zu verglei-
chen mit dem Auftreten der c-Achsenorientierung bei den YBCO-Schichten.

Hinsichtlich einer Anwendung des diskutierten CTO-Orientierungseffekts ist an eine ge-
zielte lokale Beeinflussung der Orientierung einer nachfolgenden HTSL-Schicht zu denken.
Zum Beispiel konnten die kiinstlich erzeugten Korngrenzen der aneinanderstoflenden (001)-
und (110)-Bereiche iiber ihr weak-link-Verhalten (vgl. Abschnitt 2.1.4) in aktiven Bauele-
menten Anwendung finden. Durch die starke Neigung der CTO-Schichten zur Riflbildung
wird deren Anwendungstauglichkeit jedoch sehr in Frage gestellt. Die Schlufifolgerung ist
daher, daB3 die Verwendung der CTO-Schichten als Diffusionsbarrieren trotz der guten kri-
stallinen Eigenschaften wenig aussichtsreich ist. Es wurde daher in dieser Arbeit von weite-
ren Untersuchungen zum Wachstum von CTO-Schichten abgesehen.

4.3 CeO,-Pufferschichten

Ein alternatives Pufferschichtmaterial ist CeO,. In den nachfolgenden Abschnitien wird
dessen Schichtherstellung beschrieben und die Ergebnisse der Wachstumsanalysen und der
Untersuchungen zum EinfluB auf die Eigenschaften von HTSL-Schichten diskutiert.

4.3.1  Materialeigenschaften

Ce0,, im folgenden mit CEO bezeichnet, besitzt eine kubische Kristallstruktur der Sym-
metrie Fm3m mit einer Gitterkonstanten von 0,5411 nm und einem thermischen Ausdeh-
nungskoeffizient von 10,7-10°K"' /82,83/. Letzterer liegt zwischen dem von YBCO
(14,7-10° K™") und dem von Saphir (6,5:10° K™"). Die hier angegebenen Werte beziehen sich
auf Raumtemperatur. Bei 800°C betrigt der Ausdehnungskoeffizient 11,9:10° K", so daB
dieser auch eine deutlich geringere Temperaturabhéngigkeit zeigt als der von CTO (vgl.
Abschnitt 4.2.1). Damit bietet CEO hinsichtlich thermischer Verspannungen und Rifbil-
dung wesentlich giinstigere Voraussetzungen als CTO. Ausgehend von einem mittleren
Ausdehnungskoeffizient von 11,3:10° K ergibt sich bei einer Depositionstemperatur von
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typischerweise 800°C eine Gitterkonstante von 0,5420 nm und damit eine Fehlanpassung
zum tetragonalen YBCO von 1,2 %. Dieser Wert ist zwar etwas hoher als im Fall von CTO,
dafiir ist jedoch die Fehlanpassung zur Saphir-R-Ebene mit 8,9 % besser. Bei Abkiihlung
auf Raumtemperatur erhoht sich die Fehlanpassung zu dem dann orthorhombischen YBCO
nur geringfiigig auf 1,4 % und zu Saphir auf 9,7 %. Die hier geringere Fehlanpassung zum
Substrat bietet eine glinstigere Voraussetzung fiir das epitaktische Schichtwachstum als bei
den CTO-Schichten. Ein weiterer Vorteil gegeniiber CTO ist, daf es sich bei CEO um eine
Oxidverbindung mit nur einem Kation handelt und es damit keine Probleme bzgl. der
Schichtzusammensetzung geben sollte.

CEO zeigt in dem hier interessierenden Temperaturbereich bis 800°C keine strukturelle
Phasenumwandlung und gilt als chemisch stabil /90/. Im Gegensatz zu MgO, welches be-
vorzugt als Pufferschicht auf der Saphir-M-Ebene eingesetzt wird /18/, ist CEO nicht hy-
groskopisch. CEO/YBCO-Multilagen, die bei 710°C hergestellt wurden, zeigen atomar
scharfe Grenzfldchen und keinerlei Hinweise auf chemische Grenzfldchenreaktionen /91/.
Dagegen wurde bei Temperaturen um 825°C die Bildung von BaCeO, an der CEO/YBCO-
Grenzfldche festgestellt /93/.

Hinsichtlich der Beurteilung der HF-Tauglichkeit im GHz-Bereich sind Werte fiir die
Dielektrizitédtskonstante €, von 26 und fiir den Verlustwinkel von tand ~ 0,05 bei 1 kHz
wenig aussagekréftig. Dariiberhinaus streuen die in der Literatur fiir €, angegebenen Werte
zwischen 7 und 21,2 /90/. Daher wurden im Rahmen dieser Arbeit bei einer Frequenz von
145 GHz die Dielektrizit4tskonstante und die dielektrischen Verluste an einer CEO-Sinter-
probe gemessen /88/. Die jeweiligen Temperaturverldufe im Bereich von 75 K bis 300 K
sind in den Abbildungen 4.12 und 4.13 dargestellt. Bei Raumtemperatur ergibt die Messung
ein €, von 19,18 und ein tand von etwa 6,5-10*. Hierbei ist zu beachten, daB die Dichte der
Sinterprobe mit p=6,32 g.cm™ deutlich unter der theoretischen Dichte p” von
7,216 g:em™ (4 CeO,-Molekiile pro Einheitszelle) liegt. Um die dielektrischen Eigenschaf-
ten des volldichten Materials zu erhalten, miissen die gemessenen Werte beziiglich der
Porositit, die durch P = (p” - p)/p™ definiert ist und hier 12,4 % betrégt, korrigiert werden.
Nach Heidinger /89/ lautet der Zusammenhang zwischen der Dielektrizitdtskonstante €, des
pordsen Materials und der des volldichten Materials ¢, :

_ _apflep-1)
ep—ep[l 3P——(2SDD+ 1)] (4.3)

Im vorliegenden Fall ergibt sich mit ep =¢p- 1,21 bei Raumtemperatur eine Dielektrizi-
tdtskonstante des volldichten CeO, von 23,6. Entsprechend erhélt man bei 77 K aus dem ge-
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Abbildung 4.12: Dielektrizitdiskonsian- Abbildung 4.13:  Dielekirischer Ver-
te &, einer CeO,-Sinterkeramik mit einer lustwinkel tand der CeO,-Sinterkeramik
Porositdt von 12,4 %. Die Messung aus Abb. 4.12 bei einer Frequenz von
wurde freundlicherweise von R. Heidin- 145 GHz. Messung durch R. Heidinger
ger durchgefiihrt /88/. /88/.

messenen Wert von 19,17 fiir das volldichte Material ein €, von 23,2. Der Zusammenhang
fir den Verlustwinkel lautet:

3P _I
tandp =tandp| 1 -

L~ (1 +260)7

~~
L
L
~—

Die Korrektur liegt hier jedoch mit 1,3 % noch innerhalb des MeBfehlers von etwa 10 %
und ist zu vernachlissigen. Der bei 77 K gemessene tand-Wert betrigt 3,5:10%,

Wihrend die DK im GHz-Bereich praktisch frequenzunabhéingig ist, liegt fiir den Ver-
lustwinkel bei Materialien mit rein ionischer Bindung in der Regel eine lineare Abhéngig-
keit tan 6 ~ @ vor /78/. Durch Verunreinigungen wird diese Abhéngigkeit iiblicherweise re-
duziert. In Anbetracht der Porositit der CeO,-Tablette ist deren Verunreinigung beim Her-
unterschleifen auf die fiir die Messung erforderlichen Dicken nicht auszuschlieBen. Viel-
mehr kann die vergleichsweise schwache Temperaturabhéngigkeit bei Temperaturen unter-
halb von 240 K (Abb. 4.13) gerade als ein Hinweis auf Verunreinigungen interpretiert wer-
den."" Es ist daher nicht mit einer starken Verringerung der Verluste beim Ubergang auf
Frequenzen um 10 GHz zu rechnen. Auf der anderen Seite sind die hier gemessenen tand-
Werte als eine Obergrenze fiir die dielektrischen Verluste in den epitaktischen CeO,-

" 1deale ionische Materialien zeigen eine potenzformige Temperaturabhdingigheit tand ~T° mit 1<p<4. Durch
Verunreinigungen kann diese nahezu zum Verschwinden (p~0) gebracht werden /88/.
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Pufferschichten anzusehen, besonders wenn man an Anwendungen im Frequenzbereich von
1 GHz bis 20 GHz denkt. Geht man von einem Maximalwert von 310 aus, so sollte bei
Mikrostreifenleiterbauelementen auf 430 pm dicken Saphirsubstraten (tand ~ 3-1078bei
80 K) die CeO,-Pufferschicht geméf (4.1) nicht dicker als etwa 22 nm sein.

Entsprechend den hier diskutierten Eigenschaften erfiillen die CEO-Schichten alle in
Abschniit 4.1 genannien Vorausseizungen fiir den Einsatz als Pufferschicht zwischen HTSL

und Saphir.

432  Wachstumseigenschafien

Die Beschichtungen erfolgten entsprechend der Beschreibung in Kapitel 3.1 bei einem
Sauerstoffpartialdruck von 1:10” mbar und Ar-O-Gesamtdriicken von 8:10”mbar bis
8:10” mbar. Die Heizertemperaturen wurden im Bereich 600°C bis 900°C variiert, wobei
die Proben diesmal mit Silberleitpaste auf die Heizerplatte aufgeklebt waren.

Innerhalb des genannten Parameterbereichs wird vor allem eine (100)-Orientierung der
CeO,-Schichten festgestellt. Bei 10° mbar Sauerstoffpartialdruck, einem Gesamtdruck von
0,085 mbar und einer typischen Depositionsrate von 9,6:10? nm/sec wachsen die CEO-
Schichten mit reiner (100)-Orientierung, wie in Abbildung 4.14 dargestellt. Die hochste
Orientierungsgiite mit einer integralen Breite der Mosaikverteilung von 0,3° wird dabei ge-

mif Abbildung 4.15 bei einer Substrattemperatur zwischen 760°C und 800°C erreicht. Ein
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Abbildung 4.15:
Integralbreite der Mosaik-
verteilung von (100)-CeO,-
Schichten in Abhdngigkeit
von der Heizertemperatur
bei der Schichtdeposition.

Abbildung 4.16:
@¢-Rontgendiagramm einer
(100)-CEO-Schicht in
(422)-Reflexionsstellung und
des R-Saphirsubstrats in

(2 -2 0 10)-Reflexionsstel-
lung. (Probe CEOS82)
Eindeutige Ausrichtung der
CEO-Schicht mit 4 Reflexen
entsprechend der kubischen
Kristallsymmetrie.
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nachtréglicher TemperprozeB ist damit nicht erforderlich. Das stellt im Hinblick auf die
RiBbildung einen weiteren entscheidenden Vorteil gegeniiber der CTO-Beschichtung dar.

Zur Untersuchung der Ausrichtung in der Wachstumsebene wurden, wie schon bei den
CTO-Schichten, ¢-Scans durchgefithrt. Dazu wurde die (422)-Netzebenenschar der
(100)-orientierten CEO-Schichten in Reflexionsstellung gebracht. Der erforderliche Verkip-
pungswinkel berechnet sich geméf (3.14) zu y422,100 = 35, 26°. Die Winkelauflsung betriigt
nach (3.16) 1,84°. Das in Abbildung 4.16 dargestellte Rontgendiagramm einer typischen
Probe (CEO82, 22 nm Schichtdicke) zeigt vier Reflexe im Winkelabstand von 90°. Damit
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liegt entsprechend der kubischen Kristallstruktur eine vollstdndige Ausrichtung in der
Wachstumsebene vor. Diese findet sich bei allen untersuchten Proben. Die Halbwertsbreite
der ¢-Reflexe betréigt 4,2° und ist damit wesentlich kleiner als bei bereits getemperten
(100)-CTO-Schichten (s. Abb.4.9a). Zur Bestimmung der Orientierungsbeziehung zur
Substratebene wurde an derselben Probe auch die Ausrichtung der Saphir-R-Ebene gemes-

sen. Hierfiir eignet sich die (22 0 10)-Netzebenenschar. Thr Verkippungswinkel v, 5910 1.102
von 25,38° gegen die R-Ebene berechnet sich aus dem Skalarprodukt der entsprechenden
reziproken Gittervektoren (siehe (3.15)). Aufgrund der hexagonalen Symmetrie und der
(1102)-Orientierung des Saphirsubstrats ist bei ¢-Drehung um 360° nur ein Reflex zu er-
warten. Dieser liegt bei der untersuchten Probe (Abb. 4.16) bei 0,44°. Der Vergleich mit
den gemessenen Reflexlagen der CEO-(422)-Familie von -134,57°, -44,13°, 45,75° und
135,52° ergibt folgende Orientierungsbeziehung:

[010]cgo 1 [1101]s  bzw. [001]cgo I [0010]s

In Abbildung 4.2 ist die entsprechende Ausrichtung der (100)-CeO-Einheitszelle relativ zur
R-Ebene dargestellt.

Neben den Réntgenanalysen zeigt auch die Untersuchung des Channeling-Verhaltens,
daB} die CEO-Schichten in ihren kristallinen Eigenschaften den CTO-Schichten deutlich
iiberlegen sind. Die in Abbildung 4.17 dargestellten Rutherford-Riickstreuspektren bei ge-
richteter und ungerichteter Einstrahlung von 2 MeV He'-lonen ergeben ein Verhéltnis der

Abbildung 4.17: Energy (MeV)
Rutherford-Riickstreuspek- 7000 - 0;8 ! ;O 1 ;2 ! ;4 L ;6 ! i8
trum einer (100)-CEO- Ce
Schicht aufR-Saphir bei 6000 - ©O meaosurement: CEQ9, 2 MeV He*, random —
gerichteter (aligned) und — RUMP~=simulation: d = 23.2 nm
ichieter (random) 5000 - x measurement: aligned, X,,.(Ce) = 14.3% T
ungeric
Einstrahlung von 2 MeV £ 4000 - -
jo
He"-Ionen. Channeling- =
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Abbildung 4.18: Hochaufgeldste transmissionselektronenmikroskopische Abbil-
dung der Grenzfliche von (100)-CeO,-Schicht und R-Saphirsubstrat. Die Aufnah-
me wurde freundlicherweise von G. Kdstner am MPI in Halle durchgefiihrt /100/.

von Ce-Atomen gestreuten integralen Intensititen (Peakflichen) von ymis = 14,3 %. Aus
der integralen Ce-Intensitét und der Hohe des Al-Signals im ‘random’-Spekirum ergibt sich
iiber die Beziehung (3.7) die Schichtdicke von 23 nm. Dieses Ergebnis wird durch die
RUMP-Simulation bestitigt. Daraus resultiert eine Depositionsrate von 1,2:107 nm/sec."
Wie schon bei den Channeling-Analysen der CTO-Schichten, tritt auch hier der Channelin-
geffekt im Substrat nur ansatzweise auf. Das beruht auf der nichtkubischen Symmetrie von
Saphir. In Abbildung 4.18 wird das anhand einer hochaufgeltsten transmissionselektronen-
mikroskopischen Querschnittsabbildung (HRTEM) der CEO/Saphir-Grenzfliche verdeut-
licht: Wéhrend die Atomreihen in der CEO-Schicht senkrecht zur CEO/Saphir-Grenzfliche
verlaufen, weicht ihr Verlauf im Saphirsubstrat um etwa 5° von der Senkrechten ab. So ist
es nicht verwunderlich, daB8 bei Einstrahlung senkrecht zur Probenoberfléiche, entlang der
[100]-Richtung der CEO-Schicht, das Saphirsubstrat nur ein sehr schwaches Channeling-
Verhalten zeigt. Die HRTEM-Aufnahme zeigt auBerdem, daB die Grenzfliche atomar
scharf ist und damit die CEO-Schicht von der ersten Lage an wohlorientiert aufwichst. Da-

Die hier beschriebene Probe CEO9 wurde durch reaktives Sputtern ausgehend von einem metallischen Cer-
Target hergestellt. Die Depositionsrate bei den in dieser Arbeit sonst itblicherweise durch HF-Zerstduben ei-
nes keramischen CeO,-Targets hergestellten Schichten betrdgt 9,6: 107 nm/sec. Deren Channeling-Verhalten

ist vergleichbar mit dem der hier untersuchten Probe, wie spdtere Messungen von Hiittner /16/ zeigten.
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her gibt es auch von Seiten der Mikrostruktur keinerlei Hinweise auf eventuelle chemische
Grenzflachenreaktionen. Wegen der enormen VergréBerung stellt die HRTEM-Aufnahme
nur einen sehr kleinen Probenausschnitt dar. Es ergeben jedoch auch die Rontgenanalysen,
die sowohl in Bragg-Brentano- als auch in Seemann-Bohlin-Geometrie durchgefithrt wur-
den (siehe Abb. 4.12), keine Hinweise auf Fremdphasen.

43.3 Laue-Oszillationen und ihre Diskussion

Ein besonderes Merkmal aller hier hergestellten CEO-Schichten ist das Auftreten einer
markanten Intensitdtsmodulation der Bragg-Reflexe in 6-20-Rontgendiagrammen. Abbil-
dung 4.19 zeigt das am Beispiel des CEO-(200)-Reflexes fiir Schichten unterschiedlicher
Dicke, wobei der iibersichtlicheren Darstellung wegen die Spekiren auf der Intensitétsskala
gegeneinander verschoben sind. Es handelt sich um Laue-Oszillationen, deren Zustande-
kommen in Abschnitt 3.3.1 ausfiihrlich beschrieben ist. Entsprechend den dortigen Ausfiih-
rungen kénnen aus dem Modulationsmuster Informationen tiber die Schichtdicke und deren

Abbildung 4.19: 8 o ! !
Laue-Ostzillationen bei (100)- 107 =Ce0,-(200) N
CeO,-Schichten mit Dicken
von 10 nm bis 63 nm. Die an- o, //\\ , 10,0 nm
gegebenen Schichtdicken be- ' \/ w
rechnen sich iiber Gl. (3.12) A\/// \\»\@

aus der Lage der jeweiligen

(@)
o

Intensitdtsminima bzw. der In-
tensitdts-Nebenmaxima oder

&)
S

aus der Lage des Hauptmaxi-
mums und den beiden benach-

Intensitaet

barten Minima.

20 [°]
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Schwankung gewonnen werden. Die Schichtdicke ergibt sich direkt iiber die Beziehung
(3.12) aus der Lage der Intensitdtsminima und ist bei den Spektren in Abbildung 4.19 je-
weils angegeben. Der Vergleich mit Resultaten aus Rutherford-Riickstreu-Messungen lie-
fert eine Bestétigung der Rontgenergebnisse mit einer mittleren Abweichung von 7,5 %.
Die Rontgenmessung als eine vergleichsweise schnelle und zerstérungsfreie Methode ist bis
zu Dicken von etwa 100 nm anwendbar, Bei gréfleren Dicken ist die Auflosung der hier
verwendeten Réntgenapparatur zu schlecht. Die begrenzte Auflosung ist auch der Grund
dafiir, daf} bereits oberhalb von 20 nm Schichtdicke die Intensitit bei den Minima, die im
idealen Muster (Abb. 3.3) Nullstellen sind, nicht mehr auf das Untergrundsniveau abfillt.
Zur Simulation des gemessenen Intensititsverlaufs S ist die apparative Auflésungsgrenze
durch Faltung des idealen Intensitétsverlaufs /, aus Gleichung (3.11) mit der Detektorblen-
denfunktion B zu berticksichtigen:

S©) = [ B(9) - Io(6 - 9)d9 4.5)

Mit B(8) =1 fiir -a. €29 <o, und ansonsten B(8) = 0 vereinfacht sich (4.5) zu

0+a/2
S®= | I(9)ds (4.6)
0-0/2

Hierbei bezeichnet o die apparative Auflosung. Fiir sie ergibt sich bei der verwendeten De-
tekiorblende mit einer Offnung von D=0,1 mm und deren Abstand zur Probe von
L =198 mm ein Wert von o = arctan (D/L) ~ 0,03°. Die Simulation des Modulationsmu-
sters wird nachfolgend am Beispiel der Probe CEO85 diskutiert. Abbildung 4.20 zeigt die
Intensitdtsmodulation des (200)-Bragg-Reflexes dieser CEO-Schicht. Aus der Lage des
Hauptmaximums folgt liber die Bragg-Beziehung ein (100)-Netzebenenabstand von
0,53904 nm. Der dargestellte theoretische Intensitéitsverlauf berechnet sich aus der Glei-
chung (3.11) mit einer Netzebenenanzahl von 62 entsprechend einer Schichtdicke von
33,4 nm. Die Positionen der Maxima bzw. Minima von gemessenem und berechnetem In-
tensitdtsverlauf stimmen exakt iiberein. Es liegt daher eine sehr gute qualitative Beschrei-
bung vor. Dariiberhinaus wird durch die Beriicksichtigung einer apparativen Auflésung von
0,06° tiber das Faltungsintegral (4.6) auch eine quantitative Beschreibung erreicht. Dabei ist
die Intensitit des Hauptmaximum des theoretischen Spektrums bei 6 = 33,213° auf die ge-
messene Maximalintensitét normiert.

Zur Beantwortung der Frage, mit welcher Genauigkeit die Schichtdicke angegeben wer-

den kann, wurden weitere Simulationsrechnungen durchgefiihrt. Dabei wurde die Netzebe-
nenzahl jeweils um 1, d.h. die Schichtdicke jeweils um 0,53904 nm geéndert. Wie in Ab-
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Abbildung 4.20:;
Intensitdatsmodulation des
(200)-Bragg-Reflexes einer
CEO-Schicht. Die Simulati-
oniiber (3.11) und (4.6)
liefert eine Netzebenenan-
zahl von 62 bzw. eine CEO-
Schichtdicke von 33,4 nm
sowie eine Auflosung von
0,06°.

Abbildung 4.21: Abwei-
chung der fiir verschiede-
ne Netzebenzahlen N be-
rechneten Neben-
maxima-Lagen beziiglich
der Position der entspre-
chenden gemessenen Ne-
benmaxima. Uberein-
stimmung von Messung
und Theorie fiir N=62.
Mefbare Abweichung bei
Anderung um nur einen
Netzebenenabstand,
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schnitt 3.3.1 ausfiihrlich dargelegt, verschiebt sich dabei das Modulationsmuster jeweils um
ein ganzzahliges Vielfaches einer Periode, wogegen sich der Abstand benachbarter Extrema
nur sehr geringfiigig 4ndert. Dennoch ist bereits bei Anderung um nur einen Netzebenenab-
stand eine Verschiebung der theoretischen Extremalstellen relativ zu den gemessenen zu er-
kennen. Dies zeigt Abbildung 4.21, in der die Abweichung der berechneten Nebenmaxima-
Lagen relativ zu den Lagen der gemessenen Nebenmaxima aufgetragen ist. Bereits ab dem
ersten Nebenmaximum rechts und links vom Hauptmaximum ist die Verschiebung gréfBer
als die Ungenauigkeit (Fehlerbalken) bei der Bestimmung der gemessenen Nebenmaxima-
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Position. Die Schichtdicke kann dementsprechend auf einen Netzebenenabstand genau an-
gegeben werden. Die rontgenographische Schichtdickenanalyse stellt damit nicht nur eine
schnelle und zerstorungsfreie, sondern auch eine sehr empfindliche Methode dar.

Entgegen der ausgezeichneten qualitativen Beschreibung ist die quantitative Beschrei-

bung mit N = 62 besonders ab dem 3. Nebenmaximum in Abbildung 4.20 noch unbefriedi-
gend. Der Ausgangspunkt fiir die weitere Diskussion ist, dafl bei N # 62 nach Abbildung
4.21 die Abweichung der theoretischen von den experimentellen Extremalstellen mit zuneh-

mender Ordnung der Nebenmaxima anwichst. Es ist daher zu erwarten, daB bei einer Uber-
lagerung von Spektren unterschiedlicher Netzebenenzahl Nebenmaxima héherer Ordnung
geschwiicht oder gar unterdriickt werden, wogegen Nebenmaxima niedriger Ordnung nur
wenig beeinfluflt werden. In Abbildung 4.22 ist dies fiir drei verschiedene Fille demon-
striert, bei denen jeweils durch die Uberlagerung von drei Spektren unterschiedlicher Netze-
benenzahl eine unterschiedliche Schichtdickenverteilung modelliert wird. In allen drei Fil-

len wird geméB dem obigen Resultat von einem zentralen Spektrum mit N = 62 ausgegan-
gen, wihrend die beiden anderen Spektren hinsichtlich ihrer Netzebenenzahl um 3, +4

und +5 symmetrisch davon abweichen. Wihrend im Fall einer Schichtdickenverteilung mit
59, 62 und 65 Netzebenen in Abbildung 4.22a) das 3. und besonders das 4. Nebenmaximum
im theoretischen Intensitétsverlauf deutlich ausgeprégter ist als im gemessenen, sind diese
beiden bei einer Dickenverteilung mit 57, 62 und 67 Netzebenen in Abbildung 4.22¢) nahe-
zu ausgeldscht. Eine sehr gute quantitative Beschreibung iiber den gesamten dargestellten
20-Bereich ergibt sich dagegen bei einer Dickenverteilung mit 58, 62 und 66 Netzebenen
entsprechend 31,3 nm, 33,4 nm und 35,6 nm in Abbildung 4.22b). Von der leichten Un-
symmetrie der gemessenen Intensitétsverteilung kann dabei abgesehen werden. Demnach

ergibt sich eine Breite der Schichtdickenverteilung von Ad = 4,3 nm bzw. 12,9 %.

Die Analyse zeigt, daf die Simulation mit einer einzigen Netzebenenzahl nur die mittle-
re Schichtdicke liefert. Diese kann jedoch wegen der guten qualitativen Beschreibung auf
0,54 nm bzw. auf einen Netzebenenabstand genau angegeben werden. Dariiberhinaus er-
moéglicht eine Simulation, die auf der Kombination mehrerer verschiedener Netzebenenzah-
len basiert, auch die quantitative Beschreibung und liefert Informationen iiber die Schicht-
dickenverteilung in der Probe.
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Abbildung 4.22: Messung und Simulation der Intensitdtsmodulation des
(200)-Bragg-Reflexes der CEO-Probe CEO85 unter Annahme unterschiedli-
cher Schichtdickenverteilungen:

a) Netzebenenzahlen N = 59, 62 und 65 bzw. 31,8 nm, 33,4 nm und 35,0 nm
b) Netzebenenzahlen N = 58, 62 und 66 bzw. 31,3 nm, 33,4 nm und 35,6 nm
¢) Netzebenenzahlen N = 57, 62 und 67 bzw. 30,7 nm, 33,4 nm und 36,1 nm

4.3.4  EinfluB der Schichtdicke auf das Wachstum

Dieser Abschnitt beschiftigt sich zum einen mit der Ri8bildung und zum anderen mit
der Mosaikverteilung in CEO-Schichten auf R-Saphir. Dabei wird insbesondere die Abhén-
gigkeit von der Schichtdicke diskutiert.
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Riflbildung

Die extreme Riflbildung in den CTO-Schichten war ausschlaggebend fiir die Herstellung
von CEO-Pufferschichten. Es stellt sich nun die Frage, ob die CEO-Schichten wie erwartet
weniger zur RiBbildung neigen. Deswegen wurde eine Reihe von Schichten unterschiedli-
cher Dicke hergestellt und licht- bzw. kraftmikroskopisch auf eventuelle Risse hin iiber-
priift. Einen Uberblick gibt die Tabelle 4.3. Es zeigt sich, daB direkt nach der Herstellung
nur bei den Schichten Risse zu erkennen waren, die eine Dicke oberhalb von etwa 50 nm
aufweisen. Diese Risse verlaufen vorwiegend geradlinig, ab und zu tritt ein 45°-Knick auf.
Mit zunehmender Schichtdicke treten mehr und mehr veristelte Rififormen auf. Dies zeigt
in Abbildung 4.23 die kraftmikroskopische Aufnahme eines 80 nm dicken Films. Die Wie-
derholung der RiBpriifung einige Wochen spiter ergab, dal zwischenzeitlich auch teilweise
bei den diinneren Schichten Risse aufgetreten sind. Das deutet auf eine starke Zugspannung
in den Schichten hin. Es ist davon auszugehen, daf} sich diese wihrend des Abkiihlens nach
der Herstellung aufgebaut hat, da der Ausdehnungskoeffizient von CEO gemif der Schilde-
rung in Abschnitt 4.3.1 um etwa einen Faktor 1,7 grofer ist als derjenige von Saphir, Eine
RiBbildung in der Pufferschicht noch vor der HTSL-Beschichtung 146t sich demnach durch
in-situ-Herstellung des HTSL/CEO-Schichtsystems vermeiden, wenn dabei keine zwi-
schenzeitliche Abkiihlung stattfindet. Allerdings kann sie immernoch im fertigen Schicht-
paket bei dessen Abkiihlung erfolgen. Vorteilhaft ist daher hochstens, daB3 die zusétzliche
Belastung eines zwischenzeitlichen Abkiihl- und Hochheizprozesses und eine dadurch mog-

Tabelle 4.3: Einfluf3 der CEO-Schichtdicke auf Rif3bildung und Mosaikverteilung. Die
Rif-Priifung wurde direkt nach der Herstellung und einige Wochen spdter nochmals
durchgefiihrt. Unterscheidung zwischen breiter und schmaler Mosaikverteilung.

