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1. Einleitung

Erstes Kapitel

Einleitung

Aufgrund ihrer Inkompatibilitit existieren im Allgemeinen nicht gleichzeitig
ferromagnetische Ordnung und supraleitende Kopplung in makroskopischen Systemen.
Das ferromagnetische Austauschfeld wirkt ordnend auf die Spins der supraleitenden
Ladungstriger, der Cooper-Paare. Diese besitzen im Fall der Singulett-Kopplung entgegen
gesetzte Spins, demnach zerstoren sich diese beiden Ordnungsprozesse gegenseitig, dies ist
der so genannte paramagnetische Effekt, vgl. Saint-James et al. [1.1.]. Interessanterweise
wurden dennoch kiirzlich einige Materialien gefunden, die sowohl ferromagnetisch als
auch supraleitend sind. So fanden Aoki et al. [1.2.] fiir das Material URhGe
ferromagnetische Ordnung unterhalb der Curie-Temperatur von 9,5 K. Supraleitende
Eigenschaften traten unterhalb von 0,3 K auf. Ursichlich dafiir ist vermutlich eine Triplett-
Kopplung der Cooper-Paare, welche eine Koexistenz ermoglicht.

Obwohl das gleichzeitige Auftreten von Singulett-Cooper-Paar-Kopplung und
Ferromagnetismus in einem Material hochst unwahrscheinlich ist, kann es in
supraleitenden/ferromagnetischen (SF) Doppelschichten vergleichsweise einfach erreicht
werden. Aufgrund des Proximity-Effektes (vgl. Kapitel 2. und Kapitel 3.) existiert eine
endliche Wahrscheinlichkeit dafiir, dass Cooper-Paare iiber eine gewisse Distanz in die
ferromagnetische Schicht eindringen. Gleichzeitig kommt es in der supraleitenden Schicht
in der Nahe der Grenzfliche zu Beeintrichtigungen aufgrund des Ferromagneten.

Somit lassen sich die supraleitenden Eigenschaften unter dem FEinfluss eines starken
Austauschfeldes untersuchen. Gleichzeitig besteht die Moglichkeit, dessen relative Stirke
durch die ferromagnetische Schichtdicke zu beeinflussen.

Wie in den beiden folgenden Kapiteln (Kapitel 2. und Kapitel 3.) ausfiihrlich diskutiert
wird, nimmt die Dichte der Cooper-Paare exponentiell geddmpft in dem Ferromagneten ab.
Aufgrund des Austauschfeldes erfolgt eine zusitzliche Oszillation der Dichte gegen den
Abstand von der SF-Grenzflache.

Daraus resultieren zahlreiche neue Effekte: rdumliche Oszillation der Elektronen-
Zustandsdichte, nichtmonotones Verhalten der kritischen Temperatur von Supraleitern in
SF-Doppelschichten gegen die ferromagnetische Schichtdicke und die Moglichkeit zur
Realisierung von Phasenverschiebungen, so genannten "z-shifts”, in SFS-Josephson-
Kontakten. Die moglichen Effekte lassen sich ausschlieBlich fiir sehr diinne
ferromagnetische Schichtdicken im Nanometerbereich beobachten.



1. Einleitung

Der Tunnelstrom durch einen Josephson-Kontakt ist im einfachsten Fall gemdfl des
Josephson-Effektes  I¢(¢)=1.-sin(g) vom Sinus der Phasendifferenz  der

makroskopischen Wellenfunktionen der beiden Supraleiter abhéngig. I~ bezeichnet dabei
den maximalen Wert, er wird als kritischer Strom bezeichnet. Ein negativer Strom ist
demnach mit einer Phasenverschiebung um ¢ = 7z verbunden. SFS-Josephson-Kontakte
sollten aufgrund des oszillatorischen Verhaltens der Cooper-Paar-Dichte den kritischen
Strom in Abhéngigkeit der Zwischenschichtdicke invertieren.

Dieses Phanomen wurde seit lingerem, beginnend mit Arbeiten von Bulaevskii et al. [1.3.]
theoretisch vorhergesagt. Erste experimentelle Bestitigungen erfolgten jedoch erst kiirzlich
(ab 2001) durch unterschiedliche Arbeitsgruppen (vgl. Kapitel 3.3.).

Im einfachsten sinusformigen Fall der Strom-Phasen-Beziehung von SFS-Josephson-
nl
Kontakten, ist die freie Energie des Kontaktes durch E, (@) = 2—C (1 - cos((p)) gegeben.
e

Der normale SNS-Josephson-Kontakt befindet sich demnach fiir die Phasendifferenz von
¢ =0 im Grundzustand, fiir den Fall, dass kein Strom fliet. Der n-Kontakt besitzt fiir
@ = 1 ein energetisches Minimum, demnach bewirkt ein solcher Kontakt im Grundzustand
eine Phasenverschiebung von 7.

Die n-Kontakte finden mogliche Anwendungen als phaseninvertierendes Bauteil in
supraleitenden digitalen Schaltkreisen und bieten grofles Potential bei Quantencomputern.
So schlugen beispielsweise loffe et al. [1.4.], Blais, Zagoskin [1.5.] und Zagoskin [1.6.] &t
Kontakte als Kandidaten zur Realisierung eines zweiwertigen Quantensystems, auch qubit
genannt, vor. Ein qubit stellt das Basiselement eines Quantencomputers dar.

Blatter et al. [1.7.] schlugen eine Struktur vor, welche additiv zu normalen 0-Kontakten
auch die m-Kontakte enthalten sollten. Dadurch soll moglichst die Kohédrenzzeit der
Zustinde im qubit verldngert werden.

Das Ziel der vorliegenden Dissertation bestand darin, Josephson-Kontakte herzustellen, bei
denen eindeutig sowohl 0-, als auch n-Zustinde bestimmt werden konnten. Dabei wurde
die Legierung NizAl hinsichtlich ihrer moglichen Anwendung in SFS-Josephson-
Kontakten untersucht.

In den ersten beiden Kapiteln (Kapitel 2. und Kapitel 3.) erfolgt zunéchst eine ausfiihrliche
Schilderung der zugrunde liegenden Theorie.

Im vierten Kapitel wird ausfiihrlich auf die erste Herausforderung dieser Arbeit
eingegangen. Die technologischen Anforderungen zur erfolgreichen Realisierung von SFS-
n-Kontakten werden hier diskutiert. So muss zum einen die Parameterstreuung deutlich
geringer als der eigentlich zu messende Effekt gehalten werden. Zum andern erfordert eine
erfolgreiche Bestidtigung von oszillierenden Abhingigkeiten des kritischen Stromes gegen
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die Schichtdicke mdglichst geringe Schichtdickenvariationen. Mdoglichst viele Messwerte
pro definierter Schichtdicke runden diese Anforderungen ab. Im Rahmen dieser Arbeit
erfolgte ein Riickgriff auf die bewihrte Niob-Aluminium Technologie zur Realisierung
von Josephson-Kontakten. Demnach wurde als supraleitendes Material Niob verwendet.
Mit Aluminium wurde primér zwischen der Grundelektrode und der ferromagnetischen
Schicht eine zusitzliche Oxidbarriere eingefiigt, um so groBere Kontaktwiderstinde
erreichen zu konnen. Dadurch wurde die anschlieBende Messung erleichtert, bzw.
erméglicht.

Als nichste Herausforderung erwies sich die Deposition einer NizAl-Zwischenschicht mit
fest definierten ferromagnetischen Eigenschaften mit Hilfe der Kathoden-Zerstdubung
(Sputtern) eines einzigen Targets. Im fiinften Kapitel erfolgt die Darstellung dieses
Teilaspektes. Motiviert durch Simulationen von E. Hollmann zum Sputtern von
Mehrkomponententargets mit Hilfe unterschiedlichen Arbeitsgases erfolgte ein
ausfiihrliches Studium der Probenstdchiometrie und ihrer magnetischen Eigenschaften. In
dieser Arbeit wurde sowohl Argon, als auch Neon als Arbeitsgas verwendet. Dadurch
ergab sich die Moglichkeit, die NisAl-Zwischenschicht gezielt im paramagnetischen, bzw.
ferromagnetischen Grenzbereich beeinflussen zu kdonnen.

Im sechsten Kapitel wird zunichst anhand von Strom-Spannungs-Kennlinien und der
Magnetfeldabhingigkeit des kritischen Stromes der eigentliche SFS-, bzw. SIFS-
Josephson-Kontakt charakterisiert. Aufbauend darauf erfolgt die Charakterisierung der
Abhingigkeit des kritischen Stromes gegen eine Schichtdickenvariation. Untersucht wurde
sowohl eine paramagnetische NizAl-Zwischenschicht als auch eine ferromagnetische. Im
ferromagnetischen Grenzbereich konnten erfolgreich zahlreiche O0-n-Uberginge des
kritischen Stromes gegen die Zwischenschichtdicke nachgewiesen werden.

Im siebten Kapitel erfolgt eine ausfiihrliche Diskussion der erzielten Ergebnisse. Wie sich
gegen Ende dieser Arbeit zeigt, muss die bisherige Theorie zur Deutung der hier erzielten
Ergebnisse erweitert werden. Dies entstand durch intensive Diskussionen mit
M.Yu. Kupriyanov. Wie sich im einzelnen zeigt, zeigt NisAl aufgrund dieser Erweiterung
erweiterte Perspektiven auf und stellt eine sehr interessante Ergénzung zu den bisher
verwendeten Materialien dar.

Eine Zusammenfassung (Kapitel 8.) beendet diese Arbeit.
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Zweites Kapitel

Josephson-Kontakte mit normalleitender
Zwischenschicht

SNS-Josephson-Kontakte sind Strukturen, die aus zwei supraleitenden Elektroden (S)
bestehen, welche durch einen Normalleiter (N) miteinander verbunden sind. Bei einer
hinreichend diinnen Zwischenschicht ist ein verlustfreier Ladungstrigeraustausch zwischen
den beiden Supraleitern moglich. Als Zwischenschicht werden auch Supraleiter mit
geringerer Ubergangstemperatur (SS'S, 7¢(S") < Tc(S)), oder diinne Isolatoren (SIS, I: z.B.
thermisch oxidiertes Aluminium) verwendet.

Der Tunnelstrom durch SNS-, bzw. SIS-Strukturen wird durch die Phasendifferenz
zwischen den beiden Supraleitern bestimmt. Im ersten Unterkapitel wird intensiv auf die
Strom-Phasen-Beziehung eingegangen. Es zeigt sich, dass im einfachsten Fall der
maximale verlustfreie Tunnelstrom proportional zum Sinus der Phasendifferenz beider
Supraleiter ist. Diese Relation weicht abhingig von zahlreichen Faktoren von dem Idealfall
ab.

Die Strom-Phasen-Beziehung ist ein sehr wichtiger Aspekt beim Design und beim Studium
von allen analogen und digitalen Bauelementen, die auf Josephson-Kontakten basieren.

Die Josephson-Kontakte werden im weiteren Verlauf danach klassifiziert, bis zu welchem
Grad der Ladungstransport durch die Zwischenschicht durch St68e und Streuungen an
Verunreinigungen dominiert wird. Entscheidendes Kriterium ist dabei, in welchem
Verhiltnis die mittlere freie Weglinge / der Elektronen zu der Kohérenzlinge im
Normalleiter &y bzw. zu dem Abstand der beiden Elektroden dy steht. Unterschieden wird
danach, ob der Ladungstransport durch den Normalleiter diffusiv (/ << &, dy) oder
ballistisch (I >> &, dy) ist.

Im Fall des diffusiven Ladungstransportlimits ldsst sich der Josephson-Kontakt
vergleichsweise gut analytisch, bzw. numerisch behandeln. Im zweiten Unterkapitel erfolgt
ein kurzer Abriss der sehr komplexen mikroskopischen Theorie zur Beschreibung des
stationdren Josephson-Effektes. Die Theorie basiert auf einem quantenfeldtheoretischen
Zugang zur Supraleitung unter Benutzung der Methoden der Green'schen Funktionen.

Im dritten Unterkapitel wird ausgehend von der allgemeinen Theorie der fiir die
praktischen Anwendungen relevanteste Fall des Limits des diffusiven Ladungstransportes
durch die Josephson-Kontakte behandelt. Es zeigt sich im Fall von zwei Supraleitern,
welche durch einen Normalleiter in einem schwachen Kontakt zueinander stehen, eine
exponentielle Abhéngigkeit des kritischen Stromes gegen die Schichtdicke dy fiir
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bestimmte feste Temperaturen. Die allgemeine Temperaturabhingigkeit des kritischen
Stromes wird anhand des Spezialfalls eines SINIS-Doppelbarrierenkontaktes diskutiert.

- 10 -



2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

2.1. Strom-Phasen-Beziehung in Josephson-
Kontakten

Der Josephson-Effekt (Josephson [2.1.]) ist einer der makroskopischen Quanteneffekte der
Supraleitung. Der Strom durch zwei Supraleiter, welche in einem schwachen Kontakt
durch eine diinne Isolatorschicht stehen (SIS-Josephson-Kontakt), wird nicht durch die
Spannung U zwischen ihnen determiniert, sondern ist Abhéngig von der Phasendifferenz
@=yx1-x2. Dabei sind y; und y, die Phasen des Ordnungsparameters 4 in den jeweiligen

Supraleitern:

Ay, =|4,,|expix,,) 2.1,
Im einfachsten Fall ist die Strom-Phasen-Beziehung (SPB) sinusférmig:

I (gp(0) =1 -sin(¢(1)), (2.2)

dabei wird die Amplitude des Tunnelstromes als kritischer Strom /¢ bezeichnet.
Die Phase ¢ ist mit der Spannung U iiber dem Kontakt durch folgende Beziehung

verbunden:
a¢ _2%e U (2.3.)
dt n
Gleichung (2.3.) ldsst sich recht einfach aus der zeitabhéngigen Schrédinger-Gleichung
oM, —i
> = 7E1~2‘P1~2 (2.4.)

herleiten, falls eine Kopplung durch den diinnen Isolator als zusétzlicher Term in (2.4.)
beriicksichtigt wird und als Ladungstriger von gepaarten Quasiteilchen (Cooper-Paaren)
der Ladung 2e ausgegangen wird. FEine ausfithrliche Herleitung ist in zahlreichen
Lehrbiichern gegeben (Buckel, Kleiner [2.2.]).

Ein signifikanter Unterschied der beiden Gleichungen (2.2.) und (2.3.), welche den
Josephson-Effekt beschreiben, besteht darin, dass Gleichung (2.2.) eine Niherungslosung
darstellt. Weiterfithrende Arbeiten von z.B. De Gennes [2.3.] und Likharev [2.4.] haben
gezeigt, dass der Josephson-Effekt nicht nur fiir SIS-Tunnelkontakte besteht. Zwei
Supraleiter, welche miteinander im schwachen Kontakt stehen (z.B. durch Normalleiter,
Halbleiter, Supraleiter mit kleinerer Sprungtemperatur, geometrische Engpdsse, usw.)
haben ebenfalls eine charakteristische Strom-Phasen-Beziehung. Die jeweiligen SPB'en
sind in den seltensten Fillen sinusférmig gemif (2.2.).

Der kritische Strom /- aus Gleichung (2.2.) ist im Wesentlichen von der Geometrie und
dem Material der Verbindung zwischen den Supraleitern, dem supraleitendem Material,
und der Temperatur abhiingig.

Dagegen folgt Gleichung (2.3.) direkt aus quantenmechanischen Prinzipien und enthélt nur
physikalische fundamentale Konstanten (e und /). Die Relation wurde vielfach mit einer
groBBen Genauigkeit experimentell bestitigt (Clarke [2.5.]).

- 11 -



2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

Generell wird der stationdre (dc-) und der nichtstationdre (ac-) Josephson-Effekt
unterschieden, abhéngig davon, ob die Variablen, insbesondere ¢, zeitabhingig sind, oder
nicht.

Im Fall konstanter Phase ist die Spannung tiber den Kontakt geméf (2.3.) gleich Null.
Gleichzeitig kann ein endlicher Suprastrom gemal (2.2.) iiber den Kontakt flieBen, welcher
zeitlich konstant ist (dc-Josephson-Effekt). Im nichtstationdren Zustand lédsst sich ein
Spezialfall besonders hervorheben: im Fall einer konstanten Spannung iiber den Kontakt
steigt die Phasendifferenz gemaf (2.3.) linear in der Zeit an. Der Proportionalititsfaktor ist
dabei ausschlieBlich durch elementare Konstanten gegeben:

dp 2e w, 2e

w,=—=—U, f,=—=—U. 2.5.
a7 T T2 T, 2

Der Suprastrom oszilliert demnach gemifl (2.2.) in der Zeit mit einer direkt zu U

proportionalen Frequenz, mit einem Proportionalititstaktor von f,/U = 500 GHz/mV (ac-

Josephson-Effekt).

Die Physik des Josephson-Effektes in SNS-Kontakten ldsst sich im Rahmen des Prozesses
der Andreev-Reflektion (Andreev [2.6.]) erkldren:

Ein im Normalleiter bzw. in dem schwachen Kontakt zwischen zwei Supraleitern (mit
angenommener gleicher Fermienergie Er) lokalisiertes Elektron (elektronenartiges
Quasiteilchen im Rahmen der Bogolubov de-Gennes Beschreibung), trifft mit einer
Energie E, entsprechend Er < E < Ey+4,, von einem Normalleiter auf einen Supraleiter
mit der Energieliicke 4. Es kann in diesen nicht eindringen, da es keinen freien Zustand
findet. Fiir den Supraleiter wird dabei zunichst angenommen, dass der Ordnungsparameter
A(r) rdumlich homogen ist: 4(r) = 4y = konstant. Es kommt zu dem Prozess der Andreev-
Reflektion. In dem Supraleiter wird ein Cooper-Paar (k1,-k]) durch ein weiteres Elektron
aus dem Normalleiter gebildet. In dem Normalleiter wird also ein Loch mit entgegen
gesetztem Impuls erzeugt. Dieses Loch wird konsequenterweise an der zweiten
Grenzflidche ebenfalls reflektiert. Dabei wird es wiederum zu einem Elektron konvertiert.
Der Prozess des verlustfreien Ladungstransportes anhand der Andreev-Reflektion ist
schematisch in Bild 2.1. dargestellt.

Auf den Prozess der Andreev-Reflektion insbesondere unter dem FEinfluss eines
ferromagnetischen Austauschfeldes wird ausfithrlich im folgenden Kapitel 3.1.
eingegangen.

Aufgrund der quantenmechanischen Elektron-Loch-Interferenz zwischen den beiden
Potentialwillen der supraleitenden Energieliicken (4;,), kommt es zur Ausbildung
stehender Wellen. Diese besitzen jeweils quantisierte Energien (£47) in dem Normalleiter,
bzw. in dem schwachen Kontakt zwischen den Supraleitern. Die zugehorigen Zustinde
werden mit gebundenen Andreev-Zustinden bezeichnet. Die Physik der gebundenen
Andreev-Zustinde wurde ausfiihrlich beginnend mit der Arbeit von Kulik [2.7.] diskutiert.
Im stationiren Fall ist der supraleitende Ladungstransport von der

-12 -
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Bild 2.1. Bildung von gebundenen Andreev-Zustinden zum verlustfreien
Ladungstransport durch eine SNS-Struktur durch Andreev-Reflektion. Zwei
energetisch gleichartige Supraleiter wurden dabei angenommen.

Energieverteilungsfunktion der Elektronen und von den Energieverteilungen der
gebundenen Andreev-Zustinde abhéingig. Letzteres ist dabei von dem rdumlichen Abstand
d zwischen den Supraleitern und materialspezifischen Transportparametern
(Grenzflachenparameter, spezifische Widerstinde und Fermi-Geschwindigkeiten)
abhingig.

Die freie Energie E; eines Josephson-Kontaktes ist generell durch die Integration der
Strom-Phasen-Beziehung gegeben:

@
E,(p)= <I>ofls (dx (2.6.)
0

mit dem magnetischem Flussquant @y = h/2e = 2,071 0 Wbh. Im Fall einer reinen
sinusformigen SPB gemal (2.2.) ldsst sich (2.6.) analytisch angeben:

E,(¢) =@yl (1-cos(¢)). 2.7.)
Gleichung (2.7.) wird auch als 2n-periodisches Waschbrett-Potential bezeichnet.

Der normale Josephson-Kontakt besitzt demnach fiir ¢ = 0 ein energetisches Minimum,
falls kein Strom durch den Kontakt flief3t.

Unterschiedliche Arten der Strom-Phasen-Beziehung sind in Bild 2.2. dargestellt. Kurve a)
ist der normale SIS- oder SNS-Josephson-Kontakt mit einer sinusférmigen SPB. Die
Kurven b) und c) stellen SPB'en von Supraleitern dar, welche durch einen schwachen
Kontakt miteinander verbunden sind, es lassen sich damit maximale Stréme sowohl fiir
Omax <12, als auch fiir ¢, > /2 erreichen. So lédsst sich beispielsweise die SPB in SNS-
Josephson-Kontakten durch die reduzierte Schichtdicke (dy/¢ ¢ Kohirenzlinge) iiber ein
breites Spektrum der Phase variieren (Ivanov et al. [2.8.]).

Kupriyanov [2.9.] zeigte, wie sich im Fall von SIS-Josephson-Kontakten die SPB durch
die effektive Transparenz der Tunnelbarriere beeinflussen lésst.

In Kurve d) ist die typische SPB eines n-Kontaktes dargestellt, der kritische Strom ist
negativ. Der n-Kontakt besitzt gemél (2.7.) ein energetisches Minimum bei ¢ = 7, er bildet
demnach eine Phasenverschiebung von 4¢ = m im Grundzustand aus.

- 13-
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Bild 2.2. Unterschiedliche Arten von Strom-Phasen-Beziehungen: a)
Standard sinusformig; b) und c¢) Abweichungen von der sinusférmigen, mit b)
Omax <7/2 und ¢) @ >7/2; d) n-Kontakt, d.h. negatives Vorzeichen in SPB; €)
SPB, dessen Energie-Phasenrelation zwei Minima besitzt, bei ¢ =0 und bei
¢ =m;, f) mehrwertige SPB, ldsst sich nicht auf einen einzelnen Josephson
Kontakt reduzieren

In einigen Fillen kann die SPB zwischen O und = einen Vorzeichenwechsel verzeichnen.
Eine solche Relation ist in Bild 2.2. durch Kurve e) dargestellt. In diesem Fall besitzt die
Energie-Phasen-Relation zwei Minima, bei ¢ = 0 und bei ¢ = .

Eine weitere SPB ist durch Kurve f) in Bild 2.2. dargestellt. In diesem Fall ist die Relation
mehrwertig, Is(n'm) # 0, vgl. Kuprianov et al. [2.10.], Likharev [2.4.].

- 14 -
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2.2. Mikroskopische Theorie des Quasiteilchen-
Transportes in SNS-Kontakten

Der Formalismus der Green’schen Funktionen hat sich zu einem vielfiltig einsetzbaren
Werkzeug bei allen Vielteilchen Problemen entwickelt (Abrikosov et al. [2.11.]). Mit Hilfe
der Green'schen Funktionen lassen sich thermodynamische - und Ladungstransport -
Eigenschaften des Systems ableiten. Im Fall von SNS-Josephson-Kontakten lassen sich
dadurch fiir den Fall des diffusiven Ladungstransportes analytische Néherungen fiir den
kritischen Strom ableiten (Kapitel 2.3.). Niheres zu den Green'schen Funktionen (Gasser,
Heiner, Elk [2.12.]) ist im Anhang A1 gegeben.

Green'sche Funktionen:

Bei der Green'schen Funktion handelt es sich um eine mathematische Verkniipfung zweier
Operatoren. Im Rahmen der Supraleitung findet die normale und die anomale Green'sche
Funktion Anwendung. Die normale Green'sche Funktion G ist eine statistische Mittlung
iber einen Erzeuger und einen Vernichter:

Gyt ) = —i{T9,G), ) (R)), 2.8.)

mit dem Zeitordnungsoperator 7 .
Die anomale Green’sche Funktion F verkniipft zwei Erzeuger miteinander und ist im Fall
eines Supraleiters (Cooper-Paare) ungleich null:

Flyah) = =il 60,9 ). (2.9.)

Gor'kov-Gleichungen:

Die stationdren physikalischen FEigenschaften eines Supraleiters gekoppelt mit einem
Normalleiter werden durch die Gor’kov-Gleichungen (Gor'kov [2.13.], [2.14.], [2.15.])
beschrieben. Es handelt sich dabei um Bewegungsgleichungen fiir generalisierte Zustinde
im Nambu-Raum, welcher eine mathematische Kombination des Partikel- und des Loch-
Raumes darstellt (Nambu [2.16.]). Die Bewegungsgleichungen sind durch die normale und
die anomale Green'schen Funktionen G und F gegeben:

n* 9? A .
{iwzg to +,U+U(’71)+A(’71)}G(7p72) =0(7, —7,),

m oF’
N 0 A) . G F
A= . ,G= . (2.10.)
-A 0 F* -G )
Das supraleitende Paar-Potential 4 wird durch folgende selbstkonsistente Gleichung
bestimmt:
_ A A =
A(r):—ETzw:Sp(rl+11'2)G(r,r), (2.11.)
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2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

mit den Pauli-Matrizen t;, i=1,..,3 und dem elektrischen Potential U(r). Dabei wird in
(2.11.) iiber die Matsubara-Frequenzen hw, = nkgT(2n+1), n = 0,1,... aufsummiert. Der
Parameter 4 in (2.11.) charakterisiert die Stirke der anziehenden Wechselwirkung. Er ist
fiir den Normalleiter gleich Null, demnach ist das Paarpotential im Normalleiter ebenfalls
gleich Null, das Gleichungssystem (2.10.) reduziert sich in diesem Fall auf
Bewegungsgleichungen fiir die normale Green'sche Funktion.

Im Prinzip lassen sich sidmtliche FEigenschaften des supraleitenden Systems durch
Berechnungen ausgehend von den Gor'kov-Gleichungen l6sen. Praktisch sind solche
Berechnungen bis auf einen einfachsten Fall extrem schwierig.

Die Losungen der Gor'kov-Gleichungen oszillieren als eine Funktion der
Relativkoordinaten 7;-r, auf einer Skala vergleichbar der Fermi-Wellenldnge Ar. Die
charakteristischen Ldngen beziiglich der typischen supraleitenden Probleme (&) = /v;/A,
¢ = i/ 2rkpT) sind jedoch deutlich groBer als Ap. Falls weiterhin die rdumlichen
Liangenskalen des Problems groBer sind als Ap, ist es ausreichend, nur die
Schwerpunktskoordinaten zu betrachten. Dies fiihrt zu der quasi-klassischen Nédherung.

Quasi-klassische Niherung

Eilenberger zeigte, dass sich die hochst komplexen allgemeinen Gor'kov-Gleichungen fiir
den stationdren Suprastrom ziemlich stark vereinfachen lassen. Er fiihrte fiir das Gorkov-
Gleichungssystem eine quasi-klassische Niherung durch, er vernachlissigte alle schnell
oszillierenden Zeit - und Raumabhiingigkeiten (Eilenberger [2.17.]).

Die Gor'kov-Gleichungen (2.10.) lassen sich unter diesen Annahmen dadurch stark
Vereinfachen, dass man die Green'schen Funktionen F und G iiber die Energie integriert:

F(7,7) = %”dea: , g(7,7) = ﬂi”Gpdé:. (2.12)

Dabei sind & = p2/2m—,u, r = (r;+ry)/2 und n ist der Einheitsvektor normal zu Fermi-Fliche.
Die Funktionen F, und G, werden wie folgt durch die urspriinglichen Green'schen
Funktionen definiert:

1 o o -
F,=T—5 ”FO’Mz)-exp{lp(n —i)/h}d(F —F,), (2.13.)
(@7)
1 . o -
G,="—+% ”G("l 7)) -explip(r, — 7))/ hYd(F, 7). (2.14.)
(@7)
Die beiden Funktionen f und g erfilllen folgende Normalisierungs- und
Symmetriebedingungen:
g )+ f1 (7R f(F,R) =1, (2.15.)
er(,_;’ﬁ) :f(’_;’_ﬁ)' (2.16.)
Weiterhin geniigen sie den folgenden Eilenberger-Gleichungen:
vFa,,g+[wf3 +A—l<g>,gA} =0, (2.17.)
T
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2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

T A
Alni ”T;(E (f)J—O. (2.18.)
Dabei ist 0, = V-i(2e/7c)A, mit dem Vektorpotential 4. Weiterhin ist vy die Fermi-
Geschwindigkeit, 7 ist die mittlere Streuzeit an Verunreinigungen. Die eckigen Klammern
in (2.17.) bedeuten die Anwendung der quantenmechanischen Kommutatorrelation und die
Dreiecksklammern symbolisieren eine statistische Mittlung tiber die Winkel. Die beiden

Matrizen A und £ sind wie folgt definiert:

N 0 A

A=l },g: 5 / } (2.19))
A0 fTo-g

Mit der Funktion g ldsst sich ein erster Ausdruck fiir die elektrische Stromdichte angeben:

J =2eN0)aT Y (¥, Im(g)). (2.20.)

