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Abbildung 7.8: Fotografie des Targethal-
terings der SiOg Sputterkanone der Sput-
teranlage von DCA. Im markierten Bereich
ist erheblicher Materialabtrag zu erkennen.

gefdhr 2,3 mal hohere Sputterausbeute als Eisen [Hae87]. Mit dieser modifizierten
Konfiguration auf farblose transparente Glassubstrate abgeschiedene SiO5-Schichten
besitzen eine mit dem blolen Auge gut erkennbare rétlich-braunliche Farbung. Dies
lasst die Schlussfolgerung zu, dass das Plasma tatsachlich innerhalb des Dunkelraums
zwischen Targethaltering und Anode brennt und somit Material vom Haltering pa-
rasitar abgetragen wird.

Ausgehend von der Feststellung, dass ein Plasma im Dunkelraum der Original-
konfiguration der DCA-Sputterkanone brennt, wurde auch die SiOs-Sputterquelle
der Alcatel-Sputteranlage in derselben Weise auf parasitdre Sputtereffekte unter-
sucht. Zu diesem Zeitpunkt handelte es sich dabei um eine 2 Zoll Torus Magnetron-
Sputterkathode der Firma Lesker. Analog zur oben beschriebenen Vorgehensweise
wurde ein Targethaltering aus Kupfer nach dem Original gefertigt und zum Sputtern
einer SiOs-Schicht auf Glassubstrat verwendet. Eine deutliche Farbung der ansonsten
farblosen und klaren SiO,-Schicht zeigt eine Kontamination mit dem Material des
Targethalterings an. Danach wurden verschiedene Modifikationen der Sputterkanone

Schichtnummer Torus Quelle Frgebnis Kommentar

AL 2131 27oll klar Originalteile aus Edelstahl
AL 2130 270ll verfarbt ~ Nachbildung der Originalteile aus Cu
AL 2132 270ll klar Cu, groferer d; v des Targethalterings

Tabelle 7.2: Zusammenfassung der Ergebnisse der Sputtertests auf farblose transparente
Glassubstrate mit verschiedenen Konfigurationen der 2 Zoll Torus Sputterquelle. Alle Pro-
ben wurden in der Sputteranlage der Firma Alcatel hergestellt.
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Schichtnummer Torus Quelle FErgebnis Kommentar

AL 2211 3 Zoll verfarbt  Nachbau der Originalteile aus Cu,
verringerter d; v des Targethalterings

AL 2212 3Zoll klar wie AL 2211, Anodenring aus Edelstahl
mit verringertem d; 5

AL 2213 3 Zoll klar wie AL 2212
mit verringertem bp_

AL 2214 37Zoll klar wie AL 2213

mit zentralem Gaseinlass

Tabelle 7.3: Zusammenfassung der Ergebnisse der Sputtertests auf farblose transparen-
te Glassubstrate mit verschiedenen Konfigurationen der 3 Zoll Torus Sputterquellen. Alle
Proben wurden in der Sputteranlage der Firma Alcatel hergestellt.

vorgenommen, die im Nachfolgenden genauer beschrieben werden. Zudem wurde die
27Zoll Sputterquelle spater durch eine 3 Zoll Torus Magnetron-Sputterkathode der
Firma Lesker ersetzt und abermals in der beschriebenen Weise optimiert. Die Ergeb-
nisse der Tests beziiglich verschiedener Geometrien und Materialien der 2 Zoll Torus
Magnetron-Sputterquelle sind in Tabelle 7.2 zusammengefasst. Gesputtert wurde zu-
nichst mit den Originalteilen aus Edelstahl, was mit der Nummer AL 2131 beziffert
ist. Hier ist zwar keine Verfarbung zu erkennen. Das bedeutet allerdings nicht, dass
es keinerlei Materialabtrag gibt. Der Test mit der Nummer AL 2130 entstand mit
einer Nachbildung der Originalteile aus Kupfer. In diesem Fall ist das Glassubstrat
augenscheinlich braunlich verfarbt, was einen Materialabtrag anzeigt. Daher wird
davon ausgegangen, dass die Geometrie mit den Maflen der Originalteile im All-
gemeinen parasitdren Materialabtrag erlaubt. Daraufhin wurde der Test Nummer
AL 2132 durchgefithrt, wobei der Targethaltering einen um 2mm vergroferten In-
nendurchmesser d; 7 aufweist. Hierbei waren sowohl der Targethaltering als auch der
Anodenring aus Kupfer gefertigt. Die Sichtprobe auf dem Glassubstrat zeigt keinerlei
Anzeichen fiir einen parasitdren Materialabtrag.