Probe Dicke Rifbildung Mosaikbreite Volumenverh.
[nm] n. Tagen |n.Wochen| FuB Spitze Vspitze! Vu
CEO80 6,1 nein nein 2,32° 0,19° 2,19
CEO19 9,0 nein nein 2,63° 0,13° 0,86
CEOS81 11,0 nein nein 1,84° 0,24° 0,88
CEO82 22,2 nein ja 1,37° 0,17° 0,49
CEO85 33,4 nein nein 0,99° 0,12° 0,39
CEO83 43,6 nein ja 0,85° 0,09° 0,31
CEO84 55,2 ja ja 0,85° 0,07° 0,14
CEO86 63,2 ja ja 0,75° 0,07° 0,15
CEO87 85,5 ja ja 0,61° 0,06° 0,15
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Abbildung 4.23: i Sa.00.4
Kraftmikroskopische Auf- |
nahme eines Risses in einer
80 nm dicken CEO-Schicht
auf R-Saphir. Aufwerfun-
gen an den Rif3-Réindern
sind deutlich zu erkennen.
(Die Aufnahme wurde
Sreundlicherweise von G. bis 80
Ulmer durchgefiihrt,) el

licherweise noch verstérkte Rifbildung entfillt. Entsprechend dem Befund der Rifbildung
als auch unter Beriicksichtigung der dielekirischen Verluste (siche Abschnitt 4.1.1) wurden
die CEO-Pufferschichten mit typischen Dicken von 20-30 nm hergestellt.

Mosaikverteilung

Als MaB fiir die Orientierungsgiite der CEO-Schichten wurde bisher die integrale Breite
ihrer Mosalkvertellung angegeben (siche Abb. 4.14). Der Grund hierfiir ist, daB dle Vertex-
lung nicht das typische Lorentz’- bzw. Pearson-Profil wie in Abbildun
Form entspricht nach Abbildung 4.24 vielmehr der Uberlagerung aus einer breiten und ei-
ner schmalen Verteilung. Die Halbwertsbreite der Gesamtverteilung ist daher keine geeig-
nete Gréfle zur Qualifizierung des CEO-Schichtwachstums. Erst nach Extraktion der breiten
bzw. der schmalen Verteilung kann die jeweilige Mosaikbreite wie iiblich iiber die Halb-
wertsbreite bestimmt werden. Die Extraktion der breiten Verteilung geschieht durch Aus-
blenden der schmalen Verteilung (Spitzenbereich) und Anpassen der verbleibenden Mess-
daten tiber die Pearson-Beziehung (3.13). Im Fall der in Abbildung 4.24 dargestellten
Messdaten erhédlt man so eine Halbwertsbreite der breiten Verteilung (FuBbereich) von
0,99°. Die Extraktion der schmalen Verteilung ergibt sich durch Subtraktion der breiten
Verteilung von der Gesamtverteilung . Deren Lorentz’-Anpassung erfolgt ebenfalls iiber
(3.13). Im betrachteten Beispiel ergibt sich eine Halbwertswerte der schmalen Verteilung
(Spitzenbereich) von 0,12°. Die Gesamtanpassung erhélt man schlieBlich durch Addition
der beiden gerechneten Verteilungen. Ohne Zerlegung in die Fuf- und Spitzen-Verteilung
ist eine zufriedenstellende Beschreibung der Messdaten wie in Abbildung 4.24 nicht er-

reichbar.
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Abbildung 4.24: Mosaikverteilung ei- Abbildung 4.25: Mosaikverteilung ei-
ner 33,4nm dicken (100)-CEO- ner 9,0 nm dicken (100)-CEO-Schicht
Schicht auf R-Saphir (Probe CEOSS5). auf R-Saphir (Probe CEOI19). Kombi-
Pearson/Lorentz’-Gesamtanpassung nation einer breiten (b) und einer
durch Kombination einer breiten (b) schmalen (s) Verteilung: HWB,=2,63°
und einer schmalen (s) Verteilung: HWB=0,13° V./V,,=0,86

HWB,=0,99°, HWB,=0,12°V,/V,=0,39

Bei sehr diinnen CEO-Schichten ist die Koexistenz einer breiten und einer schmalen
Verteilung besonders auffillig. Die Analyse der in Abbildung 4.25 dargestellten Messdaten
einer 9,0 nm dicken Schicht ergibt eine groBe Halbwertsbreite der FuBBverteilung von 2,63°,
dagegen nur einen Wert von 0,13° bei der Spitzenverteilung. Aus dem Verhéltnis der Fl4-
chen unter den beiden extrahierten Verteilungen kann direkt auf das Volumenverhéltnis der
beiden Mosaikverteilungen geschlossen werden. Im betrachteten Fall ergibt sich ein Ver-
héltnis Vspitze /Vrus = 0,86. Dagegen betrigt dieses bei der 33,4 nm dicken CEO-Schicht
(Abb. 4.24) nur 0,39. In Tabelle 4.3 ist das Volumenverhéltnis fiir weitere Schichten unter-
schiedlicher Dicke angegeben. Entsprechend der graphischen Darstellung in Abbildung
4,26 iiberwiegt bei Schichtdicken unterhalb von 9 nm die schmale Verteilung um etwa ei-
nen Faktor 2. Mit zunehmender Dicke nimmt das Verhiltnis zugunsten der breiten Vertei-
lung sehr stark ab und betrigt oberhalb von 55 nm nur noch etwa 0,15. Auch die in Abbil-
dung 4.27 dargestellten Halbwertsbreiten der schmalen und besonders der breiten Mosaik-
verteilung verringern sich mit zunehmender Schichtdicke und erreichen Werte, die nur noch
etwa 25 % derjenigen der diinnsten Schichten betragen.
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Abbildung 4.26:

Verhdltnis der Volumina mit
schmaler und breiter Mosaik-
verteilung bei (100)-CEO-
Schichten auf R-Saphir in Ab-
hangigkeit von deren Dicke.

Abbildung 4.27:
Halbwertsbreite der breiten
und der schmalen Mosaikver-
teilung von (100)-CEO-
Schichten auf R-Saphir in Ab-
hdngigkeit von deren Dicke.
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Die anteilsm#Bige Zunahme der schmalen Kornverteilung mit sinkender Schichtdicke
bedeutet, daBl die CEO-Schichten nahe der Grenzfliche zum Saphirsubstrat mit sehr schar-
fer (100)-Orientierung aufwachsen. Dies wird auch durch das Ergebnis der HRTEM-Analy-
se in Abschnitt 4.3.2 (Abb. 4.18) bestitigt. Demnach ist der Einflu} des Substrats aus-
schlaggebend fiir die Existenz der schmalen Verteilung. Als mdégliche Ursache hierfiir
kommt die erwihnte Verspannung der Schichten in Frage. In diesem Sinn wéren die Kor-
ner, deren Orientierung durch die schmale Mosaikverteilung beschrieben wird, infolge der
Wechselwirkung mit der Saphir-R-Ebene stark verspannt und dadurch scharf ausgerichtet.
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Dagegen wiren die Ko6rner, deren Orientierung durch die breite Mosaikverteilung beschrie-
ben wird, als spannungsrelaxierte Korner zu interpretieren, deren Wechselwirkung mit dem
Substrat wesentlich geringer ist. Der von der Wechselwirkung mit dem Substrat erfafite Vo-
lumenanteil der Korner ist umso grofer je geringer die Schichtdicke ist. So ist im Rahmen
dieses Bildes verspannter und spannungsrelaxierter Kérner plausibel, daB das Volumenver-
héltnis von schmaler zu breiter Verteilung mit abnehmender Schichtdicke zunimmt. Zu die-
sem Bild, bei dem die relaxierten Kérner eine Art Gegenpol zu den verspannten Koérnern
darstellen und zur Kompensation des Substrateinflusses dienen, pafit auch, da3 die Mosaik-
breite der breiten Kornverteilung umso grofler wird, je kleiner deren Volumenanteil ist.
Dieses Verhalten entspricht dem einer Minorititsphase. Zum Beispiel wird auch bei a/c-
achsenorientiertem Mischwachstum von YBCO-Schichten festgestellt, dal die Minoritéts-
phase eine deutlich gréfere Mosaikbreite und damit schlechtere Wachstumseigenschaften
aufweist als die Majoritétsphase /111/.

In-plane Orientierung

Anders als die Mosaikverteilung zeigt die Ausrichtung in der Wachstumsebene prak-
tisch keine Abhéngigkeit von der Schichtdicke. Sowohl Schichten mit Dicken unter 10 nm
als auch solche mit mehr als 30 nm zeigen ¢-Rontgendiagramme entsprechend der Darstel-
lung in Abbildung 4.16. Sie sind daher alle in der Ebene vollstdndige ausgerichtet. Ledig-
lich die Halbwertsbreite der ¢-Reflexe verringert sich geringfligig mit zunehmender

Schichtdicke, wie der Tabelle 4.4 zu eninehmen ist.

Tabelle 4.4: Probe Dicke |[(422)-HWB
Einfluf3 der Schichtdicke auf die Halb- CEO80 6,1 nm 4,40°
wertsbreite (HWB) der CEO-(422)- CEO81 11,0 nm 4,42°
Reflexe bei Untersuchungen zur Aus- CEO82 22,2 nm 4,17°

richtung in der Wachstumsebene. CEO85 33.4 nm 391°

4.3.5  SchluBfolgerung

Die geschilderten Analysen zeigen, daB die CEO-Schichten den CTO-Schichten deut-
lich iiberlegen sind. Der wesentlichste Punkt dabei ist, daf} sie bis zu einer Dicke von etwa
30 nm riffrei hergestellt werden kénnen. Von grofler Bedeutung ist auch, daB} sie im Gegen-
satz zu den CTO-Schichten keiner nachtriglichen Temperaturbehandlung bediirfen, sondern
bereits in direktem Wachstum eine reine (100)-Orientierung mit geringer integraler Mosaik-
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4 WACHSTUMSEIGENSCHAFTEN DER PUFFERSCHICHTEN

breite und vollstidndiger Ausrichtung in der Wachstumsebene aufweisen. Auch das deutlich
bessere Channeling-Verhalten und die scharfe Grenzfldche zur R-Ebene des Saphirsubstrats
zeigen die Vorteile der CEO-Pufferschichten. Dariiberhinaus bietet das Auftreten von Laue-
Oszillationen die Méglichkeit, routineméfig und zerstérungsfrei die mittlere Schichtdicke,
als auch die Schichtdickenverteilung sehr genau zu bestimmen. Damit erfiillen die CEO-
Schichten alle an sie im Hinblick auf ein nachfolgendes epitaktisches Wachstum von
HTSL-Schichten gestellten Anforderungen und lassen die HTSL-Beschichtung als erfolg-
versprechend erscheinen. In wieweit sich dabei die hier diskutierten Eigenschaften des
CEO-Wachstums, insbesondere dessen Schichtdickenabhéngigkeit, auf das der HTSL-
Schichten auswirken, wird im folgenden Kapitel diskutiert.
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5 Wachstums- und Transporteigenschaften der
HTSL-Schichten

Es ist nicht zweckméBig, hier eine ausfiihrliche Beschreibung der Materialeigenschaften
von (SE),Ba,Cu;0, -Supraleitern zu geben. Diese sind Gegenstand einer Vielzahl von ver-
Offentlichten Arbeiten, es wird daher auf die entsprechenden Literaturzitate im einleitenden
Kapitel verwiesen. Die im Zusammenhang mit der Beschichtung von Saphirsubstraten we-
sentlichen strukturellen Merkmale von YBCO wurden bereits in Abschnitt 4.1 erwéhnt.
Dieses Kapitel konzentriert sich auf die Darstellung der Wachstums- und Transporteigen-
schaften von epitaktischen YBCO-Schichten auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten. Dabei
wird unter anderem auch der EinfluB der CEO- und der HTSL-Schichtdicke beschrieben.
Die an GBCO/CEO-Schichten gemessenen FEigenschaften entsprechen denen von
YBCO/CEO-Schichten, so daf auf deren gesonderte Darstellung verzichtet wird.

5.1 Wachstumseigenschaften

Die Deposition erfolgte gemdB der Beschreibung in Abschnitt 3.1 in einem Ar-O,-
Sputtergasgemisch mit einem jeweiligen Partialdruck von 0,3 mbar. Die Temperatur der
mit Silberleitpaste aufgeklebten Substrate wurde zwischen 700°C und 800°C variiert. Die
fiir eine moglichst hohe kritische Temperatur T, optimale Depositionstemperatur liegt ent-
sprechend der Darstellung in Abbildung 5.1 im Bereich 780°C - 790°C. In diesem Dia-
gramm ist der Einsatz- und der FuBpunkt des induktiv gemessenen Ubergangs vom normal-
leitenden in den supraleitenden Zustand aufgetragen. Wie im Inset dargestellt ist, bezeich-
net der Einsatzpunkt die Temperatur, bei der die ersten Probenbereiche supraleitend werden
und den Signalabfall einleiten, der Fulpunkt dagegen diejenige, bei der schlieBlich das ge-
samte untersuchte Probenvolumen supraleitend und der Signalabfall beendet ist. Neben ei-
ner moglichst hohen Sprungtemperatur ist auch eine geringe Ubergangsbreite ein wichtiges
Qualitdtskriterium. Die dargestellten Werte wurden an Proben mit 180 nm dicker YBCO-
auf 32,7 nm dicker CEO-Schicht gemessen. Ein Einflufl der YBCO-Schichtdicke wurde bei
deren Préparation noch nicht berticksichtigt. Wird auch diesem bei der Optimierung Rech-
nung getragen, so lassen sich Proben mit noch um etwa 1 K hoherem 7, und noch kleinerer
Ubergangsbreite herstellen. Darauf soll jedoch erst in Abschnitt 5.2.2 niher eingegangen
werden.
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Abbildung 5.1: Kritische Temperatur und Ubergangsbreite von 180 nm
dicken YBCO-Schichten auf CEO/Saphir in Abhdngigkeit von der Heizer-
temperatur. Inset. Induktive Messung des Phaseniibergangs der bei 800°C
hergestellten Probe; Definition des Einsatz- und des Fufipunkts.

5.1.1  Schichtorientierung und Channelingverhalten

In dem optimalen Temperaturbereich wachsen die YBCO-Schichten mit reiner c-Ach-
senorientierung auf der CEO-Pufferschicht auf. So zeigt das 0-20-Réntgendiagramm einer
bei 780°C hergestellten YBCO/CEO-Probe in Abbildung 5.2 neben den (100)-Reflexen der
CEO-Schicht nur (001)-Reflexe der YBCO-Schicht, Die intensitétsstarken Saphirsubstratre-
flexe wurden ausgeblendet. Insbesondere existieren keinerlei Fremdphasenpeaks wie sie bei
YBCO-Schichten, die direkt auf der Saphir-R-Ebene deponiert werden, selbst bei tieferen
Herstellungstemperaturen um 700°C auftreten /15/. Demnach unterdriickt die CEO-Puffer-
schicht jegliche Grenzfldchenreaktionen und erfiillt somit ihre eigentliche Aufgabe. Dar-
iberhinaus ermoglicht sie das Aufwachsen der YBCO-Filme mit einer hohen Orientie-
rungsglite. Dies zeigt die in Abbildung 5.3 dargestellte YBCO-Mosaikverteilung, die in
(006)-Reflexstellung gemessen wurde und eine Halbwertsbreite von nur 0,25° besitzt. Im
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Abbildung 5.2: 6-26-Rontgendiagramm einer YBCO-Schicht auf CEO-ge-
puffertem R-Schnitt Saphirsubstrat (Probe CEY73). Neben den (100)-
Reflexen der CEO-Pufferschicht treten nur YBCO-(001)-Reflexe auf, so daf3
reine c-Achsenorientierung und keinerlei Fremdphasenanteile vorliegen.

YBCO-Deposition: 780°C, 192 nm; CEG-Deposition: 780°C, 32,7 nm
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Vergleich dazu zeigen direkt auf Saphir deponierte YBCO-Schichten selbst unter optimier-
ten Herstellungsbedingungen ein schlechtes Wachstum mit grolen Mosaikbreiten von 1,8°
/15/. Entgegen der Mosaikverteilung in den CEO-Schichten, die nach Abschnitt 4.4 die
Uberlagerung einer breiten und einer schmalen Verteilung ist, kann die Mosaikverteilung in
der dariiberliegenden YBCO-Schicht einfach durch die Pearsonfunktion (3.13) angepalt
werden. Im betrachteten Beispiel ergibt sich eine Pearson-Potenz von p = 1,25 und damit
ein Cauchy-ghnliches Profil mit der bereits genannten Halbwertsbreite von 0,25°.

Auch beziiglich der Ausrichtung in der Wachstumsebene ist die CEO-Pufferschicht die
geeignete Grundlage. Das demonstriert Abbildung 5.4, wo am Beispiel der Probe YCEOS85
zum einen das ¢-Diagramm der (100)-CEO-Pufferschicht bei (422)-Reflexionsstellung
(Abb. 5.4b) und zum andern dasjenige der (001)-YBCO-Schicht bei (407)-Reflexions-
stellung (Abb. 5.4a) dargestellt ist. Die Auflésung des verwendeten Diffraktometers ermdg-
licht die Unterscheidung von (407)- und (047)-YBCO-Reflexen. Daher sind bei eindeutiger

Ausrichtung der orthorhombischen YBCO-Schicht nur die beiden Reflexe (407) und (407)
im Winkelabstand von 180° zu erwarten. Da in Abbildung 5.4a) jedoch vier Reflexe im Ab-

I ! T | ! | ' ]
6 - o) (001)-YBCO (YCE085) -
- (407) (407) (407) (407)
o 4 - _
~.
2
o 2 _
S
) | | | | | L |
N 0 ! T I ' I ' T ' I
b) (100)-CEO (YCEO85)
5 sp :
.45 (427) (472) (422) (422)
£
1+ |
| | R S |

0 90 180 270 360

Abbildung 5.4: ¢-Rontgendiagramme einer YBCO/CEO-Schicht (Probe YCEOS5)
a) (001)-YBCO in (407)-Reflexstellung: Verzwillingung, Halbwertsbreite = 1,88°,
b) (100)-CEO in (422)-Reflexstellung: Halbwertsbreite = 3,68°.
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stand von 90° auftreten, ist auf die Verzwillingung der Schichten zu schliefen. Sieht man
von dieser fiir YBCO tiblichen Verzwillingung ab, so ist die Schicht vollstéindig in der Ebe-
ne ausgerichtet. Gemdil der {ibereinstimmenden Lage der YBCO-(407)- und der
CEO-(422)-Reflexe ist, wie zu erwarten, die a-b-Ebene von YBCO um 45° gegen die a-
Ebene von CEO gedreht und es ergibt sich entsprechend den Abbildungen 4.16 und 4.2 zur
Saphir-R-Ebene die folgende Orientierungsbeziehung :

[100]ypco 11202115 bzw. durch Verzwillingung [100]ypeo 1[0221]5

Die Halbwertsbreite der YBCO-(407)-Reflexe ist mit 1,88° durch die apparative Aufls-
sung, die sich iiber (3.16) zu 1,84° berechnet, begrenzt. Damit ist die Ausrichtung der
YBCO-Schicht noch wesentlich schérfer als die der CEO-Schicht, deren (422)-Reflexe eine
Halbwertsbreite von nur 3,68° aufweisen. Im Vergleich hierzu ist die Ausrichtung von di-
rekt auf der Saphir-R-Ebene deponierten YBCO-Schichten mit Halbwertsbreiten der ¢-
Reflexe von 10° sehr schlecht /17/. GBCO-Schichien, die ebenfalls im Laufe der hier be-
schriebenen Arbeit auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten hergestellt wurden, sind beziig-
lich Schichtorientierung und Ausrichtung in der Wachstumsebene von nahezu derselben
Qualitdt. Sie zeigen ebenfalls reine c-Achsenorientierung, Mosaikbreiten von 0,57° und
Halbwertsbreiten der (407)-¢-Reflexe von 1,93°. Auch GBCO-Schichten auf MgO-Substra-
ten besitzen mit Halbwertsbreiten der (407)-Reflexe von 1,93° im Rahmen der verfiigbaren
MeBgenauigkeit keine schirfere Ausrichtung in der Ebene. Dasselbe gilt fiir YBCO-Schich-

ten auf SrTi0;-Substraten /17/.

Weiterhin wurde auch das Channeling-Verhalten untersucht. Abbildung 5.5 zeigt das
Rutherford-Riickstreuspektrum eines YBCO/CEO-Schichtsystems auf Saphir bei gerichte-
ter und ungerichteter Einstrahlung von 2 MeV He'-Ionen. Die komplexe Uberlagerung der
Einzelsignale kommt zum einen durch die #hnlichen Massenzahlen My = 88,91, Mg,=
137,33 und M= 140,10 sowie zum andern durch die energetische Verschiebung des Cer-
Signals zustande. Letztere beruht auf dem Energieverlust in der dariiberliegenden YBCO-
Schicht. Dennoch erméglicht die Simulation mit dem RUMP-Programm die genaue Be-
stimmung der YBCO-Schichtdicke zu 142,5+1,0nm und der Zusammensetzung
Y :Ba:Cu= 1,03:1,55:2,50. Die ebenfalls aus der RUMP-Simulation resultierende
CEO-Schichtdicke von 21 nm stimmt befriedigend mit dem réntgenographisch ermittelten
Wert von 22 nm iiberein. Fiir das Channelingverhalten ergibt sich aus dem Verhiltnis der
Ba- bzw. der Cu-Signale des 'random'- und des 'aligned'-Spektrums ein ymin von jeweils et-
wa 19 %. Dieser Wert bestitigt das hochwertige epitaktische Wachstum. Dennoch liegt er
iber den Bestwerten von nur wenigen Prozent. Diese werden allerdings nur bei YBCO-
Schichten auf zuvor getemperten CEO-Pufferschichten erzielt /20/. Im Hinblick auf die
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Abbildung 5.5: Energy (MeV)
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Rifibildung ist jedoch jede zusétzliche Temperaturbehandlung kritisch auf ihre Notwendig-
keit zu piifen. Da diese entsprechend den oben beschriebenen Ergebnissen nicht vorliegt,
wurden die hier hergestellten CEO-Schichten keinem nachtriglichen TemperprozeB unter-

zogen.

5.1.2  EinfluB der CEO-Mosaikverteilung auf das YBCO-Wachstum

In Anbetracht des starken Einflusses der Schichtdicke von CEO-Schichten auf deren
Mosaikverteilung (siche Abschnitt 4.3.4) stellt sich die Frage, in wieweit sich letztere wie-
derum auf die Mosaikverteilung in der dariiberliegenden HTSL-Schicht auswirkt. In Abbil-
dung 5.6 ist von 600 nm dicken YBCO-Schichten, die ex-situ auf den Pufferschichten
CEO80-CEO86 unterschiedlicher Dicke (siehe Tabelle 4.3) abgeschieden wurden, die Mo-
saikbreite dargestellt. Abgesehen von einer geringfiigigen Zunahme um etwa 0,02° bei An-
wachsen der CEO-Schichtdicke von 6,1 nm auf 63 nm findet man praktisch keine Abhén-
gigkeit von der CEO-Schichtdicke. Dementsprechend liegt kein nennenswerter Einfluf} der
nach den Abbildungen 4.26 und 4.27 stark unterschiedlichen CEO-Mosaikverteilungen vor.

Die SchluBfolgerung ist, daB sich das CEO-Wachstum nicht kritisch auf das YBCO-
Wachstum auswirkt. Das gilt zumindest solange, wie die CEO-Schichten eine gute
in-plane-Orientierung aufweisen. Bei allen Proben ist das hier unabhingig von deren
Schichtdicke der Fall (siche Tabelle 4.4). Demzufolge wird die optimale Pufferschichtdicke
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Abbildung 5.6: 640 ! ! ’ ' ! '
Abhdngigkeit der Mosaikbrei- ' 600 nm YBCO ouf CEO/Saphir
te 600 nm dicker YBCO- & o0l ’ i
Schichten von der Dicke der 2 N N
[
CEO-Puyfferschichten und da- é 0.38 | . -
mit von der stark schichtdik- s N
kenabhdngigen CEO-Mosaik- 2 037 a .
verteilung (siehe Abb. 4.26 cl>
und 4.27). @ 036 7
> a
0.35 |- i
| I { | | J
0 10 20 30 40 50 60 70

CEO—Schichtdicke [nm]

nicht iiber das YBCO-Wachstum bestimmt, sondern vielmehr durch die RiBbildung, die
HF-Tauglichkeitsforderung und, wie noch gezeigt wird, indirekt iiber die Transporteigen-
schaften der HTSL-Schicht.