Dabei bedeutet N(0) die Zustandsdichte pro Spin an der Fermi-Kante.

Die quasi-klassische Niherung verliert ihre Giiltigkeit in der N#he atomarer scharfer
Grenzflichen, z.B. NS Grenzfldchen und an Potentialbarrieren. Daher sind die Eilenberger-
Differentialgleichungen (2.17.) durch effektive Randbedingungen zu erginzen. Zaitsev
[2.18.] leitete Randbedingungen ab, welche fiir beliebige Potentialbarrieren an den
Grenzflidchen giiltig sind.

Diese sehr allgemeine Gleichung fiir die kritische Stromdichte von SNS-Josephson-
Kontakten ldsst sich fiir den Grenzfall des diffusiven Ladungstransportes weiter
vereinfachen, so dass sich explizite analytische Ausdriicke ableiten lassen.
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2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

2.3. SNS-Kontakte im Grenzfall des diffusiven
Ladungstransportes

Von bedeutendem praktischen Interesse ist der Grenzfall des diffusiven
Ladungstransportes durch eine normalleitende Schicht zwischen zwei Supraleitern. Der
elektrische Transport wird dabei von Streuungen an Verunreinigungen dominiert. Die
Zwischenschicht ist in diesem Grenzfall dadurch charakterisiert, dass die elektronische
freie Weglidnge / wesentlich kleiner ist, als die aufgrund des Proximity-Effektes (Meissner
[2.19.]) in den Normalleiter induzierte Kohidrenzlange &y, [ << ¢&y. Die Green'schen
Funktionen (2.8.) und (2.9.) sind in diesem Limit nahezu isotrop, sie hingen demnach in
erster Niherung nicht von dem Normalenvektor # ab.
Usadel zeigte, dass sich unter diesen Voraussetzungen die Eilenberger-Gleichungen (2.17.)
und (2.18.) weiter vereinfachen lassen (Usadel [2.20.]). Er leitete ein Gleichungssystem ab,
indem er iiber die Streuungen mittelte:
G F

) (2.21.)

A 0) F —G)

Dabei ist D = vgl/3 der Diffusionskoeffizient. Die beiden Green’schen Funktionen der

. R . . (0 A .
ihDO, [G(r)d,G(r)] = [wt, +A(r),G(r)], A= [ 1 G :[

letzten Matrix sind folgenden Normalisierungsbedingungen unterworfen:
G*=1,G*=+FF" =1. (2.22.)
Das supraleitende Paarpotential 4 wird analog zur Restriktion bei den FEilenberger-
Gleichungen (2.18.) durch folgende selbstkonsistente Gleichung determiniert:

T A
AlnT—C:n'Tzw:(g—FJ. (2.23)
Die Gleichungen (2.21.) bis (2.23.) werden in der Literatur als Usadel-Gleichungen
bezeichnet.
Fiir den Fall eines homogenen s-Wellen Supraleiters unter Gleichgewichtsbedingungen
konnen fiir die beiden Funktionen G und F explizite analytische Losungen angegeben

werden:
G=— % _ p=A) (2.24)
VA + @ VA’ + @’
wobei 4 und y die Stirke und die Phase des supraleitenden Paarpotentials fiir eine
bestimmte Temperatur T sind.
Kupriyanov und Lukichev gelang es unter Beriicksichtigung des Proximity-Effektes
Randbedingungen fiir die Usadel-Gleichungen an der Grenzfliche zwischen zwei
Supraleitern S; und S, abzuleiten (Kupriyanov, Lukishev [2.21.]). Dabei sind beliebig
unterschiedliche Paarpotentiale 4 beriicksichtigt, der dabei auftretende Spezialfall des
Normalleiters mit As; = 0 erméglicht weitere Vereinfachungen. Im allgemeinen lauten die
Randbedingungen der Differentialgleichungen:
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2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

G,, (2.25.)

A d A Ao
756G, -G =16.G,]. (2.26.)
Dabei bezeichnet x die relative Koordinate senkrecht zur Grenzfliche und ¢, ist die

Kohérenzlénge des jeweiligen Supraleiters S;» im diffusiven Limit:

hDl~2
‘51,2 = >
27k, T,

mit dem Diffusionskoeffizienten D =vi//3 und der jeweiligen supraleitenden

(2.27.)

Ubergangstemperatur 7¢.

Die erste Randbedingung (2.25.) beruht auf dem Prinzip der Stromerhaltung auf beiden

Seiten der Grenzflidche. Die zweite Randbedingung (2.26.) ldsst sich unter Beachtung der

Stetigkeitsbedingung des Stromflusses durch die Grenzflidche ableiten.

Bei diesen Randbedingungen tauchen die beiden dimensionslosen Parameter y und yp auf,

welche im Wesentlichen die jeweilige Grenzfliche charakterisieren. Zum einen der

Unterdriickungsparameter yz:

v, :31_1<1‘Z>5£. (2.28)
36\ xZ pié

Dabei wird in der eckigen Klammer iiber die Winkel der Trajektorien x = py;/ps» gemittelt.

Z ist der Transmissionskoeffizient und mit p; ist der spezifische Widerstand im

normalleitenden Zustand gemeint. Rz ist der spezifische Grenzflichenwiderstand

(Widerstand multipliziert mit der Fliche) der Struktur. Der Parameter yp ist demnach ein

Mal iiber die Stdrke einer Potentialbarriere an der Grenzflidche, yz = 0 bedeutet dabei eine

vollkommen transparente Barriere, eine ideale Grenzfldche. Endliche Werte von vz fithren

nach (2.26.) zu Unstetigkeiten in der Green'schen Funktion.

Zum andern taucht in den Randbedingungen der Parameter y auf. Er charakterisiert die

Stdrke eines Gradienten in der Green'schen Funktion G in der Nihe eines Normalleiters.
Aufgrund des Proximity-Effektes zwischen einem Normalleiter und einem Supraleiter wird
der Ordnungsparameter in dem Supraleiter in der Néhe zu einem Normalleiter reduziert:

yo PsSs (2.29.)
PuSy

In Bild 2.3. ist der Proximity-Effekt schematisch dargestellt. In einem Normalleiter bleibt
die supraleitende Phasenkorrelation iiber eine gewisse Abklinglinge, &y, erhalten.
Gleichzeitig wird der supraleitende Ordnungsparameter an der Grenze zum Normalleiter
gegeniiber seinem Gleichgewichtswert fiir homogene Supraleiter reduziert. Dies lédsst sich
im Rahmen des diffusiven Ladungstransportes durch den Parameter y parametrisieren. Im
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2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

Supraleiter Normalleiter

Re (F) INE2

B
<>« > %
&s EN
Bild 2.3. Proximity-Effekt zwischen einem Supraleiter und einem

Normalleiter: Reduktion des Ordnungsparameters im Supraleiter und Erhalt der
Phasenkorrelation iiber eine gewisse Linge ¢y im Normalleiter

Fall nicht vollkommen transparenter Grenzflichen (d.h. eine endliche Potentialbarriere
zwischen S und N) kommt es zu einer Unstetigkeit in der Green'schen Funktion. Dieser
Sprung wird durch den Unterdriickungsparameter 7y charakterisiert. Die
Grenzfldchenschicht, bzw. eine Tunnelbarriere, wird durch die beiden Parameter yz und y
charakterisiert.

Durch eine hilfreiche Parametrisierungsfunktion @ (@G = Fw), welche automatisch die
Normalisierungsbedingungen  erfiillt, lassen sich die Usadel-Gleichung, die
selbstkonsistente Gleichung und die Randbedingungen stark vereinfachen:

¢:A+£ax(Gzaxcp), (2.30.)
2ha@
T A—DG
Aln—=7xT , 2.31.
nTC g ;( ho j ( )
§,G;0,@, = ¥6,G/0,®,, (2.32)
$,15G,0,®, =G (P, -D,). (2.33)

Die kritische Stromdichte erhdlt man abschlieBend aus folgender Formel (analog zu
(2.20.)):

J(r)=m2eN(0)DT Y Im(G*®*0,®). (2.34.)

Die Parametrisierungsfunktion @ ist fiir den Fall eines homogenen Supraleiters in
deutlicher Distanz zu einem Normalleiter (4(x) = konst.) mit dem Ordnungsparameter 4
identisch. Die Usadel-Gleichung (2.30.) ldsst sich fiir @ << @ in erster Nidherung
linearisieren.

So erhidlt man im Fall relativ groler Abstéinde zwischen den Supraleitern (groes dy) bei
endlichen Temperaturen als Losung der Usadel-Gleichungen (2.30.) bis (2.33.) eine in x -
Richtung linearisierte Parametrisierungsfunktion @(x). Diese linearisierte Funktion liefert
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2. Josephson-Kontakte mit normalleitender Zwischenschicht

nach (2.34.) folgenden wichtigen Ausdruck fiir die schichtdickenabhingige reduzierte
kritische Spannung (IcRy/kgT¢):

ﬂocd—{fexp(—d’:),d]v >> &7 (2.35))
2k, T ¢ 9

Ein exponentieller Abfall in IcRy gegen die normalleitende Schichtdicke dj ist typisch fiir
SNS-Kontakte. Der Proportionalititsfaktor und die effektive charakteristische Lange &*
sind explizit temperaturabhingig. So wurden fiir den Fall eines symmetrischen SNS-

Kontaktes analytische Formeln fiir den Proportionalititsfaktor und ¢* von Zaikin und
Zharkov [2.22.] abgeleitet.

In Bild 2.4. ist die Temperaturabhiingigkeit des kritischen Stromes einer symmetrischen
SINIS-Doppelbarrierenstruktur fiir unterschiedlich ausgeprigte Grenzfliachentransparenzen
im diffusiven Ladungstransportlimit dargestellt. Aufgetragen ist die reduzierte kritische
Spannung (IcRy /ksT¢) gegen die reduzierte Temperatur (7/7¢) in Abhingigkeit von den
Unterdriickungsparametern yz;> der beiden Potentialbarrieren (I;;) an den SN
Grenzfldchen. Im Fall vollkommen symmetrischer Potentialbarrieren lassen sich die beiden
Parameter zu einem effektiven Unterdriickungsparameter, 7.5 zusammenfassen:

d Ve Vs
Vo =——————. (2.36.)
7 $ Vi + Vi

Der Einfluss einer Asymmetrie zwischen den beiden Barrieren wurde von unserer
Arbeitsgruppe eingehend untersucht (Born et al. [2.23.]).

Die Stromphasenbeziehung einer SINIS-Doppelbarrierenstruktur wurde von Kupriyanov et
al. [2.24.] fir mehrere Spezialfille analytisch gelost. Fiir den Fall hoher Temperaturen
(T = T¢) kann beispielsweise die selbstkonsistente Gleichung fiir das Paarpotential fiir zwei
Spezialfille (kleine und groe Werte fiir y.5) analytisch gelost werden. Es wurde gezeigt,
dass die SPB in diesen Fillen sinusformig ist. Die KL-Kurve in Bild 2.4. entspricht den
Berechnungen von Kupriyanov und Lukishev [2.21.].

Als weiterer Grenzfall ist die allgemeine AL-Kurve eingezeichnet. Aslamazov und Larkin
[2.25.] schlugen 1969 ein theoretisches Modell fiir groe Temperaturen (7= 7¢) vor,
welches auf dem Proximity-Effekt beruht. Die allgemeine Strom-Phasen-Beziehung (SPB)
nach dem AL-Modell ist eine reine Sinus-Abhéngigkeit. Sie ist fiir die beiden Grenzfille
(diffusiver und ballistischer Ladungstransport) bei groen Temperaturen giiltig. Allerdings
hingt der Suprastrom nicht von der mittleren freien Weglinge ab.

Kulik und Omelyanchuk [2.26.] leiteten fiir Punktkontakte im diffusiven Fall einen
analytischen Ausdruck fiir die SPB ab. Anhand dessen ldsst sich die allgemeine
Temperaturabhingigkeit berechnen. Sie ist als KO1 Kurve ebenfalls in Bild 2.4. enthalten.
Ebenfalls ist in dem Bild 2.4. die Temperaturabhingigkeit des SIS-Tunnelkontaktes
eingezeichnet. Ambegaokar und Baratoff [2.27.] verallgemeinerten die Berechnungen von
Josephson zu endlichen Temperaturen. Die SPB eines idealen SIS-Kontaktes ist geméf} der
AB-Theorie sinusférmig.
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0.6 [ KO1 limit
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Bild 2.4. Temperaturabhingigkeit der kritischen Spannung in einem
Josephson-Kontakt mit symmetrischen Doppelbarrieren (SINIS) im Limit des
diffusiven Ladungstransportes fiir unterschiedliche effektive

Unterdiickungsparameter y.; (nach Kupriyanov et al. [2.24.]). Unterschiedliche
theoretische Naherungen: SIS: Ambegoakar-Baratoff, KL: Kupriyanov-
Lukishev, KO: Kulik-Omelyanchuk, AL: Aslamazov-Larkin

Im Fall ausgeprigter Potentialbarrieren zwischen den Grenzflidchen (y.; groB3) lassen sich
drei einzelne Phasen fiir den gesamten Temperaturbereich ausmachen: Fiir Temperaturen
oberhalb der Ubergangtemperatur der Zwischenschicht (z.B. oberhalb von Tc(4l) bei
Nb/Al/Nb Kontakten) ist die SPB ebenfalls sinusformig und die kritische Spannung ist
proportional zu ;. Im Ubergangbereich (7'=T¢ der Zwischenschicht) weicht die
Relation deutlich davon ab. Fiir noch kleinere Temperaturen wird die gesamte SPB
vergleichbar mit zwei einzelnen SPB'en zweier SIS-Kontakte in Serie.
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24. Zusammenfassender Uberblick iiber SNS-
Josephson-Kontakte

Das zweite Kapitel befasst sich eingehend mit der Physik des Ladungsstromtransportes
von Josephson-Kontakten mit normalleitender oder isolierende Zwischenschicht (SNS,
SIS). Der Suprastrom iiber den Kontakt ist dabei eine Funktion der Differenz der Phasen
der beiden Supraleiter. Die Strom-Phasen-Beziehung (SPB) ist im reguldren SIS Fall eine
rein sinusformige Abhingigkeit, der Tunnelstrom wird durch die Phasendifferenz der

beiden supraleitenden Phasen, ¢, definiert: /(@) = 1. -sin(¢) .Dies ist der dc-Josephson-

Effekt. Im Fall des SNS-Kontaktes ist die SPB von zahlreichen Faktoren abhingig, von der
normalleitenden Schichtdicke, der Kohirenzlinge, Grenzflichenparametern, Temperatur,
usw. Es besteht jedoch nicht die Mboglichkeit, eine Invertierung der Relation
herbeizufiihren, der Strom [ ist fiir kleine ¢ > 0 immer positiv.

Im zweiten Unterkapitel wird kurz auf ein allgemeines Verfahren zur theoretischen
Beschreibung des stationdren Josephson-Effektes eingegangen. Im Rahmen der Methoden
der Green'schen Funktionen wurde von Gor'kov ein allgemeines Gleichungssystem zur
Beschreibung des makroskopischen Systems abgeleitet. Eine erste Vereinfachung dieses
hochkomplexen Gleichungssystems entwickelte Filenberger im Rahmen einer quasi-
klassischen Niherung. Die daraus resultierenden Eilenberger-Gleichungen stellen eine
Basis fiir nachfolgenden Betrachtungen zahlreicher theoretischer Arbeiten dar.

Die SNS-Josephson-Kontakte lassen sich hinsichtlich der Art des Ladungstragertransportes
charakterisieren. Ist die mittlere freie Weglinge wesentlich kleiner als die Linge, iiber der
die Phasenkorrelation im Normalleiter erhalten bleibt, so spricht man von einem diffusiven
Ladungstriagertransport. Die Streuungen an Verunreinigungen oder Fehlstellen dominieren
in diesem Ladungstransportlimit. In diesem Fall sind zahlreiche weitere Vereinfachungen
der Eilenberger-Gleichungen bis hin zu vergleichsweise einfachen linearisierten
Differentialgleichungen méglich, dazu Kapitel 2.3.

Als ein wichtiges Ergebnis ergibt sich eine exponentielle Abnahme des kritischen Stromes,
Ic ~ exp(-dy /5*), mit der normalleitenden Schichtdicke dl.

Anhand von Josephson-Kontakten mit Doppelbarrierenstruktur (SINIS) wird die
allgemeine Temperaturentwicklung der kritischen Spannung (IcRy) erldutert. Es zeigt sich,
dass die Potentialbarrieren (I;;) an den beiden SN Grenzfldchen einen entscheidenden
Einfluss auf die Transporteigenschaften haben.
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Drittes Kapitel

Ladungstransport durch SFS-Josephson-Kontakte unter
Einfluss eines Austauschfeldes

In diesem Kapitel wird die bisherige Theorie von SNS-, bzw. SIS-Josephson - Kontakten
auf Kontakte mit einer ferromagnetischen Zwischenschicht erweitert.

Aufgrund eines ferromagnetischen Austauschfeldes in der Zwischenschicht wird ein
physikalischer Einfluss auf zwei gekoppelte Ladungstriger genommen. Im ersten
Teilabschnitt des dritten Kapitels wird ausfiihrlich auf diese physikalischen Prozesse
eingegangen. Nachdem bereits im vorherigen Kapitel (Kapitel 2.1.) der Prozess der
Andreev-Reflektion zur Erkldrung des Josephson-Effektes von SNS-Kontakten
angesprochen wurde, erfolgt hier eine ausfiihrlichere Schilderung der Andreev-Reflektion
und des Proximity-Effektes als zentrale Prozesse unter Einfluss eines Austauschfeldes.

Im zweiten Unterkapitel wird ausgehend von der mikroskopischen Theorie des
Ladungstrigertransportes durch SNS-Josephson-Kontakte der SFS-Josephson-Kontakt
diskutiert. Dabei erfolgt hier eine Reduktion auf den Grenzfall des diffusiven
Ladungstransportes.

Zahlreiche = Arbeitsgruppen  haben  erfolgreich ~ SFS-Josephson-Kontakte — mit
unterschiedlichen ferromagnetischen Materialien hergestellt. Dabei ist explizit auch der
experimentelle Nachweis von Josephson-Kontakten im =n-Zustand gelungen. Der
momentane Stand der Ergebnisse anderer Arbeitsgruppen wird im dritten Unterkapitel kurz
umrissen.

Eine kurze Zusammenfassung beendet wiederum dieses Kapitel.

In dieser Dissertation wird in Ubereinstimmung mit der theoretischen Literatur zu dieser
Thematik das ferromagnetische Austauschfeld H mit der Austauschenergie FE,,
gleichgesetzt. Demnach werden im folgenden konsequenterweise die beiden Parameter uy
und up gleich eins gesetzt: E., = up uop H.
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3.1. Proximity-Effekt an ferromagnetischen /
supraleitenden Grenzflichen

An einer supraleitenden/normalleitenden Grenzfliche ist ein aus dem Normalleiter
einfallendes Elektron iiber den Prozess der Andreev-Reflektion mit einem ausfallendem
Loch phasenkorreliert. In dem Supraleiter wird dabei ein Cooper-Paar generiert, welches
ebenfalls tiber die Phaseninformation verfiigt, vgl. Kapitel 2.1., Bild 2.1. Wie bei der
Ableitung der Randbedingungen der linearisierten Usadel-Gleichung in Kapitel 2.3. bereits
kurz angesprochen wurde, fillt diese Phasenkorrelation aufgrund des Proximity-Effektes
iiber die Liange ¢y in einem Normalleiter (eines SN-Systems) exponentiell ab, vgl. Bild 2.3.
Im allgemeinen lédsst sich der Proximity-Effekt als das Eindringen von paarkorrelierten
Elektronen in ein nicht supraleitendes Material verstehen. Die anomale Green'sche
Funktion F, die sich als proportional zu der Cooper-Paardichte interpretieren lésst,
erstreckt sich auch in den Normalleiter. Gleichzeitig wird ihr Wert in dem Supraleiter nahe
der Grenzfliache reduziert, vgl. Kapitel 2.2.

Im Fall einer Singulett-Kopplung des Cooper-Paares haben das Elektron und das mittels
Andreev-Reflektion korrelierte Loch entgegen gesetzte Spins. Der Prozess der Andreev-
Reflektion eines Elektrons an einer NS-Grenzfliche im Fall der Cooper-Paar Singulett-
Kopplung ist in Bild 3.1. schematisch dargestellt.

Im folgenden werden Doppelschichten betrachtet, die aus einem halbunendlichen
Supraleiter mit festen Eigenschaften (insbesondere rdumlich konstanter Wert der anomalen
Green'schen Funktion F) und einem nicht supraleitenden Ferromagneten bestehen. Fiir den
Ferromagneten wird dabei angenommen, dass es sich um ein Metall handelt, demnach iiber

E
A
A
Spin up
- A0
Eangeregt“ I
y i P E |
“ ,:”I F “ X
3___]!___;*
Y
Bild 3.1. Schematische Darstellung des Prozesses der Andreev-Reflektion

eines angeregten Elektrons der Energie E, Er < E < Ep+/y, an einer idealisierten
NS-Grenzfliche (beide gleiche Fermi-Energien, vollkommen transparente
Grenzfldche) im Fall einer Singulett-Kopplung des Cooper-Paares.
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3. Ladungstransport durch SFS-Josephson-Kontakte unter Einfluss eines Austauschfeldes

ein Leitungsband verfiigt. Weiterhin wird angenommen, dass er iiber ein rdumlich
homogenes Austauschfeld aufgrund von Spins anderer Elektronen verfiigt. Fiir die beiden
Materialien wird vereinfacht wieder davon ausgegangen, dass sie dieselbe Fermi-Energie
besitzen. Die Transparenz der Grenzflache ist beliebig.

Im Fall eines Ubergangs von einem Supraleiter zu einem ferromagnetischen Normalleiter,
im Folgenden mit F bezeichnet, ist der Prozess der Andreev-Reflektion dem Austauschfeld
H unterworfen. Ein angeregtes Elektron der Energie £ mit Er < E < Ep+4, erfihrt einen
zusitzlichen Energiebeitrag. Die potentielle Energie des Elektrons wird um E, = +H
erhoht, bzw. verringert, vgl. Bild 3.2.

Im Fall eines adiabatischen Ubergangs von F nach S bleibt die Gesamtenergie erhalten.
Demnach muss sich in dem Supraleiter aufgrund fehlenden Austauschfeldes die kinetische
Energie des Elektrons, bzw. des Loches um +4p = Q0 = E,/v; verindern. Man erhilt
demnach fiir die Phasen der Elektronen- bzw. Lochwellenfunktion einen additiven Term
proportional zum Austauschfeld:

u~exp{+ikx+iQOx+x/2¢&}, (3.1.)
bzw. fiir die Phase der Lochwellenfunktion:
v¥~exp{-ikx+iQx+x/2&}. (3.2)

Die anomale Green'sche Funktion F ist proportional zu dem Produkt der beiden
Wellenfunktionen, demnach erhilt man:

F~uv*~exp{+x/{+2iQx). (3.3)
E
A
A
-'][_"'I__'“»' ___________ \\
~Hy . i
Ao
y
Bg g L x
[ & T _<. _____________
o H 3 __i . 3 AO
\

Bild 3.2. Andreev-Reflektion eines einfallenden Elektrons unter Bildung
eines Singulett-Cooper-Paares an einer idealisierten FS-Grenzfliche. Der
Ferromagnet besitzt ein Austauschfeld der Stirke H.
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3. Ladungstransport durch SFS-Josephson-Kontakte unter Einfluss eines Austauschfeldes

Die anomale Green'sche Funktion féllt demnach im Gegensatz zu dem bisher betrachteten
Fall eines NS-Systems nicht nur exponentiell iiber ¢y ab, sondern sie oszilliert auch in x,
dem Abstand von der Grenzfldche in dem Ferromagneten.

Insgesamt ergibt sich somit fiir den Ferromagneten eine effektive komplexe Kohédrenzlinge
¢r, nidheres dazu auch im folgenden Kapitel 3.2. Der Realteil der anomale Green'schen
Funktion oszilliert raumlich mit dem Abstand von der Grenzfldche. Dies ist schematisch in
Bild 3.3. dargestellt.

Im Fall zweier durch einen Ferromagneten voneinander separierter Supraleiter kann der
Realteil der jeweiligen anomalen Green'schen Funktionen bei hinreichend diinner
Zwischenschichtdicke {iberlappen. Die Phasenkorrelation bleibt demnach zum Teil
erhalten. Der schematische Aufbau ist in Bild 3.4. wiedergegeben.

In Abhingigkeit von der ferromagnetischen Schichtdicke ist somit entweder ein
konventioneller Josephson-Kontakt (0-Kontakt, Re(F) > 0), oder ein Josephson-Kontakt
mit invertiertem Suprastrom (n-Kontakt, Re(F) < 0), realisierbar.

A Re(F)
—
S F
NG -
v X
Bild 3.3. Proximity-Effekt an einer vollkommen transparenten SF-

Grenzfliche: der Realteil der anomalen Green'schen Funktion F oszilliert
exponentiell geddmpft gegen den Abstand von der Grenzfliche in dem
Ferromagneten.

Re(F)

S\ F S
.
0\T " 0 /0

Bild 3.4. Réiumliche Abhéngigkeit des Realteils der anomalen Green'schen
Funktion F im Fall einer SFS-Dreifachschicht.
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3. Ladungstransport durch SFS-Josephson-Kontakte unter Einfluss eines Austauschfeldes

3.2. Josephson-Kontakte mit ferromagnetischer
Zwischenschicht

Im folgenden werden ausschlieBlich ein Josephson-Kontakte behandelt, in dem der
Ladungstransport durch den diffusiven Grenzfall (/ << Re({)) beschrieben werden kann.
Die ferromagnetische Kohérenzlidnge &5 ist dabei, wie oben abgeleitet, eine komplexe Zahl.
Im Fall von SFS-Kontakten sind die beiden SF-Grenzflichen magnetisch inaktiv, es ist ein
gewisser Ubergangbereich vorhanden, nach dem die ferromagnetische Ordnung einsetzt
("magnetically dead layer", vgl. Kapitel 5.3.). Demnach sind die beiden Grenzflichen
analog zu Kapitel 2.3. jeweils durch folgende beiden spinunabhingigen Parameter

charakterisiert:
R, PsSs
Yy = , Y= . (3.4.)
! p1<'§11’ p["f["

Dabei ist Rz der der spezifische Grenzflichenwiderstand einer SF-Grenzfliche, psy der
spezifische Widerstand der supraleitenden Elektroden, bzw. der ferromagnetischen
Zwischenschicht. Im diffusiven Limit ist die Kohérenzldnge analog zu Kapitel 2.3. anhand
der jeweiligen Diffusionskonstanten Ds r gegeben:

&g » =[NDg . 127k, T, . 3.5)

Dieser Ansatz verliert seine Giiltigkeit, falls nicht explizit relativ schwache
ferromagnetische Materialien (Austauschfeld in der Gro3enordnung von 0,1eV) betrachtet
werden. Es werden ebenfalls keine spinabhéngigen Leitfahigkeiten betrachtet.

Die Situation lédsst sich analog zu dem unmagnetischen Fall ausgehend von der Usadel-
Gleichung analytisch in bestimmten Grenzfillen 16sen. Die Matsubara-Frequenz, nach der
die periodischen Green'schen Funktionen entwickelt wurden, muss im ferromagnetischen
Fall durch die komplexe Frequenz #®@ =#hw+iH , mit dem Austauschfeld H, ersetzt

werden.
Analog zu (2.24.) lassen sich die beiden analytischen Ausdriicke fiir die beiden
Green'schen Funktionen /' und G angeben:

G - @ Fy=— 2o (3.6)

Jor+o, 0, ° Jor+o,0,
Die Usadel-Gleichung und ihre beiden Randbedingungen lauten im ferromagnetischen Fall
(vgl. Kapitel 2.3.):

& ;z;( ai[G; ai‘bp]—q’F =0, (mit @ = @ im Supraleiter) (3.7.)
. 0x x
Gq :
‘fs_saicps = iaﬁaicp o (Stromerhaltung) (3.8.)
w X X
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Vs %;—xcb,? =Gy [% - %j (Stetigkeit) 3.9.)
Dabei wurde wiederum auf die schon bekannte (Kapitel 2.3.) Parametrisierungsfunktion @
zuriickgegriffen, welche im Supraleiter weit entfernt von der SF-Grenzfliche mit dem
Ordnungsparameter 4 identisch ist.