Die Sputterprozesse mit den fortlaufenden Nummern AL 2211 bis AL 2214 wur-
den mit Hilfe der 3Zoll Sputterkathode angefertigt. Die Ergebnisse der Tests auf
Glassubstrat sind in Tabelle 7.3 zusammengefasst. Der Test AL 2211 wurde mit Hil-
fe eines aus Kupfer gefertigten Targethalterings mit um 2 mm vergroflerten Innen-
durchmesser d; v durchgefiihrt. In diesem Fall ist wieder eine deutliche Verfarbung
der abgeschiedenen Schicht zu erkennen, obwohl der Targethaltering bereits einen
vergrofferten Innendurchmesser hat und somit das Brennen des Plasmas zwischen
Targethaltering und Anodenring erschwert sein sollte. Zur weiteren Verbesserung der
Situation wurde als néchstes der Innendurchmesser d; 4 des aus Edelstahl gefertigten
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Abbildung 7.9: a) Schematische Zeichnung der verwendeten Sputterquelle mit den De-
tailansichten b) wie geliefert und c) nach der Optimierung. Das vom Targethaltering in
seiner Position fixierte Sputtertarget ist in griin dargestellt. Die Wasserkiihlung ist in blau
angedeutet. Die als Magnetron ausgefiihrte Sputterkathode ist mit stabférmigen Dauerma-
gneten ausgestattet, welche in blau/rot dargestellt sind. Die in ¢) dargestellte geometrische
Verdnderung des Targethalterings und des Anodenrings ist mit Pfeilen markiert.

Anodenrings von 72mm auf 66 mm verringert. In Abbildung 7.9 ist diese geome-
trische Verdnderung der Sputterquelle anhand einer schematischen Darstellung der
DCA-Sputterquelle verdeutlicht. Dabei ist a) die Sputterquelle in Vollansicht, sowie
jeweils eine Detailansicht b) in Originalkonfiguration und ¢) in modifizierter Form
abgebildet. In der Originalkonfiguration ist der Innendurchmesser d;r des Target-
halterings identisch mit dem Innendurchmesser d; 5 des Anodenrings. Dadurch wird
einerseits der Abstand zwischen dem Plasma und dem Targethaltering vergroflert,
was zu weniger parasitarem Materialabtrag fithren sollte. Andererseits wird die Fla-
che, auf der das Plasma das Targetmaterial angreifen kann, geringfiigig dezimiert,
was sich nachteilig in einer leicht verminderten Sputterrate manifestiert. Die nach
der geometrischen Verdnderung abgeschiedene Schicht mit der Nummer AL 2212 ist
nicht offensichtlich verfarbt, allerdings befanden sich auf dem Anodenring innenseitig
Spuren von schwarzen Ablagerungen. Diese zeigen an, dass es weiterhin einen gerin-
gen parasitdren Materialabtrag gab. Im néchsten Schritt wurde der Abstand bp_
zwischen Targethaltering und Anodenring verringert. Die abgeschiedene Schicht mit
der Nummer AL 2213 ist weiterhin klar und farblos. Zusétzlich wurden in dieser
Konfiguration nurmehr minimale Ablagerungen am Anodenring gefunden. Im letz-
ten Schritt wurde der Gaseinlass verlegt, sodass Argon und Sauerstoff zentral in die
Sputterkammer geleitet werden, anstatt wie zu Beginn an der Sputterquelle. Die
korrespondierende Probe mit der Nummer AL 2214 ist klar und farblos.

Die Sputterrate von SiOs ist unter gleichen Umstanden im Allgemeinen geringer als
die von Eisen. So ist beispielsweise die Sputterausbeute von SiOs fiir eine Energie
der auftreffenden Ar-Tonen von 1000eV ungefihr 10 mal geringer ist als die von
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Eisen [Hae87]. Folglich muss in dem Fall der bis hierher per Sichtprobe auf dem
Glassubstrat optimierten Sputterquelle noch iiberpriift werden, ob der verbleibende
Anteil an parasitdr deponiertem Material vernachlédssighbar oder relevant ist. Dazu
wurden in Erginzung zu den eher qualitativ wertvollen Glaspléattchentests in eini-
gen Konfigurationen Au-SiOy-Au-Folien zur Bestimmung des Temperaturverlaufs der
Magnetisierung hergestellt und charakterisiert. Die Ergebnisse werden im Folgenden
prasentiert.