Wihrend die YBCO-Mosaikverteilung durch diejenige der CEO-Pufferschicht nur we-
nig beeinfluBt wird, wird umgekehrt die CEO-Mosaikverteilung durch die YBCO-
Beschichtung riickwirkend sehr deutlich geéndert. Dies zeigt in Abbildung 5.7 die Mosaik-
verteilung einer 22,2 nm dicken Pufferschicht (Probe CEO82) vor und nach der YBCO-
Deposition. Die beiden Verteilungen sind auf Fldchengleichheit und die Position des jewei-
ligen Maximums auf den Bragg-Winkel 6 des CEO-(200)-Reflexes normiert. Vor der
YBCO-Beschichtung setzt sich die Mosaikverteilung bekanntlich aus einer breiten und ei-
ner schmalen Verteilung zusammen, die in Abbildung 5.7 deutlich zu unterscheiden sind.
Ihre Fit-Analyse gemiB der Schilderung in Abschnitt 4.3.4 ergibt ein Volumenverhéltnis

von schmaler (s) zu breiter (b) Verteilung von V,/V, =0,49, sowie eine Halbwertsbreite
von 1,37° bzw. 0,17° (s. Tab. 4.3). Dagegen ist nach der YBCO-Beschichtung die Zusam-

mensetzung aus einer schmalen und einer breiten Verteilung bei weitem nicht mehr so of-
fensichtlich. Anpassungsversuche iiber die Pearson-Funktion (3.13) zeigen, daf} dennoch
auch bei dieser gednderten Verteilung noch keine Cauchy- oder Lorentz*-dhnliche Form
vorliegt, wie dies zum Beispiel bei allen hier gemessenen YBCO-Mosaikverteilungen (sie-
he z.B. Abb. 5.3) der Fall ist. Die Fit-Analyse ergibt vielmehr, daf entsprechend der Dar-
stellung in Abbildung 5.8 nach wie vor die Uberlagerung aus einer schmalen und einer brei-

ten Verteilung vorliegt. Allerdings ist das Volumenverhéltnis mit Vs/V, = 0,15 jetzt stark
zugunsten der breiten Verteilung verschoben. Auflerdem ist deren Halbwertsbreite ist auf

1,02° reduziert, wogegen die der schmalen Verteilung auf 0,24° angewachsen ist. Diese

85




5 WACHSTUMS- UND TRANSPORTEIGENSCHAFTEN DER HTSL-SCHICHTEN

6 L I T I T } T ] T T ' T ' T ' T ' T

I CEO-(200) g deo = 22,20m | O Messung:

¢
5+ _ 3 Probe YCEOB2 § .
v V,/V, = 0,15
| O vor YBCO . | — _Anpassung: | o/ Vo
Al ® nach YBCO  ° - Gesamtvertlg, | |

— Anpassung:
Fussbereich

N
N

N

Intensitaet [Zoehlrate/10°]

Intensitoet [Zaehlrate/107]

0 0 N IR AU N B
14 15 16 17 18 19
w [°]

Abbildung 5.7 Mosaikverteilung ei- Abbildung 5.8: Anpassung der durch
ner (100)-CEO-Pufferschicht vor (Pro- die YBCO-Beschichtung modifizierten
be CEOS82) und nach (Bez. YCEOS2) CEO-Mosaikverteilung durch Kombi-
der YBCO-Beschichtung. Die Vertei- nation einer schmalen und einer brei-
lungen sind auf Fldchengleichheit und ten Verteilung (Probe YCEOS82): Volu-
die Maxima-Positionen auf den Bragg- menverhdltnis V,/V,=0,15, Halbwerts-
Winkel G,  normiert. breiten HWB,= 0,24°, HWB,=1,02°.

(200)

riickwirkende Beeinflussung der CEO-Mosaikverteilung durch die YBCO-Beschichtung
wurde bei einer Reihe weiterer Proben in Abhéngigkeit von der Pufferschichtdicke unter-
sucht. Dabei zeigt sich, dal gemdf der Darstellung in Abbildung 5.9 das Volumenverhélt-
nis V/V, nach der YBCO-Beschichtung generell deutlich reduziert ist. Dieser Effekt ist um
so stirker, je geringer die CEO-Schichtdicke ist. Wihrend das Volumenverhiltnis vor der
YBCO-Beschichtung je nach Schichtdicke Werte im Bereich 0,14 bis 2,19 annimmt, ist
dessen Wertebereich nach der YBCO-Beschichtung mit 0,09 bis 0,26 stark reduziert. Die
schmale Verteilung ist jetzt bei allen CEO-Dicken entsprechend unterdriickt. Abbildung
5.10 zeigt die Halbwertsbreite von schmaler und breiter Verteilung vor (leere Symbole) so-
wie nach (gefiillte Symbole) der YBCO-Beschichtung. Wihrend sich diejenige der breiten
Verteilung bei allen Pufferschichtdicken durch die HTSL-Deposition verringert, ist die der
schmalen Verteilung stets vergréBert. Auch dieser Effekt ist, besonders im Fall der breiten
Verteilung, bei einer geringeren CEO-Schichtdicke ausgeprégter.
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Es stellt sich die Frage, ob es sich bei der Anderung der CEO-Mosaikverteilung nicht
einfach um einen Temperatureffekt handelt, der durch das erneute Hochheizen bei der
YBCO-Uberschichtung hervorgerufen wird, Um das zu priifen, wurden einige CEO-Proben
nach der CEO-Deposition unterschiedlich lange bis zu einer maximalen Dauer von 3 Stun-
den auf der Herstellungstemperatur von 780°C gehalten. Die Analyse ihrer Mosaikvertei-
lungen 14Bt keinerlei Einflul dieses Temperprozesses erkennen. Daraus ist zu schlieflen,
daB die oben beschriebene Anderung der CEO-Mosaikverteilung in der Tat durch die darii-
berliegenden YBCO-Schicht verursacht wird.

87




5 WACHSTUMS- UND TRANSPORTEIGENSCHAFTEN DER HTSL-SCHICHTEN

Interpretation

In Abschnitt 4.3.4 wurde die schmale und breite Komponente der CEO-Mosaikvertei-
lung bereits im Bild von verspannten und spannungsrelaxierten Kérnern interpretiert. Dabei
wird die schmale Orientierungsverteilung verspannten Kornern zugeordnet, die in starker
Wechselwirkung mit dem Substrat stehen. Dagegen wird die breite Verteilung spannungsre-
laxierten Kornern zugeschrieben, die als Gegenpol zu den verspannten Kérnern angesehen
werden und zur Kompensation des Substrateinflusses dienen. Geht man auch hier von die-
ser Vorstellung aus, so ist die Wechselwirkung mit der nachtriglich deponierten YBCO-
Schicht als eine zusétzliche Randbedingung zu interpretieren, die in Konkurrenz zu derjeni-
gen des Substrats steht. Dadurch ist plausibel, dafl der Einflufl der Substrat-Randbedingung
abgeschwécht wird und zwar um so stirker je geringer die CEO-Schichtdicke. Das ist
gleichbedeutend mit einer zunehmenden Reduzierung des Volumenanteils der schmalen
Verteilung mit sinkender CEO-Dicke entsprechend der experimentellen Feststellung in Ab-
bildung 5.9. Ebenso erscheint bei einem abgeschwichten Substrateinflul auch eine weniger
scharfe Ausrichtung der Korner der schmalen Verteilung als wahrscheinlich. Bestétigt fin-
det man das in der erhShten Mosaikbreite der schmalen CEO-Kornverteilung nach der
YBCO-Beschichtung (s. Abb. 5.10). Diese Erhohung ist bei kleinen CEO-Schichtdicken
ausgeprégter, was auf das in diesem Fall verstirkte Gegenspiel der Substrat- und YBCO-
Randbedingung zuriickgefiithrt wird.

In der zugrundegelegten Vorstellung erfahren die spannungsrelaxierten Korner eine we-
sentlich geringere Wechselwirkung mit dem Substrat als die verspannten Kérner, wodurch
ihre breitere Mosaikverteilung erkldrt wird. Durch die nachtriglich deponierte YBCO-
Schicht unterliegen sie jedoch einer zusétzlichen Randbedingung. Die in Abbildung 5.10
dargestellte Abnahme ihrer Mosaikbreite weist darauf hin, daBl die YBCO-Schicht die Ori-
entierungsvielfalt der relaxierten CEO-K6rner nachtriglich einschrinkt, d.h. diese durch die
Wechselwirkung mit der YBCO-Schicht regelrecht mechanisch ausgerichtet werden. Eben-
so handelt es sich auch bei der Verbreiterung der schmalen Verteilung um eine mechani-
sche Verkippung der verspannten Korner. Das ist ein sehr erstaunlicher Effekt, da hierzu
mit Sicherheit grofe Krifte erforderlich sind. Er ist umso grofer, je diinner die CEO-Puffer-
schicht ist. Bei den relaxierten Kornern, deren Mosaikbreite mit sinkender CEO-Dicke be-
kanntlich stark zunimmt, ist das insofern plausibel, weil stark verkippte Kérner der YBCO-
Randbedingung am wenigsten gut geniigen und diese daher noch am ehesten von einem
mechanischen Ausrichten betroffen sein sollten. Bei den verspannten Kornern wird das wie
bereits erwdhnt auf die zunehmende Konkurrenz der beiden Randbedingungen zuriickge-
fithrt.
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5.2 Transporteigenschaften

Nach den Wachstumsanalysen werden nachfolgend nun die elektrischen Eigenschaften
der HTSL-Schichten beschrieben. Zur Qualifizierung wird neben der kritischen Tempera-
tur, der kritischen Stromdichte und dem spezifischen Widerstand besonders auch der Ober-
flachenwiderstand bei 19 GHz herangezogen. Die Herstellung von Schichten mit Mindest-
dicken von 500 nin, wie sie fiir HF-Bauelemente bendtigt werden, stellt besondere Anforde-
rungen an die ProzeBfithrung. Auf dabei auftauchende experimentelle Schwierigkeiten und
deren Bewiltigung wird im zweiten Teil dieses Abschnitts eingegangen.

5.2.1  Elektrische KenngréBen und Oberflaichenwiderstand

Der Ubergang vom normalleitenden in den supraleitenden Zustand wurde bei allen
HTSL-Schichten routineméBig {iber eine induktive Methode gemessen. Abbildung 5.11
zeigt den Ubergang fiir drei verschiedene Proben: Eine YBCO- und eine GBCO-Schicht je-
weils auf einem CEO-gepufferten Saphirsubstrat sowie eine GBCO-Schicht direkt auf ei-
nem MgO-Substrat. Zur Qualifizierung der Proben eignen sich der jeweilige Einsatz- und
FuBpunkt entsprechend der zu Beginn dieses Kapitels gegebenen Definition (siehe Abb.
5.1). Bei YBCO-Schichten, die unter optimalen Bedingungen innerhalb eines kleinen Her-
stellungsfensters ohne Pufferschicht direkt auf der Saphir-R-Ebene abgeschieden wurden,
erschien deren relativ hoher 7.-Fufipunkt von etwas iiber 88 K sehr vielversprechend /15/.
Durch die Verwendung von CEO-Pufferschichten kénnen jedoch YBCO-Schichten mit

LA S Y N N N N L LY I L N Y N L I B N N B B |

Abbildung 5.11: 8 -
—YBCO/CEQ auf Sophir

Indultiv gemessener Uber- _ — -GBCO/CEO auf Saphir e en o
| —- GBCO ouf MgO 'I

e T

T

gang vom normalleitenden in

3

den supraleitenden Zustand
von drei Proben: 600 nm
YBCO /32,5 nm CEO auf Sa-
Dphir (Probe CEY109),;

242 nm GBCO /32,5 nm
CEO auf Saphir (Probe
CEGG60); 483 nm GBCO auf
MgO (Probe GBCO49). Die
Skalierung des induzierten Si- 0 E; 3 59 56 97 32 93 94
gnals ist willkiirlich. Temperatur [K]

N
T

Induziertes Signal [V, ..]
N

89




5 WACHSTUMS- UND TRANSPORTEIGENSCHAFTEN DER HTSL-SCHICHTEN

noch deutlich héherem T, hergestellt werden. So zeigt die typische MeSkurve einer 600 nm
dicken YBCO-Schicht in Abbildung 5.11 einen FuBpunkt bei 89,4 K und einen Einsatz-
punkt von 90,4 K. Dabei 148t die relativ grofe Ubergangsbreite von 1 K und die Verrun-
dung im FuBbereich bei weiterer Optimierung noch eine Steigerung dieser Werte erwarten.
Auf die hierfiir entscheidende ProzeBfithrung wird im Zusammenhang mit der Diskussion
zur Herstellung dicker HTSL-Schichten in Abschnitt 5.2.2 eingegangen.

Fiir HF-Bauelemente, die bei einer Temperatur von 70-80 K betrieben werden sollen, ist
die Verwendung von HTSL-Schichten mit méglichst einer noch héheren kritischen Tempe-
ratur wiinschenswert. Der Grund dafiir ist die nach (2.24) und (2.31) oberhalb von etwa
0,8:T, noch sehr starke Temperaturabhingigkeit des Oberflichenwiderstands und der Ein-
dringtiefe. Das motiviert die Herstellung von GBCO-Schichten, deren T, iiblicherweise um
einige Kelvin iiber dem der YBCO-Schichten liegt. Die in dieser Arbeit direkt auf MgO-
Substraten hergestellten GBCO-Schichten zeigen in der Tat ein deutlich héheres 7,. Nach
Abbildung 5.11 setzt der Ubergang in den supraleitenden Zustand bei 92,8 K ein und ist
nach 0,2 K bereits zu 94 % erfolgt. Die Ubergangskurve zeigt zwar nur eine flache Verrun-
dung im FuBbereich, die jedoch den eigentlichen FuBpunkt auf 92,0 K driickt und die ge-
samte Ubergangsbreite auf 0,8 K erhoht. Dagegen zeigt die GBCO-Schicht auf gepuffertem
Saphirsubstrat nur einen Einsatzpunkt von 91,0 K und nach einem ebenfalls steilen Abfall
innerhalb von 0,4 K einen FuBpunkt von nur 90,1 K. Das ist jedoch der bislang unzurei-
chenden Optimierung der GBCO-Herstellungsbedingungen zuzuschreiben. Wegen starker
Degradationserscheinungen der GBCO-Schichten bei der Bauelementeherstellung wurde
die weitere Optimierung als nicht zielfithrend angesehen und daher zugunsten der YBCO-
Schichtpriparation abgebrochen. Auf die GBCO-Degradation wird in Kapitel 7 néher ein-
gegangen.

Bei einigen der YBCO- und GBCO-Proben wurde auch der spezifische Widerstand und
die kritische Stromdichte gemessen. Die Strukturierung der fiir die Vierpunktsmessung er-
forderlichen Streifengeometrie in Abbildung 5.12, erfolgte im Zusammenhang mit der HF-
Bauelementeherstellung. Der photolithographische und nafichemische Strukturierungspro-
zefy wird daher im Detail erst in Kapitel 7 beschrieben. Abbildung 5.13 zeigt den spezifi-
schen Widerstand einer 600 nm dicken YBCO-Schicht auf Saphir mit 32,5 nm dicker CEO-
Pufferschicht, Er betrdgt bei 100K 89 uQ:cm mit einem Widerstandsverhéltnis
p(300 K)/p(100 K) von 3,1. Das sind typische Werte, wie sie in der Literatur auch fiir
YBCO-Schichten auf Standard-HTSL-Substraten angegeben werden /56/. Insbesondere ist
der p(100 K)-Wert deutlich geringer als diejenigen, die bei direkter Beschichtung von Sa-
phir erzielt werden und oberhalb von 600 pQ-cm liegen /15/. Auch die bei 77 K und ohne
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Abbildung 5.12:
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duBeres Magneifeld gemessenen kritischen Stromdichten von typischerweise 1-10° A/cm?
bis 3-10° A/cm? entsprechen denen von Schichten auf Standardsubstraten und iibertreffen
die auf ungepufferten Saphirsubstraten um 1 GréBenordnung. Im Vergleich zu den YBCO-
Schichten zeigen die untersuchten GBCO-Schichten mit kritischen Stromdichten bis
1-10° A/cm? etwas geringere Werte. Auch die spezifischen Widerstinde p(100K) sind mit
typischerweise 250 pQ-cm hoher. Dariiberhinaus zeigen sie nach der Strukturierung eine
um 1-3 K erniedrigte kritische Temperatur, so daf auf eine leichte Degradation infolge des
Strukturierungsprozesses zu schlieBen ist. Gelegentlich wird diese auch bei den YBCO-
Schichten festgestellt. Aufgrund des sporadischen Auftretens ist ein Zusammenhang mit
Rifbildung zu vermuten. Diese Problematik wird in Kapitel 7 nochmals aufgegriffen.
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Die im Hinblick auf die Anwendung in HF-Bauelementen wichtigste KenngréBe ist der
Oberflachenwiderstand. Dieser wurde routineméBig mit dem in Abschnitt 2.2.2 beschriebe-
nen System bei einer Frequenz von 18,9 GHz gemessen. Aullerdem wurde auch die Ein-
dringtiefenéinderung und damit die Anderung der Oberflichenreaktanz bestimmt. Auf letz-
tere wird jedoch erst in Kapitel 6 eingegangen. Der Abschnitt hier beschrénkt sich auf den
Oberfldchenwiderstand. In Abbildung 5.14 ist dieser am Beispiel einer 192 nm dicken
YBCO-Schicht in Abhédngigkeit der Temperatur dargestellt. Bei den gemessenen Werten
handelt es sich um den effektiven Oberflichenwiderstand, der infolge des Schichtdickenein-
flusses (siche Kapitel 2.2) groBer ist als der tatsichliche Oberflichenwiderstand des
Schichtmaterials (unendliche Schichtdicke). Um Proben verschiedener Dicke vergleichen
zu konnen, werden die MeBwerte iiber die Beziehung (2.54) auf unendliche Schichtdicke
normiert. Der entsprechend korrigierte Widerstandsverlauf ist in Abbildung 5.14 ebenfalls
dargestellt. Bei 77 K betréigt der Oberflichenwiderstand 2,3 mQ. Er liegt um fast eineinhalb
GréBenordnungen unter demjenigen der direkt auf Saphir deponierten YBCO-Schicht (s.
Abb. 4.3). Diese Verbesserung ist unter all den inzwischen beschriebenen die bedeutungs-
vollste und stellt das entscheidende Argument fiir die Verwendung von Pufferschichten dar.
Als Kriterium fiir die HF-Tauglichkeit ist die Verbesserung maBgebend, die gegeniiber
Kupfer bei 77 K erzielt wird. Der Vergleich mit der in Abbildung 5.14 dargestellten Mes-
sung an sauerstofffreiem Kupfer ergibt eine Verbesserung um nahezu eine GréBenordnung
(Faktor 8.2). Dabei ist zu beachten, dafl sich diese Angabe auf die Frequenz von 18,9 GHz

bezieht. Die inzwischen an YBCO bei verschiedenen Frequenzen vorliegenden Oberfl-
chenwiderstandsmessungen /11/ ergeben eine quadratische Frequenzabhéngigkeit entspre-

chend der Schilderung in Kapitel 2. Dagegen besitzt Kupfer bei 77 K und Frequenzen im

. (o}
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GHz-Bereich gemiB dem anomalen Skineffekt eher eine m**-Abhingigkeit /34/. Somit lie-
fert die Skalierung auf eine Frequenz von 1 GHz bei der betrachteten Probe einen Oberfli-
chenwiderstand von 6,4 ), wobei sich fiir Kupfer ein Wert von 2,6 mQ ergibt.”? Die Ver-
besserung bei dieser Frequenz betréigt demnach bereits etwa 2,5 GréBenordnungen (Faktor
406).

Fiir die routineméfige HF-Tauglichkeitspriifung geniigt die Bestimmung des Oberfl4-
chenwiderstands bei 77 K. Tabelle 5.1 gibt eine Aufstellung der an verschiedenen 1-2-3 Su-

Tabelle 5.1: Effektiver und schichtdickenkorrigierter Oberfldchenwiderstand
bei 18,9 GHz und 77,5 K sowie Fuflpunkt des induktiv gemessenen Phaseniiber-
gangs von unterschiedlichen HTSL-Proben.

Probe HTSL-Dicke R Rg (d=) |T-FuBpunkt
(Beschreibung) [nm] [mQ] [mQ] K]
OFHC-Kupfer 'oo! 18,8 +0,50 18,8 ---

UJ109 ca. 500 65 +1,7 58 87,3

(YBCO/Saphir)
CEY73 192 5,4 £0,26 2,3 88,6
(YBCO/CEO/Saphir)
CEY79 180 5,5 +0,26 2,1 88,4
{(YBCO/CEOG/Saphir)
CEY83 180 5,4 £0,26 2,2 88,7
(YBCO/CEO/Saphir)
CEG60 242 4,8 +0,27 2,8 90,6
(GBCO/CEO/Saphir)
CEG61 242 2,9 +£0,25 1,7 90,0
(GBCO/CEO/Saphir)
CEG63 196 3,7 +£0,24 1,6 88,8
(GBCO/CEO/Saphir)
GBCO37 950 4,2 +0,22 4,1 91,8
(GBCO/MgO)
GBCO39 950 3,8 £0,21 3,8 90,9
(GBCO/MgO)

ND71 750 7,9 +0,24 7,8 93,9
(NBCO/LaAlO,)

ND73 375 5,9 £0,19 4,9 94,0
(NBCO/LaAlO,)

" Die Frequenz von 1 GHz ist fiir die in Kapitel 7 beschriebenen Spulen-Bauelemente interessant.

93




5 WACHSTUMS- UND TRANSPORTEIGENSCHAFTEN DER HTSL-SCHICHTEN

praleitern gemessenen effektiven Werte und der auf unendliche Schichtdicke korrigierten
Werte. Sie zeigt, dal die hohere kritische Temperatur der GBCO- und besonders der
NBCO-Schichten (Nd,Ba,Cu,0;.,) noch nicht bedeutet, daB auch deren Oberfldchenwider-
stand bei 77 K demjenigen von YBCO-Schichten iiberlegen ist. Die schichtdickenkorrigier-
ten Widerstandswerte der nur 180 nm dicken YBCO-Schichten CEY73, -79 und -83 liegen
deutlich unter den gemessenen Effektivwerten. Fiir die Anwendung in Bauelementen ist je-
doch der effektive Obertlichenwiderstand mafigebend. Es sind daher ausreichend dicke
Schichten erforderlich, deren effektiver Oberflichenwiderstand nur unwesentlich groéfer ist
als derjenige bei unendlicher Dicke. Bei Schichtdicken von mindestens der dreifachen Ein-
dringtiefe ist deren Einfluf} auf die Feldverteilung und damit auf den Oberflichenwider-
stand vernachléssigbar. Im Fall von c-achsenorientierten YBCO-Schichten betrégt die Ein-
dringtiefe etwa 205 nm bei einer Temperatur von 77 K. Dieser Angabe liegt die Beziehung
(2.31) fiir die Temperaturabhingigkeit und ein Literaturwert von 140 nm fiir A(0) /30, 31/
zugrunde. Demnach werden fiir HF-Bauelemente, die bei 77 K betrieben werden sollen,
YBCO-Schichten mit Dicken von etwa 600 nm bendtigt.

5.2.2  Schichtdickenproblematik

Wihrend dicke Schichten auf Standard-HTSL-Substraten einfach durch entsprechend
lange Beschichtungsdauern hergestellt werden kénnen, war das bei den HTSL-Schichten
auf gepufferten Saphirsubstraten nicht méglich. Sowohl die YBCO- als auch die GBCO-
Schichten zeigen hier eine mit wachsender Schichtdicke stark zunehmende Degradation ih-
rer Supraleitungseigenschaft. Obwohl die ProzeBparameter, die sich fiir die Herstellung
diinner Schichten (< 200 nm) als optimal erwiesen haben, strikt eingehalten wurden, sank
die kritische Temperatur mit steigender Schichtdicke bei einer gleichzeitig starken Verbrei-
terung des Phaseniibergangs. Abbildung 5.15 zeigt diese Schichtdickenabhéngigkeit im Fall
von YBCO-Schichten: Bei Dicken oberhalb von 400 nm ist der FuBpunkt bereits um etwa
2 K gefallen und die Ubergangsbreite von 1 K auf etwa 2 K vergroBert. Ebenso verhilt es
sich auch bei GBCO-Schichten: Wéhrend bis zu Dicken von 400 nm FuBpunkte um 90 K
bei Ubergangsbreiten von 1 K erreicht werden, sind Schichten mit Dicken von 586 nm und
darliber bei 77 K nicht einmal mehr voll supraleitend. Bedenkt man, da bei der hier einge-
setzten induktiven MeBmethode die Schicht iiber ihre gesamte Dicke erfafit wird, so bedeu-
tet die gemessene 7,-Erniedrigung, daB auch die zuerst deponierte 200 nm dicke und quali-
tativ hochwertige Schichtlage im Lauf der weiteren Beschichtung riickwirkend degradiert
ist.
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Abbildung 5.15: Beschichtungsdauer [min]
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Noch weitaus gravierender wirkt sich die Degradation auf den bei 77,5 K und 18,8 GHz
gemessenen Oberflichenwiderstand aus. GeméB Abbildung 5.16 zeigt dieser bei denselben
YBCO-Proben, deren kritische Temperatur in Abbildung 5.15 dargestellt ist, ab einer Dicke
von etwa 350 nm eine starke Zunahme um mehr als 1 GréBenordnung. Der bis zu einer
Schichtdicke von 300 nm zunéchst leichte Abfall der gemessenen effektiven Werte ist al-
lein auf die bei zunehmender Dicke geringere Beeinflussung der Feldverteilung und der
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dementsprechenden Anndherung von effektiven und korrigierten Werten (Gl. (2.54)) zu-
riickzufiihren. Das zeigt der Vergleich mit den auf unendliche Schichtdicke korrigierten
Oberflachenwidersténden. Deren monotoner Anstieg ist ein Zeichen zunehmender Degrada-
tion beginnend bereits bei der geringsten Schichtdicke. Auch bei den GBCO-Schichten
stellt man eine entsprechend starke Degradation fest. Zum Beispiel besitzt eine 400 nm dik-
ke GBCO-Schicht zwar eine kritische Temperatur (FuBpunkt) von 90,0 K, ihr Oberflichen-
widerstand bei 77,5 K ist jedoch mit 176 m bereits eine Gréfenordnung schlechter als der
von Kupfer. Sehr interessant ist dabei, dafl geméf Tabelle 5.1 die auf MgO-Substraten her-
gestellten 900 nm dicken GBCO-Schichten mit Fulpunkten von 91 K bis 92 K und Ober-
flichenwiderstdnden um 4 mQ sowie die auf LaAlO,-Substraten hergestellten 375 nm und
750 nm dicken NBCO-Schichten mit FuBpunkten von 94 K und einem Oberflichenwider-
stand von 5 mQ bzw. 8 mQ keine vergleichbaren Qualititseinbufien aufweisen.

Die Klérung dieser scheinbar fiir HTSL-Schichten auf Saphirsubstraten spezifischen
Problematik ist im Hinblick auf die Anwendung in HF-Bauelementen von entscheidender
Bedeutung. Um zu entscheiden, ob es sich bei der Degradation tatséichlich um einen Effekt
der Schichtdicke handelt, oder ob vielmehr die Beschichtungsdauer, sprich eine ungeniigen-
de Pufferwirkung der CEO-Schicht, deren Ursache ist, wurden einige 180 nm dicke Proben
nachtriglich bei 780°C getempert. Die Schichten wurden unter identischen ProzeBbedin-
gungen hergestellt und unterscheiden sich nur in der jeweiligen Temperdauer. Dadurch, daf3
die Temperaturbehandlung unter YBCO-Prozefbedingungen durchgefiihrt worden ist, wird
der Einfluf} der bei dicken Schichten lingeren Beschichtungsdauer simuliert. Gemé#B Tabel-
le 5.2 zeigt sich jedoch kein meBbarer Einflul auf den FuBpunkt des Phaseniibergangs so-
wie auf den Oberflichenwiderstand. Demnach liegt die Ursache der Degradation nicht bei
der Beschichtungsdauer und damit nicht bei einer mangelhaften Pufferwirkung der CEO-
Schicht. Das steht im Einklang mit dem Ergebnis einer SNMS-Tiefenprofilanalyse von ei-
ner extrem degradierten, 950 nm dicken GBCO-Schicht auf CEO/Saphir. Sie ergibt als
Obergrenze fiir den Al-Gehalt in der GBCO-Schicht einen Wert von 0,04 % /94/.