Als weitere Niherung ldsst sich die Usadel-Differentialgleichung (3.7.) linearisieren
(Gr = 1). Die Giiltigkeit dieser Ndherung ist ab einer gewissen Distanz zur SF-Grenzfliche
in der ferromagnetischen Schicht gewihrleistet, also ab einer hinreichenden F-
Schichtdicke.

Die Losung der Parametrisierungsfunktion @ ist dann gemifl Gleichung (3.7.) von
folgender Form (Golubov, Kupriyanov, Ilichev [3.1.]):

P (x) o exp(—gi) ot exp(—gi . gli) : (3.10.)

mit der komplexen ferromagnetischen Kohérenzlidnge &:
nD,,

éZF RPN TN

2(ho+iH)

Aus (3.10.) ldsst sich geméfl (2.34.) ein erstes Ergebnis fiir den kritischen Suprastrom

angeben. Er verhilt sich demnach unter den oben genannten Annahmen wie folgt:

(3.11)

I, zxexp{—g}zexp —%./(ha)+iH) :exp{—;—i;}, (3.12.)
F F1 F2
2

mit den beiden Real- und Imaginirteilen der komplexen Kohirenzlidnge &5

£ D2 o= Dy2 (3.13)
" NoWnter v H vy T \2(Whiet + H? —ho) o

Die wesentliche Konsequenz der komplexen Kohidrenzlinge ist, dass die

Parametrisierungsfunktion @(x), demnach auch der kritische Strom /(x), mit einer Periode
oszilliert, welche durch m-&;, gegeben ist. Gleichzeitig wird die Amplitude der
Oszillationen mit dem Faktor &; geddmpft.

In einem starken Ferromagneten (H von Fe, Co, Ni= 1eV) ldsst sich die Matsubara-
Frequenz o in (3.13.) gegeniiber H vernachlédssigen, da kT << H ist (hw, = (2n+1)rksT,
n=01,..).

Als Folge erhilt man demnach fiir einen starken Ferromagneten, wo der Ladungstransport
diffusiv ist, fiir & und &, identische Werte:

hD
$1=8in = HF . (3.14.)
Im Fall schwacher Ferromagneten werden die Temperatur und das Austauschfeld
gleichermalien bedeutend fiir die Oszillationsperioden definierende Grofie &> und die

Abklinglidnge &7 (Ryazanov et al. [3.2], [3.3.]).
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Da in (3.13.) die Temperatur (fiir n = 0 ist hw = wkgT) mit unterschiedlichen Vorzeichen
im Nenner eingeht, wirkt sich ein Temperatureinfluss unterschiedlich auf die beiden
Parameter aus. In einem schwachen Ferromagneten (H = kgT) wird &, groBer mit fallender
Temperatur, ¢r> hingegen wird kleiner. Eine Variation der Temperatur erméglicht so eine
Einflussnahme auf die /-(d) Abhingigkeit (vgl. Kapitel 3.3.).

Aus (3.13.) lasst sich ebenfalls ablesen, dass der Parameter &7 im Fall eines
verschwindenden magnetischen Austauschfeldes (H = () gegen unendlich strebt. Die
Oszillationsperioden werden demnach immer groB3er, desto geringer das Austauschfeld des
Ferromagneten wird.

Der einfachste Fall eines SFS-Kontaktes mit einem vergleichsweise groflen spezifischen
Widerstand des Ferromagneten (starre Grenzbedingungen an den SF-Grenzflichen) wurde
zuerst von Buzdin et al. [3.4.] im Limit des ballistischen Stromtransportes theoretisch
behandelt. Er sagte im Jahre 1982 den m-Zustand des kritischen Stromes voraus. Spéter
wurde der Grenzfall des diffusiven Stromtransportes von Buzdin und Kupriyanov [3.5.]
theoretisch behandelt. Die von ihnen benutzte Geometrie ist schematisch in Bild 3.5.
dargestellt.

Buzdin und Kupriyanov [3.5.] gelang es, unter Annahme eines starken Ferromagneten
(H>> mkgTc) im diffusiven Limit mit starren Randbedingungen bei den Usadel-
Gleichungen eine analytische Formel fiir die kritische Spannung abzuleiten, welche nahe
der kritischen Temperatur 7¢ giiltig ist:

A sinh(y)cos(y) + cosh(y)sin(y)
]CRN = Y= 2 2 2 .2 .
4ek,T. ~ sinh”(y)cos”(y)+cosh”(y)sin”(y)

In dem Parameter y,

y=d—F A (3.16.)
&\ 27k, T

sind dabei die relevanten Groen zusammengefasst. Die Abhingigkeit des kritischen

S \F S

(3.15.)

P
-d/2 0 d’2 X
Bild 3.5. Schematische Darstellung eines SFS-Kontaktes zur analytischen

Berechnung des kritischen Stromes, nach Buzdin, Kupriyanov [3.5.].
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Stromes (bzw. der kritischen Spannung, /cRy) ist damit normiert auf die charakteristische
Liange, dp/ér. Dabei wird mit dr die ferromagnetische Schichtdicke bezeichnet. Ry ist der
Kontaktwiderstand und 4 ist der Wert des Paarpotentials des Supraleiters nahe der SF-
Grenzfliche.

Das Ergebnis ist graphisch in Bild 3.6. dargestellt. Aufgetragen ist der normierte kritische
Strom gegen den Parameter y.

Deutlich ist die geddmpfte Oszillation des Suprastromes mit zunehmendem y zu sehen.
Das zweite Maximum erreicht ungefihr 30 % des Wertes von Ic(y = (). Ein drittes
Maximum ist nur noch zu einigen Prozent des Anfangswertes zu erkennen. Der kritische
Strom oszilliert demnach gedampft gegen die ferromagnetische Schichtdicke dy (v ocdy).
Es gilt also fiir die Real- bzw. Imaginirteile von & die Relation {p; << &g, die
Oszillationsperiode ist vergleichsweise grof3, bzw. die Ddmpfung ist sehr stark.

Weiterhin ist gemidl diesen theoretischen Ansatzes die Stirke des ferromagnetische

Austauschfeldes H von Bedeutung, y o< JH . Die gemil (3.15.) negativen kritischen
Strome (in Bild 3.6. sind sie betragsmiBig dargestellt) zwischen y =2,4 und y =355
entsprechen einem n-Kontakt.

Fiir verhdltnismifBig dicke ferromagnetische Zwischenschichten fillt der kritische Strom in
Ubereinstimmung mit (3.12.) exponentiell mit /- xexp(-d;/Er;) und oszilliert mit einer
Periode von 2né».

Fiir beliebige Temperaturen und groB3es dj ldsst sich ein analytischer Ausdruck fiir die SPB
angeben. Buzdin und Kuprianov [3.5.] bzw. Buzdin et al. [3.6.] fanden unter diesen
Annahmen eine sinusféormige Relation.

1,0 T T T T ] T
y=d /e (H2aT )" 1
; F °F ; C
08 | S S
DR TE— .................................... .................................. S _
0,0
0 2 4 6 8
y
Bild 3.6. Betragsméfige Abhingigkeit des normierten kritischen Stromes im

diffusiven Ladungstransportlimit von der charakteristischen Linge y, nach
(3.15.), gemiB Buzdin, Kupriyanov [3.5.].
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3. Ladungstransport durch SFS-Josephson-Kontakte unter Einfluss eines Austauschfeldes

3.3. Ausgewihlte Ergebnisse anderer
Arbeitsgruppen

Zahlreiche theoretische und experimentelle Arbeiten beschéftigen sich mit dem Thema des
verlustfreien  Stromtransportes durch  SFS-Josephson-Kontakte. Dabei  wurden
unterschiedlichste Teilaspekte untersucht.

Ryazanov et al. [3.2.] gelang 2001 ein erster indirekter Nachweis eines n-Kontaktes mit
dem ferromagnetischen Material CugasNips;. Bei einer Zwischenschichtdicke des
Nb/Cuy 4sNip so/Nb-Josephson-Kontaktes von 22 nm konnte an zwei unterschiedlichen
Kontakten durch eine Temperaturvariation ein O-m-Ubergang indirekt nachgewiesen
werden. Gemil3 Kapitel 3.2., Gleichung (3.13.), sind der Real- und der Imaginirteil der
komplexen Kohidrenzldnge ¢ unterschiedlich von der Temperatur abhingig. Dadurch 1édsst
sich mit einer festen Zwischenschichtdicke dr ein O-m-Ubergang durch Variation der
Temperatur realisieren.

Das entsprechende Ergebnis ist in Bild 3.7. dargestellt. Die Modulationen des kritischen
Stromes durch ein dueres Magnetfeld bleiben von dem 0- oder n-Zustand unbeeinflusst,
dies ist ebenfalls in Bild 3.7. enthalten.

Golubov et al. [3.7.] berechneten, wie sich die SPB beeinflussen ldsst, bzw. wie sie von
den geometrischen Gegebenheiten des Kontaktes abhéngt. Sie betrachteten den speziellen
Fall einer Einschniirung der ferromagnetischen Zwischenschicht. Es handelt sich demnach
um einen SFS-Punktkontakt, bei dem die F-Zwischenschicht eine Einschniirung aufweist.

600
80+ 1
~. 60
< . ;
2 401 bR
400 4 ¥ 5] P
~_ - - AR i,
< 0 F ]
= 3210123
Lo H (Oe¢)
200 - L **., d.=22nm
l‘ : ‘
S i a)
"3 ..
i g_,/'b) s
0 L B e e e ey
0123456 789
T(K)
Bild 3.7. Kritischer Strom /- als eine Funktion der Temperatur fiir zwei

Nb/Cug 4gNig 50/Nb-Josephson-Kontakte mit einer Zwischenschichtdicke von
dr=22nm. Teilbild: Io gegen magnetisches Feld H fiir unterschiedliche
Temperaturen: (1) T=4,19K, (2) T=3,45K, (3) T=2,61 K, nach Ryazanov et
al. [3.2.].
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Die SPB weist unter bestimmten geometrischen Annahmen im Grenzfall des diffusiven
Ladungstransportes eine nicht-sinusférmige Abhingigkeit auf, wie in Bild 3.8. dargestellt
ist.

Von entscheidender Bedeutung ist in diesem Fall die Stirke des ferromagnetischen
Austauschfeldes H. Nur in einigen Bereichen ist eine n-Kopplung zu erreichen. Der
Phaseniibergang lasst sich gezielt durch H steuern.

Der Einfluss eines ferromagnetischen Austauschfeldes auf die supraleitende
Sprungtemperatur 7¢ wurde von zahlreichen Gruppen fiir unterschiedliche Materialien
untersucht. So fanden beispielsweise Schock et al. [3.8.] bei einer Variation der
Schichtdicke von Pd; «Fe nicht nur einen exponentiellen Abfall von 7¢ des Niob, sondern
auch erste Hinweise auf eine mogliche Oszillation. Pd; \Fe ordnet ferromagnetisch ab einer
Palladium Konzentration von x = 0,13. Rusanov et al. [3.9.] verwendeten Cu;,Nix im
Bereich von x = 0,52 bis 0,59. Im Fall von x = 0,52 lasst sich keine Oszillation messen,
jedoch bei einer groferen Nickel Konzentration von x =0,59 erfolgt gegen die
Schichtdicke ein Abfall gefolgt von einem Anstieg der Sprungtemperatur von Niob.
Ryazanov et al. [3.10.] erzielte ein dhnliches Ergebnis fiir Cug43Nig 57. Die Ergebnisse sind
in Bild 3.9. gezeigt.

Der Nachweis einer Oszillation des kritischen Suprastromes gegen die ferromagnetische
Zwischenschichtdicke bei SFS-Josephson-Kontakten gelang mehreren Gruppen.

Ein erster ausgesprochen schoner Nachweis eines 0-n-Ubergangs des kritischen Stromes
gegen die Schichtdicke von Pdy¢Nig; (mit etwa 12 % Nickel) gelang Kontos et al. [3.11.].
Sie konnten nach einem deutlichen Abfall von IcRy bei = 6,5 nm einen Anstieg mit einem
Maximum bei =~ 9 nm messen. Der Wert von IcRy erreichte bei ihnen etwa 25 % des ersten
Maximalwertes. Das Ergebnis dieser Gruppe ist in Bild 3.10. dargestellt.

—Han
——H025
HO4
—Huos
HO.G
—Ho7

o Hos
E ——Hna
2 ——H1
E —H125
= —H15
MZ —H2

L

3!5
P
Bild 3.8. Strom-Phasen-Relation eines SFS-Punktkontaktes mit einer

geometrischen Einschniirung der F-Schicht gemidl Golubov et al. [3.7.].
Aufgetragen ist die SPB fiir unterschiedlich stark ausgeprigte Austauschfelder H.
In diesem Bild gilt kz = 1.
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Bild 3.9. Einfluss einer ferromagnetischen Schichtdicke von Cug43Nigs7 auf

die Sprungtemperatur 7¢ von Niob, nach Ryazanov et al. [3.10.].

Ein zweifacher Ubergang von I gegen die Schichtdicke von Nickel konnte von Blum et al.
[3.12.] gemessen werden.

Weitere Schichtdicken- und Temperaturabhingige 0-n-Uberginge wurden in den Arbeiten
[3.13.] bis [3.16.] nachgewiesen.

Weiterfithrende Arbeiten, speziell auch zahlreiche theoretischen Ergebnisse sind in den
drei ausfiihrlichen Zusammenfassungen von Golubov, Kupriyanov, Il'ichev [3.1.], Buzdin
[3.17.] und von Bergeret, Volkov, Efetov [3.18.] und deren Literaturverweisen zu finden.
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Bild 3.10. Einfluss der Schichtdicke von Pd¢Nip; auf die kritische Spannung
IcRybei T = 1,5 K, nach Kontos et al. [3.11.]
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34. Zusammenfassender Uberblick iiber SFS-
Josephson-Kontakte

Der Austausch einer normalleitenden gegen eine ferromagnetischen Zwischenschicht
bewirkt eine drastische Anderung der Transporteigenschaften eines SFS-Josephson-
Kontaktes. Das ferromagnetische Austauschfeld fithrt bei zwei gekoppelten
Ladungstrigern unterschiedlichen Spins zu einem zusitzlichen endlichen Impuls.

Der Ladungstransport durch eine SF-Doppelstruktur mittels der Andreev-Reflektion
erzeugt in dem Ferromagneten ein Elektronen-Loch Paar, welches im Fall einer Singulett
Kopplung des erzeugten Cooper-Paares entgegen gesetzte Spins besitzt. Demnach wird ein
Ladungstriger von dem Fermi-Niveau aus angeregt, der andere wird, da energetisch
kleiner als Erermi, in dessen Richtung verschoben. Aus diesem zusitzlichen Energiebeitrag
(proportional zum doppeltem Austauschfeld) ergibt sich ein additiver Term in den Phasen
der Elektron-Loch Wellenfunktionen. Daraus resultiert eine komplexe Kohirenzlinge, die
anomale Green'sche Funktion (proportional zu der Cooper-Paardichte) fillt nicht nur
exponentiell gegen die Entfernung einer SF-Grenzfldche in F ab (Dampfung durch Realteil
der komplexen Kohidrenzlinge ¢r), sondern sie oszilliert auch. Die Periode ist dabei durch
den Imaginérteil von & charakterisiert.

Demnach lassen sich im Fall einer hinreichend diinnen F-Zwischenschichtdicke
Tunnelkontakte realisieren, die eine Oszillation des kritischen Stroms gegen die
Schichtdicke aufweisen. Buzdin und Kupriyanov leiteten fiir den diffusiven Grenzfall des
Ladungstransportes eine analytische Formel des kritischen Stromes ab, welche fiir grof3e
Temperaturen 7' = T giiltig ist.

Die Berechnungen von Buzdin und Kupriyanov stiitzen sich auf die im vorherigen Kapitel
angedeutete quasi-klassische Nidherung und der daraus unter gewissen Annahmen giiltigen
Usadel-Gleichungen.

Unterschiedliche experimentelle Arbeiten zeigten erfolgreich SIFS-, bzw. SFS-Josephson-
Kontakte, welche eindeutig die Oszillation des /¢ nachwiesen.
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3.5. Aufgabenstellung der Arbeit

Aus den beiden vorangegangenen Kapiteln lassen sich zusammenfassend folgende
Teilaspekte fiir die erfolgreiche Realisierung von Josephson-n-Kontakte ableiten.

Zunichst besteht ein natiirliches Interesse daran, auf eine erfolgreiche
Supraleitungstechnologie zur Erzeugung reproduzierbarer "normaler" Josephson-Kontakte
zuriickgreifen zu konnen. Deshalb wurde im Rahmen dieser Dissertation auf die vielfach
bewidhrte Niob/Aluminium Technologie zuriickgegriffen, die in unserer Arbeitsgruppe
ebenfalls gut beherrscht wurde. Zahlreiche Arbeitsgruppen erzeugten durch Magnetron-
Sputtern homogene Tieftemperatur Josephson-Kontakte mit einem grolen Spektrum
kritischer Stromdichten, vgl. Kapitel 4.1.

Uns erschien es aus zweifacher Hinsicht sinnvoll, eine vergleichsweise diinne Al-
Oxidbarriere unter der ferromagnetische Zwischenschicht einzufiigen. Damit sollte zum
einen der Kontaktwiderstand erhoht werden. Weiterhin konnte so zumindest eine der
beiden SF-Grenzflachenschichten, die geméall Kapitel 2.3. einen sehr bedeutsamen Einfluss
auf die Kontakteigenschaften haben, kontrolliert werden. Die Deposition der
ferromagnetischen Zwischenschicht konnte so immer auf vergleichsweise reproduzierbare
Al,O3-Grenzfldchen erfolgen.

Aus der Nb/Al-Technologie ergab sich ebenfalls eine erste Richtung des zu verwendenden
ferromagnetischen Materials. NizAl enthilt selbst auch Aluminium, so dass es allein aus
dem Aspekt des Magnetron-Sputterns sinnvoll erschien, mit diesem Material zu beginnen.
Die Sputtererfahrung unserer Arbeitsgruppe mit der Nb/Al-Technologie konnte so
erfolgreich mit vergleichsweise geringen Anderungen der Parameter iibertragen werden,
dazu mehr in Kapitel 4.1. und Kapitel 4.2.

Ni3Al als ferromagnetische Zwischenschicht wurde weiterhin deshalb ausgewéhlt, da im
Rahmen dieser Dissertation ein Ferromagnet mit moglichst geringen Curie-Temperaturen
zum FEinsatz kommen sollte. Das Austauschfeld sollte moglichst gering sein, da damit
gemiB Kapitel 3 ein 0-n-Ubergang von I- beziiglich der Zwischenschichtdicke besser
beherrschbar sein sollte. NizAl wurde von zahlreichen Arbeitsgruppen beziiglich ihrer
magnetischen Eigenschaften sehr prizise untersucht und charakterisiert, vgl. Kapitel 5. und
erschien demnach sehr geeignet.

Durch den Einsatz von NisAl als ferromagnetische Zwischenschicht erschien zusitzlich im
Rahmen dieser Dissertation erstmals auch die Moglichkeit greifbar, das Austauschfeld
direkt und gezielt beeinflussen zu konnen. Die ferromagnetischen FEigenschaften der
Legierung sind sehr stark von der Ni-Konzentration in einem sehr engen Bereich um
=76 % Nickel abhiingig. Durch die gezielte Variation des Arbeitsgases und dessen Druck
wurde als sekundires Ziel verfolgt, die Ni-Atomkonzentration in der Probe gezielt
variieren zu konnen, um so letztendlich das Austauschfeld direkt, ohne die
Schichtdickenvariation, beeinflussen zu konnen. Das Austauschfeld hat gemal
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Kapitel 3.1., Kapitel 3.2. den entscheidenden Einfluss auf die Eigenschaften der SFS-
Josephson-Kontakte.

An die Technologie selbst wurden folgende Anforderungen gestellt:

Zuniichst erfordert die erfolgreiche Realisierung von 0-m-Ubergiingen (primires Ziel) in
SIFS-Kontakten eine sehr genaue Bestimmung der ferromagnetischen Zwischen-
schichtdicke. Eine ferromagnetische Zwischenschicht mit festen magnetischen
Eigenschaften sollte mit moglichst fein definierten Schichtdickenunterschieden zwischen
zwei supraleitende Nb-Elektroden gesputtert werden. Dabei sollte der bedeutende Einfluss
der Grenzflichen iiber den Finsatz der Oxidbarriere hinaus moglichst fiir alle Kontakte
gleich gehalten werden. Im Rahmen dieser Dissertation wurde das Ziel verfolgt, moglichst
viele SIFS-Kontakte in einem einzigen Vakuumzyklus zu sputtern. Dabei musste die
Zwischenschichtdicke wihrend des Sputterns variiert werden kénnen, dazu Kapitel 4.2.
Ein weiterer Aspekt dabei war, fiir jede definierte Zwischenschichtdicke mehr als einen
Kontakt messen zu konnen, damit eine gewisse statistische Aussage moglich wurde. Dazu
wurde ein mehrstufiger Strukturierungsprozess entwickelt, vgl. Kapitel 4.3.

Die reproduzierbare Deposition von NisAl-Zwischenschichten mit bekannten
magnetischen Eigenschaften war im Rahmen dieser Dissertation eine weitere Teilaufgabe.
Eine ausfiihrliche Charakterisierung des paramagnetischen bzw. ferromagnetischen
Ubergangsbereiches war fiir das weitere Vorgehen unerlisslich. Dies wird ausfiihrlich in
Kapitel 5 diskutiert.
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Viertes Kapitel

Technologische Realisierung von Josephson-Kontakten

Im Rahmen dieser Dissertation erfolgte ein Riickgriff auf die bewihrte Nb/Al/Nb-
Technologie zu Erzeugung reproduzierbarer SIS-, SNS- und SINIS-Josephson-Kontakte.
Im ersten Teil dieses Kapitels wird ausfiihrlich auf die Deposition von SIS-, SINIS- und
SIFS-Mehrlagenschichten eingegangen. Dabei wird auch kurz die erfolgreiche
Realisierung von SIS-, bzw. SINIS-Josephson-Kontakten angesprochen.

Eine Herausforderung dieser Arbeit bestand darin, ein Verfahren zu entwickeln, mit dem
sich NizAl in-situ zwischen zwei Supraleiter sputtern ldsst. Dabei sollte ein moglichst
linearer und reproduzierbarer Schichtdickengradient des Ferromagneten iiber die
Substratfliche erzielt werden. Dadurch wurde das Ziel verfolgt, moglichst kleine
Parameterstreuungen, 4/, und kleine Schichtdickenvariationen, 4dy, zu bekommen. Im
zweiten Unterkapitel erfolgt eine Schilderung der Sputtertechnik, die eine keilféormige
NizAl-Deposition ermdglicht. Dazu wird das Target in der Position iiber dem Substrat
sukzessive variiert. Dieses Verfahren wurde in abgewandelter Form von unterschiedlichen
Arbeitsgruppen erfolgreich angewandt, Weides et al. [4.1.].

Im letzten Teil erfolgt eine detaillierte Darstellung der SIFS-Probenstrukturierung. Die
Anforderung bestand darin, aus einem 2"-Wafer mit SIFS-Vielfachschicht fiir eine Statistik
hinreichend viele SIFS-Josephson-Kontakte zu strukturieren, wobei der Schichtdicken-
gradient des NizAl reproduzierbar ausgenutzt werden sollte. Es erwies sich ein recht
aufwendiges, mehrgliedriges Strukturierungsverfahren zum Erreichen dieser Ziele als
notwendig.
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4.1. Deposition von SIS-, SINIS- und SIFS-
Mehrlagenschichten

In der vorliegenden Arbeit dienten ausschlieBlich Si-Wafer als Substrat, welche thermisch
bis zu einer Dicke von 1000 um zu SiO; oxidiert wurden. Um das Kontaktlayout und den
Depositions- und Oxidationsprozess zu testen, erfolgte auch die Herstellung von SIS- und
SINIS-Kontakten. Im Rahmen dieser Arbeit wurde auf die sehr gut bekannte und
beherrschbare Nb/Al/Nb-Technologie zur Erzeugung supraleitender Tunnelkontakte
zuriickgegriffen. Als ferromagnetisches Material wurde die Legierung NizAl verwendet,
die aus einem Target der relativen Atomkonzentration NizsAly4 gesputtert wurde.

Die Deposition der Vielfachschichten, bzw. der Legierung NisAl, erfolgte in einer Z400
RF-Magnetron Sputteranlage der Firma Leybold. Die Anlage verfiigt iiber die drei oben
genannten Materialien als Target. Diese drei Targets sind drehbar auf einem gemeinsamen
Teller angeordnet und werden wahlweise iiber das Substrat gedreht. Weiterhin konnte das
Sputtergas in dem Rezipienten wahlweise zwischen Argon und Neon gewechselt werden,
damit gelang eine gezielte Beeinflussung der magnetischen Eigenschaften, niheres dazu in
Kapitel 5. Zudem verfiigte die Anlage iiber eine Schleuse, um den Rezipienten méglichst
wenig zu verunreinigen. Dadurch sollten die Grenzflichen moglichst scharf hergestellt
werden. Der Hintergrunddruck in der Anlage lag bei weniger als 3-10°° mbar.

Die Grundelektrode aller Vielfachschichten bestand aus Nb/Al/Nb/Al. Zwischen das Niob
wurde eine diinne Al-Zwischenschicht zur Reduzierung der Oberflichenrauhigkeit
eingesetzt. Diese Zwischenschicht beeinflusst aufgrund des starken Proximity-Effektes in
Verbindung mit der relativ geringen Al-Schichtdicke (im Vergleich zu der des Niob) die
supraleitenden Eigenschaften nicht, die Sprungtemperatur lag bei 9,2 K. Die gesamte
Grundelektrode wurde in einer Argon Atmosphire gesputtert. 30 nm Niob wurden bei
einem Druck von 6107 mbar bei einer DC-Leistung von 300 V und 0,71 A (=200 W)
gesputtert. Daraus resultierte eine Sputterrate von ~2 nm/s. AnschlieBend erfolgte die
Deposition von 10 nm Aluminium bei einem Druck von 1510 mbar, bei einer Rate von
0,7 nm/s (DC Leistung: 500 V, 0,2 A, 100 W). Nachfolgend wurden 60 nm Niob und
10 nm Aluminium in-situ gesputtert.

Die obere Al-Schicht wurde anschlieBend in der Schleuse oxidiert. Die
Oxidationsparameter Zeit und Druck betrugen im Fall der SIFS-Jontakte 2 min und
0,1 mbar, also p-t = 0,2 min'‘mbar. Die Schleuse wurde dazu ebenfalls mit einer separaten
kleinen Turbopumpe evakuiert. Die Oxidation fand dann wihrend eines Sauerstoffflusses
statt.

Im Fall von SINIS-Kontakten wurde dieser Oxidationsprozess nach einer weiteren
Deposition von Aluminium wiederholt. Das Aluminium konnte dabei aufgrund der
Oxidation in der Schleuse auf eine vergleichsweise scharfe Grenzfldche gesputtert werden.
Mit den gewihlten Oxidationsparametern wurde eine kritische Stromdichte bei SIS-
Tunnelkontakten von ungefihr 5 kA/cm? erzielt. In Bild 4.1. sind friihere Ergebnisse
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Bild 4.1. Einfluss der Parameter Druck und Zeit wihrend der thermischen

Oxidation von Aluminium auf die Stromdichte und den Widerstand von SIS- und
SINIS-Josephson-Kontakten, nach Born [2.23].

beziiglich des Zusammenhangs zwischen Oxidationsparameter und Stromdichte, bzw.
Flachenwiderstand unserer Arbeitsgruppe fiir SIS- und SINIS-Josephson-Kontakte
dargestellt. Erkennbar ist eine deutliche Zunahme der kritischen Stromdichte fiir
abnehmende Oxidationszeit bzw. fiir geringeren Sauerstoffgasdruck. So l&dsst sich die
kritische ~ Stromdichte von SINIS-Kontakten von =~0,1 A/em® iiber mehrere
GroBenordnungen bis hin zu = 0,5 kA/cm?* durch transparentere Barrieren steigern.

Im Fall der SIFS-Kontakte wurde Ni3Al anschlieBend wahlweise mit Argon oder mit Neon
bei unterschiedlichem Druck gesputtert. Der zusitzliche Parameter Gasdruck hatte
wihrend der Deposition einen groB3en Einfluss auf die magnetischen Eigenschaften der
gesputterten Schicht. Darauf wird ausfiihrlich in dem folgenden Kapitel 5 eingegangen.