Tabelle 5.2: Nachtrdgliches Probe |Temperzeit|T.-FuBpunkt| R¢¥ | R (d=o0)
Tempern von 180 nm dicken [min] (K] [mQ] [mQ]
YBCO-Schichten auf CEO/Sa- | CEY79 0 88,4 5,52 2,25
phir unter YBCO-Prdparati- CEYS82 30 87,4 5,59 2,21
onsbedingungen bewirkt we- CEY$3 84 88,7 542 2,22

der eine T,- noch eine R,-De-
gradation.
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5.2 Transporteigenschafien

Um weiterhin auf einen méglichen Zusammenhang mit Wachstumsstérungen zu priifen,
wurden Rontgenanalysen durchgefiihrt. Die 6-26-Diagramme der dicken Filme zeigen je-
doch wie die der diinnen Filme nur (001)-Reflexe und damit keine Anzeichen von fehlorien-
tierten Bereichen. Ebenso liefern sie auch keine Hinweise auf Fremdphasenanteile wie
BaCeO,, das auf eine chemische Grenzflichenreaktion von CEO und YBCO zuriickzufiih-
ren wire /93/, oder Al-Verbindungen, die auf eine ungeniigende CEO-Pufferwirkung hin-
deuten wiirden. Vielmehr nimmt die Mosaikbreite der Schichten geméf Abbildung 5.17 bei
wachsender Schichtdicke sogar kleinere Werte. Die Verbesserung um etwa 0,1° ist dabei
deutlich groBer als beispielsweise der Einflul der CEO-Mosaikverteilung in Abbildung 5.6.
Auch die in-plane-Ausrichtung der dicken Schichten zeigt keine Degradation. Mit Halb-
wertsbreiten der (407)-¢-Reflexe von 1,96° im Fall einer 400 nm dicken GBCO-Schicht
(starke R-Degradation!) besitzt sie dieselbe Giite wie bei den diinnen Schichten und wird in
beiden Fillen durch die apparative Auflésungsgrenze bestimmt. Alle diese Analysen erge-
ben daher fiir die dickeren Schichten sogar eher bessere Wachstumeigenschaften.

Festgestellt wird allerdings eine deutliche Abnahme des c-Achsengitterparameters mit
wachsender Schichtdicke entsprechend der Darstellung in Abbildung 5.18. Das ist erstaun-
lich, da eher mit dessen VergoBerung als Zeichen struktureller Defekte gerechnet wurde.
Die Abnahme deutet dagegen auf eine Anderung im Sauerstoffgehalt der Schichten hin.
Vergleicht man die hier gemessenen Werte des c-Gitterparameters mit den Resultaten von
Ye et al. /114/, so ist daraus auf einen mit wachsender Schichtdicke zunehmenden Sauer-

055 | T ' T T T | T ] T | T
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~ s L 1 s11e9f . -
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Abbildung 5.17: Einflufi der Schichtdicke Abbildung 5.18: FEinfluf3 der Schichtdik-

auf die Mosaikbreite von YBCO-Schichten ke auf den c-Achsengitterparameter von
auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten. YBCO-Schichten auf CEO-gepufferten
Saphirsubstraten.
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5 WACHSTUMS- UND TRANSPORTEIGENSCHAFTEN DER HTSL-SCHICHTEN

stoffgehalt zu schlieflen, der bei den dicken Schichten oberhalb 400 nm mit O;, zu einer
Uberdotierung fiithrt. Die absolute Angabe des Sauerstoffgehalts ist nicht unproblematisch,
da der c-Achsengitterparameter nicht nur vom Sauerstoffgehalt abhédngt, sondern wie er-
wihnt auch von der Defektstruktur beeinflult wird. Aus diesem Grund zeigen zum Beispiel
YBCO-Schichten, die bei 680°C aufgedampft werden, einen merklich hoheren Gitterpara-
meter als diejenige, die bei Substrattemperaturen oberhalb 750°C aufgesputtert werden
/115/. DaB es sich bei den hier hergestellien dicken YBCO-Schichten dennoch um eine
Uberdotierung handelt, wird dadurch unterstiitzt, da8 auch Chew et al. /115/ bei starker
Uberdotierung eine drastische T,-Erniedrigung um bis zu 10 K festgestellt haben. Trotz der
reduzierten T.-Werte weisen deren Messungen des spezifischen Widerstands p(100K), der
Eindringtiefe A(0) und auch des auf die jeweilige kritische Temperatur bezogenen Oberfl4-
chenwiderstands R(0,85T,) auf eine Verbesserung der Transporteigenschaften mit zuneh-
mender Uberdotierung hin. Die Erhshung des unabhingig vom jeweiligen T,-Wert bei
77,5 K gemessenen Oberflichenwiderstands (Abb. 5.16) wiére demnach allein auf die
T -Erniedrigung und die damit zu tieferen Temperaturen hin verschobenen R(7)-Kurve zu-
riickzufiihren. Dafl dem jedoch bei den hier beschriebenen Proben nicht so ist, zeigen deren
Oberflachenwiderstinde bei der Temperatur 0,927, . Die etwas iiber derjenigen in /115/ lie-
gende Bezugstemperatur wurde gewdhlt, da bei einigen der Proben nur Messungen ober-
halb von 77 K vorliegen. Die Widerstandswerte R (0,927,) bei dieser T,-unabhéngigen Be-
zugstemperatur weisen dieselbe starke Zunahme oberhalb einer Schichtdicke von 300 nm
auf wie bereits die 77K-Werte in Abbildung 5.16. Daher reicht die T.-Erniedrigung der Pro-

ben (Abb. 5.15) und damit die aus dem c-Achsengitterparameter (Abb. 5.18) abgeleitete
Sauerstoffiiberdotierung nicht aus, die extreme R,-Degradation zu erkliren, Dal die Uber-
dotierung zwar einen deutlichen Einfluf} auf die kritische Temperatur ausiibt, dagegen aber
den Oberflichenwiderstand nur sehr wenig beeinflul wird auch von Gaveler et al. festge-
stellt /116/. Sie berichten allerdings von einer starken Abhéngigkeit des Oberflichenwider-
stands von der Herstellungstemperatur: Trotz vergleichbarem Sauerstoffgehalt, kritischer
Temperatur und spezifischem Widerstand zeigen YBCO-Schichten, die sie bei um 80°C ge-
ringerer Substrattemperatur (620°C) hergestellt haben, Oberflachenwiderstinde, die um 1-2
GréBenordnungen tiber denen liegen, die sie bei Schichten mit héherer Herstellungstempe-
ratur (700°C) gemessen haben. Die Ursache hierfiir vermuten Gaveler et al. in geringfiigig

abweichenden Wachstumseigenschaften der Filme mit niedrigerer Depositionstemperatur.

Auch bei den hier hergestellten Schichten ist ein Temperatureffekt nicht
auszuschliefen. Wie erwihnt erwies sich fiir die Priparation diinner Schichten eine Deposi-
tionstemperatur von 780°C als optimal (Abb. 5.1). Es besteht jedoch die Moglichkeit, daf3
sich bei zunehmender HTSL-Dicke mit dem effektiven Emissionskoeffizient auch die
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5.2 Transporteigenschafien

Oberflachentemperatur dndert. Dagegen spricht zunéchst, dafl die Saphirsubstrate zum ei-

nen mit Leitsilber auf den Heizerblock geklebt wurden und sie zum anderen iiber eine hohe

Wirmeleitfihigkeit verfligen. Um zu priifen, ob es dennoch Hinweise auf eine Anderung
der Oberflichentemperatur gibt, wurde nach der Deposition von 180 nm YBCO die Heizer-

temperatur geéndert: Wihrend der ersten Beschichtungsphase betrug diese 780°C entspre-
chend der Optimierung diinner Schichten. Wihrend der zweiten Phase, in der weitere
245 nm YBCO abgeschieden wurden, wurde die Heizertemperatur bei einem um ATy er-
héhten bzw. erniedrigten Wert konstant gehalten. Wie Abbildung 5.19 im Fall der insge-
samt 425 nm dicken YBCO-Schichten zeigt, fiihrt eine Erhéhung der Depositionstempera-

Abbildung 5.19:

Einfluf der Heizertempera-
turdnderung auf den Einsatz-
und den FufSpunkt des Supra-
leitungs-Phaseniibergangs.

Beschichtung in 2 Abschnitten:

1. Phase: 180 nm YBCO bei
T, = 780°C

2. Phase: 245 nm YBCO bei
T, = 780°C + ATy,
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tur in der zweiten Phase um nur 20°C zu einer drastischen Erhéhung des 7,-FuBBpunkts um
4K und zu einer enormen Reduzierung der Ubergangsbreite von 3,2 K auf unter 0,3 K.
Noch sehr viel ausgeprégter ist die Verbesserung beim Oberflichenwiderstand. Dessen
Wert bei 77 K und 18,9 GHz verringert sich nach Abbildung 5.20 um nahezu 2 GréBenord-
nungen auf effektiv 2,3 mQ und schichtdickenkorrigiert auf 2.0 mQ.

Die Losung der Schichtdickenproblematik liegt also in der Erh6hung der Heizertempe-
ratur mit zunehmender Schichtdicke. Dies deutet darauf hin, dafl die Oberflichentemperatur
bei konstanter Heizertemperatur mit wachsender Dicke abfillt. Demnach mufl zum einen
die von der Probenoberfliche emittierte Warmestrahlungsdichte zunehmen und zum ande-
ren zwischen Proben- und Heizeroberfliche ein Wirmewiderstand vorliegen. Das erstere er-
fordert, da3 der Emissionskoeffizient von YBCO gréBer ist als der von Saphir, und somit
der resultierende effektive Emissionskoeffizient mit wachsender Schichtdicke ansteigt. Der
bendtigte Wirmewiderstand erscheint in Anbetracht der erwdhnten guten thermischen An-
kopplung und der hohen Wirmeleitféhigkeit der Substrate nur {iber die Saphir/CEO- oder
die CEO/YBCO-Grenzfliche méglich. Diese Hypothese wird dadurch unterstiitzt, daf} die
iiblichen, ungepufferten HTSL-Substrate bei entsprechenden Heizerbedingungen keine
Nachfithrung der Heizertemperatur erfordern.

Als Konsequenz dieser experimentellen Feststellung ergibt sich, da} fiir die HTSL-Be-

schichtung von CEO-gepufferten Saphirsubstraten die Heizleistung ausgehend von der
Oberflichentemperatur geregelt werden mufl, Hierzu wurde ein Infrarot-Pyrometer einge-
setzt, welches die Wérmestrahlung im Wellenldngenbereich von 8-14 pym mif3t. Da Saphir
in diesem Bereich einen Absorptionskoeffizient von 0,86 besitzt, ist gewahrleistet, daB die
Temperaturmessung nicht durch die Strahlung des Heizerblocks verfélscht wird. Die IR-
Strahlungsmessung wird auch nicht durch das Sputterplasma beeintréchtigt. So ist es mog-
lich, entlang der Zylinderachse des Invertierten Zylindermagnetrons durch den Plasmaring
hindurch die Substrattemperatur wihrend der Beschichtung zu messen. Fiir eine zuverléssi-
ge Messung der Probentemperatur wihrend der YBCO-Beschichtung muBl der Emissions-
koeffizient, der sich mit wachsender Schichtdicke éndert, bekannt sein. Dieses Problem ist
bislang noch nicht befriedigend geldst. Dennoch gelang es, das in Abbildung 5.21 darge-
stellte Profil fiir die Heizertemperatur zu ermitteln, welches die Herstellung von 600 nm
dicken, HF-tauglichen YBCO-Schichten auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten ermdglicht.
Danach wird die Heizertemperatur im Lauf der Beschichtung um bis zu 50°C tiber die
Starttemperatur von 780°C erhsht. Abbildung 5.22 zeigt den Temperaturverlauf des Ober-
flachenwiderstands einer mit diesem Heizertemperaturprofil hergestellten 600 nm dicken
YBCO-Schicht auf CEO/Saphir. Entsprechend der grofien Schichtdicke von etwa der drei-
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fachen Eindringtiefe bei 77 K weicht der schichtdickenkorrigierte Widerstandsverlauf erst
oberhalb von etwa 80 K von dem gemessenen effektiven Verlauf ab. Damit kommen bei
dieser Schicht die HF-Vorteile von YBCO gegeniiber Normalleitern voll zur Geltung. Ins-
besondere ist der bei 77 K gemessene Wert von 1,0 mQ vergleichbar mit den besten Wer-
ten, die von anderen Arbeitsgruppen auf LaAlO,- und MgO-Substraten erzielt wurden /11/.
Eine Zusammenstellung der bei verschiedenen Frequenzen gemessenen YBCO-Oberfld-
chenwiderstinde zeigt Abbildung 5.23. Die Gesamtheit dieser MeBergebnisse bestitigt bis
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zu etwa 20 GHz die quadratische Frequenzabhingigkeit, wie sie von den konventionellen
Supraleitern her bekannt ist.

5.3  SchluBfolgerung

Die geschilderten Resultate der Wachstumsanalysen zeigen, dal YBCO- und GBCO-
Schichten auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten mit den gewiinschten Wachstumeigen-
schaften wie reine c-Achsenorientierung, geringe Mosaikbreiten und vollsténdige Ausrich-
tung in der Wachstumsebene hergestellt werden kénnen. Insbesondere sind die Schichten in
diesen Eigenschaften denjenigen, die direkt auf Saphir abgeschieden werden, deutlich iiber-
legen und vergleichbar mit denen auf HTSL-Standardsubstraten wie SrTiO;, LaAlO; und
MgO. Damit erfiillt die CEO-Pufferschicht die Erwartungen, die aufgrund seiner eigenen
guten Wachstumseigenschaften geweckt wurden (s. Abschnitt 4.3.5). Besonders erwéh-
nenswert ist dabei, daf} sich die Mosaikverteilung der CEO-Schichten nicht kritisch auf das
Wachstum der YBCO-Schicht auswirkt. Allerdings ist anzunehmen, daB3 die in-plane Aus-
richtung der CEO-Schichten eine wesentliche Voraussetzung fiir das gute Wachstum nach-
folgender YBCO-Schichten darstellt. Bemerkenswert und erstaunlich zu gleich ist auch,
daB die YBCO-Schicht eine nachtrigliche Anderung der Mosaikverteilung in der CEO-Puf-
ferschicht bewirkt.
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3.3 Schluffolgerung

Die YBCO- und GBCO-Schichten auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten sind auch in
ihren Transporteigenschaften wie der kritischen Temperatur, dem spezifischen Widerstand,
der kritischen Stromdichte und vor allem dem Oberflichenwiderstand den Schichten auf
ungepufferten Saphirsubstraten entscheidend tiberlegen. Die jeweils erzielten Werte ent-
sprechen denjenigen auf HTSL-Standardsubstraten. Damit stehen auch auf Saphir HF-taug-
liche 1-2-3-Supraleiterschichten fiir die Bauelementeherstellung zur Verfiigung.

Zwei Besonderheiten der HTSL-Beschichtung von CEO/Saphir sind hervorzuheben:

1. Die Herstellung von 1-2-3-Supraleiter mit Dicken oberhalb von 200 nm erfordert
zwingend eine Nachfiihrung der Heizeitemperatur, was bei der Beschichtung von iiblichen
HTSL-Substraten nicht nétig war. Das gilt insbesondere fiir den hier verwendeten
Thermokoaxheizer mit aufgeklebten Substraten. Fiir andere Heizertypen wie z.B. reine
Strahlungsheizer ist diese Aussage noch auf ihre Giiltigkeit zu priifen.

2. Die Riflbildung infolge unterschiedlicher Ausdehnungskoeffizienten stellt einen begren-
zenden Faktor dar. Sie erfordert eine Reduzierung der CEO-Dicke auf unter 30 nm. Auch
die bei 600 nm YBCO-Schichten sporadisch festgestellte Degradation wihrend des
Strukturierungsprozesses wird auf die Riflbildung zuriickgefiihrt, so daB auch aus diesem
Grund mit einer Einschrinkung in der zuldssigen Schichtdicke zu rechnen ist.

Bevor in Kapitel 7 auf die Anwendung der YBCO-Schichten auf CEO/Saphir in HF-
Bauelementen eingegangen wird, soll im folgenden Kapitel zundchst die Temperaturabhén-
gigkeit der Oberflichenimpedanz im Detail analysiert werden, da diese hier die zentrale
GroBe darstellt.

103




6 Analyse der HF-Eigenschaften

In diesem Kapitel werden Messungen zur Temperaturabhéngigkeit der Oberflichenim-
pedanz von HTSL-Schichten auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten diskutiert. Die Analyse
erfolgt basierend auf den Betrachtungen von Kapitel 2 im Rahmen des Zweifliissigkeitsmo-
dells (s. Abschnitt 2.1.2) und des Modells verteilter Elemente (s. Abschnitt 2.1.4). Den
Schwerpunkt bildet dabei die Erweiterung dieser Modelle durch Beriicksichtigung einer
temperaturabhéngigen mittleren freien Weglinge. Dartiber hinaus wird die Mdéglichkeit ei-
nes BCS-artigen Temperaturverlaufs (s. Abschnitt 2.1.3) diskutiert.

6.1 Temperaturabhingigkeit des Oberflaichenwiderstands

In diesem Abschnitt wird der Realteil der Oberflichenimpedanz untersucht. Dies ge-
schieht zunédchst im Rahmen des Zweifliissigkeitsmodells und dessen Modifikationen. An-
schlieBend wird dann eine Analyse im Rahmen der BCS-Theorie durchgefiihrt.

6.1.1  Zweifliissigkeitsmodell und seine Modifikationen

Die Temperaturabhéngigkeit wird im Detail zunéchst an einer 600 nm dicken YBCO-
Schicht auf Saphir mit 30 nm CEO-Pufferschicht (Probe YCEO85) diskutiert. Wegen ihrer
groBen Schichtdicke ist bei Temperaturen unterhalb von 77 K die Abweichung des gemes-
senen effektiven Oberfldchenwiderstands von dem auf unendliche Schichtdicke korrigierten
Wert kleiner als 5 % und daher praktisch vernachléssigbar, Eine Schichtdickenkorrektur ge-
méf der Beziehung (2.54) ist nur fiir h6here Temperaturen von Bedeutung, wenngleich
auch hier nach Abbildung 5.22 die Abweichung klein ist. Dennoch wird bei allen nachfol-
genden Versuchen, die Mef3daten zu modellieren, dem EinfluB3 der endlichen Schichtdicke
mittels (2.54) Rechnung getragen. Die Probe YCEOSS ist von besonderem Interesse, da sie
mit 1,0 mQ den bei 77,5 K niedrigsten Oberflachenwiderstand aller im Verlauf dieser Ar-
beit hergestellten Proben aufweist. Im Temperaturbereich unterhalb 70 K zeigt sie jedoch
den fiir fast alle Proben typischen flachen Widerstandsverlauf. Gem&B der Darstellung in
Abbildung 5.22 ist sogar zwischen 50 K und 65 K ein leichter Anstieg des Oberfldchenwi-
derstands mit fallender Temperatur festzustellen. Ein derartiges Verhalten wurde von Bonn
et al. /62/ auch bei YBCO-Einkristallen festgestellt. Ausgehend von diesen Messungen,
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberflichenwiderstands

zeigt YBCO scheinbar ein vollig anderes Verhalten als konventionelle Supraleiter, die ge-
méfB der BCS-Theorie (Gl. (2.29)) mit fallender Temperatur eine sehr starke, exponentielle
Abnahme des Oberflichenwiderstands aufweisen. Wie noch gezeigt wird, spielt hierbei je-
doch der Hochfrequenzrestwiderstand R (0), der bei den konventionellen Supraleitern we-
sentlich kleiner ist, eine entscheidende Rolle. Die Verneinung eines BCS-artigen Verhaltens
- der Hochtemperatursupraleiter bereits an dieser Stelle wire daher voreilig.

Abbildung 6.1 zeigt eine Gegeniiberstellung der gemessenen und der nach dem Zwei-
fliissigkeitsmodell von Abschnitt 2.1.2 erwarteten Temperaturabhéngigkeit des Oberfl4-
chenwiderstands. Bei der Berechnung mit Gleichung (2.24) und (2.54) wurden fiir die Leit-
fahigkeit nahe 7, und die Eindringtiefe bei T'=0 Literaturwerte o, =p (90 K)=
(60 pQ-cm)”' und A0 K) = 140 nm zugrundegelegt /30,31,60/. Fiir die kritische Temperatur
wurde mittels einer induktiven Messung ein Wert von 89,2 K (FuBpunkt) bestimmt. Wie
man sieht ist die Beschreibung véllig unzureichend. Dabei ist jedoch zu beachten, daf} in
diesem urspriinglichen, auf Gorter und Casimir /37/ zurtickgehenden Zweifliissigkeitsmo-
dell noch kein Restwiderstand berticksichtigt wird und damit auch nicht mit einer quantita-
tiv befriedigenden Beschreibung einer realen Probe zu rechnen ist.

In dem in Abschnitt 2.1.4 vorgestellten Modell verteilter Elemente (MVE) wird ein
Restwiderstand iiber die Einbeziehung des Korngrenzenbeitrags beriicksichtigt: Der nor-
malleitende Leckstrom tiber den Shuntwiderstand der im RSJ-Modell als weak links be-
schriebenen Korngrenzen verschwindet bei 7= 0 nicht und verursacht damit gemaf (2.40)

einen Hochfrequenzrestwiderstand R;(0) > 0. Doch auch dieses Modell kann entsprechend

Abbildung 6.1: Effektiver
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ner 600 nm dicken YBCO-
Schicht (YCEOS85). Berech-
nete Widerstandsverldufe:

1. Zweifliissigkeitsmodell
(2.24)): oy= (60 us2cm)”,
T.=89,2 K, A,(0)=140 nm,
R(0)=042 2. Modell verteil-

@]
©

O Messung: Probe YCEO85, 600 nm
——Mod. vert. El: JoRye(0)=11,5mV, Rg(0)=107%0

<
N

I~ — - Zweifluessigkeitsmodell: Rg(0)=00 | I

0000 0 00 000 000000000000000%°%
5000000 00000
o
o

Effekt. Oberflaechenwiderstand [Q]
S
‘&

ter Elemente (2.42): Result. 10781 7 18,9 GHz
Fitparameter A;(0) = ] e g
80 nm,p =28 ul2cm, m = /

. _ -8 1 W/ | 1 1 ! I 1 1 t | 1 ) 1 ! L 1 I
10780, J Ry (0) = 11,5 mV, Temperatur [K]

105




6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

der Darstellung in Abbildung 6.1 den gemessenen Temperaturverlauf nicht befriedigend er-
kldren. Eine Anpassung anhand der Beziehungen (2.42) und (2.54) gelingt lediglich fiir
Temperaturen oberhalb von etwa 83 K. Dabei ist zur Berechnung des effektiven Oberfld-
chenwiderstands mit (2.54) das Verhiltnis d/A,; von Schichtdicke zur effektiven Eindring-
tiefe maBgeblich, die sich gemiB Kfﬁc AZ +A2;aus der Korn-Eindringtiefe A, und der
Korngrenzen-Eindringtiefe A.; ergibt (s. Abschnitt 2.1.4). Die anpassbaren Fitparameter
waren die Korngrenzen-Eindringtiefe A.;(0), der tiber die Kornausdehnung gemittelte spe-
zifische Shuntwiderstand p und die Potenz m der Temperaturabhéingigkeit des kritischen
Tunnelstroms (Gl. (2.41)). Die beste Anpassung ergab sich fiir die Werte Axs(0) = 80 nm,
p=28 pQ-cm und m =1,05. Aus diesen folgt iiber die Beziehung (2.39) fiir das J.;/Rkc-
Produkt von kritischer Tunnelstromdichte bei 0 K und Korngrenzenwiderstand Rxg = pa

ein von der KorngroBe a unabhingiger Wert von 11,5 mV. Dieser steht in guter Uberein-
stimmung mit Werten, die von R. Gross et al. /61/ fiir Bikristallkontakte mit kleinen Fehl-
orientierungswinkeln von < 10° angegeben werden. Unter Zugrundelegung einer durch die
Zwillingsbildung begrenzten Korngréfle von 50 nm /27/, kann weiterhin iiber (2.39) auch
die kritische Tunnelstromdichte zu J.,(0K) = 8- 107 A/cm? sowie der Korngrenzenwider-
stand zu 1,4-10"° Q-cm?* abgeleitet werden. Der J,~Wert liegt sogar um eine GroBenord-
nung {iber und der Ry;-Wert um eine GréBenordnung unter dem von Halbritter /105/ fiir den
Fall stark koppelnder Kérner jeweils angegeben Wert. Eine sehr gute Ubereinstimmung er-
hélt man jedoch, wenn man wie in /117/ von einer mafigeblichen Korngréfle von 500 nm
ausgeht. Fiir die Potenz m wird in /105/ im Fall stark koppelnder Kérner ein Wert von 1 an-
gegeben, wie er auch hier ermittelt wurde. Damit deuten alle drei Fitparameter auf sehr
stark koppelnde Korner hin, was bei den hier untersuchten epitaktischen Filmen auch zu er-
warten ist. Trotz der erstaunlich guten Ubereinstimmung der ermittelten Korngrenzenpara-
meter mit Literaturdaten zeigt die angepalite MVE-Kurve bei Temperaturen unterhalb 75 K
einen von den Messdaten stark abweichenden Verlauf. Insbesondere liegt der aus dem
Korngrenzenwiderstand resultierende Oberflichenrestwiderstand mit etwa 10 Q mehr als
eine GréBenordnung unter dem gemessenen Wert. Daraus ist zu schlielen, dafl die Korn-
grenzen nur eine untergeordnete Rolle spielen und im Rahmen des zugrundegelegten Mo-
dells verteilter Elemente den flachen Temperaturverlauf unterhalb von 75 K nicht erkliren
kénnen.

Im phénomenologischen Zweifliissigkeitsmodell wird die Temperaturabhéngigkeit des
Oberflichenwiderstands allein durch diejenige der Cooper-Paardichte n(7/T,) in (2.14) be-
stimmt. Im Modell verteilter Elemente kommt noch die Temperaturabhéngigkeit der Jo-
sephsonstromdichte hinzu. In beiden Fillen wird jedoch vorausgesetzt, daB die Streurate 1!
bzw. die mittlere freie Weglinge / ~t und damit die Leitfihigkeit o, der Quasiteilchen
(QT) temperaturunabhéngig ist. Das ist fiir konventionelle Supraleiter mit typischen
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberflichenwiderstands

Sprungtemperaturen von weniger als 15 K gerechtfertigt, da bei diesen tiefen Temperaturen
nur noch Streuung an Verunreinigungen mafgeblich ist. Davon ist jedoch bei den HTSL-
Materialien aufgrund der hoheren Temperaturen nicht auszugehen. Ohne der Diskussion im
néchsten Abschnitt vorgreifen zu wollen, soll im folgenden bereits ein Ergebnis aus diesem
Teil verwendet werden: Die dortige BCS-Analyse legt eine Temperaturabhingigkeit der
mittleren freien Wegldnge entsprechend der Darstellung in Abbildung 6.2 nahe. Diese
zeichnet sich fiir Temperaturen 7< 0,9 - T, durch eine exponentielle Form aus und kann
néherungsweise durch folgende Funktion beschrieben werden:

= Ny -
(T) = (T.)+a /1—TLC +b /1{%) exp(—%g) (6.1)

Die beste Anpassung ergibt sich mit a =5, b = 6000 und T = 14,26 K. Demzufolge ist bei
Extrapolation auf 0 K mit einer enormen Zunahme der mittleren Weglinge um etwa einen
Faktor 6000 zu rechnen. Damit ergibt sich fiir die Leitfdhigkeit der normalleitenden Kom-
ponente im Zweifliissigkeitsmodell (Gl. (2.15)) eine zusitzliche Temperaturabhéngigkeit:

on() = ?%%’260(0 = %)—e%z;@ mit: =T/T, (6.2)

Mit (2.14) und (6.1) folgt daraus in ausfiihrlicher Schreibweise:

Abbildung 6.2: 1 04 E T T T l Ll T T I T T T ' T T T ‘ T T T E
Tenperaturabhingighell 2 PN O DI Lo (A ]
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

o) = oo() = t4co(Tc){l + ﬁ,/l P E% 1 exp(——g—o):l (6.3)

Das Ergebnis von Oberflichenwiderstands-Berechnungen in dem um diese Abhéngigkeit
erweiterten Zweifliissigkeitsmodell bzw. erweiterten Modell der verteilten Elemente ist in
Abbildung 6.3 dargestellt. Bei dem Temperaturverlauf nach dem Zweifliissigkeitsmodell
(kein Korngrenzenbeitrag) handelt es sich um keine quantitative Anpassung, sondern nur
um eine qualitative Beschreibung. Nahe T, treten noch Abweichungen um bis zu einem
Faktor 3 auf. Dennoch zeigt der Vergleich mit der Berechnung im urspriinglichen Zweifliis-
sigkeitsmodell (Abb. 6.1), daB sich durch die Beriicksichtigung der temperaturabhéngigen
Leitfahigkeit oo(7) mit a/l(T.) = 5, b/I(T.) = 6000 und Ty = 12 K bereits eine deutlich bes-
sere Anndherung an den experimentellen Kurvenverlauf erreichen 148t. Die Beriicksichti-
gung eines zusitzlichen Korngrenzenbeitrags im Rahmen des erweiterten Modells verteilter
Elemente erméglicht dariiberhinaus auch eine quantitative Anpassung im Sinn der gering-
sten mittleren quadratischen Abweichung. Die berechneten Werte unterscheiden sich von
den gemessenen Werten um weniger als ein Faktor 2 bei Temperaturen oberhaib von 30 K.
Fiir die Fitparameter resultieren dabei mit Ax(0) = 80 nm, p =34 pQ-cm und m = 1.05 na-
hezu dieselben Werte wie bei der entsprechenden Berechnung in Abbildung 6.1. Das
JesRkg-Produkt bei T'= 0 ist mit 13,9 mV nur geringfiigig grofer und entspricht den Resul-
taten in /61/. Ausgehend von einer KorngréBe von 500 nm ergibt sich in Ubereinstimmung
mit den Angaben in /105/ die kritische Tunnelstromdichte wiederum zu 8:10° A/cm’ und
der Korngrenzenwiderstand zu 1,7-10° Q-cm? Damit sprechen die Korngrenzenparameter

Abbildung 6.3: Effektiver ' 10— T
Oberfldchenwiderstand der L; E O Messung: Probe YCEO8S5, 600 nm B
Probe YCEOS85. Berechnun- § 107! _— -Erweitertes ZFM: 0,(T), Rg(0)=00 _
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberflichenwiderstands

nach wie vor fiir eine starke Kopplung der Korner. Der Korngrenzenbeitrag zum Oberfld-
chenwiderstand ist auch in diesem erweiterten Modell verteilter Elemente nur von unterge-
ordneter Bedeutung. Das wird deutlich an dem auch hier um mehr als eine Groflenordnung
zu geringen Restwiderstand von 8:10° Q.

In letzter Zeit erhdrten verschiedenartige Messungen, daf3 die Temperaturabhéngigkeit
der Eindringtiefe in YBCO nicht der GesetzméBigkeit von Gleichung (2.21) unterliegt, son-
dern vielmehr die Form

AL = M0)— (6.4)

J1-42

aufweist /62,63/. Eine bei Temperaturen T < T./2 moglicherweise exponentielle Abhéngig-
keit wird in Abschnitt 6.2 diskutiert. Da der Temperaturverlauf der Eindringtiefe gemif
(2.20b) und (2.13b) direkt mit derjenigen der Cooper-Paardichte n, verkniipft ist, folgt aus
(6.4) in Kontrast zu (2.14):

ni@®=no(1-12 bzw. n,(0) = noet? (6.5)

Beriicksichtigt man diese verénderte Temperaturabhingigkeit, so liefert das entspre-
chend modifizierte Modell verteilter Elemente (MVE) eine noch bessere Beschreibung des
gemessenen Oberflichenwiderstandsverlaufs. Die Fitparameter beziiglich des Korngrenzen-
beitrags sind zwar in diesem Fall mit Axg(0) =44,2 nm, p =35 pQ-cm und m=1,19 de-
nen beim nichtmodifizierten MVE #hnlich, die nur etwa halb so groBe Korngrenzenein-
dringtiefe verursacht jedoch infolge des quadratischen Zusammenhangs nahezu eine Ver-
vierfachung des J.Rgg-Produkts (46,9 mV) und der kritischen Tunnelstromdichte
(2,7:10” A/cm’ bei einer KorngréBe von 500 nm). Obwohl diese Werte vergleichsweise grof3
sind, stehen sie immernoch im Einklang mit dem in /61/ experimentell bestimmten Zusam-
menhang von J,, und J,Ry; bei 4,2 K, wenn man diesen auf die hier bestimmte kritische
Tunnelstromdichte extrapoliert. Das deutet verglichen mit den bisherigen Schluf3folgerun-
gen auf eine sogar noch stirkere Kopplung der Kérner hin. Die Verluste an den Korngren-
zen spielen daher gemif dem zugrundegelegten modifizierten MVE eine vollig untergeord-
nete Rolle und konnen vernachlédssigt werden. Es wird vielmehr bereits durch das geméal
(6.5) modifizierte Zweifliissigkeitsmodell (ZFM) eine befriedigende Beschreibung erreicht.
Die beste Anpassung an den experimentellen Verlauf erhdlt man entsprechend
Abbildung 6.4 bei einer um 0,1 K erniedrigten kritischen Temperatur von 89,1 K. Diese
Abweichung vom bisher zugrundegelegten T,-Wert kann ohne weiteres durch die Unsicher-
heit in der absoluten Temperaturmessung und durch die Ubergangsbreite von 0,4 K der in-
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Abbildung 6.4: Effektiver Oberflichenwiderstand der Probe YCEOS8S.
Meflungenauigkeit bei 6 K: £40 u£2. Anpassung im modifizierten Zweifliis-
sigkeitsmodell (ZFM) mit temperaturabhdngiger Leitfihigkeit oy(T) und
quadratischer Temperaturabhdngigkeit der QT-Dichte n,(T). Fitparameter:
T,=89,IK, T,=14,7K, a/I(T,)=0,5, b/{(T,)=550, x,(0)=0 bzw. 0,01. Inset: In-
duktiv gemessener Phaseniibergang.

duktiv gemessenen 7,-Kurven gerechtfertigt werden. Bemerkenswert ist jedoch, daf} die die
Temperaturabhéngigkeit der Leitfihigkeit o4(7) bestimmenden Parameter mit a//(T..) =0, 5,
b/I(T.) =550 und To=14,7K gegeniiber der Anpassung im nichtmodifizierten ZFM
(Abb. 6.3) stark verdndert sind. Insbesondere weichen diese beachtlich von denjenigen ab,
welche entsprechend Abbildung 6.2 die beste Beschreibung der /(T)-Abhéngigkeit aus der
BCS-Anpassung in Abschnitt 6.1.2 ergeben. Auf diesen scheinbaren Widerspruch wird in
Abschnitt 6.1.2 ndher eingegangen. Vergleicht man die aus der RY -Anpassung hervorge-
hende /(T)- Abhingigkeit dagegen mit der von Bonn et al. experimentell bestimmten /62/,
so findet man gemiB Abbildung 6.5 eine erstaunlich gute Ubereinstimmung. Dies erhrtet
in besonderem MaB alle hier bisher angestellten Uberlegungen zu einer temperaturabhiingi-
gen mittleren freien Weglénge.
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SchlieBlich soll noch ein Restwiderstand beriicksichtigt werden, der jedoch nicht wie im
MVE von einem Korngrenzenbeitrag herriihrt, sondern, wie von Bonn et al. /62/ und schon
frither von Miiller et al. /10/ vorgeschlagen, durch eine bei 7 =0 nichtverschwindenden
Quasiteilchendichte »,(0) verursacht wird. Als deren mégliche Ursache werden strukturelle
Defekte wie zum Beispiel Zwillingskorngrenzen vermutet, so daf3 »,(0) durch die Proben-
qualitit bestimmt wird. Die Temperaturabhingigkeit der QT-Dichte ergibt sich ausgehend

von (6.5) zu:
ny(®) = [no = n,(0)1 2 + n,(0) (6.6)

Berticksichtigt man diese Abhéngigkeit bei der Berechnung der Leitfahigkeit der normallei-
tenden Komponente in (6.2) so 148t sich der Oberflichenwiderstandsverlauf mit ansonsten
unverdnderten Fitparametern auch im Temperaturbereich 7'< 20 K gut anpassen. Die ent-
sprechende Fitkurve in Abbildung 6.4 ergibt sich bei Annahme eines nichtverschwindenden
Quasiteilchenanteils x,(0) = n,(0)/ng von 1 %.

Zwischenresiimee

Die bisher am Beispiel der Probe YCEO8S5 gefiihrte Diskussion zeigt, daf die Bertick-
sichtigung der Temperaturabhéingigkeit der mittleren freien Weglidnge (MFL) fiir eine be-
friedigende Beschreibung der Temperaturabhéngigkeit des Oberflichenwiderstands und
insbesondere des fiir alle hier hergestellten Proben typischen flachen Widerstandsverlaufs
unterhalb von 75 K unerléBlich ist. Auch die Beachtung der vom urspriinglichen Zweifliis-
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sigkeitsmodell abweichenden quadratischen Temperaturabhéngigkeit der Quasiteilchen-
dichte ist dabei wesentlich. Dagegen erscheint ein Korngrenzenbeitrag im Rahmen des zu-
grundegelegten Modells verteilter Elemente von geringer Bedeutung und kann bei der be-
trachteten Probe vernachléssigt werden. Die ermittelten Korngrenzenparameter sind im Ein-
klang mit Werten, die in der Literatur fiir den Fall stark gekoppelter Kérner angegeben wer-
den. Sie vermdgen jedoch nicht, den hohen Restwiderstand zu erklédren. Hierfiir erweist sich
die Einbeziehung eines bei 7= 0 nichtverschwindenden Quasiteilchenanteils als wichtig.
So gelingt es im entsprechend modifizierten Zweifliissigkeitsmodell mit exponentieller

Temperaturabhéngigkeit der MFL und quadratischer Temperaturabhingigkeit der QT-
Dichte die experimentellen Daten im gesamten Temperaturbereich zu beschreiben. Das hier
vorgestellte modifizierte Zweifliissigkeitsmodell ist damit ein Ausgangspunkt fiir die weite-
re Diskussion.

Analyse weiterer Proben

Der R(T)-Verlauf der Probe YCEOSS ist, wie anfangs erwidhnt, typisch fiir viele der
hier hergestellten 1-2-3-Supraleiterschichten. Ein weiteres Beispiel dafiir ist die in
Abbildung 6.6 dargestellte Messung an der Probe CEY107. Auch hier handelt es sich um
einen 600 nm dicken YBCO-Film auf CeO,-gepuffertem Saphir. Dessen Supraleitungsei-
genschaft ist jedoch mit einer kritischen Temperatur von 87 K (FuBBpunkt) und einem effek-
tiven Oberflichenwiderstand von 1,6 mQ bei 77,5 K etwas schlechter als die der Probe
YCEOS85. So gelingt es nicht, den gemessenen Widerstandsverlauf allein im modifizierten
Zweifliissigkeitsmodell zufriedenstellend zu beschreiben. Vielmehr ist hierfiir auch die Be-
riicksichtigung des Korngrenzenbeitrags im Rahmen des modifizierten Modells verteilter
Elemente erforderlich. Die beste Anpassung anhand der Beziehungen (2.40) und (2.54) mit
der Leitfahigkeit oo(7) gemaB (6.3) und der Korn-Eindringtiefe (6.4) ergibt sich dabei fiir
die charakteristische Temperatur 7, = 14,2 K, die Parameter a/l(T,) = 0,5 und b/I(T,) = 733,
die Korngrenzeneindringtiefe Ay;(0)= 68 nm, den spezifischen Shuntwiderstand pg;=
50 pQr-cem, die Potenz m = 1,2 und einen Anteil nichigepaarter Quasiteilchen von 1,2 %.
Aus der Korngrenzen-Eindringtiefe und dem spezifischen Shuntwiderstand ergibt sich ein
JesRkg-Produkt von 28,3 mV. Ausgehend von einer Korngréfie von 500 nm folgt weiterhin
die kritische Tunnelstromdichte J,(0) = 1,110’ A/cm? und der Korngrenzenwiderstand
Ry = 2,5:10° Q-cm?. Dementsprechend liegen auch bei dieser Probe stark gekoppelte Kor-
ner vor. Der Restwiderstand infolge des Korngrenzenbeitrags ist mit 3,1:10° Q um etwa
zwei GroBenordnungen kleiner als der gemessene. Letzterer kann im Rahmen des verwen-
deten Modells nur durch einen nichtverschwindenden QT-Anteil von 1,2 % erklért werden.
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Abbildung 6.6: Effekt. Oberflichenwiderstand der Probe CEY107, 600 nm
YBCO auf CEO/Saphir. Beschreibung durch modifiziertes Modell verteilter
Elemente (MVE) mit den Fitparametern: T,=87 K, Ty=14,2 K, a/l(T;)=0,5,
bA(T)=733, Axs(0)=68 nm, p=50 u2cm, m=1,2 und x,(0)=0 bzw. 0,012,

Mefifehler bei 4 K: +45 uS2 Inset.: Induktiv gemessener Phaseniibergang,

Als ein weiteres Beispiel zeigt Abbildung 6.7 die Messung an einer nur 192 nm dicken
YBCO-Schicht auf CeO,-gepuffertem Saphirsubstrat. Infolge der vergleichsweise geringen
Schichtdicke liegt der bei 77,5 K gemessene effektive Oberflaichenwiderstand mit 5,23 mQ
nahezu um einen Faktor 3 iiber dem Oberflichenwiderstand von 1,85 mS bei Korrektur auf
unendliche Schichtdicke. Zur Beschreibung der Temperaturabhingigkeit geniigt das modifi-
zierte Zweiflussigkeitsmodell (ZFM). Ein Korngrenzeneinflul im Rahmen des Modells ver-
teilter Elemente ist nicht zu erkennen. Der besten Anpassung liegt eine Temperaturabhén-
gigkeit der mittleren freien Weglénge (6.1) mit 7, = 17 K, a/I(T,) = -5 und b/I(T,) = 892 zu-
grunde. Diese ist im Inset von Abbildung 6.7 zusammen mit den entsprechenden experi-
mentellen Werten von D.A. Bonn /62/ dargestellt. Man erkennt eine befriedigende Uberein-
stimmung, obwohl die Parameter hier deutlich von denen in Abbildung 6.5 abweichen. Zu
erwihnen ist auch, dafl die Beschreibung der Messdaten ohne einen bei T = 0 noch vorhan-
den QT-Anteil gelingt.
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Abbildung 6.7: Effektiver Oberfldchenwiderstand einer 192 nm dicken
YBCO-Schicht (Probe CEY73). Anpassung im modif. ZFM. Die zugrundelie-
gende Temperaturfunktion der mittl. fr. Wegldnge mit T,=17K, o/I(T,)=-5
und b/I(T,)=892 ist im Inset zusammen mit experimentellen Daten von Bonn
et al. /62/ dargestellt. Systembedingte Mefungenauigkeit bei 6 K: +100 pQ.

Als letztes Beispiel dieses Abschnitts wird der Widerstandsverlauf der Probe CEG60,
einer 242 nm dicken GBCO-Schicht auf CeO,-gepuffertem Saphirsubstrat, diskutiert. Di-
rekt nach der Herstellung ergab die induktive T,-Messung den Einsatzpunkt des Phasen-
ibergangs bei 90,9 K und den Fufipunkt bei 90,1 K. Eine Wiederholung der Messung nach
6 Monaten ergab entsprechend der Darstellung im Inset von Abbildung 6.8 eine Verschie-
bung des Einsatzpunkts auf 90,6 K und eine deutliche Verrundung im FuBlbereich. Letztere
deutet auf eine Degradation der Korngrenzen hin. Die Beschreibung des in Abbildung 6.8
dargestellten Temperaturverlaufs des 9 Monate nach der Schichtprdparation gemessenen
Oberfldchenwiderstandes sollte daher einen Korngrenzeneinflufl widerspiegeln. Tatsichlich
wird die beste Anpassung im modifizierten Modell verteilter Elemente, d.h. unter Berlick-
sichtigung eines Korngrenzenbeitrags, erreicht. Das aus den Fitparametern ermittelte
JesRkg-Produkt von 10,4 mV ist nach /61/ typisch fiir Kleinwinkelkorngrenzen. Die kriti-
sche Tunnelstromdichte ist mit 2,3-10° A/cm? etwas geringer und der Korngrenzenwider-
stand mit 4,5-10° Q-cm? etwas héher als die bisher hier erwihnten Werte. Dabei wurde wie-
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Abbildung 6.8: Effekt. Oberfldchenwiderstand einer 242 nm dicken GBCO-
Schicht. Anpassung im modifizierten MVE mit den Fitparametern: T.=
90,05K, Ty=18,0K, a/l(T,)=-5, b/(T,)=900, Ax:(0)=150nm, p=90 uf2cm,
m=0,83 und x,(0)=0 bzw. 0,5%. Mefifehler bei 7 K: £110 uQ2 Inset. Induk-

tiv gemessener Phaseniibergang, degradiert nach 6 Monaten.

derum eine Korngréfle von 500 nm zugrundegelegt. Das deutet auf leicht degradierte Korn-
grenzen hin, wenngleich diese Werte noch immer fiir eine starke Kopplung der Kérner spre-
chen. Der durch den Korngrenzenbeitrag bedingte Restwiderstand betrégt 3,1:10° Q und ist
damit etwa eine Grofenordnung kleiner als der gemessene Wert. Die Anpassung auch bei
Temperaturen unter 30 K erfordert daher einen bei 7 = 0 nicht verschwindenden QT-Anteil
von 0,5 %. Die charakteristische Temperatur 7, der mittleren freien Weglédnge (MFL) ist
mit 18 K geringfiigig grofer als bei den Beschreibungen in den Abbildungen 6.4, 6.6 und
6.7. Dennoch ist die Temperaturabhéngigkeit der MFL noch vergleichbar mit dem im Inset
von Abbildung 6.7 dargestellten Verlauf.

Schiufifolgerung

Die aufgefiihrten Beispiele stehen stellvertretend fiir weitere Oberflichenwiderstands-
messungen an HTSL-Schichten auf gepufferten Saphirsubstraten. Sie alle zeigen tiberein-
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

stimmend, dal das modifizierte Zweifliissigkeitsmodell bzw. das modifizierte Modell ver-
teilter Elemente in der Lage ist, die gemessenen Temperaturverldufe des Oberflichenwider-
stands zufriedenstellend zu beschreiben. Die grofite Diskrepanz von Experiment und Theo-
rie findet man stets im Temperaturbereich zwischen 40 K und 70 K. Auch wenn es sich nur
um eine relativ kleine Abweichung handelt, so deutet sie dennoch auf eine weitere Verbes-
serungswiirdigkeit der Modelle hin. Der typische flache Verlauf bei Temperaturen unter-
halb von 70 K ist nach diesen Analysen entsprechend dem Ergebnis bei der Probe YCEOS5
(s. Zwischenresiimee) weniger auf einen Korngrenzenbeitrag als vielmehr auf eine mit fal-
lender Temperatur exponentiell anwachsende mittlere freie Weglidnge der Quasiteilchen zu-
riickzufiihren. Fiir die charakteristische Temperatur 7, ergeben sich dabei Werte von 14 K
bis 18 K. An dieser Stelle dringt sich natiirlich die Frage nach dem zugrundeliegenden
Streumechanismus auf, Eine derart starke exponentielle Abnahme der Quasiteilchenstreura-
te deutet auf eine dominierende Elektron-Elektron-Streuung hin, Dies wird durch eine aktu-
elle Arbeit von Rieck et al. bestitigt /70/: Im Rahmen der dort auf der Basis einer Fer-
mifliissigkeit mit parallel liegenden Bereichen der Fermifldche (nested Fermi liquid NFL)
entwickelten mikroskopischen Theorie spielt die Elektron-Phonon-Streuung eine nur unter-
geordnete Rolle. Entscheidend ist allein die Elektron-Elektron-Streuung, die zusammen mit
dem Offnen einer Energieliicke beim Ubergang in den supraleitenden Zustand eine starke
Abnahme der Quasiteilchenstreurate mit sich bringt. Diesem theoretischen Ergebnis wird
insofern besondere Bedeutung zugemessen, da die NFL-Theorie sowohl Messungen zur
Frequenzabhingigkeit der Infrarot-Reflektivitét als auch zur Temperaturabhingigkeit des
Oberflichenwiderstands richtig beschreibt. Damit spricht die NFL-Theorie auch fiir die

Existenz einer Energieliicke. Dieser Frage wird im nichsten Abschnitt nachgegangen.

6.1.2  BCS-artiges Verhalten ?

Die Temperaturabhingigkeit des Oberflichenwiderstands konventioneller Supraleiter
wird in ausgezeichneter Weise durch die BCS-Theorie und ihre Erweiterungen beschrieben.
Es stellt sich nun die Frage, ob dies auch im Fall der HTSL-Materialien zutrifft. Falls dem
so ist, spielt nach Abschnitt 2.1.3 die Energieliicke zwischen dem supraleitenden Grundzu-
stand und den angeregten Quasiteilchenzustéinden eine zentrale Rolle und fithrt gemédf Glei-
chung (2.29) im Bereich T<T.,/2 zu einem exponentiellen Temperaturverlauf
Rs(T) ~ exp(-A/kgT). Dementsprechend erhélt man bei logarithmischer Auftragung des
Oberflachenwiderstands tiber 7,/T einen geradlinigen Verlauf. Aus dessen Steigung s 14t
sich direkt der Koppelfaktor A(0)/kpT. = s/1g(e) bestimmen. Hierzu sind jedoch die gemes-
senen effektiven Widerstandswerte zunéchst mittels der Beziehung (2.54) auf den Fall un-

endlicher Schichtdicke umzurechnen. Dabei ist die genaue Temperaturabhéngigkeit der
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberfldichenwiderstands

Eindringtiefe in dem hier betrachteten Temperaturbereich unwesentlich und es kann die
Form (2.21) zugrundegelegt werden. Die Extrapolation des schichtdickenkorrigierten Wi-
derstandsverlaufs auf eine Temperatur von 0 K ergibt tiblicherweise einen nichtverschwin-
denden Restwiderstand R,(0). Dieser wird bei den nachfolgenden Analysen als temperatur-
unabhingig angenommen und von den MefBwerten subtrahiert.

In Abbildung 6.9 ist der an einer 600 nm dicken YBCO-Schicht auf CEO-gepuffertem
Saphirsubstrat (Probe CEY109) gemessene Oberflichenwiderstand logarithmisch in Abhén-
gigkeit von T/T aufgetragen. Deutlich zu erkennen ist der lineare Verlauf im Bereich
T'<T,/2. Aus der linearen Anpassung ergibt sich ein Koppelfaktor A(0)/k;T, von 0,26 bzw.
eine Energieliicke A(0) von 2 meV. Ahnliche Werte wurden auch bei fast allen anderen,
entsprechend analysierten Proben gefunden. Diese sind in Tabelle 6.1 zusammen mit den
jeweils extrapolierten Restwiderstdnden Ry(0) und kritischen Temperaturen T, (FuBBpunkt)
aufgelistet. Vergleicht man die hier ermittelten Energieliickenwerte mit denen, die aus tun-
nelspektroskopischen Messungen zu 16-19 meV bestimmt wurden /64-66/, so stellt man
mit einer Ausnahme (Probe CEG63) zunichst eine deutliche Diskrepanz fest. Betrachtet
man allerdings die in Abbildung 6.10 dargestellten dI/dV-Tunnelkennlinien, die als die dy-
namische Leitfihigkeit die Verteilung der YBCO-Zustandsdichte widerspiegeln und aus ei-
ner Arbeit von Geerk et al. /118/ stammen, dann erkennt man, daB neben der Energieliik-
kenstruktur bei 16-19 mV auch bei wesentlich kleineren Spannungen unterhalb von 5 mV
eine energiellickendhnliche Struktur vorhanden ist. Der V-formige dl/dV-Verlauf im Be-

reich um 0 mV (Zero-Bias) deutet sogar auf eine Verteilung mit kieinen Energieliickenwer-

ten hin. So gesehen widersprechen die aus den R,-Messungen bestimmten Werte von

Abbildung 6.9: 107 e T
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

Tabelle 6.1: Koppelfaktoren A(0)/k;T, und Energieliicken A(0) aus der linea-
ren Anpassung im Temperaturbereich T<T /2 bei logarithmischer Aufiragung
des Oberflachenwiderstands iiber T,/T.