Im Fall von Argon als Arbeitsgas wurde der Druck von 0,4 Pa bis 4 Pa (4-40-107 mbar)
und im Fall von Neon von 2 Pa bis 8 Pa variiert.

Eine nachfolgende 30 nm dicke Nb-Schicht beendete den Prozess der Deposition von SIS-,
SINIS-, bzw. SIFS-Vielfachschichten. Diese Schicht diente zum Schutz der
Tunnelbereiche vor natiirlicher Oxidation in den nachfolgenden Strukturierungsschritten
und natiirlich als erster Teil der Deckelektrode.

In Bild4.2. ist eine typische Nb/Al/Al,O3;/Nb-Tunnelkennlinie (SIS), gemessen bei
T=4,2K, zu sehen. Der Kontakt zeigt einen verlustfreien Stromtransport von maximal
155 pA. Bei groBleren Stromen (I > I¢) springt die Kennlinie in den spannungsbehafteten
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Bild 4.2. Typische Strom-Spannungs-Kennlinie eines Nb/Al/Al,O3/Nb-
(SIS-) Josephson-Kontaktes, gemessen bei 7= 4,2 K.

Bereich. Aufgrund der groen Zustandsdichte am Rand der Energieliicke 4 tragen sehr
viele Quasiteilchen zum Stromtransport bei. Daraus resultiert der steile Anstieg des
Stromes bei einer angelegten Spannung von U =24/e=~2,8 mV. Bei groBeren Strémen
verlduft die Strom-Spannungs-Kennlinie entlang der Ohmschen Graden Ry. FEine
anschlieende Reduzierung des Stromes fiihrt zu der Hystereskurve, die Kennlinie springt
nicht wieder zuriick in den verlustfreien Bereich, sondern es bildet sich der untere Bereich,
dargestellt in Bild4.2. durch den unteren Pfeil. Ursdchlich dafiir ist, dass der
Stromtransport durch Quasiteilchen dominiert bleibt. Der kleine Knick, bzw. die kleine
Abweichung der Kennlinie von der Ry-Graden ldsst sich mittels des Proximity-Effektes
erkldren: die Tunnelbarriere besteht nicht nur aus Aluminiumoxid, sondern auch noch aus
nicht oxidiertem Aluminium. Der Kontakt ldsst sich komplett mittels eines SNIS-Modells
erkldren.

Eine deutliche Abweichung der Strom-Spannungs-Kennlinie ist im Fall eines SINIS-
Doppelbarrierenkontaktes zu erkennen (Born et al. [2.23.], Born [4.2.]). In Bild 4.3. ist eine
typische hysteresefreie Kennlinie eines SINIS-Kontaktes zu sehen. Der Kontakt besitzt
vergleichsweise transparente Barrieren. Daraus resultiert eine fiir SINIS-Kontakte recht
groBe Stromdichte von Jo = 380 Alcm’. Die asymptotische Grade zeigt sich ausgesprochen
temperatursensibel (Born [4.2.]). Mit steigender Temperatur néhert sie sich der Ry-Graden
an, vgl. Bild4.2. Dieser additive temperaturabhingige Widerstand fillt innerhalb der
normalleitenden Zwischenschicht an und wird mit "subgap resistance" bezeichnet.

Die fehlende Hysterese lidsst sich im Rahmen des RSJ-Ersatzmodells (Barone, Paterno
[4.3.]) durch den Mc Cumber-Parameter fc (Mc Cumber [4.4.]),
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erkldaren. Demnach ist eine Kennlinie fiir einen Parameter kleiner 0,8 hysteresefrei und mit
entsprechend grofleren Werten tritt in der Kennlinie eine Hysterese auf.
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Bild 4.3. Strom-Spannungs-Kennlinie eines 4 pum groBen SINIS-Kontaktes
mit transparenten Barrieren (Jo =380 A/cm2) bei T=4,2 K. Widerstand der
Asymptote: 7,08 Q.
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4.2. Deposition von NizAl-Zwischenschichten mit
einem Schichtdickengradienten

Bei der Deposition der SIFS-Tunnel-Kontakte wurde mittels einer im folgenden zu
beschreibenden Drehtechnik ein Ni3zAl-Schichtdickengradient in-situ gesputtert. Durch die
auf einem Teller drehbar angeordneten Targets ergab sich die Moglichkeit, die Position der
NisAl-Legierung iiber dem Substrat wihrend geziindetem Plasmas zu variieren.
Ausfiihrliche Tests ergaben erfolgreiche Realisierungen unter Verwendung von vier
unterschiedlichen und fest definierten Positionen des Targets iiber dem Substrat. Die erste
Einstellung wurde dabei so gewihlt, dass nur ein geringer Teil des Substrates iiberdeckt
war, die letzte Position wurde mittig iiber der Probe zentriert.

Der schematische Aufbau des Rezipienten mit den jeweiligen Positionen des NizAl-
Legierungstargets ist in Bild 4.4. dargestellt.

AuBer dieser geometrischen Anordnung liefert weiterhin die natiirliche Inhomogenitit des
Plasmas wihrend des Sputterprozesses unterschiedliche Raten auf dem Substrat. Diese
natiirliche Inhomogenitit wurde ebenfalls ergiinzend ausgenutzt. Dazu wurde insbesondere
Wert darauf gelegt, dass das Target iiber einen lingeren Zeitraum vorgesputtert wurde, um
reproduzierbare  Oberflichenkonzentrationen von Nickel bzw. Aluminium zu
gewihrleisten. Der erforderliche Zeitrahmen wurde anhand der Plasmakennlinien
bestimmt. Nach einer Zeit von ungefihr einer Minute bis zu 3 Minuten hatte sich ein
Strom-Spannungs-Gleichgewicht zwischen Target und Masse (Rezipient) eingestellt. Die
Abweichungen in der Zeit waren abhingig von dem Zeitraum, iiber die ein gesputtertes
Target im Ruhezustand relaxierte. In allen folgenden Proben wurde demnach eine doppelt
so lange Vorsputterzeit von 6 Minuten gewdhlt, um beziiglich diesen Aspektes
reproduzierbare Ergebnisse zu gewihrleisten.

Bild 4.4. Schematischer Aufbau des Rezipienten mit einer angedeuteten
Schleuse zum beladen. Die Targets Niob, Aluminium und NizAl sind drehbar
angeordnet.
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Um eine reproduzierbare Deposition moglichst diinner ferromagnetischer Schichten zu
erleichtern, wurde wihrend der Entwicklung dieses Prozesses darauf geachtet, eine
moglichst geringe NizAl Sputterrate zu erzielen, bei der das Plasma des verwendeten
Sputtergases (Argon, Neon, vgl. Kapitel 5) noch stabil brennt. Weiterhin versprachen wir
uns davon geringere Oberflichenrauhigkeiten. Alle in dieser Arbeit hergestellten NizAl-
Schichten wurden mit einer Rate von ungeféahr 0,4 nm/s gesputtert.

Eine erste Uberpriifung der erzielten Schichtdickenabhingigkeit beziiglich der relativen
Position auf dem 2"-SiO,-Wafer wurde mittels "atomic force microscopy” (AFM)
vorgenommen. In einem Negativprozess wurde eine Lackstruktur vor dem sputtern auf das
Substrat aufgebracht. Dadurch wurde der 2"-Wafer in fest definierte Bereiche (500 um
breite Streifen im Abstand von jeweils 1500 um, vgl. Kapitel 4.3.) strukturiert. Eine
Charakterisierung der Schichtdickenabhingigkeit nach erfolgtem sputtern und
anschliefendem Lift-Off-Prozess mittels AFM wurde so ermdglicht.

Bild 4.5. zeigt Messergebnisse einer Probe fiir eine Sputterzeit von ¢ = 30 s pro Einstellung.
Es handelt sich dabei um einen 2"-SiO,-Wafer auf den die Legierung Ni3;Al ohne weitere
Materialien gesputtert wurde.

Deutlich zu erkennen ist eine annihernd lineare Schichtdickenabnahme gegeniiber dem
Rand bzw. der Position des ersten Streifens. Die erzielte Keilstruktur lieferte einen
Gradienten von 0,66 nm/mm. Ausgehend von diesen Resultaten erfolgte eine Extrapolation
hin zu kiirzeren Sputterzeiten je Targeteinstellung iiber dem Substrat. Die Ergebnisse
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Bild 4.5. NisAl-Schichtdicke in Abhingigkeit von der relativen Position auf
einem 2"-SiO,-Wafer fiir eine Sputterzeit von ¢ = 30 s je Einstellung. Dargestellt
sind Messergebnisse von AFM-Messungen an gelifteten Flanken (Quadrate) und
extrapolierte Ergebnisse fiir kiirzere Sputterzeiten je Einstellung.
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dieser Extrapolationen sind ebenfalls in Bild 4.5. dargestellt. Eine allgemeine Verkiirzung
plus eine additive Verlingerung der Sputterzeit in der letzten Einstellung liefert einen
geringeren Schichtdickengradienten von 0,23 nm/mm.

Eine Charakterisierung diinnerer Schichten erwies sich als recht schwierig, da das AFM
NisAl-Flanken bendtigt. Diese wurden in unserem Fall mittels des Lift-Off-Prozesses aus
Lackstrukturen erzeugt. Dadurch bestand immer die Gefahr, an Stellen zu messen, die
lokale Inhomogenititen aufgrund unsauberer Lackentfernung oder dhnliches aufwiesen.
Weiterhin konnte nicht ausgeschlossen werden, das die Sputterraten gerade an den
relevanten Réndern der durch Lack definierten Griben durch eben diese beeinflusst
wurden. Es stellte sich aulerdem die Frage, wie sauber in den Grében der Lack durch den
verwendeten AZA400-Entwickler entfernt wurde und so zu eventuellen Verfilschungen
fithrte. Eine alternative Erzeugung von NizAl-Flanken mittels geeigneter Atzverfahren war
nicht praktikabel, da unterschiedlich tief in das SiO, des Wafers geiitzt wurde. Um dann zu
geeigneten Aussagen zu kommen, miissten absolut konstante Atzraten fiir den verwendeten
SiO,-Wafer angenommen werden.

Mittels dem "Rutherford backscattering spectroscopy-" (RBS-) Messverfahren lieBen sich
all diese Nachteile umgehen, da die NisAl-Legierung auf einen unbehandelten Wafer
gesputtert und anschlieBend charakterisiert werden konnte. Bild 4.6. zeigt ein typisches
RBS-Spektrum fiir eine nur wenige nm diinne NizAl-Schicht, gesputtert auf reines Si. Ein
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Bild 4.6. Spektrum einer RBS-Messung an einer diinnen Ni3Al-Schicht,

gesputtert auf Si, zur Bestimmung der entsprechenden Schichtdicke.
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theoretischer Fit zeigt eine ausgesprochen gute Annidherung an die Messkurve.

Die Probe wurde dazu in 3 mm breite Streifen zerteilt und jeweils mit hochenergetischen
He"-Tonen beschossen. Bei der Auswertung wurde dabei wie folgt vorgegangen: Ein erster
theoretischer Fit an die gemessenen Spektren erfolgte beziiglich der Zusammensetzung der
Legierung. AnschlieBend wurde mit dieser Einstellung nur der Parameter Schichtdicke
unter Konstanz aller anderen Parameter gefittet.

In Bild4.7. ist eine Auswertung zahlreicher RBS-Messungen zur Bestimmung der
Schichtdickenabhingigkeit dargestellt. Die Einstellungen der Sputterzeiten betrugen 10 s je
Einstellung, zuziiglich 10 s in der letzten Position des Targets tiber dem Substrat.

Es ist eine ausgeprigte Linearitit des Schichtdickengradienten zu erkennen. Uber eine
Linge von 35 mm verringert sich die Ni3Al-Schichtdicke linear von 11,8 nm auf 6 nm, der
Gradient belduft sich demnach auf 0,17 nm/mm. Die RBS-Messungen stimmen mit den
extrapolierten Werten aus AFM-Messungen von dickeren Schichten im Bereich der
Fehlergrenzen iiberein.

Durch die Variation der Targetposition iiber dem Substrat wéhrend des sputterns von
NiszAl-Schichten gelang demnach die reproduzierbare Erzeugung eines zumindest in einer
Achse linearen Schichtdickengradienten von = 0,2 nm/mm iiber die gesamte Fldche eines
2"-Wafers.

In Bild 4.8. ist abschlieBend ein schematischer Querschnitt der gesputterten SIFS-
Vielfachschicht vor der nachfolgenden Strukturierung dargestellt. Der NizAl-
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Bild 4.7. Abhingigkeit der NizAl-Schichtdicke beziiglich der Position auf
einem 2"-Wafer, bestimmt mittels der RBS-Messmethode. Eine etwa zwei
Angstrom groBer Fehler ergibt sich aus unterschiedlichen Simulationsansitzen.

- 46 -



4. Technologische Realisierung von Josephson-Kontakten

Bild 4.8. Schematischer Querschnitt einer typischen SIFS-Vielfachschicht
unter Verwendung einer keilformigen Depositionstechnik fiir die NizAl-
Zwischenschicht.

Schichtdickengradient von = 0,2 nm/mm bewegt sich in der Fliche entlang einer Achse.

Beziiglich der zweiten Achse wir die gesputterte NizAl-Schichtdicke als konstant
angenommen, vgl. dazu auch Kapitel 6.
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4.3. Strukturierungsverfahren zur Untersuchung
des schichtdickenabhiingigen kritischen
Stromes

Nachdem eine keilférmige SIFS-Vielfachschicht in-situ auf einen SiO,-Wafer gesputtert
wurde (vgl. Kapitel4.1. und Kapitel 4.2.), erfolgte in einem vierstufigen
Strukturierungsprozess die Herstellung einzelner SIFS-Josephson-Kontakte. Die
Herausforderung bestand zum einen darin, moglichst viele Messpunkte einer
Schichtdickenabhingigkeit des kritischen Stromes (I-(dr)-Abhingigkeit) zu bekommen.
Anderweitig sollten pro F-Schichtdicke dr moglichst zahlreiche Josephson-Kontakte
gemessen werden konnen, damit eine gewisse notwendige statistische Aussage gemacht
werden konnte. FEine weitere Herausforderung bei der Entwicklung eines
Strukturierungsprozesses lag darin, die SIFS-Vielfachschicht aus Griinden der
Reproduzierbarkeit auf einen unbehandelten Wafer zu sputtern. Aus den oben genannten
Griinden (eventuelle Lackriickstinde, Lackgridben, Randeffekte in diesen, usw.) wire eine
moglichst gute Reproduzierbarkeit eventuell beeinflusst worden, falls die Oberfliche des
Wafers vor dem Sputtern strukturiert worden wire. Schliellich musste beachtet werden,
dass strukturierte Flanken nicht mittels einer anodischen Oxidation der NizAl-Legierung
isoliert werden konnten. Erste Tests dazu schlugen fehl.

Unter Beachtung dieser Anforderungen wurde folgender Strukturierungsprozess
entwickelt.

Samtliche Belackungs- und Belichtungsarbeiten, Lift-Off-Prozess-Schritte und Ultraschall-
arbeiten zur Reinigung der Proben erfolgten in einem Reinraum der Klasse 100.

Die zur Realisierung der Josehson-Kontakte notwendigen optischen Lithographiemasken
sind in Bild 4.9. dargestellt. Die schwarzen Bereiche verdeutlichen die Chrom-Strukturen
auf den Glastrigern. Demnach bleiben bei einem Positiv-Prozess in den nachfolgenden
Strukturierungen die Vielfachschichten entsprechend den schwarzen Bereichen stehen.

Prozessschritt I, Grundstruktur:

Die Multilagen wurde mittels optischer Lithographie unter Verwendung der Maske
"Grundstruktur", Bild 4.9., in einzelne Streifen der Breite 500 um im Abstand von jeweils
1500 um strukturiert. Die jeweiligen Streifen sind dabei so angeordnet, dass sie orthogonal
zu dem F-Schichtdickengradienten verlaufen.

Als Lack wurde von der Firma Hoechst AZ5214 mit einer resultierenden Schichtdicke von
1,4 um verwendet. Er wurde im positiven Prozess mit einer Wellenldnge von 365 nm
belichtet, so dass der Lack dort erhalten blieb, wo die Maskenstrukturen vorhanden waren.
Nachfolgend wurde der belichtete 2"-Wafer in einer Ionenstrahl-Atzanlage (IBE) von
Oxford-Technologies mit Ar*-Ionen bis in das SiO,-Substrat geitzt. Die Probe wurde dazu
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Bild 4.9. Die zur Realisierung einzelner SIFS-Josephson-Kontakte mit F-

Schichtdickenvariation benotigten optischen Masken. Die schwarzen Bereiche
verdeutlichen Chrom auf Glastrigern. Jedes durch vier kleine Kreuze angedeutete
Quadrat entspricht einer Probenfliche von 1 cm’. Die jeweiligen Tunnelkontakte
der Maske "Tunnel" sind aufgrund ihrer relativen geringen GroBe nicht zu
erkennen. Im Bereich des beispielhaft rot markierten Balkens liegen 10 einzelne
Kontakte senkrecht angeordnet.
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auf einen wassergekiihlten titanbeschichteten Kupferblock aufgebracht, um die
Hitzeentwicklung wihrend des Atzens zu minimieren. Aufgrund der NizAl-Keilstruktur
wurde unterschiedlich tief in das SiO, geitzt, der Unterschied betrug jedoch nur einige
wenige 10 nm. Um die Auswirkungen gewisser Strahlinhomogenititen zu minimieren,
wurde die Probe mit einer geringen Frequenz wihrend des Atzvorganges gedreht. Mittels
eines angeschlossenem Massenspektrometers wurden die zu #tzenden Materialien
kontrolliert, so dass sichergestellt war, dass die einzelnen Streifen voneinander separiert
waren.

AnschlieBend an den Atzprozess wurden die freigelegten Flanken mit 300 nm SiO; isoliert.
Dazu wurde SiO, mittels eines Elektronenstrahls verdampft, wihrend sich die Probe
orthogonal iiber dem Schmelztiegel drehte. Ein anschlieBender Lift-Off-Prozess beendete
diesen ersten Strukturierungsschritt.

In Bild 4.10.a) und b) ist der erste Prozessschritt schematisch dargestellt. In Bild 4.10.a) ist
ein Querschnitt der SIFS-Keilstruktur mit aufgesetzter Lackstruktur nach der ersten
optischen Lithographie gemill Maske "Grundstruktur”, Bild 4.9. zu erkennen. In Bild b)
sind die freigelegten Streifen (Lift-Off) mit den isolierten Flanken eingezeichnet (Tunnel
bereits enthalten, vgl. Prozessschritt II).

Durch diesen ersten Strukturierungsschritt wurden insgesamt zwei Streifenreihen a 20
Einzelstreifen strukturiert. Jeder einzelne Streifen besteht gegen FEnde des
Strukturierungsprozesses, wie nachfolgende geschildert wird, aus 10 einzelnen Josephson-
Kontakten.

Prozessschritt 11, Tunneldefinition:

In einem zweiten optischen Lithographieschritt (positiv Prozess) wurden anschlieend die
entsprechenden Tunnelkontakte der jeweiligen Streifen definiert. Dazu wurde die Maske
"Tunnel", vgl. Bild 4.9. in Kombination mit einem diinneren Lack (AZ 5206, resultierende
600 nm Lackschichtdicke) verwendet. Die einzelnen Tunnel sind in Bild 4.9. aufgrund
ihrer geringen Grofie nicht zu erkennen, sie liegen fiir den einen Kontaktstreifen in dem
beispielhaft rot eingefirbten Bereich.

Die auf jedem Streifen definierten Tunnelstrukturen sind in Bild 4.10.b) zu erkennen. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden dafiir zwei unterschiedliche Chrommasken entworfen, die
sich in der Tunnelgeometrie voneinander unterschieden. Es wurden zum einen runde
Kontaktflichen unterschiedlicher Grofle von 5-1000 pm2 (Maskenset I) strukturiert.
Dadurch bestand die Moglichkeit, in den anschlieBenden Messungen zusitzlich eine
Fliachenskalierung des kritischen Stromes zu iiberpriifen. Zum andern wurden auch
gleichgrof3e rechteckige Tunnel (Maskenset I1) der GroB3e 1000 me strukturiert.

Auf jeden einzelnen der 2 Streifenreihen wurden ldngs mittig 10 Tunnelkontakte definiert
(Maskenset I oder II). Ein zusitzlicher deutlich gréBerer Tunnel (Fliche im Bereich mmz)
diente in nachfolgenden Messungen als supraleitender Kontakt zur Grundelektrode. Dieser
groBBe Tunnelkontakt ist in Bild 4.8., Maske "Tunnel" deutlich zu erkennen. Der kritische
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7

a) Ionenstrahl Atzen der Grundstruktur  b) Definition der Tunnelflichen

¢) Geoffnete SIFS Tunnelkontakte d) Deposition der Deckelektrode

Bild 4.10. Schematischer Ablauf des mehrstufigen Strukturierungsprozesses
zur Herstellung von bis zu 200 einzelner SIFS-Josephson-Kontakte mit jeweils
fest definierter F-Schichtdicke.

Strom liegt entsprechend mehrere Gréenordnungen iiber den Spannungsabfillen iiber den
Tunnelkontakten. Dieser groe Tunnelkontakt ist deutlich in Bild 4.10.b) eingezeichnet.

In einem zweiten IBE-Schritt wurde sowohl die obere Nb-Schicht, als auch die darunter
liegende NizAl-Schicht geiitzt. Das Niob und das Ni;Al wiesen vergleichbare Atzraten auf.
Somit fithrten die wenige nm NisAl-Schichtdickenunterschied (Keilstruktur) nur zu
unwesentlich weit geétzten Nb-Grundelektroden. Diese wurden in ihrer Funktion nicht
beeintrichtigt, die Tunnelkontakte zeigten bei 7= 9,2 K einen Ubergang zur Supraleitung.
Das im ersten Prozess-Schritt aufgedampfte SiO, (zur Flankenisolation) wurde ebenfalls
deutlich geitzt. Aufgrund einer Schichtdicke von 300 nm blieb jedoch hinreichend Isolator
erhalten. Hier lag eine besondere Herausforderung in der Abstimmung der beteiligten
Parameter. Die Dicke der aufgedampften Isolatorschicht sollte so gewéhlt werden, dass
nach erfolgtem Atzschritt eine moglichst planare Oberfliche zwischen SiO, und der
verbleibenden Grundelektrode bestand.

In Bild 4.11. ist die Probenstrukturierung in diesem Stadium schematisch als Querschnitt
dargestellt.

Um die freiliegenden Bereiche (Oberflichen der Nb/Al/Nb-Grundelektrode) zu isolieren,
wurde in einem zweiten Isolationsschritt erneut 170 nm SiO, aufgedampft. Direkt
anschliefend an die SiO, Verdampfung wurde eine 10 nm diinne Ti-Schicht aufgdampft.
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Bild 4.11. Schematischer Querschnitt einer SIFS-Probe nach dem zweiten
IBE-Strukturierungsschritt vor dem nachfolgendem zweiten aufdampfen von
170 nm SiO; und 10 nm Titan.

Das Titan diente in dem nachfolgendem Schritt (sputtern der Topelektrode, Wiring) als
Haftverbesserung.

Erst anschlieBend wurde in einem zweiten Lift-Off-Prozess der Lack entfernt. Es blieben
somit nur die durch Maske "Tunnel" definierten Flichen geoffnet, vgl. Bild 4.10,c).

Der zweistufige Isolationsprozess erwies sich als notwendig, da eine einfache Isolation mit
dem Lack der Tunnelmaske nicht moglich war. Die Tunnelflichen lieBen sich mit einem
nur wenige 10 nm dickerem SiO, nicht mehr 6ffnen. Anderweitig waren die nach dem
ersten Atzen freiliegenden Flanken um die 150 nm dick. Hier war eine vergleichbare SiO,
Dicke (170 nm) nicht ausreichend, um eine Isolation zu gewdhrleisten. Nach erfolgtem
Atzen der Tunnel waren immer noch rund 100 nm freiliegende Nb/Al/Nb-Vielfachschicht
zu isolieren. Erste Tests ergaben, dass eine hinreichende Isolation mit einem
Isolationsschritt nicht gewéhrleistet werden konnte.

Prozessschritt 111, Wiring:

Die  Strukturierung der oberen  Elektrode inklusive der erforderlichen
Kontaktierungsbereiche erfolgte mithilfe einer dritten optischen Lithographie. Im Negativ-
Prozess wurde unter Verwendung der Maske "Wiring" eine im Vergleich zu den
schwarzen Bereichen in Bild 4.9.0ben) inverse Lackschicht auf den 2"-Wafer aufgebracht.
Dazu wurde der Lack AZ5214 mit der Chrommaske kurze Zeit belichtet, anschlieBend fiir
einige Minuten bei hoher Temperatur gebacken und zuletzt erneut ohne Maske belichtet.
Dadurch invertierte sich die Polymerverkettung.

In einer zweiten Z400 RF-Sputteranlage von Leybold wurden die gedffneten Bereiche fiir
einige 10 s mit Argon-lonen geitzt, damit das wihrend der bisherigen Strukturierung
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entstandene Nb-Oxid auf dem Schichtstapel entfernt wurde. Dabei musste insbesondere
darauf geachtet werden, dass nicht ebenfalls die obere Ti-Schicht entfernt wurde.
Anschliefend wurden insgesamt 300 nm Niob in mehreren Zyklen gesputtert. Dabei
wurden wiederholt Pausen eingelegt, damit die damit verbundene Wirmeentwicklung
hinreichend relaxieren konnte.

Ein erneuter Lift-Off-Prozess beendete diesen dritten Strukturierungsschritt.

Ein Querschnitt der Proben in diesem Strukturierungsstadium ist in Bild 4.10.d) dargestellt.

Prozessschritt IV, Titan Entfernung und Fertigstellung:

Das in Prozessschritt II aufgedampfte Titan wurde in den Zwischenbereichen in diesem
Strukturierungsschritt entfernt, um die vollstidndige elektrische Isolation zwischen den
Streifen zu gewihrleisten. Ebenfalls sollte ein mogliches "shunten", also ein parallel zu
dem Tunnel verlaufender Normalleiter, durch das Titan in den Zwischentunnelbereichen
unterbunden werden.

Dazu wurde in einem vierten optischen Lithographieschritt die Maske "Wiring", vgl.
Bild 4.9., verwendet. In einem positivem Prozess wurden die relevanten Bereiche mit Lack
abgedeckt, die schwarzen Bereiche verblieben als Lack auf dem Wafer. Samtliche
Zwischenbereiche blieben somit gedffnet.

In einem anschlieBenden Atzschritt (IBE) wurde die wenige nm diinne Ti-Schicht in den
Zwischenbereichen entfernt. Da die Nb-Deckelektrode eine Stirke von 300 nm aufwies,
war dieser Schritt recht unkritisch.

AbschlieBend wurde der 2"-Wafer in 10-10 mm? grof3e Proben zerteilt. In Bild 4.12. ist

NisAl

Bild 4.12. Schematischer Aufbau einer Streifenreihe (Streifen SO1 bis S20)
mit jeweils 10 einzelnen Josephson-Tunnelkontakten (K10 bis KO1) Jeder Wafer
enthielt nach Fertigstellung zwei einzelne Streifenreihen.
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schematisch die Strukturierung der gesputterten SIFS-Vielfachschicht in eine Reihe von
zwanzig einzelnen Streifen der Nummern SO1 bis S20 dargestellt. Die 10 definierten
Josephson-Kontakten pro Streifen werden mit KO1 bis K10 durchnummeriert, sie sind
ebenfalls in Bild 4.12. enthalten. Sie sind dort allerdings stark vergrofert dargestellt. Der
NizAl-Schichtdickengradient verlduft in der von den Streifen aufgespannten Ebene, wie in
Bild 4.12 ebenfalls zu erkennen ist.

Da der NizAl-Schichtdickengradient sehr gering ist (= 0,2 nm/mm), konnte der jeweilige
Bereich unter den relevanten Tunneln als konstant angesehen werden. Die groiten runden
Kontakte besaBen bei einer Fliche von 1000 um? einen Durchmesser von 17 pm.

-54 -



4. Technologische Realisierung von Josephson-Kontakten

4.4. Zusammenfassender Uberblick iiber die
technologische Realisierung von SIFS-
Josephson-Kontakten

In diesem Kapitel wird eingehend die technologische Herstellung von SIFS-
Mehrlagenschichten mit anschlieender Strukturierung der Tunnelkontakte diskutiert.