Probe d R,(0) T, AQYVE;T, A(0)
[nm] [mQ] [K] [meV]
YCEOS85 600 0,20 89.1 0,13 1,0
CEY107 600 0,30 87,0 0,11 0,8
CEY109 600 0,35 89.4 0,26 2,0
CEY95 430 0,25 89,0 0,12 1,0
CEY78 300 0 1,6 0,20 1,6
CEY73 192 0,02 88,6 0,23 1,7
CEG60 242 0,25 90,1 0,23 1,8
CEG63 196 0,21 88.8 1,58 12,1

Abbildung 6.10:
Tunnelcharakteristiken dl/dV von
Pb-YBCO-Tunnelkontakten, die die
YBCO-Zustandsdichte widerspie-
geln. Es handelt sich um Messungen
verschiedener Gruppen wie in/118/
angegeben. Energieliickenartige
Strukturen bei 16-19 mV und unter-
halb von 5 mV. (Entnommen aus ei-
ner Arbeit von J. Geerk et al. /118/)

dl/dV

I

60 <40 -20 0 20 L0 80

V(mV)

1-2 meV (siche Tabelle 6.1) keineswegs den Tunnelmessungen, sie bestétigen im Gegenteil
deren Hinweise auf die Existenz kleiner Energieliicken.
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberflichenwiderstands

Den in Tabelle 6.1 aufgefiihrten Resultaten liegt groftenteils eine lineare Anpassung im
Temperaturbereich 7 < T./3 zugrunde. Viele der Proben zeigen bereits auch im Bereich
1,5 < T./T £3 einen linearen Verlauf. Dieser ist jedoch wie in Abbildung 6.11 am Beispiel
der Probe CEY95 dargestellt etwa um einen Faktor 3 steiler und wiirde auf eine entspre-
chend gréBere Energieliicke hindeuten. Besonders kraf ist das im Fall der Probe CEG63, ei-
nem 196 nm dicken GBCO-Film auf CEO-gepuffertem Saphirsubstrat. Hier ergibt sich aus
der linearen Anpassung im Bereich 1,6 < T./T <4 gemiB Abbildung 6.12 cin Koppelfaktor
von 1,58 bzw. eine Energieliicke von 12,1 meV. Letztere kommt damit den gréfBeren tun-
nelspektroskopisch bestimmten Energieliickenwerte von 16-19 meV (Abb. 6.10) deutlich
néher als dies bei allen anderen Proben in Tabelle 6.1 der Fall ist. Die aus der linearen An-
passung ermittelten Werte hidngen empfindlich von der GréBe des subtrahierten Restwider-
stands ab, so daf} die Energieliicke im vorliegenden Fall nur mit einer Genauigkeit von etwa
+0.5 meV angegeben werden kann. Allerdings erhélt man selbst bei der unrealistischen An-
nahme eines verschwindenden Restwiderstands fiir die Energieliicke einen Wert von
6,2 meV, der noch immer deutlich iiber demjenigen der anderen Proben liegt. Wenngleich
eine derart starke exponentielle Temperaturabhingigkeit allein nur bei dieser Probe gemes-
sen wurde und auch eine Wiederholung der Messung nach 6 Monaten diese Abhéngigkeit
in der urspriinglichen Form nicht mehr bestétigt hat, so motiviert sie dennoch eine BCS-
Analyse iiber den gesamten Temperaturbereich bis nahe 7. Diese kann nicht mehr anhand
der Beziehung (2.29) durchgefiihrt werden, sondern mufl auf numerischem Weg erfolgen.
Hierfiir wurde ein von J. Halbritter entwickeltes Computer-Programm /43/ eingesetzt, wel-
ches in besonderem Malle zur Beschreibung des Oberflichenwiderstands konventioneller
Supraleiter geeignet ist. Ausgehend von den Materialparametern wie kritische Temperatur
T., Energieliicke A(0), Kohirenzlinge £(0,] =), Eindringtiefe A(0) und mittlere freie
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Abbildung 6.12: Schichtdickenkorrig. Oberflichenwiderstand einer 196 nm
dicken GBCO-Schicht auf CEO-gepuffertem Saphir (Probe CEGO63):
Tco=88.8 K, Rs(77,5K, 18,8GHz)=3,7 m&2 Die lineare Anpassung ergibt
eine Energieliicke A(0)=12,1 meV. Inset: Lineare Aufiragung des schicht-
dickenkorrigierten Oberflachenwiderstands bei Temperaturen unterhalb
von 40 K. Restwiderstand von 0,21m$2 mit system. Mefifehler von £120uf2

Wegldnge I(T.,) berechnet dieses Programm den Oberflichenwiderstand fiir den isotropen
Fall unter Beriicksichtigung von nichtlokalen Effekten. Den nachfolgenden Analysen liegen
folgende feste Parameter zugrunde: Die induktiv gemessene kritische Temperatur
Teo = 88,8 K (FuBpunkt), die Kohérenzlinge &, =2nm /8/ und die Eindringtiefe
AM(0) =160 nm. Die berechneten BCS-Oberflichenwiderstinde werden mittels der Bezie-
hung (2.54) auf die effektiven Widerstandswerte bei einer Schichtdicke von 196 nm umge-
rechnet. Ausgehend von der Energieliicke A(0) = 12,1 meV, die sich direkt aus dem expo-
nentiellen Widerstandsverlauf bei 7'< T,./1,6 ergibt (Abb. 6.12), erhélt man in der Tat eine
liber den gesamten Temperaturbereich qualitativ und unterhalb von 82 K auch quantitativ
befriedigende BCS-Anpassung. Voraussetzung hierfiir ist jedoch, daf} die mittlere freie
Weglidnge der Quasiteilchen kein temperaturunabhéngiger Fitparameter ist, sondern viel-
mehr mit fallender Temperatur ansteigt. Die in Abbildung 6.13 dargestellte Anpassung an
die experimentellen Werte wurde dadurch erreicht, daB3 fiir verschiedene mittlere freie
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Abbildung 6.13: BCS-Analyse der Temperaiurabhdngigkeit des effektiven
Oberflichenwiderstands einer 196 nm dicken GBCO-Schicht auf Saphir
(Probe CEG63). Fitparameter: Toy=88,8K, A0)=12,1meV, £&=2nm, A(0)=
160nm und temperaturabhdngige mittlere freie Weglinge (siehe Inset).

Weglidngen der BCS-Widerstandsverlauf berechnet und jeweils der Schnittpunkt mit dem
gemessenen Verlauf bestimmt wurde. Dementsprechend wird durch diese Anpassung die
Frage nach einer befriedigenden Beschreibung im Rahmen der BCS-Theorie noch nicht be-
antwortet, sondern die Problemstellung lediglich auf die Temperaturabhingigkeit der mitt-
leren freien Weglinge abgewilzt. Das Inset in Abbildung 6.13 zeigt die fiir die Anpassung
erforderliche temperaturabhéngige mittlere freie Weglénge. Diese erstreckt sich iiber einen
Bereich von 0,5 nm bei 7, bis zu 10 nm unterhalb von 52 K. Damit ist ihr Wert XT,) we-
sentlich kleiner als derjenige von 3,7 nm, der sich aus der Beziehung (6.2) fiir eine Leitfi-
higkeit 6o(T.) = (60 uQ-cm)~! /30/, eine Fermigeschwindigkeit vr~ 0,63 - 10 m/sec /67/
und eine Ladungstrégerdichte no ~ 102 m™ /31/ ergibt. Auch die relative Zunahme von
1(0)/[(T.) = 22 ist wesentlich kleiner als der von Bonn et al. experimentell gefundene Wert
von etwa 400 (Abb. 6.5). Die weitere BCS-Analyse zeigt jedoch, daB sowohl die Tempera-
turabhéngigkeit der mittleren freien Weglénge als auch ihre absoluter Wert empfindlich von
der zugrundegelegten Energieliicke abhingt. Es wird daher nochmals darauf hingewiesen,
daf in die bisherige Berechnung die experimentell bestimmte Energieliicke einging, die mit
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

12,1 meV wie bereits erwdhnt kleiner ist, als die in der Literatur angegebenen Werte von
16-19 meV.

Eine iiber den gesamten Temperaturbereich und damit insbesondere auch oberhalb von
81 K nicht nur qualitativ sondern auch quantitativ zutreffende BCS-Beschreibung erreicht
man mit einer Energielticke A(0) = 16,8 meV bzw. einer Koppelkonstanten von 2,2. Das ist
in Abbildung 6.14 dargestellt. Die in diesem Fall erforderliche temperaturabhingige mittle-
re freie Wegléinge zeigt das zugehorige Inset. Sie wurde bereits im Abschnitt 6.1.1 zur Ana-
lyse im Rahmen des erweiterten Zweifliissigkeitsmodells herangezogen (s. Abb. 6.2). Sie
besitzt bei 7, einen erstaunlich kleinen Wert von 0,5 nm. Im Gegensatz zu derjenigen bei
A(0)=12,1 meV zeigt sie jetzt jedoch eine exponentielle Abhingigkeit gemiB der
Beziehung (6.1) mit einer charakteristischen Temperatur von Ty = 13,47 K und wiirde bei
Extrapolation auf 0 K eine relative Zunahme um den Faktor 7000 aufweisen. Diese Extra-
polation vernachldssigt jedoch eine Séttigung bei tiefen Temperaturen, wie man sie bei Da-

10—1 T T T I EH T T ' T T T l T T T I L T T
E — Messung: Probe CEG63, 196 nm GBCO 3
- O BCS: Ag0)=16,8me\/, Teo=88,8K, 1=0,5—-400nm ]
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Abbildung 6.14: BCS-Analyse der Temperaturabhdngigkeit des effektiven
Oberflachenwiderstands der Probe CEGG63 unter Annahme einer Energie-
licke A(0)=16,8meV bzw. einer Kopplungskonstanten AOVk;T, von 2,2.
Sonstige Fitparameter: T;,=88,8K, £&=2nm, A(0)=160nm und temperaturab-
hdngige mittlere freie Weglinge wie im Inset dargestellt.
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberfldchenwiderstands

ten von Bonn et al. unterhalb von 20 K findet (s. Abb. 6.5). AuBlerdem beriicksichtigt die
numerische Berechnung nicht die Anisotropie der Transporteigenschaften in GBCO: Auch
bei stark anwachsender mittlerer freier Weglidnge (Z a > A) in der a-b-Ebene ist dennoch mit
lokalem elektrodynamischem Zusammenhang zu rechnen, da entsprechend der schichtarti-
gen Kristallstruktur die freie Weglénge in c-Richtung sehr klein ist /62/. Daher liegt der Ge-
danke nahe, daf} bei der isotropen numerischen Rechnung félschlicherweise von einem zu-
nehmend nichtlokalen Zusammenhang ausgegangen wird. Dies konnte den piétzlichen An-
stieg der freien Weglénge in Abbildung 6.14 von 200 nm auf 400 nm bei einer Temperatur
von 38 K und die dementsprechende Unempfindlichkeit des BCS-Oberflichenwiderstands
beziiglich /-Zunahme erkliren, zumal der dortigen Rechnung eine Eindringtiefe von
M0) = 160 nm zugrundeliegt. Nach Halbritter /69/ ist der Grund jedoch vielmehr in der Ab-
héngigkeit des BCS-Oberfldchenwiderstands von dem Verhiltnis &£// der Kohédrenzlidnge zur
mittleren freien Weglinge zu sehen. Danach steigt R, zundchst mit zunehmendem / stark an
und geht schlieBlich in die Séttigung bzw. sogar liber ein Maximum. Die Lage dieses Maxi-
mums ist frequenzabhingig und liegt bei 20 GHz im Bereich von 0,01 < &/ < 0.02. Bei der
Kohérenzldnge von 2 nm entspricht dies einer freien Weglidnge von 100-200 nm. Dies er-
klart die gerade in diesem Bereich festgestellte Unabhéngigkeit des Oberflichenwiderstands
von der mittleren freien Wegldnge. Dann ist auch verstdndlich, warum bei Anpassungsver-
suchen mit einer noch gréBeren Energieliicke von A(0) = 19,1 meV bzw. einer Kopplungs-
konstanten von A(0)/kpT.=2,5 unterhalb von 55 K keine zufriedenstellende quantitative
BCS-Beschreibung der Messdaten mehr méglich ist: Die mittlere freie Wegldnge iibersteigt
in diesem Fall gerade bei einer Temperatur um 55 K die 200 nm-Marke. Abbildung 6.15
zeigt die unterschiedlichen temperaturabhidngigen freien Wegidngen, mit denen bei ver-
schiedenen Kopplungskonstanten eine BCS-Beschreibung versucht wurde. Offensichtlich
héngt die mittlere freie Weglidnge empfindlich von der angenommenen Energieliicke ab.
Bei Kopplungskonstanten von 2,2 (beste Anpassung) bzw. 2,5 handelt es sich um eine ex-
ponentielle Temperaturabhingigkeit, die durch die Funktion (6.1) beschrieben werden
kann. Die Fitparameter sind dabei T9=13,5K, a=4,7nm und b=3500 nm bzw.
To=9,1K, a=1nm und 5 =10° nm. In prinzipieller Ubereinstimmung mit diesem Be-
fund steht der von Bonn et al. experimentell bestimmte Temperaturverlauf /62/: Fiir die
charakteristische Temperatur 7;, gibt auch er Werte von 12-14 K an, fiir das Verhéltnis
I(0)/I(T ) jedoch nur einen Wert um 400. Im Fall der experimentell bestimmten Kopplungs-
konstanten von 1,6 (s. Abb. 6.12) liegt dagegen keine exponentielle Abhéngigkeit vor. Hier
war allerdings wie erwédhnt die Anpassung bei Temperaturen oberhalb von 82 K unbefriedi-

gend.
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN
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Abbildung 6.15: Temperaturabhdngigkeit der mittleren fieien Wegldnge
bei der BCS-Anpassung mit unterschiedlichen Kopplungskonstanten. Fiir
A0)/kgT=2,2 und 2,5 liegt eine exponentielle Abhdngigkeit vor, die durch
die Beziehung (6.1) beschrieben wird. Die Parameter T, a und b sind je-
weils angegeben.

Schlufifelgerung

Die numerische BCS-Analyse deutet fiir den Fall einer mit fallender Temperatur expo-
nentiell zunehmenden mittleren freien Weglénge auf eine BCS-artige Temperaturabhéngig-
keit des Oberflichenwiderstandes hin. Unterstiitzt wird das auch durch das Analyseergebnis
aus Abschnitt 6.1.1, wonach auch fiir die phinomenologische Beschreibung anhand des
modifizierten Zweifliissigkeitsmodells bzw. des Modells verteilter Elemente eine exponen-
tielle Temperaturabhéngigkeit der mittleren freien Weglidnge entscheidend ist. Auch wenn
bislang nur bei einer Probe ein grofer Energieliickenwert gefunden wurde, so spricht die bei
allen anderen Proben ebenfalls festgestellte exponentielle Temperaturabhéngigkeit des
Oberflachenwiderstands dennoch fiir die Existenz einer Energieliicke. Unterstiitzt wird das
auch durch die Ubereinstimmung der hier bestimmten Werte mit Ergebnissen aus tun-
nelspektroskopischen Messungen. Daher werden die erzielten Resultate als ein Indiz fiir s-
Wellensupraleitung (s. Abschnitt 2.1.3) gewertet, zumal ein dhnliches Verhalten auch von
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6.1 Temperaturabhdngigkeit des Oberfldchenwiderstands

Klein et al. bei YBCO-Schichten auf LaAlO;- und NdGaO,-Substraten gefunden wurde
/28/. Ein d-Wellenpaarungsmechanismus wiirde sich nach /68/ durch eine anisotrope Ener-
gieliicke der folgenden Form auszeichnen:

A(k) = Ao(k) [cos(ka/2) — cos(kyb/2)]  mit k: Quasiteilchen-Wellenzahlvektor
a, b: Gitterkonstanten

Aufgrund der fiir bestimmte k-Richtungen auftretenden Nullstellen wire ein exponentieller
Widerstandsverlauf nicht zu erwarten, was der experimentellen Feststellung in dieser Arbeit
widerspricht.

Bislang wurde allein die Temperaturabhéngigkeit des Realteils der Oberflichenimpe-
danz analysiert. Im nachfolgenden zweiten Teil dieses Kapitels wird nun auch diejenige des
Imaginérteils, der sogenannten Oberfldchenreaktanz diskutiert.

6.2 Temperaturabhéngigkeit der Eindringtiefe

Der Oberflachenwiderstand wird mafBgeblich durch die Quasiteilchendichte bestimmt.
Dagegen wird die Oberflichenreaktanz fiir Frequenzen bis etwa 100 GHz gemif
X = Jopg/o, allein durch den Imaginirteil o, der Leitfahigkeit und damit nach (2.18) al-
lein durch die Cooperpaardichte bestimmt. Dementsprechend erhélt man {iber die Oberfla-
chenreaktanz zusitzliche Information iiber das System der supraleitenden Ladungstréger.
Deshalb wird in diesem Abschnitt die Temperaturabhéngigkeit der Oberflichenreaktanz
analysiert. Das geschieht zum einen im Rahmen des modifizierten Zweifliissigkeitsmodells

und zum anderen innerhalb der BCS-Theorie.

Da die Eindringtiefe gemdB A =X /(opo) (s. (2.20b)) eine zur Oberflichenreaktanz
dquivalente Grofe darstellt, wird im folgenden diese stellvertretend untersucht. Hinsichtlich
ihrer experimentellen Bestimmung wird daran erinnert, daB nach Abschnitt 2.2.1 eine An-
derung der Eindringtiefe AMT,T,) gemiB (2.51) mit einer Anderung der Resonanzfrequenz
ART,T,) verkniipft ist. Wie in Abschnitt 2.2.2 im Detail erldutert, muf} hierbei die systembe-
dingte parasitire Frequenzénderung entsprechend (2.52) berticksichtigt werden. Dariiber-
hinaus ist wie schon beim Oberflichenwiderstand ein Einflul der endlichen HTSL-Schicht-
dicke geméB (2.55) zu beachten. Dementsprechend liefert die Frequenzmessung iiber die
Beziehung (2.56) zunéchst nur die effektive Eindringtiefenédnderung AA,,. Abbildung 6.16
zeigt dies am Beispiel einer 600 nm dicken YBCO-Schicht. Da die Schichtdicken-Korrek-
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN
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turfunktion selbst von A(7) abhiingt, ist die Extraktion der 'eigentlichen' Eindringtiefenénde-
rung AX nur fiir Temperaturen 7' < T./2 moglich. In diesem Bereich wird nach (2.21) bzw.
(2.32) nur eine sehr schwache Temperaturabhéngigkeit der Eindringtiefe erwartet. Es kann

dann in der Korrekturfunktion néherungsweise M(7) durch A(0) ersetzt und die Eindringtie-
fendnderung iiber die Beziehung (2.57) bestimmt werden. Die nachfolgende Diskussion be-
schrénkt sich daher auf den Temperaturbereich unterhalb von T,/2.

Bei der Analyse der Eindringtiefeninderung im Rahmen des Zweifliissigkeitsmodells
wird von folgender Temperaturabhéingigkeit ausgegangen:

1

Jyi-#

Fiir p = 4 entspricht dies exakt der Temperaturabhéngigkeit (2.21) im urspriinglichen Zwei-
fliissigkeitsmodell von Gorter und Casimir /37/. Fiir p =2 erhélt man dagegen eine Form
wie sie von Bonn et al. /62/ fir YBCO angegeben wird. Diese wurde bereits in
Abschnitt 6.1.1 im entsprechend modifizierten Zweifliissigkeitsmodell zur Beschreibung
der gemessenen Oberflichenwiderstandsverldufe herangezogen (siche Abb. 6.4). Entspre-
chend der Erlduterung im Zusammenhang mit der Beziehung (6.5) beschreibt die Potenz p
direkt die Temperaturabhéngigkeit der Quasiteilchendichte geméf n,(f) ~ #. Bei der Unter-
suchung der hier gemessenen Eindringtiefendnderung sind A(0) und p freie Fitparameter
und werden aus der besten Anpassung bestimmt. Auf eine Analyse anhand des Modells ver-
teilter Elemente wird verzichtet, da gemdB der Diskussion des Oberflichenwiderstands in
Abschnitt 6.1.1 ein Korngrenzenbeitrag bei den hier untersuchten Proben nur von unterge-
ordneter Bedeutung ist. Dagegen ist die Analyse im Rahmen der BCS-Theorie wegen des

mit =

MT) = M0) - (6.7)

SN
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6.2 Temperaturabhdngigkeit der Eindringtiefe

beim restwiderstandskorrigierten Oberflichenwiderstand bereits gefundenen exponentiellen
Abfalls von besonderem Interessen. Bei der Untersuchung der Eindringtiefe wird von der
exponentiellen Temperaturabhingigkeit gemél (2.32) ausgegangen. Ein freier Fitparameter
ist auch hierbei A(0) und dariiberhinaus die Energielticke A(0).

Abbildung 6.17 zeigt die an der Probe YCEOSS, einer 600 nm dicken YBCO-Schicht
auf CEO/Saphir, gemessene Eindringtiefenanderung A%/(T) — A4/(4,4 K). Aufgrund der be-
grenzten Frequenzauflésung von 5 kHz konnte unterhalb von etwa 15 K keine Frequenzén-
derung mehr nachgewiesen werden, so daB} in diesem Bereich die dargestellte Temperatur-
abhingigkeit der Messwerte nur infolge der Herausrechnung der systembedingten Fre-
quenzverschiebung zustande kommt. Das Diagramm zeigt weiterhin einen ausgehend vom
Zweifliissigkeitsmodell iiber (6.7) und einen ausgehend von der BCS-Theorie iiber (2.32)
berechneten Verlauf der Eindringtiefe. Aus der besten Anpassung innerhalb des Zweifliis-
sigkeitsmodells ergibt sich eine Eindringtiefe A(0) = 548 nm und eine Potenz p = 3, 14. Der
Wert fiir A(0) ist damit nahezu 4 mal so grof3 wie die in der Literatur genannten Werte von
140-160 nm /31,62/. Das ist insofern iiberraschend, da die hier untersuchte Probe entspre-
chend der Schilderung in Abschnitt 6.1.1 einen sehr geringen Oberflichenwiderstand be-
sitzt, der mit demjenigen von besten YBCO-Schichten auf LaAlO,-Substrat /28/ und
YBCO-Einkristallen /62/ konkurriert. Die Temperaturabhéngigkeit der Quasiteilchendichte
liegt mit n,(f) ~ t>!* zwischen der von Gorter et al. und der von Bonn et al. angegebenen.
Eine deutlich bessere Beschreibung des gemessenen Temperaturverlaufs wird mit dem ex-
ponentiellen BCS-Verlauf nach (2.32) erreicht. Aus der besten Anpassung ergeben sich eine
Eindringtiefe A(0) =322 nm und eine Energieliicke A(0)=11,2 meV. Der Wert fiir die

Abbildung 6.17: Oy
Effektive Eindringtiefendin- o msui'fogfgi%e nYrg,E%8=53, 600 nm
derung A/leﬂ(T, 4.4K) bei ——BCS: M0)=322 nm, A0)=11,2 meV
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

Eindringtiefe ist jetzt zwar deutlich geringer als noch bei der Anpassung innerhalb des
Zweifluissigkeitsmodells, dennoch liegt er um einen Faktor 2 iiber dem erwarteten Wert.
Der fiir die Energieliicke bestimmte Wert liegt deutlich oberhalb von demjenigen, der sich
aus dem exponentiellen Temperaturverlauf des Oberflichenwiderstands ergibt (s. Tab. 6.1).
Er ndhert sich den grofleren der tunnelspektroskopisch bestimmten Werte (16-19 meV) an
(siehe Abb. 6.10). Dariiberhinaus ist er mit dem vergleichbar, der aus dem R (7)-Verlauf der
Probe CEG63 (s. Abb. 6.12) ermitielt wurde. Auch Klein et. al. /28/ berichien liber eine
Energieliicke von 10 meV bei einem YBCO-Film auf NdGaO,. Sie bestimmten diesen Wert
ebenfalls anhand einer R(7)-BCS-Anpassung.

Abbildung 6.18 zeigt eine weitere Eindringtiefenmessung an einer 600 nm dicken
YBCO-Schicht (Probe CEY109). Die Anpassung ausgehend vom Zweifliissigkeitsmodell
(ZFM) ergibt eine Eindringtiefe A(0) =955 nm und eine Potenz p =3,94. Auch dieser
Messdatensatz wird, insbesondere unterhalb von 30 K, besser durch einen BCS-Verlauf be-
schrieben. Die entsprechende Anpassung ergibt eine Energieliicke A(0) von 12,6 meV. Die
Eindringtiefe liegt auch hier mit 486 nm weit {iber dem erwarteten Wert.

Die Probe CEG63, ein 196 nm dicker GBCO-Film, war bereits in Abschnitt 6.1.2 durch
ihren deutlich BCS-artigen Oberflichenwiderstandsverlauf mit einer Energieliicke von
12,1 meV aufgefallen (siche Abb. 6.12 und 6.13). Daher erscheint bei ihr die Analyse der
Temperaturabhéngigkeit der Eindringtiefe von besonderem Interesse. Leider ist es nicht
moglich, die erste HF-Messung fiir die Eindringtiefenbestimmung heranzuziehen. Deswe-
gen wurde einige Monate spiter eine zweite Messung durchgefiihrt, die jedoch wie in Ab-
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6.2 Temperaturabhdngigkeit der Eindringtiefe
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schnitt 6.1.2 bereits erwdhnt nicht mehr den starken exponentiellen Widerstandsverlauf
zeigte. Die extrahierte effektive Eindringtiefendnderung ist in Abbildung 6.19 dargestellt.
Die beste Anpassung im Zweifliissigkeitsmodell ergibt sich mit A(0) =464 nm und
p =3,01. Damit erhélt man fiir die Quasiteilchendichte nahezu dieselbe Temperaturabhén-
gigkeit wie schon bei der Probe YCEO85 (Abb. 6.17). Die BCS-Anpassung liefert auch

hier eine deutlich kleinere Eindringtiefe von 288 nm. Die resultierende Energieliicke ist mit
10,2 meV etwas geringer als diejenige, die aus dem R(7)-Verlauf der ersten HF-Messung
bestimmt wurde,

In Tabelle 6.2 sind fiir die bereits beschriebenen als auch fiir einige weitere Proben die
Fitparameter, die sich aus der ZFM- und BCS-Anpassung ergeben, zusammengefafit. Die
aus der BCS-Beschreibung resultierende Eindringtiefe ist bei allen Proben deutlich kleiner
als die aus der ZFM-Analyse hervorgehende. Dennoch sind alle A(0)-Werte unerwartet grof3
und liegen weit iiber dem in der Literatur verbreiteten Wert von 140-160 nm. Die Werte fiir
die Energieliicke liegen alle bis auf eine Ausnahme im Bereich von 10-13 meV und stiitzen
damit das Ergebnis aus der BCS-R(T)-Analyse der Probe CEG63 in Abschnitt 6.1.2. Die
hohen Eindringtiefenwerte und die Tatsache, daB die Energieliicke gerade bei denjenigen
Proben am grofiten ist, die auch einen besonders hohen A(0)-Wert aufweisen, erschweren
eine weitergehende Interpretation. Dennoch ist die gute Ubereinstimmung der hier gefunde-
nen Energieliickenwerte mit der von Rieck et al. in /70/ angegebenen Energielticke hervor-
zuheben: Wie schon in der Zusammenfassung zu Abschnitt 6.1.1 erwéhnt, ist fiir die Be-
schreibung von IR-Reflektions- und Oberflichenwiderstandsmessungen im Rahmen der mi-
kroskopischen NFL-Theorie (nested Fermi-liquid) die Annahme einer Energiellicke bei
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6 ANALYSE DER HF-EIGENSCHAFTEN

Tabelle 6.2: Eindringtiefe A(0), Potenz p der QT-Temperaturabhdngigkeit
n,(O)~f und Energieliicke A(Q) aus der Anpassung an die gemessene Ein-
dringtiefencdinderung tiber den Temperaturbereich 4-40 K im Rahmen des

Zweifliissigkeitsmodells (ZFM) und der BCS-Theorie.

Probe ZFM-Analyse BCS-Analyse
A(0) |nm] p A(U) [nm] | A(0) [meV]

YCEO85 548 3,14 322 11,2
CEY107 462 2,80 383 11,3
CEY109 955 3,94 486 12,6
CEY95 1478 5,0 846 16,0
CEY96 731 3,53 486 12,5
CEG63 464 3,01 288 10,2

schwacher Kopplung mit 2A(0)/ksT. = 3,5 entscheidend. Die Koppelfaktoren der hier ana-
lysierten Proben (7,-Werte in Tab. 6.2) liegen zwischen 2,67 und 4,17 und im Mittel bei

3,22, so daB sie den von Rieck angegebenen Wert bestétigen.

Schlufifolgerung

Wenngleich aus den vorgestellten Messungen unterhalb von etwa 16 K keine Aussage
getroffen werden kann, so ist dennoch festzuhalten, daf bei allen Proben die beste Beschrei-
bung stets mit dem BCS-artigen exponentiellen Verlauf nach (2.32) erzielt wird. Damit
steht bei ihnen das Temperaturverhalten der Eindringtiefe in Einklang mit dem exponentiel-
len Verhalten des restwiderstandskorrigierten Oberflichenwiderstands. Insbesondere tritt
auch bei tiefen Temperturen unterhalb 30 K keine rein lineare Temperaturabhéingigkeit der
Eindringtiefe auf, wie sie von Hardy et al. /29/ und Jacobs et al. /119/ gefunden und als
Hinweis fiir d-Wellensupraleitung interpretiert werden. Nach Roddick und Strout /71/ ist
ein linearer Verlauf jedoch noch kein hinreichendes Argument fiir Nullstellen in der Ener-
gieliicke und damit fiir d-Wellensupraleitung.
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7 Anwendung in Streifenleiterbauelementen

Dieses Kapitel beschreibt die Anwendung der HTSL/CEO-beschichteten Saphirsubstra-
te in passiven Hochfrequenzbauelementen. Dabei geht es vor allem um das Verfahren zur
Herstellung der Bauelemente. Deren Entwurf und Vermessung wurde anderenorts durchge-
fithrt, so daB3 darauf hier nicht in aller Ausfiihrlichkeit eingegangen werden soll.

7.1 Herstellung von Mikrostreifenleiterbauelementen

Planare Hochfrequenzschaltungen werden vorwiegend in Mikrostreifenleiteranordnung
ausgefiihrt. Auch die hier zur Untersuchung des HTSL-Einsatzes ausgewéhlten Bauelemen-
te zeigen einen entsprechenden Aufbau. Dessen Prinzip wird nachfolgend in groben Ziigen
erldutert, bevor im Anschlufl daran das Verfahren der Bauelementeherstellung detaillierter
beschrieben wird.

7.1.1  Ausgewihlte Mikrostreifenleiterstrukturen

Bei der Mikrostreifenleiteranordnung befindet sich auf der Substratvorderseite die
Diinnschichtleiterstruktur und auf der Riickseite ganzflichig eine leitende Masseschicht.
Zusammen mit dem dazwischen liegenden dielektrischen Substrat stellt das Gesamtsystem
die Hochfrequenzleitung dar. Das elektromagnetische Feld ist dabei hauptsichlich im Die-
lektrikum konzentriert, weswegen besonders verlustarme Substratmaterialien wie Saphir
benotigt werden. Das Verhiltnis von Leiterbahnbreite und Substratdicke bestimmt den
Wellenwiderstand dieser Anordnung. Eine reflexionsfreie 50Q2-Anpassung wird im Fall von
Saphirsubstraten (g,~10) bei etwa einem 1:1-Verhélitnis erreicht /52/. Beidseitig offene Lei-
tungen der Lidnge L =Xo/(2/€,) stellen Resonatoren bei der Frequenz f=cg /€, /A dar.
Hier bezeichnet A, die Wellenldnge und ¢, die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Der Tat-
sache, daf} das elektromagnetische Feld zu einem gewissen Anteil auch in den Auflenraum
ragt, wird ublicher durch eine effektive Dielektrizititskonstante Rechnung getragen. Das
soll hier jedoch der Einfachheit halber vernachldssigt werden. Die Verkopplung mehrerer
solcher A/2-Resonatoren durch seitliche Anordnung der Leiterstreifen ermoglicht die Her-
stellung von Bandpafifiltern. Dabei kann iiber die Anzahl der Resonatoren und iiber die
Stirke der Verkopplung die Bandbreite und vor allem die Flankensteilheit eingestellt wer-
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7 ANWENDUNG IN STREIFENLEITERBAUELEMENTEN

Abbildung 7.1:
Seitengekoppeltes Mikrostrei-
fenleitungs-Bandpafifilter in
YBCO-Ausfiihrung. (Darstel-
lungshalber ohne Masse-
schicht). Drei gekoppelte Lei-
tungsresonatoren fiir eine Mit-
tenfrequenz von 15 GHz und ei-
ne Bandbreite von 900 MHz auf
430 um dickem, 1x1 cm’ gro-
Bem Saphirsubstrat.

Abbildung 7.2:

Planare YBCO-Spule mit 13,5
Windungen und 20 um Leiter-
breite als konzentrierte Indukti-
vitdt fur LC-Filter bei Frequen-
zen unterhalb von 1 GHz. Kon-
taktierung der inneren Spulen-
windung tiber eine Goldbriicke,
die durch einen Polyimidstreifen
gegen die YBCO-Windungen
isoliert ist.

0,3 mm

den. Zur Berechnung der exakten Abmessungen und Anordnung der Leitungsresonatoren
werden spezielle CAD-Programme eingesetzt. Abbildung 7.1 zeigt ein mit dem Programm-
paket SUPERCOMPACT® entworfenes 3-kreisiges, seitengekoppeltes BandpaBfilter. Es ist
fiir eine Mittenfrequenz von 15 GHz und eine 3dB-Bandbreite von 900 MHz ausgelegt.
Durch die Verwendung von HTSL-Diinnschichten anstelle normalleitender Metallisierun-
gen erwartet man im DurchlaBbereich einen Ubertragurigsverlust, d.h. eine Einfiigungs-
démpfung, unter 0,2 dB. Dagegen ergibt die Berechnung fiir die normalleitende Ausfiihrung
mittels Goldschichten eine Einfliigungsddmpfung von 0,8 dB bei 77 K.

Fiir Frequenzen bis zu einigen GHz koénnen Filter aus konzentrierten Bauelementen wie
separaten Spulen (Induktivititen) und Kondensatoren (Kapazitidten) aufgebaut werden. Die
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7.1 Herstellung von Mikrostreifenleiterbauelementen

wesentliche Voraussetzung dabei ist, dal deren Abmessungen sehr klein sind verglichen
mit der Wellenlinge. Letztere betréigt bei 1 GHz und ¢, = 10 (Saphirsubstrat) etwa 95 mm.
Im Vergleich hierzu besitzt die planare Spule in Abbildung 7.2 mit 13,5 Windungen und ei-
ner Leiterbreite von 20 pm nur eine Ausdehnung von 1,5 x 1,5 mm?, Sie erfiillt damit die
Voraussetzung eines konzentrierten Bauelements. Der Entwurf derartiger Spulen erfolgt iib-
licherweise auf der Basis feldtheoretischer Berechnungen und wurde hier mittels des Pro-
grammpakets MAFIA® durchgefiihrt. In Anbetracht der niedrigen Beiriebsfrequenz und der
quadratischen Frequenzabhingigkeit des Oberflichenwiderstands von Supraleitern (siehe
Abb. 5.22) ist durch die Verwendung von HTSL-Diinnschichten eine drastische Reduzie-
rung der Ohmschen Verluste zu erwarten.

Neben den HF-Eigenschaften des Bauelements sind auch die Gleichstrom-
Transporteigenschaften wie der spezifische Widerstand und die kritische Stromdichte der
jeweiligen HTSL-Schicht von Interesse. Fiir deren Vierpunktsmessung dient die in Abbil-
dung 5.12 dargestellte 'DC'-Struktur, die auf jeder Probe zusitzlich zu der 'HF'-Struktur her-
gestellt wurde.

7.1.2  Herstellungsverfahren

Der Strukturierungsprozef und der Schichtaufbau ist bei den Spulen-, den Leitungsfil-
tern und der DC-Struktur derselbe. Er wird nachfolgend am Beispiel der Planarspulen be-
schreiben. Abbildling 7.3 zeigt den schematischen Schichtaufbau ausgehend von beidseitig
YBCO-beschichteten Saphirsubstraten. Die Strukturierung der einzelnen Schichten erfolgt

Abbildung 7.3: Polyimid-Isolation Gold-Briicke
und Passivierung
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7 ANWENDUNG IN STREIFENLEITERBAUELEMENTEN

auf photolithographischem und nafchemischem Weg. Die Bauelemente, die im Rahmen der
vorliegenden Arbeit hergestellt wurden, basieren auf einseitig YBCO-beschichteten Saphir-
substraten. Zur Realisierung der fiir die Mikrostreifenleiteranordnung erforderlichen Masse-
schicht werden entweder zwei derartige Proben im Mefgehduse gegeneinander geklemmt,
oder es wird die Substratriickseite mit einer normalleitenden Gold-Schicht versehen. Dane-
ben wurden auch Bauelemente ausgehend von beidseitig YBCO-beschichteten Substraten
hergestellt, dic Beschichtung erfolgte dabei jedoch anderenorts.

Die elektrische Kontaktierung der YBCO-Schichten erfolgt gem43 Abbildung 7.3 iiber
ein Gold-Doppelschichtsystem. Um ein Angreifen der YBCO-Schicht beim nafichemischen
Atzen der untersten Goldschicht mittels KI/I-Lésung zu vermeiden, besitzt letztere nur eine
Dicke von 100 nm. Dadurch ist nur eine kurze Atzzeit von etwa 1 Minute notwendig. Von
besonderer Bedeutung ist der Kontaktwiderstand dieser Goldschicht zur YBCO-Schicht.
Bei ex-situ deponierten Goldschichten wurden hier typische Werte um 1-10° Q:cm’ gemes-
sen. Demnach betrigt der Widerstand der beiden 70-70 pm* groBen Kontaktflichen der
Goldbriicke (s. Abb. 7.3) 0,4 Q. Im Vergleich hierzu ist der Widerstand der Goldbriicke bei
77 K und 1 GHz mit etwa 76 mQ und auch derjenige der YBCO-Spule mit 8 mQ bei 13,5
Windungen (Abb. 7.2) wesentlich kleiner. Begrenzend wirkt daher der Kontaktwiderstand.
Um das zu vermeiden, wurden die Proben anfangs nach der ersten Goldbeschichtung 1
Stunde bei 600°C getempert, wodurch eine Eindiffusion des Goldes erreicht wurde. Nach
Ekin et al. /95/ kann so eine nachtréigliche Reduktion des Kontaktwiderstands auf etwa
10° Qrem? erreicht werden. Die zusitzliche thermische Belastung ist jedoch im Hinblick
auf die Riflbildung, auf eine Degradation der Supraleitungseigenschaften und auf die Bil-
dung von Gold-Agglomeraten bedenklich. Nach Untersuchungen von Russek et al. /96/ ist
fiir die hohen Kontaktwiderstidnde von 10° Q-cm? der nichtgetemperten Schichtsysteme die
chemische Degradation der YBCO-Oberfliche an Luft verantwortlich. Die entscheidende
Verbesserung wird dementsprechend erst durch die in-situ Goldbeschichtung direkt im An-
schlufl an die YBCO-Deposition erzielt. Diese erfolgt inzwischen direkt nach der YBCO-
Beschichtung bei Heizertemperaturen von 50°C-100°C, so dal} eine Sauerstoff-Ausdiffusi-
on wihrend der Goldbeschichtung, die in reinem Argon stattfindet, vermieden wird. Auf
diesem Weg konnte der Kontaktwiderstand auf Werte im Bereich von 6:10® Q-cm® bis
6:10° Q-cm?® reduziert werden und der nachtrégliche TemperprozeB eriibrigte sich. Die ge-
messenen Werte werden durch die Ergebnisse von Ekin et al. /97/ bestitigt.

Die Strukturierung der HTSL-Schichten wird ebenfalls auf nafichemischem Wege

durchgefiihrt. Die Atzgenauigkeit von +1 pm ist bei den hier betrachteten Bauelementen
vollig ausreichend und spielt im Vergleich zur Unsicherheit in der Substratdicke von bis zu
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7.1 Herstellung von Mikrostreifenleiterbauelementen

+50 pm eine untergeordnete Rolle /98/. Anfangs wurde zur Atzung 0,5 %-ige Phosphorséu-
re (H,PO,) verwendet. Aufgrund eines unléslichen, wenn auch nichtleitenden Restbelags
von oftmals bis zu 200 nm Dicke erwies sich diese Atzlosung jedoch als unbefriedigend.
Als Ursache hierfiir wird eine Karbonat-Bildung vermutet, die nach /99/ auf das in den
wissrigen Medien geloste CO, zuriickzufithren ist. Eine wesentliche Verbesserung wird
durch die Verwendung einer bei 60°C gesittigten H,-EDTA-Atzlosung erzielt, wobei das
geloste CO, durch Einlassen von N, ausgetrieben wird.

Zur Isolation der Goldbriicke dient eine 1 pm dicke Polyimid-Schicht (s. Abb. 7.3). Die-
se wird wie Photolack aufgeschleudert und iiber eine Maskenbelichtung strukturiert. Anders
als beim Schichtaufbau der ersten Spulenbauelemente, bei denen wie in Abbildung 7.2 nur
ein Polyimidisolationsstreifen im Bereich der Goldbriicke verwendet wurde, wird jetzt eine
ganzflachige Polyimidschicht eingesetzt, die lediglich tiber Fenster in den Kontaktbereichen
verfligt. Dadurch dient sie nicht nur zur elektrischen Isolation, sondern auch zur Passivie-
rung der HTSL-Struktur. Die Fensterabmessungen sind kleiner als die der Goldkontakt-
bank, so daB die Atzkanten bei der Strukturierung der zweiten, 1,5 pm dicken Goldschicht
auf der Polyimidschicht zu liegen kommen und letztere als Atzstopp wirkt.

Erwihnenswert ist noch die Feststellung, daB sich GBCO-Schichten im Gegensatz zu
YBCO-Schichten nicht mit dem beschriebenen Verfahren strukturieren liefen. Zum Bei-
spiel sind sie durch das bei Verwendung von ex-situ Goldschichten erforderliche Tempern
(600°C) so stark degradiert, daf} ihre Sprungtemperatur unter 77 K fiel. YBCO-Schichten

zeigten dabei keine T,-Erniedrigung.

7.2 MeBtechnische Charakterisierung der Bauelemente

Die mefitechnische Charakterisierung der Bauelemente erfordert zunéichst die Durchfiih-
rung von Kalibriermessungen, um Einfliisse des MeBsystems und auch des MeBgehiuses zu
bestimmen und diese bei der eigentlichen Messung beriicksichtigen zu kénnen. Bei den be-
notigten Kalibrierstandards handelt es sich um zwei unterschiedlich lange
50 Q-Mikrostreifenleitungen (THROUGH und OFFSET-THROUGH) und eine unterbro-
chene 50 Q-Leitung (OPEN), die wie die Spulen- und die Filterbauelemente aus YBCO-
Schichten entsprechend der Beschreibung in Abschnitt 7.1 hergestellt werden. Zur Charak-
terisierung der Bauelemente wird zum einen das durch sie transmittierte S21- und zum an-
dern das von ihnen reflektierte S11-Signal in Abhéngigkeit von der Frequenz gemessen.
Dabei handelt es sich jeweils um eine relative MefgroBe, die auf dasjenige Signal bezogen
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wird, das man im Fall einer idealen, verlustlosen 50 Q-Transmissionsleitung messen wiirde.
Eine Phasenkalibrierung soll hier der Einfachheit halber nicht betrachtet werden. Die MeB-
werte werden iiblicherweise in logarithmischen dB-Einheiten'* tiber der Frequenz aufgetra-
gen.

7.2.1  Planare Dunnschichtspulen

Abbildung 7.4 zeigt das bei einer Gold- bzw. einer YBCO-Planarspule mit jeweils 7,5
Windungen in Transmission gemessene Signal (521). Gem4B dem induktiven Widerstand
ioL wird das transmittierte Signal mit ansteigender Frequenz geddmpft. Dabei zeigt sich,
daB der Dampfungsverlauf bei Gold-Ausfithrung der Spule flacher ist als bei YBCO-Aus-
fithrung. In beiden Fillen kann der Signalverlauf gut anhand des in Abbildung 7.5 darge-
stellten Modell-Schaltkreises beschrieben werden. GeméB diesem Ersatzschaltbild wird zu-
sétzlich zur Induktivitit L der Spule liber den Widerstand R ein Ohmscher Verlustbeitrag
und iiber den parallelgeschalteten Kondensator C ein Kapazititsbelag der Spulenwindungen
gegeneinander berticksichtigt. Die Leitungsimpedanz Z; von 50 Q driickt aus, daf3 das Spu-
lenbauelement reflexionsfrei abgeschlossen ist. Gemif diesem Modell ist das transmittierte
Signal S21 durch folgende Beziehung gegeben:

Abbildung 7.4; ~I
In Transmission bei 77 K~ = " 2 YBE0; Theorie l
L R=0,50, L=51nH, C=63fF -
gemessenes Signal S21 ei- A Gold: Messung .
ner Gold- und einer YBCO- (f sl T Theore i coseir ]
Planarspule mit jeweils 7,5 2 .
Windungen. Simulation der 3 |
Signalverldufe anhand des ¢ 0 i ]
Modells einer verlustbehaf- g I |
teten Spule mit Kapazitdts- 33: T 77 K J
belag der Windungen ge- € 7,5 Windungen
geneinander. (Messung § -15 B
durch M. Klauda, Robert - I SIS S SV E—E >
0.0 0.5 1.0 1.5
Bosch GmbH) Frequenz [GHz]

! Signal in dB = 20-log(S/S,), wobei S/S, die in Transmission oder Reflexion gemessen Verhditnisgrofie (Re-
Sferenzsignal S,) darstellt.
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Abbildung 7.5:

Ersatzschaltbild fiir das Modell einer
verlustbehafteten Spule mit Kapazitdts-
belag der Windungen gegeneinander. { lF Z,
Reflexionsfreier Abschluf3 iiber den C

50 82 Leitungswellenwiderstand. (Mo- — e e -
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Die in Abbildung 7.4 nur betragsmiBig und in dB-Einheiten dargestellten theoretischen Si-
gnalverliufe ergeben sich aus (7.1) iiber den Zusammenhang S»;/dB= 20 - log (|S211). Die
Anpassung des berechneten an den gemessenen Verlauf liefert die Modellparameter R, L
und C. Sie ergibt insbesondere, daB3 der Unterschied im Dampfungsverlauf von YBCO- und
Goldspule allein auf deren unterschiedlichen Ohmschen Verlustanteil zuriickzufiihren ist.
So betrdgt dieser bei der Ausfithrung in Gold 4,5 Q, was iibrigens gut mit dem als untere
Grenze abgeschitzten Wert von 3,9 Q iibereinstimmt.'® Der Widerstandsbeitrag im Fall der
YBCO-Spule ist mit 0,5 Q zwar deutlich kleiner, dennoch liegt er liegt um fast eine Gro-
Benordnung iiber dem fiir die YBCO-Spule inklusive der Goldbriicke erwarteten Wert von
0,08 ©2. Ausschlaggebend fiir diese Abweichung ist, daB die erste 100 nm dicke Gold-
schicht (s. Abb. 7.3) bei dem hier untersuchten Baueler
aufgebracht wurde, nachdem die YBCO-Schicht bereits den Umgebungsbedingungen an
Luft ausgesetzt war. Nach den Ausfithrungen in Abschnitt 7.1.2 ist daher von einem Kon-
taktwiderstand von 1-10”° Q-cm” und damit von einem Widerstandsbeitrag der beiden Kon-
taktflichen der Goldbriicke von 0,4 € auszugehen. Zusammen mit dem fiir die Briicke ab-
geschitzten Widerstand von etwa 76 mQ findet man eine gute Ubereinstimmung mit dem
aus der Simulation gewonnenen Wert. Die Qualitit des Spulenbauelements wird also durch
die schlechten Kontakte und nicht etwa durch die YBCO-Spulenwindungen begrenzt. Die-
ser Befund wird dariiberhinaus auch durch die Tatsache bestitigt, da bei Spulen mit in-situ
deponierter Goldkontaktschicht kein Ohmscher Verlustanteil gefunden wird. Entsprechend
dem in diesem Fall typischen Kontaktwiderstand von 1:10® Q-cm? ist der Widerstandsbei-
trag der Briickenkontakte mit 0,4:10° Q wesentlich kleiner. Begrenzend solite demnach

1am mea PEPRI PRI

meat nimlad e mides . ~ ey cotdoo
LICHL THOHL 1H=511U, SOLIUCIIL CX-51tU

P Die Abschdtzung basiert auf einem Oberflidchenwiderstand von R(Au, 77K, 1 GHz) = 3,7 mQ2 und einer Ge-
samtlinge der 20 um breiten Spulenwindungen von 20,88 mm (7,5 Windungen) zuziiglich 0,6 mm der 40 ym
breiten Goldbriicke. Es ist davon auszugehen, daf} die galvanisch abgeschiedene Goldschicht einen hoheren
Oberflichenwiderstand besitzt, und dementsprechend der Goldspulenwiderstand iiber dem hier abgeschdtzten
Wert liegt.
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jetzt der Briickenwiderstand wirken. Dieser konnte jedoch im Rahmen der Simulationsge-
nauigkeit nicht nachgewiesen werden.

Die Messung des Dédmpfungsverlaufs wurde weiterhin bei Spulen mit unterschiedlichen
Windungszahlen durchgefiihrt. Das Ergebnis der Analyse anhand des beschriebenen Mo-
dells ist in Abbildung 7.6 dargestellt. Bei den Spulen mit 3,5 und 7,5 Windungen, die nur
ex-situ deponierie Goldschichten besitzen, findet man in Ubereinstimmung mit obiger Be-
schreibung jeweils einen Ohmschen Verlustbeitrag von etwa 0,5 Q. Dagegen kann bei den
Spulen mit 5,5 und 9,5 Windungen, die in-situ deponierte Goldschichten besitzen, kein
Ohmscher Widerstandsbeitrag nachgewiesen werden. Die Induktivitit sowohl der YBCO-
als auch der Goldspulen zeigt die iibliche quadratische Abhéngigkeit von der Windungs-
zahl. Dabei liegen die jeweiligen Goldwerte nur sehr geringfiigig unter den entsprechenden
YBCO-Werten. Dagegen ist die nahezu gegenldufige Abhéngigkeit der Kapazitéiten bei nor-
mal- und supraleitender Ausfithrung bislang noch nicht geklart.

Basierend auf den fiir verschiedene Windungszahlen experimentell ermittelten RLC-
Spulendaten kénnen nun LC-Filterschaltungen entworfen werden. Dabei werden die hier

Abbildung 7.6: 012, 0 T T T T T )
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Abbildung 7.7:
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beschriebenen Planarspulen und zusétzliche Diinnschichtkondensatoren als konzentrierte
Indukiivititen und Kapazitdten eingeseizi. Als Beispiel zeigt Abbildung 7.7 den fiir ein
S-kreisiges LC-BandpaBfilter mit dem Programm SUPERCOMPACT® berechneten Fre-
quenzverlauf des transmittierten Signals. Das Filter wurde zum einen in Gold-und zum an-
deren in HTSL-Ausfithrung fiir eine Mittenfrequenz von 395 MHz entworfen. Die Fil-
tercharakteristik bei normalleitender Ausfiihrung ist wegen der hohen Einfiigungsddmpfung
von 8 dB und des gekriimmten Verlaufs im DurchlaBbereich véllig unakzeptabel. Dagegen
verspricht die supraleitende Ausfiihrung mit einer deutlich geringeren Einfiigungsddmpfung
von 1,5 dB und einem flachen Verlauf im DurchlaBbereich eine wesentliche Verbesserung
und das, obwohl noch ein Ohmscher Widerstandsbeitrag der Spulen von 0,5 Q angenom-
men wurde. Ausgehend von den YBCO-Spulen mit vernachldssigbarem Verlustanteil, d.h.
bei in-situ deponierter Goldschicht, ist daher mit einer weiteren Verbesserung zu rechnen.
Damit zeigt dieser auf experimentellen Daten basierende Entwurf die deutlichen Vorteile
des HTSL-Einsatzes.

7.2.2  Seitengekoppeltes Mikrostreifenleitungsfilter

Bei hoheren Frequenzen als etwa 4 GHz erfiillen Planarspulen und Diinnschichtkonden-
satoren nicht mehr die Voraussetzung, daf} ihre Abmessungen sehr viel kleiner sind als die
Wellenlidnge. Diese betriigt z.B. bei 15 GHz und €, = 10 nur noch 6,3 mm. Sie kénnen dann
nicht mehr als konzentrierte Induktivititen und Kapazitdten behandelt werden. Vielmehr
werden Filter in diesem Frequenzbereich aus Leitungsstiicken wie Hohlleitern, Koax- oder
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planaren Streifenleitern aufgebaut. Deren Induktivitéts- und Kapazitiisbelag (verteilte Gro-
en) bestimmt das HF-Verhalten. Vom Prinzip her handelt es sich jedoch wie schon bei den
LC-Filtern um gekoppelte Resonanzkreise. In der Mikrostreifenleitungstechnik konnen die
Filter beispielsweise durch seitliche Anordnung von A/2-Resonatoren aufgebaut werden,
wie in Abschnitt 7.1.1 bereits erldutert wurde.

Nachfolgend wird das HF-Verhaiten des bereits in Abbildung 7.1 dargesiellien 3-
kreisigen Mikrostreifenleitungs-BandpaBfilters betrachtet. Abbildung 7.8 zeigt das gemes-
sene Transmissionsverhalten eines solchen seitengekoppelten YBCO-Filters auf CEO-ge-
puffertem Saphirsubstrat. In Ubereinstimmung mit dem Entwurf besitzt das Filter eine Mit-
tenfrequenz von 15,0 GHz und eine 3dB-Bandbreite von 900 MHz. Die Einfiigungsddmp-
fung ist mit etwa 0,6 dB nur geringfiigig besser als der fiir das Filter in Gold-Ausfithrung
berechnete Wert von 0,8 dB. Das ist im wesentlichen auf zwei Ursachen zurilickzufiihren:
Zum einen besitzt die YBCO-Schicht nur eine Dicke von 180 nm und damit geméiB (2.58)
einen um den Faktor 2,4 erhthten effektiven Oberflichenwiderstand (siehe Tabelle 5.1).
Zum anderen besitzt das Mikrostreifenleitungsfilter keine HTSL-, sondern nur eine Gold-
Masseschicht. Da im Rahmen der vorliegenden Arbeit zunichst nur die einseitige
YBCO/CEO-Beschichtung von Saphirsubstraten untersucht werden sollte, war zur Realisie-
rung der Mikrostreifenleiteranordnung die sandwichartige Kombination zweier Proben vor-
gesehen. Diese lieferte allerdings infolge des bei dem verwendeten Mefgehduse schwierig
zu kontrollierenden Luftspaltes zwischen den beiden Substraten bislang nur unzuverléssige

Frgebnisse. Die Gold-Riickseitenbeschichtung wurde daher bevorzugt.