Auf einen thermisch oxidierten 2"-Si-Wafer wurde in einem einzigen Vakuumzyklus die
gesamte SIFS-Vielfachschicht gesputtert. Durch die in-situ-Deposition der gesamten
Vielfachschicht konnte der relative Einfluss der Grenzflichen zwischen den Kontakten
minimiert werden.

Zunichst erfolgte die Deposition einer Nb/Al/Nb/Al-Grundelektrode, welche anschlieend
in einer an die Sputteranlage angebrachten Schleuse oxidiert wurde. Ohne Unterbrechung
des Vakuums erfolgte anschlieBend das Sputtern der NizAl-Zwischenschicht und einer
oberen Nb-Deckschicht. Dabei wurden wahlweise zwei unterschiedliche Arbeitsgase
(Argon, Neon) verwendet, ndheres dazu im folgenden Kapitel 5.

Die fiir die beabsichtigte Untersuchung der Schichtdickenabhingigkeit des kritischen
Stromes notwendige Variation der NiszAl-Zwischenschichtdicke wurde durch eine
Keilstruktur realisiert. Durch eine sukzessive Variation der Position des NizAl-Targets
iiber dem Substrat wihrend des Sputterprozesses gelang die Realisierung eines fast idealen
linearen Schichtdickengradienten entlang einer Achse in der Waferfliche. Die realisierte
Keilstruktur wurde mittels AFM und RBS iiberpriift.

In einem nachfolgenden mehrstufigen Strukturierungsprozess wurden entlang des linearen
Schichtdickengradienten 20 einzelne Kontaktstreifen mit jeweils 10 unterschiedlichen
Josephson-Kontakten definiert. Dazu war viermal der Prozess der optischen Lithographie
notwendig. Weiterhin wurde dreimal mithilfe einer lonenstrahlidtzanlage unterschiedliches
Material geitzt. Die Isolation erfolgte unter zweimaligem aufdampfen von SiO,.

Dadurch bestand die Moglichkeit, den linearen Schichtdickengradienten an 20 regelmif3ig
verteilten  Positionen zu  messen.  Zusitzlich  erlaubte das  entwickelte
Strukturierungsverfahren die Messung fiir eine definierte Schichtdicke an bis zu 10
Josephson-Kontakten durchzufiihren. Die Tunnelflichen konnten ebenfalls leicht in ihrer
Geometrie variiert werden.
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Fiinftes Kapitel

Ni;Al im paramagnetischen / ferromagnetischen
Grenzbereich

In diesem Kapitel wird der Zusammenhang zwischen Sputterbedingungen und
magnetischen Eigenschaften der intermetallischen Legierung NizAl eingehend behandelt.
NizAl ist unter mehrfacher Hinsicht, von Sputtereigenschaften im Zusammenhang mit
einer Nb/Al Technologie bis hin zu moglicher Oxidation, ein viel versprechender Kandidat
fiir die Verwendung in ferromagnetischen Tunnelkontakten (Kupriyanov, Golubov, Siegel
[5.1.]). Eine moglichst exakte und reproduzierbare  Beherrschung  des
paramagnetischen/ferromagnetischen ~ Ubergangsbereiches ist fiir die erfolgreiche
Realisierung von SIFS-Tunnelkontakten von entscheidender Bedeutung. Die NicAl«
Legierung ordnet sich im Bereich von x = 0,735-0,76 in der Cu,Au-Kristallstruktur und
zeigt bemerkenswerte magnetische Eigenschaften (De Boer et al. [5.2.], Buis et al. [5.3.]).
Im Bereich von x = 0,735 bis x = 0,746 sind ausschlieflich paramagnetische Eigenschaften
zu beobachten. Dariiber hinaus ansteigende Ni-Konzentrationen resultieren in stetig
ansteigenden magnetischen Momenten mit sehr geringen Curie-Temperaturen von wenigen
10 K (Dabhr et al. [5.4.]).

Es zeigt sich erstmalig, dass die Ni-Konzentration ausgehend von einem Nig76Alg24-
Legierungstarget durch eine Variation des Sputtergases und dessen Druck gezielt
beeinflussen lassen.

Der Einfluss des Sputtergases und dessen Druck werden im ersten Unterkapitel eingehend
diskutiert. Ausgehend von einer statistischen Simulation des Abldseprozesses und des
Teilchenflusses beim Sputtern eines NiAl-Targets mit Argon und Neon lassen sich die
stochiometrischen Zusammensetzungen ableiten. Die zentralen Berechnungen wurden
dabei von Herrn Dr. E. Hollmann durchgefiihrt.

Im zweiten und dritten Teil erfolgt eine ausfiihrliche Diskussion der experimentellen
Ergebnisse gesputterter NiszAl-Legierung. Mittels RBS wird in Kapitel 5.2. die
Stochiometrie gesputterter NizAl-Schichten bestimmt.

Das Kapitel 5.3. umfasst die gesamte magnetische Charakterisierung der Legierung. Dabei
zeigt sich, dass NizAl, gesputtert mit Argon, ausschlieBlich paramagnetische Eigenschaften
hat. Mit Ne-Gas jedoch ldsst sich eine Legierung mit variablen ferromagnetischen
Eigenschaften sputtern. Anhand des Ne-Gasdruckes ist eine gezielte Variation der
magnetischen Eigenschaften iiber eine grole Bandbreite moglich.

Die Ergebnisse dieses Kapitels sind gesondert zur Veroffentlichung eingereicht (Born et al.
[5.5.]).
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5.1. Simulation des Einflusses des Arbeitsgases und
dessen Druck auf die stochiometrische
Zusammensetzung von NiAl-Schichten

Die Sputterdeposition diinner Schichten lédsst sich in drei einzelne Phasen unterteilen. In
einer ersten Phase werden die gewiinschten Atome (hier: Nickel, Aluminium) mit Hilfe des
jeweiligen Arbeitsgases aus dem Target gelost. Energiereiche Primirteilchen (Neon,
Argon) treffen auf die Legierungsoberfliche und fithren zu einer billarddhnlichen
StoBkaskade. In unserem Fall sind die Energien der Primirteilchen vergleichsweise gering
(kleiner 1keV). Daher dominiert der Einzelteilchenstol den Emissionsprozess. Dabei
werden zum Grofteil neutrale Ni- bzw. Al-Atome emittiert (Heinrich [5.6.]).

Der Fluss der gesputterten Teilchen vom Target zum Substrat ldsst sich in einer zweiten
Phase zusammenfassen. Dabei kommt es wiederholt zu Stoen zwischen den gesputterten
Atomen und dem entsprechenden Arbeitsgas.

Die dritte Phase schlieBlich besteht aus dem eigentlichen Filmwachstum. Die gesputterten
Atome formieren sich unter Abgabe ihrer jeweiligen kinetischen Energien an das
Phononengitter des Wafers zu mehr oder weniger homogenen Filmen.

Wie sich im Folgenden zeigt, kommt der zweiten Phase die entscheidende Bedeutung zu.
Die Zusammensetzung des Teilchenflusses (Nickel, Aluminium) lédsst sich durch eine
Variation des Arbeitsgases und dessen Druck beeinflussen. Um ein besseres Verstindnis
und aussagefihige Prognosen zu bekommen, fiihrten wir numerische Simulationen durch.
Der Simulationsprozess beschreibt den Emissionsprozess einzelner Ni- bzw. Al-Atome aus
dem Target und den Teilchentransport vom Target zum Substrat. Die Simulationen
fundieren auf einer statistischen Niherungsmethode (Monte-Carlo Simulation, MC im
weitern Verlauf) mit zahlreichen Parametern. In unserem Fall wurden 7 einzelne Parameter
(&, i=1,...,7) definiert.

Erste Phase:
Die Anfangsenergie eines Teilchens, welches durch Ionen-Bombardierung aus einem
Metallverbund  herausgelost wird, ldsst sich durch folgende differentielle
Verteilungsfunktion charakterisieren, auch Thompson-Verteilung genannt (Thompson
[5.7.]):

dJ o E

dE  (E+E,)

Dabei bezeichnet E die kinetische Energie der gesputterten Atome und Ep die

(5.1

Oberfldchenbindungsenergie. Die Wahrscheinlichkeit, P(E), ein emittiertes Atom mit einer
anfidnglichen kinetischen Energie von £ zu haben, ergibt sich aus Integration von (5.1.).
Der erste Simulationsparameter, ¢;, determiniert die anfidngliche kinetische
Energieverteilung und beriicksichtigt die materialspezifischen GréBen:
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_ Ey & , (5.2.)
(K- Epp + Eg) (k- E,, ) =&}

mit & = 4MpomMiarg/(Mbom™Miarg)”. Ebom Mpom und My bezeichnen dabei die Energie und

die Masse des ionisierten Arbeitsgases bzw. die Masse der Targetatome. Eine hinreichend

groB3e Anzahl simulierter Anfangssétze resultiert in der Thompson-Verteilung (5.1.).

Die anfingliche Winkelverteilung der gesputterten Teilchen ist bei typischen

Sputterenergien von 250-1000 eV, bei rauen Oberfldchen und bei Raumtemperatur durch

ein cos-Gesetz gegeben:

%:JO -(cos§,)", (5.3)

mit n=1. ) bezeichnet dabei den polaren Winkel zwischen der Trajektorie des

gesputterten Atoms und der normalen der Targetoberfliche. Die Anzahl der Atome, die pro

Zeiteinheit anfinglich normal zur Oberfliche emittiert werden, wird mit Jy bezeichnet.

Der zweite und dritte Monte-Carlo-Simulationsparameter determiniert die anfidngliche

Winkelverteilung, niheres dazu in Hollmann et al. [5.8.].

Zweite Phase:

Die MC-Simulation beriicksichtigt beziiglich der zweiten Phase einer Schichtendeposition

drei Unterpunkte:

@) Ableitung bzw. Bestimmung der jeweiligen Streupartner

(i)  Bestimmung einer mittleren freien Weglidnge bis zum nichsten Streuprozess

(iii))  Definition des StoBprozesses unter Beriicksichtigung eines Energietransfers und des
StoBwinkels

Wihrend des Partikeltransportes vom Target zum Substrat werden nur Kollisionen
gesputterter Atome (Nickel, Aluminium) an neutralen Atomen des jeweiligen Arbeitsgases
beriicksichtigt. Dies ist insoweit gerechtfertigt, als dass zum einen die Konzentration des
ionisierten Gases bzw. ihrer entsprechenden Elektronen einen recht geringen Anteil von
10 hat. Zum andern ist die kinetische Energie neutraler Atome (im Bereich k37, also
kleiner 0,1 eV) deutlich geringer, als von ionisierten Teilchen, welche durch die angelegte
Spannung beschleunigt werden. Wie im Folgenden geschildert wird, nimmt der
Streuquerschnitt mit steigender Energie ab, resultierend in einer geringeren
Streuwahrscheinlichkeit. Im folgenden wird ein monoenergetisches Arbeitsgas bei den
Simulationen verwendet, eine Maxwell-Verteilung der Energie dndert nur minimal etwas
am Ergebnis.

Der vierte Simulationsparameter orientiert sich an der Gasdichte und an den
entsprechenden Streuquerschnitten. Er parametrisiert demnach die Streuwahrschein-
lichkeit.

Die entstehenden Kollisionen werden ausschlieflich im Rahmen des elastischen Stofles
behandelt. Dies stellt eine verniinftige Ndherung dar, da die typischen kinetischen Energien
gesputterter Atome mit weniger als 10 eV unterhalb der typischen lonisierungsenergien der
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verwendeten Arbeitsgase liegen (erste Ionisierungsenergie Helium: 24,6 eV, von Argon:
15,8 eV). Dem Stoflprozess liegt ein erweitertes "Hard-Sphere"-Modell (HS) zugrunde, das
so genannte Quasi-HS-Modell (QHS). Bei dem allgemeinen HS-Modell fiir den elastischen
Stof} ist der starre mikroskopische Streuquerschnitt o gegeben durch
o=n(R, +Rg)2. (5.4.)
Dabei bedeuten R., und R, die beiden Radien des gesputterten Atoms und des
Arbeitsgases. Durch die starre Restriktion #,;,,=R;+R, und durch die fehlende
Energieabhiingigkeit ist die Aussagekraft unter Beachtung dieses Modells vergleichsweise
gering.
Das von uns verwendete QHS-Modell beriicksichtigt explizit die energetische
Abhingigkeit des Streuquerschnittes. Eine ausfiihrlichere Ableitung des QHS-Models ist in
Vol'payas et al. [5.9.] gegeben.
Der mikroskopische Streuquerschnitt unter Verwendung des QHS-Modells hingt von der
Relativenergie £, der beteiligten Kollisionspartner ab:
O =7 o (E,) (5.5.)
Dabei wird mit r,,;, die minimale Distanz im Fall eines zentralen elastischen StofBes
(Aufprallparameter = 0) bezeichnet. Diese Grofle ist von der Relativenergie zwischen den
beiden Kollisionspartnern  abhingig. Unter Verwendung des Born-Mayer
Wechselwirkungspotentials (Born, Mayer [5.10.]) fiir interatomare Abstinde r,
Uy (1) = Ay, (Z,-Z,)"* exp(-r /by, (Z,,2Z,)), (5.6.)
ist der energieabhéngige minimale Abstand gegeben durch:

— EC
Foin = bBM(Zl’Zz)'lnm' 5.7)
Z; und Z, entsprechen dabei den Atomzahlen, Apy und bpy sind unterschiedliche
Konstanten, vgl. Vol'payas [5.9.] und Born, Mayer [5.10.].
Demnach ist die mittlere freie Weglédnge gesputterter Atome in einem Gas unter Beachtung
des QHS-Modells durch

_ 1

e Nﬂ-'rn%in(EC)

gegeben. N ist die Dichte des beteiligten Sputtergases.

(5.8.)

Die Wahrscheinlichkeit eines elastischen Stofles nach zuriickgelegter Wegstrecke A wird
durch einen der sieben Parameter in die numerischen Simulationen implementiert.

Eine hohere relative Energie der beteiligten Stopartner resultiert demnach im Rahmen des
QHS-Modells in einem geringeren minimalen Abstand, nach (5.7.). Dadurch reduziert sich
entsprechend (5.5.) der Streuquerschnitt. Zusitzlich wird durch eine hohere relative
Energie gemill (5.8.) ebenfalls die mittlere freie Weglidnge iiberproportional erhoht.
Zusammenfassend resultiert demnach eine groBe relative Energie in einer deutlich
verminderten StoBwahrscheinlichkeit.
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Unter Ausnutzung des Energie- und Impulserhaltungssatzes bei dem elastischen Stoss ldsst
sich der Stosswinkel und dessen Parametrisierung beziiglich der MC-Simulation ableiten.
Eine ausfiihrliche Ableitung ist in Hollmann et al. [5.8.] und in Vol'payas [5.9.] dargestellt.
Aufgrund der FErhaltungssitze ldsst sich ebenfalls der Betrag des Energietransfers
definieren. In erster Nidherung erhilt man im Rahmen des QHS-Modells fiir die Differenz
der kinetischen Energie eines gestreuten Atoms vor dem Stof} und nach dem Stof3
AE = LMzz , (5.9.)
M, +M,)
mit M; i=1,2, den jeweiligen atomaren Massen der an dem Stof} beteiligten neutralen
Atome.
Durch die einzelnen Parameter wird der Teilchenfluss simuliert. Dabei werden die
entsprechenden StoBprozessen fiir jedes Atom so lange wiederholt, bis es entweder das
Substrat (bzw. als Teil dessen die simulierte Probenfldche), oder den Rezipienten erreicht.
Dabei wird fiir jedes einfallende Atom angenommen, dass es nicht wieder von den
entsprechenden Oberflichen reflektiert wird.
Ein Vergleich der beiden von uns genutzten Arbeitsgase Argon und Neon zeigt
Unterschiede im Energietransfer aufgrund unterschiedlicher atomarer Massen:
Im Fall von Argon (relative Atommasse: 39,9 g/mol) erhilt man aus (5.9.) fiir die Kollision
Ar/Al (Aluminium: 27 g/mol) einen Energietransfer von 4Eaya, = 0,481. Der Wert im Fall
einer Kollision von Nickel (Nickel: 58,7 g/mol) mit Argon weicht mit AEniar = 0,482 nur
minimal vom ersten ab. Der relative Energietransfer im Fall von Argon ist bei den beiden
beteiligten gesputterten Atomen Nickel und Aluminium ungeféhr gleich.
Bild 5.1. zeigt Ergebnisse der MC-Simulation fiir das Arbeitsgas Argon. Dargestellt ist der
relative Anteil an Aluminium bzw. Nickel in einer simulierten 1 cm? groB3en Probe, mittig
zentriert auf dem Substrat, gegen eine Variation des Druckes um eine Gréenordnung. Es
wurden die einzelnen Trajektorien von 10® bis 10° Partikel berechnet. Dadurch wurde
sichergestellt, das wenigstens 10* Ni- bzw. Al-Atome auf der relevanten Probenfliche
ankamen. Der statistische Fehler (~ 1/ Jn) war demnach kleiner als 0.1 %.
Deutlich zu erkennen ist der Abfall der beider Raten gegen einen hoheren Gasdruck.
Aufgrund einer hoheren Gasdichte nimmt mit steigendem Druck gemif3 (5.8.) die mittlere
freie Weglidnge zwischen zwei Stofen ab, es steigt die StoBwahrscheinlichkeit, der
Teilchenfluss nimmt ab. Aufgrund fast gleicher relativer Energietransfers kommt es nur
minimal zu einer Veridnderung der relativen Konzentration zwischen Aluminium und
Nickel in der simulierten Schicht.
Deutlich unterschiedlich féllt die Simulation im Fall von Neon als Arbeitsgas aus.
In Bild 5.2. ist das Ergebnis dargestellt. Mit steigendem Ne-Gasdruck nimmt die relative
Rate an Al-Atomen analog zu dem Fall des Argon ab. Der relative Anteil an Ni-Atomen in
der simulierten Schicht bleibt allerdings bei einer Druckvariation iiber eine Grolenordnung
nahezu konstant.
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Bild 5.1. Relative Ni- und Al-Rate in einer simulierten 1 cm® groB3en Probe

gegen den Arbeitsgasdruck von Argon.

Gemil (5.9.) erhidlt man bei einer StoBkonstellation Ne/Al (Neon: 20,2 g/mol) einen
relativen Energietransfer von 4Eayne = 0,489. Der Betrag im Fall von Ne/Ni fallt

I T T T T
1,00 | éé e 0 :
~@ Alin Ne
§ —O— Niin Ne
© 095 _
i N
=
0,90 | é .
)
0,85 |- -
1 | s | L 1 1 | 1 |
0 2 4 6 8 10
Gasdruck, pa
Bild 5.2. Relative Ni- und Al-Rate in einer simulierten 1 cm? groflen Probe

gegen den Arbeitsgasdruck von Neon.
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dahingegen deutlich geringer aus: 4Enine = 0,378. Die kinetische Energie der gestoenen
Ni-Atome wird demnach verhéltnismiBig weniger stark reduziert, als die des Aluminiums.
Im Rahmen des QHS-Modells bedeutet eine verhdltnisméBig stark reduzierte kinetische
Energie eine Zunahme der StoBBwahrscheinlichkeit. Aluminium nimmt demnach deutlich
ofter an StoBprozessen teil als Nickel, welches nach den ersten StoBen iiber eine hohe
kinetische Energie verfiigt. Als Resultat reduziert sich der Al-Teilchenfluss im Vergleich
zu dem des Nickel.

Ein zusammenfassender Vergleich ist in Bild 5.3. dargestellt. Hier ist der simulierte
relative Ni-Anteil in einer 1 cm? grofen Probe aus dem Sputtern eines NiAl-Targets unter
Verwendung der Arbeitsgase Argon und Neon unterschiedlichen Druckes dargestellt. Im
Fall von Argon bleibt die Konzentration weitestgehend unbeeinflusst von einer
Druckerhohung (kleiner 1 %), bei Neon steigt die relative Konzentration des Nickels
deutlich an. Eine Druckerhohung von einer Grofenordnung bewirkt eine Zunahme der
relativen Ni-Konzentration um ca. 7 % in einer gesputterten Probe.

Im Fall des Sputterns eines NizAl-Targets wird dieser Effekt aufgrund der geringeren Al-
Konzentration in dem Partikelfluss deutlich geringer ausfallen. Grob geschitzt wird er sich
um den Faktor 3 reduzieren, wobei allerdings nicht von einer Linearitit ausgegangen
werden kann da die obigen Gleichungen nicht linear in erster Ordnung beziiglich der
relevanten Groflen sind.

T T T : | . I l | | |
o Arbeitsgas Ar
m  Arbeitsgas Ne
1,05 - |
9 .
m _
14
= l
z .
Tl_). -4
' B B e
100 | g BB _
1 | | ) | I |
O 2 y ° 8 10
Gasdruck, pa
Bild 5.3. Monte-Carlo-Simulation: relative Ni-Konzentration in einer 1 cm®

gro3en Probe durch Sputtern eines NiAl-Targets gegen den Gasdruck von Argon
und Neon.
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5.2. Stochiometrische Charakterisierung von
gesputterten Niz;Al-Schichten

Die relative atomare Zusammensetzung gesputterter NizAl-Proben wurde mittels RBS
untersucht. Es wurden dazu unterschiedliche NisAl- bzw. Nb/NizAl/Nb-Probenreihen
analog zu Kapitel 4.1., allerdings ohne Erzeugung eines Schichtdickengradienten,
hergestellt.

Das Niob unterhalb und oberhalb der NizAl-Schicht diente zum Schutz vor der bei
Normalbedingungen stattfindenden natiirlichen Oxidation der Oberfliche, vgl. Rosenhahn
et al. [5.11.]. Erste magnetische Messungen bestitigten dies, vgl. Kapitel 5.3. Die mittels
Ar-Gas gesputterten Proben, welche durch RBS charakterisiert wurden, waren reine NizAl-
Schichten. Fiir die RBS-Charakterisierung ist dies jedoch relativ unerheblich, da die
charakteristischen Energien beim Riicksto von Helium an Niob bzw. Nickel und
Aluminium deutlich voneinander abwichen.

Die Probenreihen unterschieden sich primér durch das verwendete Arbeitsgas, Argon und
Neon. Die einzelnen Proben der jeweiligen Reihen wurden mit unterschiedlichen
Gasdriicken hergestellt. Der Gasdruck wurde durch einen Flussregler bei voller
Turbopumpensaugleistung eingestellt.

Im Fall von Argon wurde der Gasdruck von 0,3 Pa bis 4 Pa um eine Gréfenordnung
erhoht. Dabei entsprach der Gasdruck 0,3 Pa dem kleinsten noch vertretbarem Gasdruck
fiir ein konstant brennendes Plasma bei mittlerer angelegter Spannung.

Der Ne-Gasdruck konnte nicht iiber eine komplette Gré3enordnung variiert werden, da ein
Mindestdruck von 2 Pa eingestellt werden musste. Bei kleineren Driicken lieB sich das Gas
mit den von uns maximal angelegten Spannungen von bis zu 1 kV nicht ionisieren Eine
zweite Limitierung beziiglich des Gasdruckes war dadurch gegeben, dass der Rezipient
wihrend des Sputterns nicht von der Turbopumpe isoliert werden konnte. Entsprechend
wurde ein maximaler Ne-Gasdruck von 8 Pa verwendet.

Die so hergestellten Probenreihen wurden mittels RBS beziiglich ihrer Stochiometrie
analysiert. Das Riickstreuspektrum beschleunigter hochenergetischer Helium-Ionen
(=1MeV) wurde dazu gemessen. Der primdre Helium Ionen Fluss lag in einer
GroBenordnung von ungefihr 10 nA. Dieser Fluss resultierte nach einer angemessenen
Messzeit (= 10 min) in mindestens 4500 einzelnen Zdhlungen pro Energieintervall. Daraus
ergab sich ein statistischer Fehler von ungefihr 1,5 %. Dieser Fehler wire theoretisch
durch jeweils lidngere Messzeiten minimierbar gewesen. Deutlich lingere Messzeiten
waren jedoch aus zweifacher Hinsicht nicht moglich: Zum einen war die uns zur
Verfiigung gestellte Messzeit nicht lang genug fiir die zahlreichen Proben. Zum andern
konnte die Konstanz der lonenquelle, bzw. ihrer Beschleunigungsspannung iiber einen sehr
langen Zeitraum nicht eindeutig gewihrleistet werden. Daraus wiirde dementsprechend ein
weiterer systematischer Fehler resultieren.

In Bild 5.4. ist ein typisches RBS-Spektrum einer 110 nm dicken Ni3Al Schicht, gesputtert
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Bild 5.4. Typisches RBS-Spektrum einer 110 nm dicken NiszAl-Probe,
gesputtert auf SiO; bei einem Argon Gasdruck von 0,3 Pa. Rot: Theoretischer Fit.

auf einen SiO,-Wafer, zu sehen. Die Legierung wurde bei einem Druck von 0,3 Pa mit
dem Arbeitsgas Argon gesputtert. Deutlich zu erkennen sind die beiden Elemente Nickel
und Aluminium mit ihren jeweiligen charakteristischen Energien eines Primirstoes bei
= 1,15 MeV (Nickel) und = 0,75 MeV (Aluminium). Die Auswertung erfolgte mit einer
speziellen Software (XRUMP), welche als Modell den elastischen Stof an einem
Coulomb-Zentralpotential nutzt, ein entsprechender Verweis auf die Internetseite ist unter
[5.12.] gegeben.

Da die Dichte der gesputterten Legierung nicht hinreichend bekannt war, wurde die
Schichtdicke separat mittels AFM oder DEKTAK bestimmt. Dadurch konnte in der
Analyse der Parameter Schichtdicke festgelegt werden und die Anpassung an die
entsprechenden Spektren durch die Konzentrationen erfolgen.

Die Auswertung zweier Probenreihen ist in Bild 5.5. dargestellt. Sowohl fiir Argon als
auch fiir Neon als Arbeitsgas ist die relative Atomkonzentration mehrere Proben gegen
ihren jeweiligen Gasdruck dargestellt.

Die Stochiometrie der jeweiligen Proben ist anndhernd konstant. Sie liegt mit 24 %
Aluminium und 76 % Nickel im Rahmen der Targetzusammensetzung. Genauere
Tendenzen der Legierungszusammensetzung sind hier aufgrund der relativen statistischen
Fehlerbereiche (1,5 %) nicht abzuleiten.

Als wichtiges Ergebnis ergibt sich hier, dass wir in der Lage sind, die Legierung in der von
uns angestrebten Zusammensetzung zu erzeugen. Das Sputtern eines Nig76Alg24-Targets
mit Hilfe ionisierter Ne- oder Ar- Atome ermdoglicht die Deposition diinner Schichten mit
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Bild 5.5. Relative Atomkonzentration von gesputterten NizAl-Proben in

Abhingigkeit des Arbeitsgasdruckes von Argon und von Neon.

dhnlichen stochiometrischen Zusammensetzungen wie das Target selbst. Wir mussten
demnach nicht den Umweg iiber die Zerstiubung zweier separater einzelner Targets gehen.
Weiterhin konnte durch die Methode des RBS eine Bandbreite moglicher Konzentrations-
dnderungen abgesteckt werden. Stochiometrische Variationen der gesputterten Legierung
sollten sich in einem Rahmen von maximal 1 bis 1,5 % abspielen.
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5.3. Magnetische Eigenschaften gesputterter Niz;Al-
Schichten

Die wesentliche magnetische Charakterisierung der NizAl-Schichten wurde mit einem
"SQUID"-Magnetometer der Firma QuantumDesign (Typ: MPMS7) vorgenommen. Die
magnetischen Eigenschaften sind in der vorliegenden Arbeit von zentraler Bedeutung.

Die 1 cm? groB3en Nb/NizAl/Nb-Schichten (auBer die Schicht in Bild 5.6.) wurden zuerst in
3-10 mm? kleine Streifen gedrittelt. Danach wurden die jeweils drei Streifen einer Probe
unter Beachtung etwaiger Magnetisierungsrichtungen zu einem Stapel zusammengefiigt
und auf den Probenstab, ein spezieller Kunststoff mit minimiertem magnetischen
Restsignal, geklebt. AnschlieBend wurden die Proben in einem Nullfeld bis auf 10 K,
knapp oberhalb der Sprungtemperatur des Niob, abgekiihlt.

Es wurden sowohl Hysteresekurven der Magnetisierung (magnetisches Signal gegen
duBeres Feld) als auch die Temperaturabhingigkeit der Remanenz (magnetisches Signal
gegen Temperatur) gemessen. Um letzteres zu messen, wurden die Proben bei 10 K durch
ein parallel zur Oberfliche angelegtes Feld einer Flussdichte von 2000 G (0,2 Tesla) in
Sittigung gebracht. AnschlieBend wurde das Feld langsam bis zu einer Flussdichte von
50 G zuriickgenommen. Somit wurde in einer anschlieBenden gleichmifBigen
Temperaturerhohung die obere Remanenz (einige wenige % dariiber) gemessen.