Abbildung 7.8: T OoF
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Eine weitere Verbesserung der Bauelementeeigenschafien erfordert zum einen dickere
YBCO-Schichten entsprechend den Ausfithrungen in Kapitel 5.2.2 und zum anderen die
beidseitige HTSL-Beschichtung. Letztere ist Teil einer weiterfiihrenden Arbeit, auf die im
abschlieBenden Kapitel kurz eingegangen wird. Dagegen sollen hier noch die ersten Ergeb-
nisse zu Filtern basierend auf 600 nm dicken YBCO-Schichten erwihnt werden. Gemif der
Schilderung in Abschnitt 5.2.2 gelang es, reproduzierbar derartig dicke HTSL-Schichten
mit kritischen Temperaturen von 89-90 K (induktiv) und effektiven Oberfldchenwiderstin-
den um 1 mQ bei 77 K und 18,9 GHz herzustellen. Die HF-Charakterisierung der Filterbau-
elemente und zusitzliche Messungen des spezifischen Widerstands und der kritischen
Stromdichte ergaben, daf} diese zundchst sehr hochwertigen Proben nach der Bauelemente-
herstellung zum Teil degradiert waren und trotz der gréferen Schichtdicke keine weitere
Reduzierung der Einfligungsdédmpfung unter 0,6 dB erreichen lieflen. Diese teilweise De-
gradation und die zum Teil unreproduzierbare S21-Filterdurchgangskennlinie deutet auf
RiBbildung in den dicken Schichten hin. Letztere wird auch von anderen Arbeitsgruppen
bei YBCO-Schichten mit Dicken oberhalb von 400 nm auf Saphirsubstraten festgestellt
/102/. Um dennoch die Vorteile der HTSL-Schichten auf Saphirsubstraten moglichst kom-
promiBlos ausschdpfen zu konnen, ist die verstdrkte Untersuchung der RiBBbildung erforder-
lich. Das ist Gegenstand einer bereits begonnenen weiterfiihrenden Arbeiten.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Die hier beschriebene Arbeit ist im Rahmen einer Zusammenarbeit zwischen der Robert
Bosch GmbH und dem Forschungszentrum Karlsruhe entstanden. Sie wurde motiviert
durch das Bestreben, volumindse Hohlleiterfilterbdnke durch planare Streifenleitungsfilter
zu ersetzen, um so Volumen und Gewicht einzusparen. Der Ausgangspunkt war hierbei die
Entdeckung der HTSL-Materialien, deren Herstellbarkeit in Form von Diinnschichten auf
einigen speziellen Substraten und ihr im Vergleich zu Normalleitern wesentlich geringerer
Oberflichenwiderstand. Das Ziel der vorliegenden Arbeit war es, HF-taugliche HTSL-
Schichten auch auf den technisch besonders interessanten Saphir-Substraten herzustellen,
sie auf ihre Wachstums- und HF-Eigenschaften zu untersuchen und ihre Anwendung in
Streifenleiterbauelementen zu demonstrieren.

8.1 Zusammenfassende Diskussion

Die vorliegende Arbeit besitzt mit der Préparation und Wachstumsuntersuchung von
Puffer- und HTSL-Schichten zum einen und der Analyse der Temperaturabhingigkeit ihrer
Oberflachenimpedanz zum anderen zwei Schwerpunkte. Die jeweiligen Ergebnisse und
SchiuBfolgerungen werden in diesem Abschnitt beginnend mit der schichitechnologischen
Seite zusammenfassend dargestellt, '

Schichtpriparation und Charakterisierung

Oberflachenwiderstandsmessungen an direkt auf Saphirsubstraten deponierten YBCO-
Schichten ergaben, daB diese trotz optimierten Herstellungsbedingungen und akzeptablen
kritischen Temperaturen keine Vorteile fiir die Anwendung in HF-Bauelementen bieten.
Vielmehr sind sie bei Frequenzen oberhalb von 10 GHz dem normalleitenden Kupfer sogar
deutlich unterlegen. Die verglichen mit Schichten auf bewihrten HTSL-Substratmaterialien
drastisch schlechteren Transport- und Wachstumseigenschaften /15,16/ waren der Aus-
gangspunkt und die Motivation fiir die hier durchgefithrte Herstellung und Untersuchung
von Pufferschichten.

Zur Schichtpréparation wurde eine Zweikammer-Sputteranlage aufgebaut, die es ermog-
licht, in-situ, d.h. ohne das Vakuum zu brechen, sowohl isolierende als auch leitende Mate-
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rialien in beliebiger Kombination abzuscheiden. Dies erwies sich besonders fiir die Herstel-
lung von Metallisierungsschichten mit geringen Kontaktwiderstinden als entscheidend.
Aber auch die Vermeidung von Abkithlungs- und erneuten Hochheizungsphasen durch die
unmittelbar im Anschluf} an die Pufferschichtdeposition mégliche HTSL-Beschichtung war
im Hinblick auf Verspannungen und Rilbildung sowie nicht zuletzt hinsichtlich des Zeitge-
winns von Vorteil.

Die zunéchst untersuchten CaTiO,-Pufferschichten (CTO) zeigen zwar nach zusétzli-
chem Tempern bei 1300°C réntgenographisch vielversprechende Wachstumseigenschaften
wie iiber den Sputtergas-Gesamtdruck bzw. die Depositionsrate wihlbare (100)- oder
(110)-Schichtorientierung, geringe Mosaikbreiten unter 0,2° und vollstdndige Ausrichtung
in der Wachstumsebene /103/. Auf der anderen Seite zeigen sie aber auch eine verheerende
Rifbildung und erweisen sich damit als Pufferschicht vollig untauglich. Dagegen war bei
den im Anschlu} untersuchten CeO,-Pufferschichten (CEO) zumindest bis zu einer Dicke
von etwa 30 nm keine RiBbildung festzustellen, was auf die bessere Ubereinstimmung der
thermischen Ausdehnungskoeffizienten zuriickgefiithrt wird. Als vorteilhaft in diesem Zu-
sammenhang erwies sich bei der CEO-Préparation auch, dal} es keines Nachtemperns be-
durfte, um gute kristalline Eigenschaften zu erreichen. Sie zeigen bereits nach der Depositi-
on die gewlinschte (100)-Orientierung mit einer integralen Mosaikbreite von nur 0,3°, kei-
nerlei Hinweise auf Fehlorientierungen oder gar Fremdphasen, vollstindige in-plane Aus-
richtung, scharfe Grenzflachen und einen Channelingeffekt von 14 % /100,103,104/. Entge-
gen den CTO-Schichten bieten die CEC-Schichten damit alle Voraussetzungen fiir ein epi-

taktisches Aufwachsen nachfolgender HTSL-Schichten.

Ein besonderes Qualititsmerkmal der CEO-Schichten ist das Auftreten von Laue-Oszil-
lationen. Es wurde gezeigt, da3 aus der Lage der Extrema die mittlere Schichtdicke auf ei-
nen Netzebenenabstand genau bestimmt werden kann. Weiterhin wurde demonstriert, daf3
die Simulation des Abklingverhaltens der Oszillationen zuverldssige Information iiber die
Schichtdickenverteilung in der Probe liefert. Zum Beispiel konnte im Fall einer CEO-
Schicht mit einer mittleren Dicke von 33,4 nm £0,3 nm auf eine Dickenverteilung im Be-
reich von 31,3 nm bis 35,6 nm (58 bis 66 Netzebenen) geschlossen werden. Bereits eine
Verbreiterung der Verteilung um nur 2 Netzebenenabstéinde lieferte eine erkennbare Verén-
derung des Oszillationsmusters. Ein weiteres Kennzeichen der CEO-Schichten auf Saphir
ist ihre aus einer schmalen und einer breiten Orientierungsverteilung zusammengesetzte
Mosaikverteilung. Die mit sinkender Schichtdicke festgestellte Zunahme des Volumenan-
teils der schmalen Verteilung weist daraufhin, dafl die Schichten nahe der Grenzfliche zum
Substrat mit sehr scharfer Orientierung aufwachsen und dafl die Wechselwirkung mit der
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Saphir-R-Ebene die Ursache fiir des Entstehen der schmalen Verteilung ist. Die breite Ver-
teilung mit ihrer bei geringer werdendem Volumenanteil zunehmenden Halbwertsbreite
zeigt das fiir eine Minoritétsphase typische Wachstumsverhalten.

Die YBCO- und GBCO-Schichten besitzen, verglichen mit den ohne Pufferschicht ab-
geschiedenen, wesentlich verbesserte Wachstumseigenschaften. Sie zeigen eine reine c-
Achsenorientierung mit Mosaikbreiten von nur 0,25° und keinerlei Hinweise auf
Fremdphasen, wie man sie bei den direkt auf Saphir deponierten Schichten findet /15,79/.
Ihre Ausrichtung in der Wachstumsebene ist, abgesehen von der tiblichen Verzwillingung,
vollstdndig und scharf, wobei die gemessene Halbwertsbreite der ¢-Reflexe mit 1,9° durch
das apparative Auflosungsvermogen begrenzt wurde. Damit entsprechen die Wachstumsei-
genschaften der auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten abgeschiedenen HTSL-Schichten
denen von Schichten auf Standardsubstraten wie LaAlQ,, SrTiO, und NdGaO,.

Bemerkenswert ist die Feststellung, daB sich die stark schichtidickenabhéingige Mosaik-
verteilung der CEO-Pufferschichten nicht merklich auf diejenige der YBCO-Schichten aus-
wirkt. Da die Ausrichtung der CEO-Schichten in der Wachstumsebene anders als ihre Mo-
saikverteilung keine Schichtdickenabhingigkeit zeigt, ist zu schliefien, dafl das wohlorien-
tierte HTSL-Wachstum im wesentlichen durch die in-plane Epitaxie der CEO-Schichten er-
moglicht wird. Es wird zwar nicht die Mosaikverteilung der YBCO-Schicht durch die der
CEO-Schicht beeinfluBit, erstaunlicherweise wird aber umgekehrt letztere infolge der
YBCO-Beschichtung nachtriglich gedndert. Festgestellt wurde insbesondere eine drastische
Abnahme des Volumenanteils der schmalen CEO-Verteilung. Das deutet wiederum darauf
hin, daf} besonders fiir die Existenz der schmalen Verteilung die Wechselwirkung mit dem
Saphirsubstrat ausschlaggebend ist, und dal deren EinfluB} durch die zusétzliche Wechsel-
wirkung mit der YBCO-Schicht nachtriglich abgeschwicht wird. Der ausgleichende Ein-
fluf} der YBCO-Schicht verursacht eine Reduzierung der Mosaikbreite der breiten Vertei-
lung und eine ErhShung derjenigen der schmalen Verteilung, d.h. eine nachtrigliche
mechanische Umorientierung der CEO-K6rner.

Die durch die Pufferschicht verbesserten Wachstumseigenschaften der HTSL-Schichten
haben eine Verbesserung der elektrischen Eigenschaften zu Folge. So wurden bei YBCO-
Schichten kritische Temperaturen im Bereich von 89,5 K bis 90,5 K, spezifische Widerstén-
de bei 100 K unter 100 pQ-cm und kritische Stromdichten bei 77 K oberhalb von 10° A/cm?
gemessen. Im Vergleich hierzu lag bei direkt auf Saphir deponierten Schichten die kritische
Temperatur zwischen 88 K und 89 K, der spezifische Widerstand oberhalb von 600 pQ-cm
und die kritische Stromdichte unterhalb von 4:10° A/cm?® /15/. Die wesentlichste und im
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Hinblick auf die Anwendung in HF-Bauelementen entscheidendste Verbesserung findet
man vor allem jedoch im Oberflichenwiderstand. Zu dessen Bestimmung bei einer Fre-
quenz von 19 GHz wurde ein an der Forschungsanlage Jiilich entwickeltes Mef3system auf
der Basis eines dielektrischen Resonators verwendet und auf die 6rtlichen Gegebenheiten
angepalit. Wihrend der Oberflichenwiderstand direkt auf Saphir deponierter YBCO-
Schichten im gesamten Temperaturbereich T < T, sogar oberhalb von dem jeweiligen Kup-
ferwert lag, war er bei gepuffertem Subsirat bereits bei einer Temperatur von 77 K mit
1-2 mQ um etwa eineinhalb Gréflenordnungen kleiner als der Kupferwert. Damit entspricht
er demjenigen hochwertiger Schichten auf HTSL-Standardsubstraten.

Besondere Anforderungen stellte die Préparation 600 nm dicker YBCO- und GBCO-
Schichten, wie sie fiir Streifenleiterbauelemente wegen der Eindringtiefe von etwa 210 nm
bei 77 K benétigt werden. Wihrend diese auf Standardsubstraten einfach durch eine ent-
sprechend lange Beschichtungsdauer unter Einhaltung der fiir diinne Schichten optimalen
Prozebedingungen hergesiellt werden konnen, hatte diese Vorgehensweise im Fall von
CEO-gepufferten Saphirsubstraten ab einer Schichtdicke von etwa 400 nm extrem degra-
dierte Transporteigenschaften zur Folge. Die Ursache hierfiir liegt in einem Abfall der
Oberflachentemperatur, so daf} fiir die Herstellung dicker Schichten die Nachfiihrung der
Heizertemperatur unerlédBlich ist. Beispielsweise bewirkte bereits die Erhéhung der Heizer-
temperatur um nur 20°C nach Erreichen von 180 nm Schichtdicke eine Verbesserung des
Oberflichenwiderstands um fast 2 GréBenordnungen. Unter Einsatz eines IR-Strahlungs-
pyrometers zur in-situ Messung der Oberflichentemperatur gelang es, ein geeignetes Hei-
zer-Temperaturprofil zu ermitteln. Dieses erméglichte die Herstellung 600 nm dicker
YBCO-Schichten, die sich durch sehr geringe effektive Oberflichenwiderstinde von
1,0 mQ bei 77 K auszeichnen.

Einige der HTSL-beschichteten Saphirsubstrate wurden zu Mikrostreifenleiterbauele-
menten weiterverarbeitet, wobei ihre Riickseite mit einer Gold-Masseschicht versehen wur-
de. Der Strukturierungsproze} basierte auf Photolithographie und nafchemischem Atzen
sowohl der YBCO- als auch der Gold-Kontaktschichten. Bei diesem Verfahren degradierten
die GBCO-Schichten entgegen den YBCO-Schichten so stark, dafl ihre Verwendung trotz
der zunéchst um einige Kelvin héheren Sprungtemperatur nicht sinnvoll erscheint. Fiir den
Einsatz als konzentrierte Induktivititen in LC-Filtern bis zu Frequenzen um 1 GHz wurden
YBCO-Planarspulen hergestellt. Thre DurchlaBkennlinie konnte anhand des Modells einer
verlustbehafteten Spule mit Parallelkapazitit simuliert und die Kenngréfen wie der Ohm-
sche Verlustbeitrag, die Induktivitit und die Kapazitit ermittelt werden. Es zeigte sich, daf3
im Fall von ex-situ deponierten Goldschichten deren Kontaktwiderstand von 10”° Q-cm? den
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Ohmschen Verlustbeitrag bestimmt. Durch in-situ Goldabscheidung wurde der Kontakiwi-
derstand auf 10 Q-cm? gesenkt, so daB innerhalb der Simulations- und MeBgenauigkeit bei
den Spulen kein Ohmscher Beitrag mehr nachgewiesen werden konnte. Ferner wurde fiir ei-
ne Mittenfrequenz von 15 GHz und eine Bandbreite von 900 MHz ein 3-kreisiges seitenge-
koppeltes Streifenleitungs-BandpaBfilter hergestellt. Dessen Einfiigungsddmpfung war mit
0,6 dB nur geringfiigig niedriger als die eines entsprechenden Goldfilters (0,8 dB), was auf
die normalleitende Masseschicht (Gold) und die mit 180 nm noch zu geringe YBCO-Dicke
zuriickgefiithrt wird. Wider Erwarten gelang es allerdings auch nicht, die Einfiigungsddmp-
fung durch die Verwendung von 600 nm dicken Schichten zu verbessern.

Die Ergebnisse bei den Filterbauelementen aber auch Messungen des spezifischen Wi-
derstands zeigen, daB trotz der guten Wachstumseigenschaften und der geringen effektiven
Oberflichenwiderstinde der noch unstrukturierten 600 nm Schichten, diese nach der Bau-
elementeherstellung zum Teil degradiert sind. Auch wenn die Verschlechterung der Trans-
porteigenschaften nicht zu vergleichen ist mit der bei den GBCO-Schichten, so geniigt sie
dennoch, die Qualitiit der Hochfrequenzbauelemente besonders bei 15 GHz entscheidend zu
beeintréchtigen. Die nur unregelméBig auftretende Degradation und die teilweise nicht re-
produzierbaren Durchgangskennlinien der Filter deuten auf Rifbildung infolge der unter-
schiedlichen Ausdehnungskoeffizienten hin. Diese wurde auch von anderen Arbeitsgruppen
ab einer YBCO-Dicke von 400 nm gefunden /102/ und stellt somit ein ernstzunehmendes
Problem dar. Zu beachten ist auch die bereits erwihnte Rifbildung in der CEO-Puffer-
schicht. Mit dieser ist, wie hier festgestellt wurde, bei CEQ-Dicken oberhalb von 30-40 nm
zu rechnen: Die kleinsten Oberflichenwiderstéinde von 1-2 mQ wurden nur bei Proben mit
CEO-Dicken von 20 nm bis 30 nm gemessen. Dagegen zeigten Proben, die bereits vor der
YBCO-Deposition Risse in der CEO-Schicht aufwiesen, streuende Oberflichenwider-
stdnde von 3-9 mQ.

Temperaturabhingigkeit der Oberflichenimpedanz

Die Temperaturabhéngigkeit der Oberflichenimpedanz von YBCO- und GBCO-Schich-
ten auf CEO-gepufferten Saphirsubstraten wurde sowohl auf der Basis des phdnomenologi-
schen Zweifliissigkeitsmodells als auch anhand der mikroskopischen BCS-Theorie analy-
siert. Es zeigte sich, daf} das urspriingliche Zweifliissigkeitsmodell von Gorter und Casimier
(ZFM), bei dem noch kein Restwiderstand berlicksichtigt wird, die gemessenen Wider-
standsverldufe, die sich unterhalb von 0,7-T, durch eine verglichen mit metallischen Supra-
leitern sehr flache Temperaturabhingigkeit auszeichnen, nicht beschreiben kann. Zur Unter-
suchung des Einflusses von Korngrenzen und deren Beitrag zu einem Hochfrequenzrestwi-
derstand wurde ausgehend von einem Modellvorschlag von T. Hylton /27/ die HTSL-
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Schicht als Reihenschaltung von Koérnern und Korngrenzen betrachtet, wobei die letzteren
als 'weak links' durch das RSJ-Modell und die Korner durch das Gorter-Zweifliissigkeits-
modell beschrieben wurden. In Erweiterung zu Hylton's Vorschlag wurde dabei auch die
normalleitende Komponente im Zweifliissigkeitsmodell der Korner berticksichtigt. Doch
auch dieses Modell der verteilten Elemente (MVE) liefert nur eine unzureichende Beschrei-
bung. So kann eine Anpassung an die Messdaten nur nahe T, erreicht werden, wogegen der
typische flache Widerstandsverlauf unterhalb von 75 K und der Hochfrequenzrestwider-
stand auch durch den Korngrenzenbeitrag nicht erkldrt wird. Insbesondere bestitigen die
Werte, die fiir das J.Rgg-Produkt, die kritische Josephson-Stromdichte J,(0) und den
Korngrenzenwiderstand Ry bestimmt wurden, die Erwartung, dal3 stark koppelnde K6rner
vorliegen. Die Korngrenzen spielen daher bei den hier hergestellten und untersuchten Pro-
ben nur eine untergeordnete Rolle.

Als entscheidend fiir eine befriedigende Beschreibung der gemessenen Widerstandsver-
ldufe erwies sich vielmehr die Beriicksichtigung einer mit fallender Temperatur exponenti-
ell zunehmenden mittleren freien Weglinge der Quasiteilchen (QT). Motiviert wurde dies
durch das Ergebnis einer numerischen BCS-Analyse anhand eines Computerprogramms
von J, Halbritter /43/, bei der die Frage nach einem BCS-artigen Verlauf auf die Tempera-
turabhingigkeit der mittleren freien Weglinge abgewilzt wurde. Eine dariiberhinaus noch
weiter verbesserte Beschreibung besonders im Temperaturbereich unterhalb von 30 K wird
durch eine quadratische Temperaturabhédngigkeit der QT-Dichte, wie sie von Bonn et al.
/62/ und Gao et al, /63/ gemessen wurde, erreicht. Die bei den hier untersuchten Proben
durch Extrapolation auf 7= 0 bestimmte Zunahme der mittleren freien Weglidnge liegt im
Bereich von 550 bis 900. Die charakteristische Temperatur des exponentiellen Verlaufs
liegt dabei zwischen 14 K und 18 K. Diese Werte und besonders der /(7)- Verlauf oberhalb
von etwa 20 K werden durch die Ergebnisse von Bonn et al. /62/ bestitigt. Ein merklicher
Unterschied zwischen dem um die I(7)- Abhiingigkeit erweiterten Zweifliissigkeitsmodell
(ZFM*) und dem ebenso erweiterten Modell verteilter Elemente (MVE*) ist erst bei sehr
tiefen Temperaturen unterhalb von 20 K festzustellen. Wéhrend das MVE* iiber den nor-
malleitenden Leckstrom der Korngrenzenkontakte einen Restwiderstand beinhalted, ist das
bei dem ZFM* gemiB der bei T =0 verschwindenden QT-Dichte nicht der Fall. Doch auch
der Korngrenzenbeitrag kann den Hochfrequenzrestwiderstand bei den hier untersuchten
Proben nicht zufriedenstellend erklédren. Erst die Annahme einer nichtverschwindenden QT-
Dichte #,(0) ermoglicht die Beschreibung bei tiefen Temperaturen. Diese gelingt dann aller-
dings schon durch das entsprechend modifizierte ZFM*, so daf} sich die Berlicksichtigung
des Korngrenzenbeitrags génzlich eriibrigt.
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Neben der Analyse anhand phénomenologischer Modelle wurden die gemessenen Tem-
peraturabhéngigkeiten auch auf ein eventuelles BCS-artiges Verhalten hin untersucht. Bei
allen Proben ist unterhalb von 7,/2 ein exponentieller Abfall des beziiglich des Restwider-
stands korrigierten Widerstandsverlaufs festzustellen, so wie ihn auch die BCS-Theorie for-
dert. Die resultierenden Energieliickenwerte A(0) von 1-2 meV entsprechen einer energie-
liickendhnlichen Struktur in dI/dV-Tunnelkennlinien /118/, die die YBCO-Zustandsdichte
widerspiegeln. Bei einer der Proben wurde auch ein beachilich hoher A(0)-Weri von
12,1 meV gemessen, der damit eher der {iblicherweise fiir YBCO angegebenen Energieliik-
ke von 16-19 meV /64-66/ entspricht. Ausgehend von diesem Wert konnte der Wider-
standsverlauf dieser Probe anhand der numerischen BCS-Berechnung nach Halbritter /43/
auch oberhalb von 7,/2 bis 82 K beschrieben werden. Dariiberhinaus wurde eine Anpassung
iber den gesamten Temperaturbereich bei einem auf 16,8 meV erhShten A(0)-Wert erreichit.
Voraussetzung fiir die BCS-Beschreibung ist dabei eine mit fallender Temperatur exponen-
tiell zunehmende mittlere freie Wegldnge der QT. Auch wenn ein derart vollstéindiger BCS-
Verlauf bisher nur bei einer Probe nachgewiesen wurde, so ist dies dennoch zusammen mit
dem stets gefundenen exponentiellen Verlauf bei 7' < T,/2 als Indiz fiir s-Wellensupralei-
tung zu werten. Unterstiitzt wird dieser Hinweis auch durch die gemessene Temperaturab-
héngigkeit der Findringtiefe. Auch diese zeigt eher ein exponentielles Verhalten im Sinne
der BCS-Theorie, als daB sie einem Potenzgesetz folgt, welches fiir d-Wellensupraleitung
sprechen wiirde.

Unabhéingig von dem jeweils zugrundegelegien Modell und der jeweiligen Beschrei-
bungsart resultiert ibereinstimmend aus allen hier durchgefiihrten Analysen die Notwendig-
keit einer exponentiellen Temperaturabhéingigkeit der mittleren freien Weglidnge. Das deu-
tet auf eine dominierende Elektron-Elektron-Streuung bei gleichzeitiger Existenz einer
Energieliicke hin wie es in einer mikroskopischen Theorie von Rieck et al. /70/ auf der Ba-
sis einer Fermifliissigkeit mit parallel liegenden Bereichen der Fermifliche (nested Fermi-
liquid NFL) gefordert wird. Unabhéngig davon spricht auch der hier bei Temperaturen un-
ter T,/2 gefundene exponentielle Verlauf sowohl des Oberflichenwiderstands als auch der
Eindringtiefe fiir die Existenz einer nichtverschwindenden Energieliicke.

8.2 Ausblick

Von besonderem Interesse hinsichtlich einer tiefergehenden numerischen Analyse der
Temperaturabhéngigkeit der Oberflichenimpedanz wire die Zugrundelegung der tunnel-
spektroskopisch gemessenen Energieliickenverteilung. Die Messungen der dynamischen
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Tunnelleitfdhigkeit zeigen zwar eine energieliickensghnliche Struktur vorwiegend in den bei-
den Bereichen 2-5 meV und 16-19 meV, sie deuten jedoch auch auf eine Verteilung von
Energieliickenwerten im Zwischenbereich und auch unterhalb von 2 meV hin.

Daneben erscheint in Anbetracht der hier aus den Analysen resultierenden Forderung ei-
ner exponentiellen Temperaturabhéingigkeit der mittleren freien Weglidnge deren unabhén-
gige Untersuchung und Bestimmung als eine wesentliche Voraussetzung fiir eine genauere
Analyse der Oberflichenimpedanz.

Das Ziel der weiteren, bereits begonnenen Arbeiten /106,107/ im Bereich der YBCO-
Diinnschichtpriparation ist es, aufbauend auf den hier erarbeiteten Ergebnissen groBfléchig
und schlieBlich auch beidseitig auf 3 Zoll Saphirwafern HF-taugliche YBCO-Schichten ab-
zuscheiden. Die Motivation hierfiir ist die geplante Herstellung und Charakterisierung von
seitengekoppelten Mikrostreifenleitungsfiltern mit einer Mittenfrequenz von 6 GHz und
Bandbreiten von 500 MHz bzw. 100 MHz als Eingangs- bzw. Kanalfilter fiir eine Fre-
quenzweiche. Hinsichtlich der 3"-Beschichtung wurde bereits eine hochskalierte Ausfiih-
rung der Zweikammersputteranlage aufgebaut. Die YBCO-Beschichtung erfolgt wiederum
mittels eines invertierten Zylindermagnetrons, das jetzt allerdings in einer vergréBerten
Form mit Ringtargets von 90 mm Innendurchmesser eingesetzt wird. Die CEO- und die
Gold-Deposition wird dagegen mit iiblichen 3" Planarkathoden durchgefiihrt. Der wesentli-
che Unterschied zur bisherigen Beschichtungsanlage ist die Art der Substratheizung. Im
Hinblick auf die beidseitige Beschichtung ist das Aufkleben der Wafer, wie es bisher zur

Sicherstellung einer guten thermischen Ankopplung erfolgte, nicht zweckmifig. Es wird
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daher ein Strahlungsheizer bestehend aus 10 parallel angeordneten Infrarot-Stablampen ver-
wendet. Zur Absorption der Strahlung, deren Intensititsmaximum bei einer Wellenldnge
von etwa 1,5 um liegt, dient eine Siliziumschicht. Es gelang bereits, einseitig HF-taugliche
3"-YBCO/CEO-Schichten auf R-Saphirwafern herzustellen. Dies zeigt in Abbildung 8.1
der Oberflichenwiderstand einer im Mittel 200 nm dicken YBCO-Schicht, der in Abhén-
gigkeit vom Ort entlang einer Wafer-Diagonalen gemessen wurde. Die auf unendliche
Schichidicke korrigierten Werte sind vergleichbar mit denen der besten hier vorgestellten
Proben. Eine detaillierte Beschreibung der lateralen Verteilung von Wachstums- und Trans-
porteigenschaften wird in /106/ gegeben. Die jetzt anstehenden Arbeiten sind die beidseiti-
ge Beschichtung sowie die Herstellung und Charakterisierung der Filterbauelemente, wobei
wieder besonderes Augenmerk auf eine Erh6hung der Schichtdicke sowie auf die Untersu-
chung der Riflbildung zu richten ist.
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