Samtliche Proben, die mit dem Arbeitsgas Argon gesputtert wurden, zeigten ausschlieSlich
paramagnetisches Verhalten. Als maximale Schichtdicke wurde dabei eine Probe mit
300 nm Ni3Al gesputtert. Fine Variation des Ar-Gasdruckes blieb somit auf die
magnetischen Eigenschaften der gesputterten Legierung ohne messbaren Einfluss.

Im Gegensatz dazu zeigten siamtliche Proben, die mit Neon gesputtert wurden, ab einer
gewissen Schichtdicke ein mehr oder weniger stark ausgeprigtes ferromagnetisches
Verhalten.

In Bild 5.6. ist die Hysteresekurve einer 770 nm dicken NizAl-Probe zu sehen. Diese Probe
wurde ohne eine Nb-Ummantelung in einer 8 Pa He-Atmosphire mit einer vergleichsweise
hohen Depositionsrate von 1,43 nm/s auf einen oxidierten Si Wafer gesputtert. Bei 4,2 K
wurde langsam von Null aus eine duflere magnetische Flussdichte von bis zu 2000 G
angelegt (innerer Pfeil). Die Flussdichte wurde daraufhin sukzessive bis zu -2000 G
reduziert (oberer Pfeil) und anschlieBend wieder bis auf 2000 G erhoht (unterer Pfeil). In
den gemessenen Signalen ist ein paramagnetisches Signal additiv enthalten. Der
Paramagnetismus der Legierung bzw. des Wafers (und des Probenstabes) steigt linear mit
dem #HuBleren magnetischen Fluss an. Er ist anhand der beiden Asymptoten an die
gesittigten Signale charakterisiert und wird in dem nachfolgenden Bild 5.7.
herausgerechnet. Deutlich zu erkennen ist die Hysterese aufgrund eines vorhandenen
Ferromagnetismus. Nachdem die Legierung einmal in Sittigung gebracht wurde (innerer
Pfeil) verbleibt bei einem Vorzeichenwechsel der angelegten duBleren Flussdichte eine
Remanenz von ~ 8-10° EMU, oberer Pfeil. Die Legierung ordnet demnach
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Bild 5.6. Eine bei 4,2 K gemessene Hysteresekurve der Magnetisierung
einer reinen 770 nm dicken NizAl-Probe, gesputtert mit Neon auf einen
oxidierten Si-Wafer. Arbeitsgasdruck wihrend des Sputterns: 8 Pa.

ferromagnetisch. Die Hysteresekurve weist deutliche Abweichungen beziiglich zweier
Symmetrien auf: So ist zum einen die untere Remanenz mit = 5-10° EMU mehrere 10 %
geringer als die obere. Zum andern ist die Probe bei einer duleren Flussdichte von 650 G
bereits in Sittigung, jedoch bei negativem Fluss erst bei = 1000 G. Weiterhin sind bei
unterschiedlichen Flussdichten ausgeprigte Spriinge in der Magnetisierung zu verzeichnen.
Wir fiihrten dies auf die natiirliche Oxidation des Nickels bzw. des Aluminiums bei
Normalbedingungen zuriick, vgl. Rosenhahn [5.11.]. Lokale Inhomogenititen der
natlirlichen Oxidschicht fungierten demnach als unterschiedlich stark ausgeprigte
Storstellen bzw. Haftzentren bei einer Ausrichtung der jeweiligen Doménen. Dieser Aspekt
wurde jedoch nicht weiter untersucht, vielmehr wurde die natiirliche Oxidation durch ein
in-situ-Deposition einer Nb-Deckschicht vermieden.

Bild 5.7. zeigt die Hysteresekurven zweier Nb/NizAl/Nb-Proben, welche bei 10 K
gemessen wurden. Die NizAl-Legierung wurde dabei mit 5 Pa (offene Symbole) bzw. mit
8 Pa Neon gesputtert. Beide Hysteresekurven zeigen eine ausgeprigte Symmetrie, sowohl
hinsichtlich ihrer Remanenzen, als auch hinsichtlich ihrer Sittigungsmagnetisierungen. So
liegen beispielsweise die beiden Koerzitivfelder der "8 Pa"-Probe bei 85 G, die der
"5 Pa"-Probe bei 170 G. Somit Ildsst sich von einem zumindest in einer Richtung
homogenen Ferromagneten ausgehen. Sowohl die Remanenzen, als auch die
Siattigungsmagnetisierungen der "8 Pa"-Probe sind deutlich groBer, als die entsprechenden
Werte der "5 Pa"-Probe.

In Bild 5.8. ist das Verhalten der Remanenz dreier unterschiedlicher Nb/Nis;Al/Nb-Proben
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Bild 5.7. Magnetisierung normiert auf die Sittigung (der 8 Pa-Probe )
zweier Nb/NizAl/Nb-Proben, gesputtert mit Neon bei unterschiedlichem Druck
gegen dulleren magnetischen Fluss, gemessen bei 10 K.

gegen die Temperatur dargestellt. Die jeweiligen 250 nm diinnen Ni3zAl-Zwischenschichten
wurden mit Neon bei unterschiedlichen Driicken gesputtert: von 3 Pa iiber 5 Pa bis zu 8 Pa.
Eine Erhohung des Ne-Gasdruckes resultiert in einer Zunahme der Remanenz. Der
ferromagnetische/paramagnetische  Phaseniibergang ist ebenfalls abhingig vom
Sputtergasdruck. Die Curie-Temperaturen, deren grobe Ableitungen sich aus den im
Teilbild dargestellten Extrapolationen ergibt, steigen mit einer Zunahme des
Sputtersgasdruckes an.

Die Ne-Druckabhingigkeit der Curie-Temperatur ist zusammen mit der jeweiligen
Remanenz der Proben bei 10 K in Bild 5.9. zusammenfassend dargestellt. Die Ableitung
der Curie-Temperaturen aus den jeweiligen Temperaturabhingigkeiten der Remanenz ist
ein eher grobes Verfahren, demnach sind in Bild 5.9. entsprechend grofe Fehlerbalken
beriicksichtigt. Fin starker und eindeutiger Anstieg der Remanenzen und der Curie-
Temperaturen mit zunehmenden Druckes des Arbeitsgases Neon wihrend des Sputterns
der NizAl-Zwischenschicht ist zu beobachten. Uber einen Druckbereich von einer halben
GroBenordnung steigen die Remanenzen deutlich mehr als eine Groflenordnung an. Die
Curie-Temperatur steigt von = 54 K um etwa 50 % auf = 80 K an. Es lédsst sich demnach
eine klare Tendenz ableiten: Die ferromagnetischen Eigenschaften sind bei einer grofleren
Ne-Gasdichte deutlich ausgeprigter.

Die abgeleiteten magnetischen Eigenschaften erlauben unter Beriicksichtigung bisheriger
Ergebnisse, Dahr et al. [5.4.], zum Einfluss der Ni-Konzentration in Ni Al x<-Legierungen
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Bild 5.8. Magnetisierung gegen Temperatur dreier Nb/NizAl/Nb-Proben.
Die 250 nm NisAl-Zwischenschicht wurde mit Neon bei einem Druck von 3 Pa,
5 Pa und 8 Pa gesputtert. Teilbild: VergroBerung mit asymptotischer Ableitung
der Curie-Temperaturen.

auf ihre Curie-Temperaturen eine grobe Abschitzung unserer Ni-Konzentration. Eine
Steigerung der Curie - Temperaturen von 54 K auf 80 K geht demnach mit einer
ungefihren Ni-Erhohung der relativen Ni-Atomkonzentration in der Legierung von 0,5 %
einher.

AbschlieBend wurde der Einfluss der Grenzflichen auf die magnetischen Eigenschaften
untersucht. Dazu wurden zwei Probenreihen gesputtert, die sich durch zusitzliche 10 nm
Aluminium an den Grenzfldchen zwischen der NizAl-Legierung und Niob unterscheiden:
Nb/NizAl/Nb bzw. Nb/Al/NizAl/Al/Nb. Somit wurde der Ubergangsbereich charakterisiert,
in dem noch keine ferromagnetische Ordnung stattfindet: der so genannte "magnetically
dead layer" Bereich. Dadurch konnte eine Aussage beziiglich der effektiven magnetischen
Schichtdicke getitigt werden, bzw. der Bereich eines relevanten Schichtdickengradienten
eingegrenzt werden.

Bei jeder einzelnen Probenreihe wurde die NizAl-Zwischenschicht in ihrer Dicke variiert.
In Bild 5.10. sind die Ergebnisse fiir sechs einzelne Proben dargestellt. Die NizAl-
Zwischenschicht wurde dabei mit einem Ne-Gasdruck von 8 Pa gesputtert. Deutlich zu
erkennen ist sowohl ohne, als auch mit Aluminium in dem Nb/NigAl-Ubergangsbereich
eine lineare Abhéngigkeit des magnetischen Signals gegen die Schichtdicke. Neben den
symmetrischen Hysteresen (Bild 5.7.) offenbart sich hier ein weiteres Indiz fiir einen
homogenen Ferromagneten. Eine Extrapolation ergibt eine beginnende ferromagnetische

- 69 -



NisAl im paramagnetischen/ferromagnetischen Grenzbereich

10 T T T T T T T T T T T T

-85
T, extrapoliert )
8 ® Remanenz bei 10 K e - 80
2
475
o 6r
=
o } 470 X
5 2
E
B T 465
2
o L
© - 160
= 2}
i 55
. ®
0 -1 | 1 1 : | s | . 1 | 4
2 3 4 5 6 7 8 9

Ne - Gasdruck, pa
Bild 5.9. Ferromagnetische Remanenz bei 10 K und extrapolierte Curie-
Temperaturen unterschiedlicher Nb/Ni3Al/Nb-Proben. Die jeweils 250 nm diinne
NisAl-Zwischenschicht wurde mit Neon bei unterschiedlichen Driicken
gesputtert.

I T I ' T T I T I
7+ — , L7
® ohne Al im Ubergangsbereich P
O mitAl
6 - , 4
W Sr ,"/‘7 _
o Neal
‘__‘ 4 //. -
U) . : 7
C e
2 L
Q9 3+ e .
'..% O, ///
g Ve
S 2 . _
= .
1 = /// -1
oL, o . ! . I . L . 1
0 50 100 150 200 250

NiSAI Zwischenschichtdicke, nm

Bild 5.10. Remanenz bei 10 K unterschiedlich diinner NizAl-Schichten,
gesputtert mit Neon bei 8 Pa zwischen Nb/NizAl/Nb- und Nb/Al/NizAl/Al/Nb-
Vielfachschichten.
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Ordnung im Fall von zusitzlichem Aluminium ab = 12nm bis 13 nm. Bei reinen
Nb/Ni3Al-Grenzflachen beginnt der Ferromagnetismus in etwa bei 40 nm bis 42 nm.
Durch zusitzliches Aluminium zwischen den beiden Nb- und Ni3zAl-Grenzflichen wird
somit der nichtmagnetische Ubergangsbereich deutlich auf etwa 12 nm reduziert. Dabei ist
jedoch keine Aussage dariiber moglich, welche Grenzflache welchen Einfluss hat, ob also
der nichtmagnetische Ubergangsbereich symmetrisch auf die beiden Grenzflichen verteilt
ist.

Wir fithren die deutliche Reduktion auf eine Glittung der unteren Nb-Schicht durch das
Aluminium zuriick.
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54. Zusammenfassender Uberblick iiber den
Einfluss des Arbeitsgases auf die magnetischen
Eigenschaften gesputterter NizAl-Schichten

In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass sich die Legierung NizAl im ferromagnetischen/
paramagnetischem Grenzbereich gezielt mit den gewiinschten magnetischen Eigenschaften
aus einem einzigen Target mit Neon als zusitzliches Arbeitsgas sputtern ldsst. Als einziger
zusitzlicher Parameter taucht bei der Sputterdepostition supraleitender/ferromagnetischer
Tunnelstrukturen der Gasdruck von Neon auf.

Mit statistischen Simulationen haben wir gezeigt, dass sich aufgrund des Unterschiedes in
den atomaren Massen der beteiligten Elemente (Nickel, Aluminium, Argon, Neon) die
Konzentration von Aluminium bzw. die relative Konzentration von Nickel in dem
Teilchenfluss vom Target bis zum Substrat durch die Wahl des Arbeitsgases beeinflussen
lassen. Dadurch wird ebenfalls Einfluss auf die Stochiometrie in den jeweiligen Proben
genommen. Durch Argon als Arbeitsgas ldsst sich eine Schicht sputtern, deren
stochiometrische Zusammensetzung in etwa der des Targets entspricht. Mit Neon hingegen
lasst sich der relative Ni-Anteil in der Probe erhéhen. Durch eine Ne-Druckvariation ist
eine weitere sukzessive Erhohung der Ni-Konzentration méglich.

Kombinierte Messmethoden (RBS und SQUID) haben gezeigt, dass die Variationen im
Fall von Neon als Arbeitsgas in der Ni-Konzentration im Bereich von 0,5 % bis 1,5 %
liegen. Anhand der RBS-Messmethode konnte nachgewiesen werden, dass sich die Ni-
Konzentration um maximal 1,5 % é&ndert, falls der Sputtergasdruck iiber eine
GroBenordnung (Argon) bzw. eine halbe (Neon) variiert wurde. Die experimentell
abgeleiteten Konzentrationsinderungen stehen in guter Ubereinstimmung mit den
simulierten Anderungen.

Die relativ geringe Anderung der Ni-Konzentration in der Probe manifestiert sich in einer
deutlichen Variation der magnetischen Eigenschaften. Bei Verwendung von Argon lisst
sich ausschlieBlich eine paramagnetische Legierung sputtern. Neon ermoglicht hingegen
Schichten mit ferromagnetischen Eigenschaften. Die Remanenz l4sst sich um mehr als eine
GroBenordnung variieren, die Curie-Temperatur ldsst sich im Bereich von 54 K bis zu
80 K reproduzierbar einstellen.

Damit wird eine komplett neue Herangehensweise zu den ferromagnetischen
Tunnelstrukturen ermoglicht. Erstmals besteht nun die Moglichkeit, die ferromagnetischen
Eigenschaften durch einen zweiten Parameter, den Sputtergasdruck, zu beeinflussen.
Bisher konnte auf die magnetischen FEigenschaften immer nur durch eine
Schichtdickenvariation Einfluss genommen werden. Dabei wurde immer ein lineares
Austauschfeld angenommen. Beide Herangehensweisen stehen additiv und ergédnzend zur
Verfiigung.
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Sechstes Kapitel

Transportstrommessungen an SIFS-Josephson-
Kontakten

In diesem Kapitel werden ausfiihrlich die FErgebnisse von supraleitenden
Ladungstransportmessungen an SIFS-Kontakten in fliissigem Helium bei 4,2 K diskutiert.
Im ersten Teil dieses Kapitels wird kurz auf die Modulation des kritischen Stromes in
einem angelegtem homogenen Magnetfeld und die Flichenskalierung der Kontakte
eingegangen. Weiterhin erfolgt die ausfiihrliche Betrachtung ausgewéhlter Strom-
Spannungs-Kennlinien unterschiedlicher Josephson-Kontakte. Dabei werden gezielt
Josephson-Kontakte von zwei unterschiedlichen SIFS-Vielfachschichten diskutiert. Diese
beiden Vielfachschichten unterscheiden sich hinsichtlich der NizAl-Zwischenschicht. So
gelang es durch die Wahl des Arbeitsgasdruckes, vgl. Kapitel 5, das NizAl einmal im
ferromagnetischen und einmal im ausschlieBlich paramagnetischen Grenzbereich zu
betrachten.

Im zweiten Teilkapitel erfolgt die Diskussion der Abhingigkeit des kritischen Stromes von
der Zwischenschichtdicke des Ni3Al im paramagnetischen Grenzbereich. Dazu wurde auf
einen einzigen Wafer gemil3 Kapitel 4 eine Nb/Al/Al,O3/Ni3Al/Nb-Vielfachschicht mit
einem NiszAl-Schichtdickengradienten von = 0,2 nm/mm gesputtert und in zahlreiche
einzelne Kontaktstreifen (SO01-S20) strukturiert. Dadurch ergab sich die Moglichkeit, SIFS-
Josephson-Kontakte mit F-Schichtdicken zwischen 10 nm und 18 nm an 20 unterschiedlich
ausgeprigten Schichtdicken zu messen.

Das dritte Teilkapitel befasst sich mit der Abhingigkeit des kritischen Stromes fiir den
Fall, dass die Zwischenschicht ferromagnetisch ordnet. Der wesentliche Unterschied
zwischen dem im zweiten Teilkapitel und dem im dritten Teilkapitel diskutierten Proben
bestand in dem Gasdruck wihrend des Sputterns von NizAl mit Neon, zum einen 5 Pa
(Kapitel 6.2.) und zum andern 8 Pa (Kapitel 6.3.).
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6.1. Strom-Spannungs-Kennlinien ausgewihlter
Josephson-Kontakte

Die Strom-Spannungs-Kennlinien der SIFS-Josephson-Kontakte wurden mittels einer
Vierpunktmessung aufgenommen Die Probe selbst befand sich in einem Messstab in
fliissigem Helium und wurde durch einen Bleimantel gegen duflere elektromagnetische
Felder abgeschirmt. Um moglichst keine parasitiren Netzschwankungen zu haben, wurde
eine batteriebetriebene Stromquelle benutzt. Der Spannungsabfall U iiber dem Kontakt
wurde gemessen, zeitlich gemittelt und mittels einer analog/digital-Karte und eines
Rechners aufgezeichnet. Um das Rauschen zu reduzieren, wurden rauscharme Verstirker
verwendet und weitere analoge Filter zwischengeschaltet. Daraus ergab sich eine
resultierende Ungenauigkeit von weniger als 0,5 uA, bei einer Bandbreite von 100 Hz
(Reuter [6.1.]). Die Daten wurden mit einer speziellen Software von E. Goldobin [6.2.]
aufgenommen.

Weiterhin wurden die Magnetfeldabhingigkeiten des kritischen Stromes fast aller
Kontakte gemessen. Dazu wurde in den Messstab innerhalb der Bleiabschirmung eine
Kupferspule eingebaut. Durch einen dc-Strom konnte ein Magnetfeld in gewiinschter
Starke angelegt werden. Die Probe befand sich in dem Bereich der homogenen
Feldverteilung, die Oberfliche der Probe war dabei parallel zu den Induktionslinien
orientiert.

Geringer Sputtergasdruck:

Im folgenden werden SIFS-Kontakte eines Wafers diskutiert, bei dem in der
Nb/Al/Nb/Al/Al,O3/Ni3;Al/Nb-Vielfachschicht das NizAl mit Neon bei einem Gasdruck
von 5 Pa gesputtert wurde.

In Bild 6.1. ist eine typische Modulation des kritischen Stromes gegen ein #ufleres
homogenes Magnetfeld zu sehen. Es handelt sich dabei um einen 1000 pm2 groB3en
quadratischen Josephson Kontakt des Steges S18/K10 (vgl. Kapitel 4.3.). Es zeigt sich eine
ausgesprochen gute Ubereinstimmung der Messergebnisse mit dem theoretischem Fit
aufgrund einer Fraunhofer Funktion,

sin (ng )

IC(Q):IC(O)-—Q(’, (6.1.)

T

¢0

mit dem magnetischen Flussquant @) = 2-10"° Wb.
Gleichung (6.1.) ldsst sich aus der Quantenkohirenz unter Annahme eines rdumlich
homogenen Stromflusses durch eine Barriere eines Josephson Kontaktes herleiten (Buckel,
Kleiner [2.2.]).

Demnach lasst sich von einer homogenen Stromverteilung iiber die Kontaktflidche
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Bild 6.1. Fraunhofer Muster eines 1000 um2 groen rechteckigen SIFS-

Josephson-Kontaktes, gemessen bei 4,2 K. Die durchgezogene Linie resultiert aus
einer Fraunhofer-Funktion.

ausgehen. Die durch thermische Oxidation von Aluminium hergestellte Tunnelbarriere ist
rdumlich homogen, zumindest beziiglich der Tunnelflidche. Das Strukturierungsverfahren
gemil Kapitel 4.3. beeinflusst diese Homogenitit nicht.

In Bild 6.2. ist eine typische Strom-Spannungs-Kennlinie eines 1000 pmz groB3en
rechteckigen Nb/AI/Nb/Al/Al,Os/NisAl/Nb-Josephson-Kontaktes dargestellt. Zu sehen ist
eine vollstindig hysteresefreie Kennlinie mit einer kritischen Stromdichte von 120 Alem’
(Ic = 1,2 mA) Oberhalb dieses Stromes fillt eine Spannung geméil eines Widerstandes von
61 mQ (gestrichelte Asymptote) ab. Damit ergibt sich eine kritische Spannung von
7,3 mV.

Die NizAl-Zwischenschicht hat einen wesentlichen Einfluss auf die Charakteristik der
Strom-Spannungs-Kennlinie. Die in Bild 6.2. dargestellte Kurve weicht deutlich von der
einer SIS-Kennlinie ab, vgl. Kapitel 4.1.

In Bild 6.3. ist eine typische Schar einzelner Strom-Spannungs-Kennlinien eines anderen
Kontaktstreifens desselben Wafers dargestellt. Die einzelnen Josephson-Kontakte waren
1000 pm2 grofl und wurden bei 4,2 K gemessen. Deutlich zu erkennen ist die minimale
Streuung der kritischen Strome und der Widerstinde fiir grofere Strome als Ic. Die
einzelnen Kennlinien weichen nur marginal voneinander ab. In Kombination mit den
Fraunhofer-Mustern (Bild 6.1.) kann demnach auf eine ausgeprigte riaumliche
Homogenitit der Oxidbarriere zumindest im Bereich der Tunnelflichen geschlossen
werden.

Die Auswertung der gesamten Kontaktstreifenschar erfolgt in Kapitel 6.2.
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Bild 6.2. Strom-Spannungs-Kennlinie eines 1000 pmz groB3en, rechteckigen

Josephson-Kontaktes mit paramagnetischer NizAl-Zwischenschicht, gemessen
bei 4,2 K.
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Bild 6.3. Strom-Spannungs-Kennlinien dreier einzelner rechteckiger,

1000 pm2 groBer SIFS-Josephson-Kontakte eines einzigen Kontaktstreifens mit
einer 11,3 nm dicken NizAl-Zwischenschicht, gemessen jeweils bei 4,2 K.
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Hoher Sputtergasdruck:

In Bild 6.4. ist eine Strom-Spannungs-Kennlinie eines SIFS-Josephson-Kontaktes einer
anderen  Nb/AI/Nb/Al/Al,03/NizAl/Nb-Vielfachschicht zu sehen. Die  NizAl-
Zwischenschicht dieses Schichtstapels wurde dabei mit Neon bei einem Gasdruck von 8 Pa
gesputtert.

Aus diesem Schichtstapel wurden etwa 80 einzelne Kontakte gemessen, um die
Abhingigkeit des kritischen Stromes gegen die ferromagnetische Schichtdicke zu
charakterisieren, vgl. Kapitel 6.3.).

Die Kennlinie ist wie im obigen Fall ebenfalls keine typische SIS-Tunnelkennlinie,
sondern die Kennlinie eines schwachen Kontaktes zwischen den beiden Supraleitern. Die
NizAl-Zwischenschicht hat demnach einen maBgeblichen Einfluss auf die Charakteristik
des SIFS-Josephson-Kontaktes. Die Steigung der asymptotischen Graden des SIFS-
Kontaktes weist eine Steigung von 9 m€ auf. Die Oxidbarriere ist demnach
vergleichsweise transparent.

Typische Grenzflichenwiderstinde (z.B. Nb/CuNi, Oboznov et al., [3.16.]) bewegen sich
im Bereich von einigen 10 um’mQ. Unter der Annahme, dass die hier verwendete obere
NizAl/Nb-Grenzfliche einen &hnlichen Flichenwiderstand aufweist, ldsst sich der
Spannungsabfall an der Barriere Al,O3; abschitzen: Als Gesamtflichenwiderstand erhilt
man aus Bild 6.4. = 10" pm’m€, einen um vier Zehnerpotenzen groBeren Wert. Der
Widerstand des Kontaktes wird demnach maf3geblich durch die Oxidbarriere dominiert. Es
handelt sich demnach um einen Tunnelkontakt, wobei die Charakteristik der Kennlinie wie
oben angesprochen durch die F-Schicht dominiert wird.

T T T T T T T T T
0 s07/K10 -
15,4 nm Ni Al
20 | ) i
732 Alcm
9 mQ
10 | i
<
E ol -
10 | i
20 | i
230 _
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03 0.2 0,1 0,0 0,1 0,2 0,3
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Bild 6.4. Strom-Spannungs-Kennlinie eines 1000 pmz groBBen  SIFS-
Josephson-Kontaktes mit einer 15,4 nm dicken NizAl-Zwischenschicht, gemessen
bei 4,2 K. Stromdichte: Je = 732 A/em®.
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In Bild 6.5. ist eine Strom-Spannungs-Kennlinie eines weiteren SIFS-Josephson-Kontaktes
dargestellt. Es handelt sich dabei um eine Probe des selben Wafers, wie in Bild 6.4. Die
Kennlinie dieser Probe weist eine Hysterese von etwa 50 % auf. Der hysteresefreie
Kontakt hat zwar einen groBeren Absolutstrom, jedoch einen deutlich geringeren
Widerstand, welcher quadratisch gemil (4.1.) in den Mc Cumber Parameter f¢c eingeht.
Bei ungefihr gleich groBer Kapazitit C der beiden Kontakte hat der hysteresefreie einen
um etwa 1,5 GroBenordnungen geringeren Wert von f¢, als der Kontakt, welcher eine
Hysterese aufweist.

In Bild 6.6. ist eine typische Schar von Strom-Spannungs-Kennlinien, normiert auf ihre
jeweiligen Tunnelflichen, von einem einzigen Kontaktstreifen, S14, aufgetragen. Die
jeweiligen Strom-Spannungs-Kennlinien skalieren auch bei dieser Vielfachschicht
wiederum bis auf einige Prozent sehr gut mit ihrer jeweiligen Tunnelfliche, welche in
diesem Fall im Gegensatz zu denen in Bild 6.3. iiber eine GroB3enordnung variiert wurden.
Weiterhin wird hier eine laterale Homogenitit des NizAl-Schichtdickengradienten sichtbar.
Die Kontakte des Streifens sind einige mm voneinander entfernt. Die ausgeprigte
Fldchenskalierung deutet demnach darauf hin, dass der NizAl-Schichtdickengradient nur in
x-Richtung vorhanden ist, vgl. Kapitel 4.2. In y-Richtung liegt iiber relativ gro3e Bereiche
Konstanz der Schichtdicke vor. Die Skalierung wird weiterhin durch die jeweils gleich
stark ausgeprigte Hysterese der vier Kennlinien untermauert Die Werte von f¢ sind jeweils
nahezu identisch.
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2 .
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Bild 6.5. Strom-Spannungs-Kennlinie eines 750 pmz groBBen  SIFS-
Josephson-Kontaktes mit einer 12,5 nm dicken NizAl-Zwischenschicht, gemessen
bei 4,2 K. Stromdichte: J¢ = 255 A/em®.
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Bild 6.6. Stromdichte-Spannungs-Kennlinien von vier unterschiedlich

groBBen SIFS-Josephson-Kontakten eines Kontaktstreifens mit einer festen NizAl-
Schichtdicke von 12,5 nm, gemessen bei 4,2 K.

Auffallend ist, dass die kritische Stromdichte des Kontaktes mit der dickeren Niz;Al-
Schicht von 15,4 nm (Bild 6.4.) in etwa dreimal so grof} ist, wie die des Kontaktes mit der
diinneren Schicht von 12,5 nm (Bild 6.5. und Bild 6.6.). Gemi8 Kapitel 2.3. sollte jedoch
eine dickere Zwischenschicht in einem geringeren Tunnelstrom resultieren. Hier zeigt sich
demnach bereits ein erster Hinweis auf eine mogliche Oszillation des kritischen Stromes,
bzw. der kritischen Stromdichte. Die Auswertung hinsichtlich der NizAl-Schichtdicken-
abhingigkeit der hier diskutierten SIFS-Vielfachschicht erfolgt in Kapitel 6.3.
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6.2. Abhiangigkeit des kritischen Stromes von der
Nis;Al-Schichtdicke, gesputtert bei mittlerem
Ne-Gasdruck

In diesem Teilkapitel werden die Ergebnisse eines Wafers diskutiert, auf den eine SIFS-
Schichtfolge gemil Kapitel 4.1. gesputtert wurde. Die NizAl-Zwischenschicht wurde dabei
in einer 5 Pa Ne-Atmosphire gesputtert.

Bei der anschliefenden Strukturierung wurde das Maskenset II verwendet. Damit wurden
20 Kontaktstreifen mit jeweils fiinf gleichgroBen (1000 um?) und fiinf jeweils kleineren
Kontakten strukturiert (vgl. Kapitel 4.3.). Die Tunnelbarriere wurde durch Oxidation bei
einem Druck von 0,1 mBar fiir 120 s erzeugt.

Die zusammenfassende Auswertung dieser in zahlreiche Kontakte strukturierten
Vielfachschicht ist im nachfolgenden Bild 6.7. zu sehen. Aufgetragen ist die jeweilige
maximale kritische Stromdichte gegen die Schichtdicke der NisAl-Zwischenschicht. Dabei
wurden in jedem einzelnen Punkt die kritischen Strome von bis zu fiinf einzelnen
Josephson-Kontakten gemittelt und als Fehler die einfache Standardabweichung ermittelt.
Insgesamt wurden von diesem Wafer die Strom-Spannungs-Kennlinien und die jeweiligen
Fraunhofer-Muster von 32 einzelnen Josephson-Kontakten gemessen. Bei den Strom-
Spannungs-Kennlinien wurde insbesondere durch eine manuelle Magnetfeldvariation

750 T T T T T T T T T T T
u Mittelwert von bis zu 5
SIFS Kontakte
Ne Gasdruck: 5 Pa
e 900 Exp. Abfall: 1,6 nm 7
($)
<
@
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]
©
g 250 |- |
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0 1 " 1 L 1 " 1 " 1 n 1
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Ni3AI Schichtdicke, nm
Bild 6.7. Mittelwert der kritischen Stromdichte von bis zu fiinf einzelnen

Josephson-Kontakten in Abhéngigkeit von der Schichtdicke der NizAl-
Zwischenschicht, gemessen bei 4,2 K. Die durchgezogene Linie ist ein Fit mit
einer exponentiell abnehmenden Funktion.
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darauf geachtet, dass sie jeweils den maximalen Suprastrom aufzeigten. Deutlich zu
erkennen ist eine exponentielle Abnahme des kritischen Stromes mit zunehmender
Schichtdicke. Es liegt demnach ein relativ eindeutiges SNS Verhalten unter gewissen
Annahmen vor, vgl. Kapitel 2. Gemal Gleichung (2.35.) (Kapitel 2.3.) nimmt der kritische
Strom im Limit des diffusiven Ladungstransportes fiir eine feste effektive Kohirenzldnge
ab einem gewissen Abstand von der Grenzfliche exponentiell gegen die
Zwischenschichtdicke dy ab. Als charakteristische Grofle des exponentiellen Abfalls erhilt
man aus Bild6.7. einen vergleichsweise kleinen Wert von ¢&y=1,6 nm. Die
Phaseninformation der gepaarten Ladungstriager geht also iiber eine relativ geringe Distanz
verloren. Daraus ldsst sich schlieen, dass der Stromtransport durch das diffusive Limit
dominiert wird.

Obwohl die NizAl-Schicht, welche mit 5 Pa gesputtert wurde, eine ausgeprigte
magnetische Hysterekurve bildet (Kapitel 5.3.), ldsst sich hier kein oszillatorisches
Verhalten des kritischen Stromes gegen die Schichtdicke d feststellen. Zu beachten ist
dabei jedoch, dass eine magnetische Hysterese bei einer vergleichsweise dicken Schicht
von 250 nm festgestellt wurde. Die Schicht, welche magnetische Ordnungstendenzen
zeigte, ist also etwa 15 mal dicker, als die Zwischenschicht auf diesem Wafer. Damit ist
die Zwischenschicht dieses Wafers wohl zu diinn, bzw. die Ni-Konzentration nicht
ausreichend (vgl. Kapitel 5.), als dass sich im Bereich der Tunnelflichen makroskopische
magnetisch geordnete Bereiche bilden konnen. Eventuell wird auch ein vorhandenes
minimales ferromagnetisches Austauschfeld durch einen inversen Proximity-Effekt soweit
unterdriickt, dass keine Auswirkungen mehr zu messen sind. Die vergleichsweise dicke
supraleitende Deckelektrode (300 nm) reduziert dabei das Austauschfeld in ihrer Néhe
(Bergeret, et al. [3.18.]).

Weiterhin bleibt hier anzumerken, dass die festgestellte exponentielle Abhiingigkeit einen
weiteren eindeutigen Beleg dafiir liefert, dass die nach dem Drehverfahren hergestellte
Keilstruktur einen linearen Schichtdickengradienten liefert. Im Falle willkiirlich
auftretender Stufen oder Inhomogenititen wére eine deutliche Abweichung von dem
exponentiellen Verlauf aufgetreten.
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6.3. Abhiangigkeit des kritischen Stromes von der
Nis;Al-Schichtdicke, gesputtert bei hohem Ne-
Gasdruck

In diesem Kapitel wird die Schichtdickenabhingigkeit des kritischen Stromes fiir eine
SIFS-Schichtfolge untersucht, wobei die NizAl-Zwischenschicht mit Neon bei einem
Gasdruck von 8 Pa gesputtert wurde.

Bei der Strukturierung der jeweiligen Josephson-Kontakte wurde diesmal das Maskenset I
mit 10 unterschiedlich groflen, runden Kontakten pro Streifen verwendet. Dadurch konnte
eine Skalierung des kritischen Stromes gegeniiber der Kontaktflichen iiberpriift werden.
Die Magnetfeldabhingigkeit des maximalen Suprastromes ergibt im Fall runder
Kontaktflachen eine etwas andere Form als in Bild 6.1. dargerstellt. Die Stromverteilung
ist im Fall einer rdumlichen Homogenitit nicht durch Gleichung (6.2.) gegeben, sondern
durch eine Bessel-Funktion. Dadurch waren die Nebenmaxima etwas weniger stark
ausgeprigt. Insgesamt skalierten von 63 einzelnen Josephson-Kontakten die Modulationen
des kritischen Stromes gegen ein dulleres Magnetfeld gemil3 einer Bessel-Funktion und
gingen demnach in die nachfolgende Statistik ein.

In Bild 6.8. sind zusammenfassend die absoluten kritischen Strome aller 63 einzelnen
SIFS-Josephson-Kontakte aufgetragen. Sie sind dabei beziiglich ihrer jeweiligen
Kontaktfldchen unterschieden. Im Fall eines hohen Gasdruckes wihrend des Sputterns von
NizAl als Zwischenschicht, zeigt sich eine drastische Anderung des Verhaltens von I¢
gegen dy gegeniiber Kapitel 6.2. Der geddmpfte Abfall von /- wird durch ein eindeutig
oszillatorisches Verhalten ergidnzt. Der charakteristische Verlauf von /- gegen dy wird in
Bild 6.9. noch deutlicher. Dort sind die kritischen Strome entsprechend ihrer Flichen als
Stromdichten gegen dr aufgetragen.

Bei einer Schichtdickenvariation von ungefihr 8 nm sind sechs einzelne Minima des
kritischen Stromes mit anschlieBenden Anstiegen lokalisierbar. Zwei benachbarte Minima
liegen im Mittel 4d = 1,4 nm voneinander entfernt, ndheres dazu im folgenden Kapitel 7.
Der gleichméflige Abstand zwischen den Minima, bzw. den Maxima bestitigt wiederum
die Linearitit des NiszAl-Schichtdickengradienten. Weiterhin deutet dies auf eine
Homogenitit des Austauschfeldes, zumindest in die Richtung orthogonal zur Schichtfliche
hin.

Die Amplituden der Oszillationen fallen gemif3 der in Bild 6.10. dargestellten Auswertung
exponentiell mit einer charakteristischen Linge von 4,6+0,6 nm ab. Dazu wurden die
jeweiligen maximalen kritischen Stromdichten der einzelnen Perioden halblogarithmisch
gegen die ferromagnetische Schichtdicke d aufgetragen. Anschliefend wurden die Werte
linear gefittet.

Im Bereich der Tunnelkontakte liegt demnach ein ausreichend starkes ferromagnetisches
Austauschfeld vor, das ursidchlich ist, fiir die aufgetretenen Oszillationen.
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Bild 6.8. Absolute kritische Strome von 63 SIFS-JosephsonKontakten gegen
die NizAl-Schichtdicke aufgeteilt nach den jeweiligen Kontaktflachen, gemessen
bei 4,2 K. NizAl wurde in einer Ne-Atmosphire bei 8 Pa gesputtert. Die Striche
zwischen den Messpunkten dienen nur der Orientierung.
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Bild 6.9. Kritische Stromdichten von 63 SIFS-Josephson-Kontakten in

Abhingigkeit von der Ni3Al-Schichtdicke, aufgeteilt nach den jeweiligen
Kontaktflachen, gemessen bei 4,2 K. NizAl wurde mit Neon bei 8 Pa gesputtert,
Striche nur zur Orientierung.
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Bild 6.10. Halblogarithmische Auftragung der kritischen Stromdichte J. der
jeweiligen Maxima der Oszillation in  Abhédngigkeit von  der
Zwischenschichtdicke, mit einem linearen Fit.

Der nicht-ferromagnetisch ordnende Ubergangsbereich an den Grenzflichen liegt im
Bereich einiger 5Snm (vgl. Kapitel 5.3.). Folglich wurde von uns die NizAl-
Zwischenschicht erst ab einer Grunddicke von 10 nm in ihrer Dicke variiert (hier: 10 nm
bis 18 nm). Es ldsst sich nicht mit Sicherheit sagen, ob das erste Maximum bei einer
Schichtdicke von 10 nm liegt, bzw. ob dort der Maximalwert erreicht ist. Weiterhin sind
die absoluten Zahlen der NizAl-Schichtdicke generell einer gewissen Ungenauigkeit
unterworfen, da zahlreiche Schwierigkeiten bei ihrer Bestimmung auftraten (vgl.
Kapitel 4.). Diese Punkte sind hier allerdings eher zweitrangig, da nur die relativen
Abstinde von Bedeutung sind (Verhiltnis zwischen der Periodenldnge und der
charakteristischen Linge des exponentiellen Abfalls, vgl. Kapitel 7). Dafiir ist die
wiederholt gezeigte Linearitét des Schichtdickengradienten mafgeblich.

Eine marginale Erhohung des Gasdruckes wihrend des Sputterns der NizAl-
Zwischenschicht von 5 Pa auf 8 Pa bewirkt offensichtlich eine ausreichende Erhohung der
Ni-Atomkonzentration, um den Ubergang von SINS- zu SIFS-Josephson-Kontakten zu
bewirken. Damit zeigt sich an dieser Stelle eindrucksvoll die Bedeutung des zusétzlichen
Parameters Sputtergasdruck fiir die Untersuchung und Realisierung von ferromagnetischen
Josephson-Kontakten.

Eine ausfiihrliche Diskussion der abgeleiteten Ergebnisse, insbesondere beziiglich der
Relation Periodenlinge/exponentieller Abfall erfolgt im folgenden Kapitel 7.
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6.4. Zusammenfassender Uberblick iiber
Transportstrommessungen an SIFS-Josephson-
Kontakten

In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass sich der SIFS-Josephson-Kontakt im Wesentlichen
nicht wie ein einfacher SIS-Tunnelkontakt verhélt. Die Strom-Spannungs-Kennlinien
weisen nicht den fiir SIS-Kontakte iiblichen Verlauf auf, sondern es zeigt sich ein typisches
RSJ-artiges-Verhalten.

Die einzelnen Josephson-Kontakte zeigen eine ausgeprigte Skalierung des kritischen
Stromes mit der Kontaktfldche. Die Stromdichte bleibt bei einer Fldchenvariation tiber eine
GroBenordnung konstant. Weiterhin deuten die Modulationen des kritischen Stromes
gegen ein dulleres Magnetfeld auf eine rdumlich homogene Stromdichte hin. Es lassen sich
nahezu ideale Fraunhofer-Muster messen. Die Oxidbarriere ist demnach im Bereich der
Tunnelkontakte homogen iiber die Flidche ausgebildet. Weiterhin ldsst sich eine laterale
Homogenitit des NizAl-Schichtdickengradienten ableiten. Die einzelnen Kontakte sind auf
einem Kontaktstreifen iiber mehrere mm voneinander entfernt und skalieren mit der
Fliche. Eine Variation der Schichtdicke seitlich zu dem Gradienten wiirde dieses
Skalierung deutlich beeinflussen.

Der Gasdruck wihrend des Sputterns von Ni3Al mit Neon hat einen gravierenden Einfluss
auf die gesamte Charakteristik der jeweiligen Kontaktschar.

So verhalten sich Kontakte von Nb/Al/Nb/Al/Al,0O3/Ni3Al/Nb-Vielfachschichten, bei der
die NizAl-Zwischenschicht mit 5 Pa gesputtert wurde, wie konventionelle SINS-
Josephson-Kontakte. Der kritische Strom /- fillt exponentiell mit zunehmender NizAl-
Zwischenschichtdicke d ab. Die charakteristische Linge des exponentiellen Abfalls betragt
&v=1,6 nm ab. Es lédsst sich durch eine Schichtdickenvariation von 10 nm auf 18 nm
keinerlei Anzeichen einer moglichen Oszillation feststellen. Dazu wurden insgesamt iiber
30 einzelne Josephson-Kontakte fiir 8 verschiedene NizAl-Schichtdicken gemessen.

Eine Erhohung des Ne-Gasdruckes beim Sputtern von Ni3Al wihrend der Deposition von
Nb/Al/Nb/Al/Al,0O3/NizAl/Nb-Vielfachschichten von 5 Pa auf 8 Pa manifestiert sich in
deutlich ausgeprigten Oszillationen von Ic gegen dy, die an 63 einzelnen Josephson-
Kontakten (mit 20 unterschiedlichen NizAl-Zwischenschichtdicken) dieser Probenschar
gemessen wurde. So lassen sich insgesamt 6 einzelne Minima mit anschlieBenden
Anstiegen von Ic lokalisieren. Die Schichtdicke wurde ebenfalls von 10 nm auf 18 nm
variiert. Die Oszillationen haben eine anndhernd konstante, sehr kurze Periodenldnge von
1, 4nm und ihre Amplituden sind mit zunehmendem d; exponentiell mit einer
charakteristischen Lange von 4,6 nm gedimpft.

Ein solches Verhalten wurde international erstmalig in dieser Arbeit gefunden.
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Siebtes Kapitel

Diskussion der Transportstrommessungen

Die aus dem vorherigen Kapitel 6.3. abgeleiteten Ergebnisse beziiglich der
charakteristischen exponentiellen Dampfung und der Periodenléinge lassen sich geméil
Kapitel 3 als die ferromagnetische Kohdrenzlange &g = Ep+i&p, zusammenfassen.

In dem hier gemessenen Fall oszilliert die kritische Stromdichte (kritische Strom)
gedampft mit folgenden charakteristischen Léngen:

¢rr=4,6 nm (exponentielle Dimpfung)

& =0,45 nm (Oszillationsperiode 4, = 7 &ry = 1,4 nm)

Im Rahmen des diffusiven Transportlimits sagt die Theorie fiir die Real- und Imaginérteile
gewisse Restriktionen und Abhiingigkeiten voraus. Durch unsere Messergebnisse konnten
diese Relationen nicht bestitigt werden, wir erhielten eine vollkommen andere Beziehung
zwischen den beiden charakteristischen Léngen.

Im Kapitel 7.1. wird ausfiihrlich auf die allgemeine komplexe ferromagnetische
Kohérenzlinge und die limitierende Restriktion eingegangen. Dabei werden allgemeine
Abhingigkeiten der in beiden Grenzfillen (diffusiv, ballistisch) vorkommenden
charakteristischen Lingen abgeleitet. Die gesamten Berechnungen dieses ersten
Teilkapitels gehen auf Herrn M. Yu. Kupriyanov zuriick.

Im zweiten Teil dieses Kapitels erfolgt eine ausfiihrliche Diskussion der hier abgeleiteten
charakteristischen Lingen ({r;, &r). Durch intensive Beratungen mit Herrn M. Yu.
Kupriyanov gelang eine physikalisch sinnvolle Einordnung der experimentellen Ergebnisse
im Rahmen einer erweiterten theoretischen Beschreibung. Ausgehend von den gemessenen
Liangen erfolgt die Ableitung einiger physikalischer Groflen der gesputterten NizAl-
Legierung. Ein abschlieBendes Bild der gemessenen ferromagnetischen Schichtdicken-
abhingigkeit der kritischen Stromdichte zusammen mit einem theoretischen Fit beendet
dieses Teilkapitel.

Die abgeleiteten Ergebnisse sind zusammen mit dem zentralen Messergebnis aus
Kapitel 6.3. gesondert unter Born et al. [7.1.] zur Veroffentlichung eingereicht.
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7.1. Die allgemeine komplexe ferromagnetische
Kohirenzlinge

Diffusiver Ladungstransport:

Im Limit des diffusiven Ladungstransportes oszilliert der kritische Strom /. fiir SFS-
Strukturen mit relativ groen Zwischenschichtdicken dr exponentiell gedampft und lésst
sich gemal Kapitel 3. durch folgende Formel ausdriicken:

exp{— %}. (7.1
Fl1

od,—d
sin(—-—1)
§F 2
sin(g)
F2
Mit d; wird dabei die Position des ersten Minimums bezeichnet, mit der GroBle dj

Ic o< ]c(do)

beriicksichtigt man den magnetisch unrelevanten Bereich. Die Kohdrenzlinge ¢ ist dabei
eine komplexe GroBe (&r = &py+ily).

Sie wird analytisch aus der linearisierten Usadel-Gleichung abgeleitet, vgl. (3.12.). Fiir &,
bzw. dessen Real- und Imaginirteil wurde gemill Kapitel 3.2. folgender Ausdruck
angegeben:

— DF
S = \ 20w +iH) (7.2

£ = D2 £y = D2 (73
" NoWner v H +hw) T \2Whie* +H? —ho) o

mit der Diffusionskonstanten Dr und dem Austauschfeld H. Die Matsubara-Frequenz @

wird fiir den einfachsten Fall n =0 zu 7w = wkgT. Damit gilt bei endlichen Temperaturen
T # 0 folgende Relation:

& <ép,. (7.4.)

Die Oszillationsperioden A4d = ¢, sind demnach unter der Annahme einer linearisierten
Usadel-Gleichung stets grofler, als die charakteristische Léinge der exponentiellen
Dampfung der Amplituden, o exp(-d/{r;). Die exponentielle Ddmpfung stellt eine untere
Grenze fiir die Periodenléinge dar, vgl. Kapitel 6.3.

In Bild 7.1. sind drei numerische Berechnungen eines oszillierenden kritischen Stromes
gegen die ferromagnetische Zwischenschichtdicke dy nach Gleichung (7.1.) aufgetragen.
Entsprechend unserer Ergebnisse wurde eine Periodenléinge von 1,4 nm angenommen.
Daraus resultiert fiir ¢, ein Wert von 0,45 nm. Die drei verschiedenen Kurven spiegeln
unter Beachtung der Restriktion (7.4.) unterschiedliche Relationen zwischen den beiden
charakteristischen Léingen wieder, der Wert von &z, wurde fiir konstantes ¢, iiber eine
GroBenordnung variiert.
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Bild 7.1. Simulierte Abhingigkeit des kritischen Stromes im Limit des

diffusiven Ladungstransportes von der ferromagnetischen Schichtdicke fiir
unterschiedliche Relationen zwischen &y und &, gemal (7.1.).

Im Rahmen der Theorie des diffusiven Ladungstransportes ldsst sich demnach keine
Ubereinstimmung zwischen der theoretischen und der experimentell gemessenen
Abhingigkeit des kritischen Stromes von der ferromagnetischen Schichtdicke erzielen:

Die hier ermittelten Perioden sind eine Groflenordnung zu klein im Vergleich zu der relativ
groB3en charakteristischen Abklingldnge von &r; = 4,6 nm.

Ballistischer Ladungstransport:

Im ballistischen Grenzfall verliert die Usadel-Gleichung ihre Giiltigkeit. Der kritische
Suprastrom muss in diesem Fall direkt aus den FEilenberger-Gleichungen (Kapitel 2.2.)
bestimmt werden. Die Restriktion (7.4.) ist demnach im ballistischen Limit aufgehoben.
Die Kohirenzldnge ist im ballistischen Limit nicht mehr durch die Diffusionskonstante
bestimmt, sondern es gilt fiir die charakteristischen Grofen (folgen direkt aus den
Eilenberger-Gleichungen):

7
&p = M ,  (allgemeine GroBe im ballistischen Grenzfall) (7.5.)
2(hw+iH)
E =&, = ;—’_ , (Kohirenzlinge) (7.6.)
w
gH = §F2 = Z‘Z , (charakteristische ferromagnetische Linge) (7.7.)

mit der Fermi-Geschwindigkeit v und dem Austauschfeld A.
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Der Ausdruck fiir den diffusiven Grenzfall ist nur giiltig, falls sowohl die charakteristische
magnetische Linge &y, als auch die mittlere freie Weglidnge / wesentlich kleiner sind als
die Kohirenzlinge & &y [ << &. Die Gleichheitszeichen (&) = & und &y = &») sind nur
in diesem Grenzfall giiltig.

Bisher untersuchte Materialien, wie z.B. Cu;_«Niy oder Pt;«Niy, an denen der O-n-Ubergang
gezeigt wurde, besitzen gerade im relevanten Bereich um x = 0,44 bis 0,5 einen recht
groBen spezifischen Widerstand und demnach eine geringe mittlere freie Weglidnge /.

Allgemeiner Fall:

Im folgenden wird abgeleitet, in welchem Verhiltnis die jeweiligen charakteristischen
Lingen im Allgemeinen zueinander stehen, Born et al. [7.1.].

Die FEilenberger-Gleichungen (vgl. Kapitel 2) lassen sich fiir vergleichsweise dicke
ferromagnetische Schichten (groBer als &) linearisieren:

vy cosé d _{(f(x.0)) - f(x.0)
ho+il a0 t(ho+iH)

2f(x,0)+
. (7.8.)
(f(x.0)) = [ £(x,0)sin 6d6.

Dabei ist 7=v/[ die Streurate und 6 der Winkel zwischen der Richtung der Fermi-
Geschwindigkeit und der Grenzflichennormalen.
Die allgemeine Losung der Differentialgleichung (7.8.) lautet (Kupriyanov [7.2.]):

f(x,0)=C(6) exp{— g,i} o = i, (7.9.)
eff

wobei die effektive Abklinglidnge ;7 von € unabhéngig ist.
Durch FEinsetzten von (7.9.) in (7.8.) erhdlt man folgende Ausdriicke fiir die
Integrationskonstante C und erste Abhéngigkeiten fiir &5 /, £y und &p:

¢ ¢ Sor
<2 > 2 ’ 77 = -1 —1 L1 = —1 _i 1" (710)
1—k~cos” 6 y 0T +iéy, y 0T +iéy,
Die Integration von (7.10.) iiber die Winkel € resultiert in einer transzendenten Gleichung
fiir &opr

/ S

C@) =n

tanh—=—"—"——, 7.11.
o & T +iE (7.11)

bzw. in folgendem nichtlinearen Gleichungssystem:

060 = 1+ 045 ) tanh(C50)) + (L&, tanh(E4 7)) — €87 ) tan(¢& ), 712

(> =6, tanh((&,) +(1+£6," — L&y tanh(( &) tan(£5).
In der transzendenten Gleichung (7.11.) sind beide asymptotischen Grenzfille enthalten:

Fiir &7 << &' + 07 +i&; reduziert sich (7.11.) zu:
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(il
1+0&, +ilté,

Weiterhin vereinfacht sich dieser Ausdruck (7.13.) im Grenzfall / << &), &y, also im

diffusiven Fall, zu (7.2.), bzw. (7.3.).

Im anderen Grenzfall (/ >> &, &) vereinfacht sich die transzendente Gleichung (7.11.) zu

den Ausdriicken (7.5.) bis (7.7.).

Mit zunehmender Stirke des Austauschfeldes H nimmt die magnetische Linge £, immer

(7.13.)

weiter ab. Falls sie kleiner als die mittlere freie Wegldnge / wird, ldsst sich der
Formalismus des diffusiven Ladungstransportes nicht mehr anwenden, das Verhéltnis
zwischen exponentiellem Abfall und der Oszillationsperiode (&rj, &r2) muss numerisch
gemil (7.12.) bestimmt werden. Im folgenden sind diese numerischen Losungen des
allgemeinen Gleichungssystems (7.12.) angegeben.

In Bild7.2. ist die berechnete Abhingigkeit der exponentiellen Abklinglinge
(Kohirenzldnge des diffusiven Limits) &; von der magnetischen Linge ¢y und der
Kohirenzlinge (des ballistischen Limits) & dargestellt. Aufgetragen sind die jeweiligen
reziproken Werte, multipliziert mit der mittleren freien Weglidnge /. Ein Anstieg des
ferromagnetischen Austauschfeldes H resultiert in kleineren Werten fiir 7 und demnach
bei einem konstanten Wert fiir / in groen Werten fiir /£y Die charakteristische
Abklingldnge ¢, zeigt bei Systemen mit einer vergleichsweise groB3en Kohédrenzliange &,
bzw. kleinen mittleren freien Weglinge / (demnach [//& klein), eine deutliche
Abhingigkeit von dem Austauschfeld, so steigt die schwarze Linie etwa um den Faktor
drei in dem betrachteten Intervall an. Dies steht im Einklang mit den bisher vertretenen
Ansichten, dass ein starkes Austauschfeld die Phasenkorrelation der Ladungstriger

T T T

s2r fi l/i';é"'.

28 - .

1.5

Il

0’0 ' | 1 | L | ' |

Bild 7.2. Abhingigkeit der inversen Abklinglinge //£r; gegen die inverse
magnetische Linge /&y fiir unterschiedliche Verhiltnisse von //&.
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deutlich reduziert. Dieser Einfluss verringert sich jedoch sukzessive in Abhingigkeit der
Wertepaare / und &. So reduziert sich die Kohdrenzldnge bei /&) = 1 (oder grofler) durch
ein stirkeres Austauschfeld nicht mehr.

In Bild 7.3. sind die entsprechenden Ergebnisse fiir den Imaginirteil, ¢r,, dargestellt. Das
Verhiiltnis von /&, nimmt mit steigender Austauschfeldstirke H (bei gleich bleibendem /)
zu. Die Oszillationsperiode 7¢; wird demnach fiir steigende ferromagnetische Kopplung
immer kleiner. Dieses Ergebnis wird auch von der analytischen Formel fiir &, im
diffusiven Ladungstransportlimit (7.3.) bestitigt: Fiir verschwindendes H geht der Nenner
gegen Null, die Oszillationsperiode 7, wird demnach immer groBer. Der Einfluss der
Kohirenzlinge ¢ ist dabei im Vergleich zu Bild 7.2. geringer, jedoch ist aus Bild 7.3.
abzulesen, dass sich die errechnete Abhingigkeit & (&), &y) fir grole Werte von /&
linearisiert. In Systemen, mit im Vergleich zu der Kohirenzlidnge &) kleinen mittleren
freien Wegliangen /, dominieren periodische Unstetigkeiten.

Die charakteristische Abklinglidnge &, verringert sich demnach vergleichsweise gering mit
zunehmendem Austauschfeld. Die Periode (n-¢r;) verringert sich hingegen deutlich mit
zunehmendem Austauschfeld. Von entscheidender Bedeutung ist demnach, wie sich das
Verhiiltnis verédndert.

Die allgemeine Abhingigkeit des Verhiltnisses & zu ¢ von der inversen magnetische
Linge ist in Bild 7.4. aufgetragen. Dargestellt sind demnach die physikalisch sinnvollen
Konstellationen der das System charakterisierenden Parameter. Im allgemeinen nimmt das
Verhiltnis von ¢&r/éry stark mit zunehmendem Verhiltnis /¢y ab. Die charakteristische
Abklinglidnge ¢r; wird demnach groBer und die Periode 7-¢r» kleiner mit zunehmender

10 —— /¢ =0.1
P 15,=0.3 =
8 II£,=0.5 |

- l/§0=1 s
°T e =1.5 P |
lg,=2 = ]

e

Bild 7.3. Abhingigkeit der inversen Perioden definierenden Lénge /&y
gegen die inverse magnetische Lange /&y fiir unterschiedliche Verhiltnisse von
/.
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Austauschfeldstirke. Dabei iiberwiegt jedoch stark die Anderung von &, da &y
vergleichsweise gering variiert wird.

In einem System, in dem nicht die mittlere freie Weglidnge / die kleinste charakteristische
Liange im Vergleich zu ¢ und & ist, lassen sich demnach Oszillationsperioden erzielen,
die deutlich geringer sind, als die charakteristische Abklingldange.

In Bild 7.4. lassen sich die Bereiche der beiden Grenzfille des diffusiven und des
ballistischen Ladungstransportes durch die ferromagnetische Zwischenschicht lokalisieren.
Der diffusive Grenzfall ist dadurch gekennzeichnet, dass die kleinste Lange des Systems
die mittlere freie Weglidnge [/ ist: / << ¢ {y. Es ist demnach der Bereich, der fiir
Wertepaare mit x <1 auf der x-Achse gilt. Weiterhin sind in diesem Limit nur die
Wertepaare unterhalb der dunkelblauen Kurve (/<)) giiltig. Hier zeigt sich in
Ubereinstimmung mit der analytisch abgeleiteten Restriktion (7.4.), dass in diesem Limit
nur Verhiltnisse von &y > &y zu erreichen sind (Eg/Epp > 1).

Der ballistische Grenzfall ist dadurch gekennzeichnet, dass das System durch die
Kohirenzlinge ¢ als kleinste Lidnge dominiert wird (dann gilt auch &y = &). Diese
Relation ist oberhalb der dunkelblauen Kurve erfiillt, / > &. In diesem Grenzfall ist das
diskutierte Verhiltnis von ¢r; und & keinen Restriktionen unterworfen, es lassen sich
auch Wertepaare fiir kleine Oszillationsperioden erfiillen: &py < &gy

100 . r . , . , . , .

—1lg,=0.1
—1g;=0.3
‘ lg,;=0.5
10 |
| — g1
Mg
\N
Np
Bild 7.4. Allgemeines Verhiltnis zwischen Perioden definierender Lénge

¢r2 und charakteristischer Abklingldnge ¢r; gegen die inverse ferromagnetische
Linge ¢y fiir unterschiedliche Verhéltnisse //¢).
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7.2. Vergleich zwischen Theorie und Experiment

Experimentell bestimmte Kohirenzlinge &r:

Aus den in Kapitel 6.3. gemessenen Oszillationen des kritischen Stromes /- (bzw. J¢)
gegen die ferromagnetische Schichtdicke dj ergaben sich folgende Werte fiir die
Kohirenzlinge &

Err=4,6 nm (exponentieller Abfall erster Ordnung der Maxima) (7.14.)
&2=0,45nm  (konstante Oszillationsperiode Ad = &' = 1,4 nm) (7.15))

Das Verhiltnis der beiden abgeleiteten Lingen ist demnach:
Er/ép = 0,1, (7.16.)

Damit ergibt sich gemil Bild 7.4. (Kapitel 7.1.) ein Verhéltnis von mittlerer freier
Weglinge / und charakteristischer magnetischer Linge & von:

I/&y = 10 (oder grofer: = 20). (7.17))

Mittlere freie Wegléinge /:

Mit diesem Verhidltnis (7.17.) und den beiden aus der direkten Messung abgeleiteten
Liangen (7.14.) und (7.15.) lasst sich gemil3 Kapitel 7.1. die mittlere freie Weglidnge /
ableiten. Dabei lasst sie sich zum einen ausgehend von ¢; (Bild 7.2.) und zum andern
Ausgehend von & (Bild 7.3.) unabhidngig voneinander ableiten. Die auf diese beiden
unterschiedlichen Wege ermittelten mittleren freien Wegldngen, mit /; und /, bezeichnet,
miissen iibereinstimmen.

Fiir /; erhdlt man aus Bild 7.2. in Abhingigkeit von dem Verhiltnis /&y (hier zunéchst
angenommen: 0,1) einen Wert von:

l1=1,5¢7=154,5 nm= 6,75 nm. (7.18.)

Fiir /, ergibt sich aus Bild 7.3. ein Wert von 9,1 - 11,1 nm (Bandbreite in Bild 7.3. fiir die
schwarze Kurve). Im folgenden wird 11,1 nm genommen:

L=11,1¢-=1,54,5nm =5 nm. (7.19.)

Damit liegen die Werte im selben Bereich relativ nah beieinander.

Aufgrund der unterschiedlichen Steigungen fiir & und & gegen &y (Bild 7.2. und
Bild 7.3.) gleichen sich diese Werte immer weiter an, fiir /=20 ergibt sich ein
gemeinsamer Wert von:

[~9,5 nm. (7.20.)

Charakteristische ferromagnetische Liinge &y:
Aus der abgeleiteten mittleren freien Weglidnge / (7.20.) ergibt sich in Abhingigkeit der
verwendeten Relation /&y (7.17.) folgender Wert fiir die magnetische Linge:
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¢r=0,5 nm. (7.21.)

Anmerkung: Falls fiir /=9,5 nm angenommen wird, muss auch die Relation //&; =20
verwendet werden. Die Linge /=5 nm hingegen folgte aus der Relation
/&g = 10. Somit ist die Ableitung fiir ¢y stringent beziiglich der Annahmen
bei der Ableitung von /.

Damit wird auch eine nachtrigliche Bestiitigung fiir die Relation
Vé<1 (7.22)

gegeben. Die allgemeinen Abhingigkeiten von &r;(&y, &) und &ra(&y, &), vel. Bild 7.2. und
Bild 7.3., ergeben mit einer magnetischen Lidnge von ¢y <1 ein moglichst kleines
Verhiltnis von //¢&. Dies folgt mit ¢ =4,5nm und ¢ =0,45nm aus den unter-
schiedlichen Abhéngigkeiten von ¢ fiir gegebenes &y < 1.

So folgt aus Bild 7.3., dass fiir ein gegebenes / die Perioden definierende Linge &, im
allgemeinen (/¢ beliebig ) vergleichbar zu & ist. Dagegen ist ein Einfluss von /&) auf das
Verhiltnis bei der & (¢y) Abhiédngigkeit deutlich ausgepriagt (vgl. Bild 7.2.).Die hier
gemessenen Lingen &, und & erlauben demnach nur ein Verhéltnis von /&) < 1.

Kohirenzlinge im Limit des ballistischen Ladungstransportes, &g:

Mit der oben abgeleiteten mittleren freien Wegldnge (7.20.) und der Relation von /&)
(7.22.) ldsst sich ein ungefihrer Wert fiir &, fiir die hier verwendete ferromagnetische
Legierung Ni3Al ableiten:

/&= 0,1 bis 0,5 = &= 19 bis 95 nm. (7.23)

Demnach lasst sich fiir & ein ungefihrer Wert von 50 nm ableiten.

Zwischenergebnis:

Die magnetische Lange ¢y ist die mit Abstand kleinste Linge im Vergleich zu / und ¢&,. Sie
dominiert demnach die Eigenschaften des Systems. Die gemessenen Resultate der
Oszillation des kritischen Stromes gegen die Schichtdicke lassen sich nicht mehr im Limit
des diffusiven Ladungstransportes erkldren. Dieses Limit ist dadurch gekennzeichnet, dass
die mittlere freie Weglinge / die kleinste Grofle des Systems ist. Die Ergebnisse sind aber
auch weit entfernt von dem reinen ballistischen Limit. Dieses ist durch eine
verhiltnisméBig gro3e mittlere freie Weglidnge gekennzeichnet. Hier ist zwar die kleinste
Linge ¢ eine gute GroBenordnung kleiner als /, die Kohirenzliange ¢ des ballistischen
Limits ist jedoch sehr viel groBer als /.

Austauschfeld H:

Die bisher abgeleiteten Groflen erlauben eine ungefihre Abschitzung der Stirke des
ferromagnetischen Austauchfeldes H.
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Zunéchst ldsst sich gema Gleichung (7.6.) mit (7.23.) die Fermi-Geschwindigkeit vy fiir
den einfachsten Fall (n = 0, Matsubara-Frequenz o = m-kgT) ableiten:

_h
27k, T

& v, =27-10"s v, =v, =19-10°m/s. (7.24.)

Aus (7.7.) erhdlt man demnach mit (7.21.) und (7.24.) folgenden Wert fiir das
ferromagnetische Austauschfeld H:

7

&y :%%:3,6~10’12s~K-%:Hz1370K:O,12eV. (7.25.)
B

Ergebnis:

Zusammenfassend lidsst sich demnach aus den von uns gemessenen Werten fiir die
komplexe Kohirenzlinge ¢ folgendes ableiten:

Der kritische Strom [I- oszilliert mit einer Periodenlinge von Ad= ¢ =1,4nm
(¢r2=0,45nm). Die einzelnen Amplituden werden exponentiell mit einer
charakteristischen Linge von & = 4,6 nm geddampft.

Als weitere Parameter lassen sich ausgehend von den linearisierten FEilenberger-
Gleichungen folgende Lingen ableiten:

Die mittlere freie Weglédnge / betrdgt 5 - 10 nm. Sie ist damit etwas grofer als der Wert
von reinem gesputterten Nickel. Blum et al. [3.12.] ermittelten fiir /y; = 4,8 nm, Shelukhin
et al. [7.7.] verwendete fiir Nickel einen Wert von /y; = 2,8 nm. Ausgehend von einem
geschitzten Verhiltnis zwischen dieser mittleren freien Weglidnge und der Kohérenzlinge
des ballistischen Ladungstrigerlimits (//p) von < 1 ldsst sich eine Fermi-Geschwindigkeit
von 1-2:10°m/s ableiten. Damit erhdlt man fiir die Stirke des ferromagnetischen
Austauschfeldes H Werte von 0,07 bis 0,11 eV. Die charakteristische ferromagnetische
Liange &y ist sehr klein und liegt mit 0,5 nm in der gleichen Gréenordnung wie ¢r».

Die mittels Sputtern von NijAl hergestellte Zwischenschicht besitzt demnach sehr
ausgeprigte ferromagnetische Eigenschaften. Das Austauschfeld erreicht knapp die Stirke
von FeyoNigy, wie in nachfolgender Tabelle 7.1. ersichtlich ist.

Tabelle 7.1. Ubersicht iiber charakteristische Grofen von unterschiedlichen
ferromagnetischen Materialien bei SFS-Kontakten.

Lit. Erp (nm) &rr (nm) F-Material vi (m/s) H (meV)
[3.15.] 1,2 1,6 Fe,oNigo 2,2:10° 135
[3.11.] 1,8 2 Pdy_oNi | 210° 35
[3.16] 1,3 3,5 Cug47Nig 53 k.A. 73
[3.14.] k.A. k.A. Cuo.52Nig s k.A. 6-12
[3.13.] 1,7 1 Ni 2,810° 200

diese Arbeit 4,6 0,45 NizAl 1,9 10° ~100
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Aufgrund des vergleichsweise starken Ferromagneten mit relativ groer Kohédrenzlidnge &5,
lassen sich demnach bis zu sechs einzelne Oszillationen messen und theoretisch mit
physikalisch sinnvollen Parametern fitten. Jeweils drei einzelne 0-n-, bzw. n-0-Uberginge
sind zu beobachten.

Bis auf die kiirzlich erschienene Arbeit von Shelukhin et al. [7.7.], vgl. Tabelle 7.1., sind
samtliche bisherigen Studien zu SFS-Josephson-Kontakten zu dem Ergebnis gekommen,
dass die Kohirenzlinge ¢; kleiner als die Perioden definierende Linge & ist. Alle
bisherigen Arbeiten bewegten sich ausschlieBlich im diffusiven Ladungstransportlimit.

In Bild 7.4. sind zusammenfassend die gemessenen kritischen Stromdichten mit einem
theoretischen Fit nach (6.3.) gegen die Dicke der ferromagnetischen Zwischenschicht
NiszAl aufgetragen.

Der theoretische Fit nach (6.3.) beriicksichtigt folgende Werte:

dp =10,6 nm (Position des ersten Minimums)

dl =10,0 nm (Parallelverschiebung aufgrund nichtmagnetischen Ubergangsbereiches)
¢rr =4,6 nm (exponentielle Dimpfung der Amplituden)

&2 =0,45 nm (Oszillationsperiode / )

T ¥ T T T T T i r
2000 . Kontaktflachen:
I = 1000 um’ | |
| e 750 pm’
O O 500 pm?
BT v 250 um® |
W 100 pm’
(8]
E_ 1000 |
O
<
500 |-
0 ! . ; , .
L 12 14 16 18
d., nm
Bild 7.4. Kritische Stromdichte gegen die F-Zwischenschichtdicke von 63

einzelnen SIFS-Josephson-Kontakten mit theoretischem Fit nach (6.3.). Die
Proben wurden bei 4,2 K gemessen.
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7.3. Zusammenfassender Uberblick iiber die
Diskussion der Transportstrommessungen

Motiviert durch die in Kapitel 6.3. abgeleitete charakteristischen Linge der Ddmpfung des
kritischen Stromes gegeniiber der F-Schichtdicke, ¢, und der Perioden definierenden
Liange, &rp, bzw. ihres Verhiltnisses, erfolgte in diesem Kapitel eine allgemeine
Betrachtung dieser Lingen.

Im ersten Teilkapitel wurde zunichst intensiv darauf eingegangen, dass sich im diffusiven
Ladungstransportlimit nur Oszillationen ergeben konnen, welche eine groflere
Periodenldnge haben, als durch die charakteristische Dampfungslinge &r; vorgegeben
wird. Innerhalb dieses Limits ist der Imaginirteil {7, der komplexen Kohidrenzldnge & fiir
endliche Temperaturen 7> O stets groBer als der Realteil 7.

Ausgehend von den im Rahmen der quasi-klassischen Niherung allgemein giiltigen
Eilenberger-Gleichungen (vgl. Kapitel 2. und Kapitel 3.) erfolgte eine generelle
Betrachtung der effektiven komplexen Kohérenzlidnge & und des Verhiltnisses ihres Real-
und Imaginirteiles.

Auf der Basis der quasi-klassischen Nidherung fithrte M.Yu.Kupriyanov allgemeine
numerische Berechnungen fiir &»; und ¢, durch. Dabei beriicksichtigte er insbesondere die
Abhingigkeiten von ¢r; und &, von den bei den Eilenberger-Gleichungen vorkommenden
Parametern ¢ und &y. Im ballistischen Grenzfall ist ¢ die Kohérenzldnge und mit & wird
die effektive ferromagnetische Linge bezeichnet, wobei ¢y umgekehrt proportional zu der
Stirke des Austauschfeldes H ist.

Diese &pi(Co,én) und  Era(éo, &) Abhdngigkeiten resultieren  zusammengefasst in
allgemeinen &gy/Ep; Relationen. Dabei erwiesen sich die beiden Spezialfille (diffusiv und
ballistisch) in nur sehr engen Grenzen als giiltig. Im allgemeinen sind durchaus Relationen
von &y < &y moglich.

Im zweiten Teilkapitel erfolgte die Einordnung der in Kapitel 6.3. abgeleiteten Ergebnisse
in die allgemeine Theorie. Ausgehend von den abgeleiteten Werten von ¢r; und ¢ lieBen
sich physikalisch sinnvolle Eigenschaften der NizAl-Legierung ableiten.

Wie in Kapitel 7.2. ausfiihrlich diskutiert wurde, ist die hier auftretende Besonderheit, dass
das System nicht durch die mittlere freie Weglinge / als kleinste Lénge charakterisiert
wird. Dies war die notwendige Voraussetzung fiir die Giiltigkeit des diffusiven
Ladungstransportlimits. Vielmehr erwies sich die ferromagnetische Linge ¢y als die mit
Abstand kleinste Linge des hier betrachteten physikalischen Systems.

Die hier mit einem vergleichsweise hohen Ne-Gasdruck gesputterte NizAl-
Zwischenschicht verfiigte demnach iiber ein vergleichsweise starkes ferromagnetisches
Austauschfeld. Gleichzeitig war die Kohérenzldnge ¢r; (und die mittlere freie Weglidnge /)
vergleichsweise grofl. Daher lie$ sich eine so gro3e Anzahl an Oszillationen des kritischen
Stromes in Abhingigkeit von der ferromagnetischen Schichtdicke messen.
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Die gemessenen Oszillationen des kritischen Stromes lieen sich im Rahmen der aus den
Eilenberger-Gleichungen abgeleiteten allgemeinen Relationen ausgesprochen gut
theoretisch anpassen.
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Achtes Kapitel

Zusammenfassung

In dieser Dissertation wurde das Ziel verfolgt, den Ladungstransport in SIFS-Josephson-
Kontakten zu untersuchen. Es sollten gezielt und reproduzierbar Josephson-Kontakte
hergestellt werden, wobei einzelne O-m-, bzw. m-0-Ubergiinge realisiert werden sollten.
Dabei wurde eingehend die intermetallische Legierung Ni3Al hinsichtlich ihrer Eignung als
ferromagnetische Zwischenschicht in supraleitenden/ferromagnetischen Josephson-
Kontakten untersucht.

Es wurde ein mehrstufiger Strukturierungsprozess entwickelt, wodurch unterschiedliche
Ziele verwirklicht werden konnten.

Die primére Herausforderung bestand darin, supraleitende/ferromagnetische Josephson-
Kontakte zu strukturieren, welche es ermoglichten, die Abhiéngigkeit des kritischen
Stromes von der Zwischenschichtdicke des Ni3Al zu messen. Demnach wurde eine
moglichst feine Dickenvariation der NisAl-Schicht wéahrend des Sputterprozesses bendotigt.
Weiterhin wurde das Ziel verfolgt, moglichst in einem Vakuumzyklus ein ganzes Set
unterschiedlicher Kontakte zu realisieren, die ausschlieBlich in der Zwischenschichtdicke
variieren sollten. Damit wiirde ausgeschlossen, dass die kritischen Stréme durch
unterschiedliche Grenzflicheneigenschaften beeinflusst wiirden. Die Parameterstreuung
muss deutlich kleiner sein, als der zu messende Effekt.

Realisiert wurden diese Anforderungen durch eine in-situ Sputterdeposition einer SIFS-
Vielfachschicht auf 2"-Si-Wafer. Die NiszAl-Zwischenschicht wurde als Keilstruktur
gesputtert. Durch sukzessive Variation der Targetposition wihrend des Sputterns gelang
die Realisierung eines ausschlieBlich in einer Richtung linearen Schichtdickengradienten.
Die Dicke von NizAl konnte linear um einige wenige Zehntel nm/mm variiert werden.

Erst nachfolgend erfolgte die Strukturierung in zahlreiche einzelne SIFS-Josephson-
Kontakte.

Die in dieser Dissertation hergestellten Josephson-Kontakte wiesen eine sehr geringe
Parameterstreuung und ausgesprochen homogene Tunnelbarrieren auf: Die Modulation des
kritischen Stromes mit einem duferen Magnetfeld entsprachen sehr genau dem Muster
einer Fraunhofer-Funktion. Der kritische Strom skalierte sehr genau mit der jeweiligen
Kontaktfldche, die kritische Stromdichte war fiir zahlreiche Kontakte mit gleicher NizAl-
Zwischenschichtdicke nahezu konstant.

Die magnetischen Eigenschaften der Legierung NizAl wurden in dieser Arbeit intensiv
studiert. Dabei gelang es uns, die Legierung nicht nur mit reproduzierbaren
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ferromagnetischen Eigenschaften zu sputtern, wir konnten diese zusitzlich iiber einen
gewissen Bereich gezielt beeinflussen. NizAl, gesputtert aus einem Target der Komposition
Nig76Alg 24, ordnet unter Verwendung von Argon als Sputtergas nicht ferromagnetisch. Es
konnte ausschlieBBlich paramagnetisches Verhalten gemessen werden. Die Verwendung
von Neon als weiteres Sputtergas fiihrte jedoch zu ferromagnetischer Ordnung mit Curie-
Temperaturen von 50 bis 80 K. Motiviert durch eine Simulation des Partikeltransportes
vom Target zum Substrat und dessen Beeinflussung durch den Arbeitsgasdruck erfolgte
eine ausfiihrliche Charakterisierung der ferromagnetischen Eigenschaften von mit Neon
unterschiedlichen Druckes gesputterten NisAl-Schichten. Dabei zeigte sich in
Ubereinstimmung mit den Simulationen, dass die Ni-Konzentration in den Proben iiber
einen gewissen Bereich variiert werden konnte. Ursédchlich dafiir ist der Unterschied in den
relativen Massen der jeweiligen Stossprozesse des verwendeten Arbeitsgases mit den
beiden vorzugsweise neutralen Elementen Nickel und Aluminium. Dadurch wurde jeweils
ein unterschiedlich grofler Teil ihrer kinetischen Energien an den StoBpartner abgegeben,
was wiederum in unterschiedlichen StoBwahrscheinlichkeiten und letztendlich in
unterschiedlichen Teilchenstromdichten resultierte.

Die unterschiedliche Ni-Konzentration in den gesputterten NizAl-Schichten bewirkte im
direkten Zusammenhang eine Anderung der ferromagnetischen Eigenschaften: Eine hohere
Ni-Konzentration resultierte in hoheren Curie-Temperaturen und in deutlich groferen
ferromagnetischen Remanenzen. Somit konnte der fiir die Oszillation des kritischen
Stromes ursdchliche Ferromagnetismus unabhiingig voneinander in zweifacher Hinsicht
variiert werden: Einmal durch die Schichtdicke und zum andern direkt durch den
Parameter Ne-Gasdruck wihrend des Sputterns.

Es konnten erfolgreich Abhingigkeiten des kritischen Stromes von der NizAl-Schichtdicke
von zahlreichen Nb/AI/Nb/Al/Al,O3/Ni3Al/Nb-Josephson-Kontakten gemessen werden.
Dabei konnte aufgrund des Parameters Sputtergasdruck die NizAl-Legierung sowohl im
paramagnetischen, als auch im ferromagnetischen Bereich untersucht werden.

Im paramagnetischen Bereich der Legierung zeigte der kritische Strom /o in
Ubereinstimmung mit den theoretischen FErwartungen eine einfache exponentielle
Abhingigkeit gegen die Zwischenschichtdicke d. Der kritische Strom /- wurde mit einer
charakteristischen Lange von &y = 1,6 nm exponentiell geddmpft.

Im ferromagnetischen Grenzfall konnten sechs einzelne Oszillationen bei der Io(d)-
Abhingigkeit lokalisiert werden. Dazu wurden von einer Nb/Al/Nb/Al/Al,O3/NizAl/Nb-
Vielfachschicht 63 einzelne Josephson-Kontakte an 20 unterschiedlichen NizAl-
Zwischenschichtdicken gemessen. Die Schichtdicke des NizAl wurde dabei von 10 nm auf
18 nm stetig und linear erhoht. Der kritische Strom oszillierte mit einer Periode von
-Epp = 1,4 nm und wurde exponentiell mit der charakteristischen Linge von &g = 4,6 nm
gedampft.
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Damit konnte fiir die ferromagnetische Legierung Ni3Al ein neuartiges Resultat beziiglich
der komplexen Kohirenzlinge nachgewiesen werden: Der Imaginérteil der komplexen
Kohirenzlinge, {r», war um eine Grolenordnung kleiner, als der Realteil.

Dieses Ergebnis konnte so erstmals an einer ferromagnetischen Legierung nachgewiesen
werden. Bei allen bisher untersuchten Materialien waren die fiir die Charakteristik einer
Ic(dr)-Abhéngigkeit relevanten Lingen, ¢p; und &, entweder gleich groB3, oder die
Perioden definierende Linge {x; war deutlich groBer als &x;.

Das Verhiltnis der in dieser Dissertation abgeleiteten charakteristischen Lingen ¢r; und
¢r2 konnte im Rahmen des diffusiven Ladungstransportlimits nicht begriindet werden. In
diesem Limit ist der exponentielle Abfall ist stets kleiner, als die Perioden definierende
Linge.

Es zeigte sich, dass die im Rahmen des diffusiven Ladungstransportlimits gemachten
Niherungen und Annahmen zur Vereinfachung der Eilenberger-Gleichungen im Fall der
NizAl-Legierung nicht giiltig sind. Die Ndherungen sind nur giiltig, falls die kleinste Léinge
des Systems die mittlere freie Wegldnge ist. In dem hier untersuchten Fall ist jedoch die
magnetische Linge sehr viel kleiner. NizAl besitzt die erstaunliche Eigenschaft, dass ein
vergleichsweise starker Ferromagnet (demnach sehr kleine ferromagnetische Linge) iiber
eine deutlich groBere Kohirenzlidnge verfiigt, als die Perioden definierende Linge. Eine
Erhohung der Stirke des ferromagnetischen Austauschfeldes korreliert demnach nicht
gleichzeitig auch mit einer Reduzierung der ferromagnetischen Kohirenzlidnge.

Die Tatsache, dass sich eine vergleichsweise grofle Abklinglinge mit einer sehr viel
kleineren Oszillationsperiode verbinden ldsst, erscheint im Hinblick moglicher
Anwendungen von SES Josephson - Kontakte ausgesprochen attraktiv.

In unserem Fall konnten Josephson-Kontakte hergestellt werden, bei denen der kritische
Strom in dem n-Zustand gegeniiber dem 0-Zustand kaum reduziert war. So wurden im 7-
Zustand kritische Stromdichten von bis zu 1300 A/em® erreicht. Das Produkt aus
kritischem Strom und Kontaktwiderstand lag bei einer Temperatur von 4,2 K im Bereich
von 50 uV bis 300 uV. Die Streuung der Kontaktparameter fiir eine gegebene Dicke der
ferromagnetischen ~Zwischenschicht lag im einstelligen Prozentbereich. Diese
Eigenschaften machen die in dieser Arbeit vorgestellten n-Kontakte sehr viel versprechend
fiir den Einsatz in supraleitenden Schaltkreisen.
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Al Green'sche Funktionen

Die Greens’chen Funktionen stellen statistische Mittlungen iiber einzelne Operatoren dar.
Im einzelnen handelt es sich um eine mathematische Verkniipfung zweier Operatoren,
wobei eine statistische Mittlung iiber alle Zustinde ausfiihrt wird. Die allgemeine
Green'sche Funktion G(?;,1;) zweier Operatoren zu den jeweiligen Zeitpunkten lautet:

j 1Vx>0
Gltyty) = ((A(t):B(1,))) = —é O, -1,)([At). Bt 6x) = {O e ALD
mit
3 _|AB-BA4,n=+1
[4.8] =[4,B]. = {AB BA =1 (A1.2)
Die statistische Mittlung erfolgt dabei im Rahmen des groB3kanonischen Ensembles:
1
([4).B,)]) = prewts H[Aw). B[} 0 =splexp(-f )}, (A1.3)

mit S = 1/(kgT) und H = Hy-uN. Dabei ist Hy der Hamiltonian des gesamten Systems, u
das elektrochemische Potential und N der Teilchenzahloperator. Weiterhin ist die
Greensche Funktion nur von Zeitdifferenzen abhéngig:

(A(t)B(t,))=(A(t, —1,)B) = (AB(t, -1,)). (Al.4.)
Die Green'schen Funktion ldsst sich mittels der Fourier-Transformation in ein Spektrum
einzelner Funktionen transformieren:

T d jo (1, ~1
G(t,~1,) = ((A@):B@))) = | 2—‘: e IG() (A15))

—oo

Die inverse Transformation lautet:

G(w)=((4B)) = Tdtzei"”‘G(tl). (AL.6.)

Das quantisierte Feld beschreibt den Zustand des Systems und ist charakterisiert durch
Erzeuger lf’a(r) und Vernichter ‘f’; (r), welche ein Quasiteilchen mit Spin o und
Ortskoordinate » dem Feld zum Zeitpunkt t hinzufiigen oder entziehen. Die normale
Green'sche Funktion G charakterisiert dabei ein Metall in einem Normalzustand, ihre
Definition ist:

Gyt ) = —i{T9,G0) ¥ (50)), (A1.7)

wobei T der Zeitordnungsoperator ist.
Die Fourier-Transformierte Green’sche Funktion lautet fiir den Fall zweier Fermionen:

Gy, —1) = TY G, (R.Rio,)e™™", (AL.8))
n=0

mit der Matsubara - Frequenz Zw, = (2n+1)nkgT, n=0, 1,... und mit der Temperatur 7.
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Al. Green’sche Funktionen

Im Fall des Supraleiters wird zusitzlich die anormale Green'sche Funktion verwendet. Sie
lasst sich interpretieren als eine statistische Mittelung iiber das Produkt von zwei
Erzeugern, welches fiir den Fall eines Supraleiters aufgrund der Existenz von Cooper-
Paaren ungleich Null ist. Sie ist formal definiert als:

Fryahe) = T8G9 (), (A1.9.)
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