7.4.1 Quantitative Auswertung der Magnetisierungsmessungen

Die in der Originalkonfiguration der DCA-Sputterquelle gefertigten SiOs-Schichten
weisen, wie eingangs in Abschnitt 7.3 erwahnt, eine sehr hohe Konzentration an mag-
netischen Verunreinigungen auf. In Abbildung 7.10 ist die Magnetisierung M (7)
zweier Au-SiOg-Au-Testfolien, die in der DCA-Sputteranlage hergestellt wurden, in
Abhingigkeit von der inversen Temperatur 7! vergleichend dargestellt. Es handelt
sich dabei um die Sputtervorgange DCA 1980 in der Originalkonfiguration und DCA
2274 mit einer Nachbildung des Targethalterings mit vergréffertem Innendurchmesser
d; r. Die dazu korrespondierenden geometrischen Konfigurationen der Sputterquelle
sind in Abbildung 7.9 b) fiir den Prozess DCA 1980 und c) fiir den Vorgang DCA
2274 jeweils schematisch gezeichnet. Die durchgezogenen Linien bilden jeweils eine
numerische Anpassung an die Gleichung (7.5), welche die Anzahldichte an Fe'-
Ionen und freien Bindungselektronen als Anpassungsparameter enthéilt. Durch die
Modifikation der Sputterkanonengeometrie konnte der Anteil C™ an freien Bin-
dungselektronen von 4921 ppm auf 2661 ppm halbiert werden und der Anteil C’S;gf)
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an Fe*'-Tonen von 1495 ppm auf 139 ppm um mehr als einen Faktor 10 reduziert
werden.

In Abbildung 7.11 sind Magnetisierungsfolien aus der Alcatel-Sputteranlage in ver-
schiedenen Konfigurationen der insgesamt drei unterschiedlichen, nacheinander ge-
nutzten Sputterquellen zusammengetragen. Teil a) der Abbildung stellt die Tempe-
raturverlaufe der Magnetisierung der Au-SiOs-Au-Folien der Sputtervorgingen AL
1960 und AL 2133 vergleichend dar. Der Sputtervorgang AL 1960 fand mit der
Originalkonfiguration der 6 Zoll Sputterquelle statt, wohingegen die Probe mit der
Kennung AL 2133 mit Hilfe der 2 Zoll Torus Magnetron-Sputterkathode der Firma
Lesker hergestellt wurde. Die numerische Anpassung der kombinierten Brillouinfunk-
tion (7.5) ergibt eine Konzentration an Fe**-Tonen von CL57 = 90 ppm und von
C(glgorr) = 2861 ppm an freien Bindungselektronen in der Probe AL 1960 in Original-
konfiguration. Die Probe AL 2133 enthalt entsprechend C’S:;ff) = 79 ppm Fe*'-Tonen
und C((ilf)orr) = 1484 ppm an freien Bindungselektronen. Die Ergebnisse sind sich sehr
ahnlich und zeigen qualitativ hochwertiges SiOs mit einem geringen Grad an Verun-

reinigung an.

Wiéhrend in der Abbildung 7.11 a) Ergebnisse gezeigt werden, die sich auf Sput-
terquellen beziehen, die in der Vergangenheit genutzt wurden, sind in Teil b) der-
selben Abbildung Magnetisierungskurven dargestellt, die unter Zuhilfenahme der
in unserem Reinraum derzeit standardméfig genutzten 3Zoll Torus Magnetron-
Sputterkathode der Firma Lesker in unterschiedlichen baulichen Konfigurationen
entstanden. Die mit AL 2225 bezeichnete Kurve wurde mit Hilfe der Originalteile aus
Edelstahl der Sputterkanone und einer Nachbildung des Targethalterings aus Kupfer
hergestellt. Der Gaseinlass befand sich direkt an der Kanone und es wurde das Dun-
kelschild (DS) verwendet, das fir die 3 Zoll Sputterquelle mitgeliefert wurde. Im Ver-
gleich dazu wurde die Magnetisierungskurve AL 2215 mittels einer Nachbildung des
Targethalterings aus Kupfer sowie einem Anodenring aus Edelstahl mit von 72 mm
auf 66 mm verringertem Innendurchmesser gesputtert. Dies wurde durch die Verwen-
dung eines fiir 2 Zoll Sputterquellen konzipierten Dunkelschildes realisiert. Weiterhin
war der Abstand zwischen Targethaltering und Anodenring gegeniiber der Original-
konfiguration verringert und der Gaseinlass zentral am Rezipienten lokalisiert. Durch
die Verdnderungen der Geometrie der Sputterkanone konnte der Anteil an Fe*™-Ionen
von C’Sggf) = 50 ppm auf 16 ppm verringert werden. Der Anteil der freien Bindungs-
elektronen konnte entsprechend von C’Sﬁorr) = 917 ppm auf 547 ppm reduziert werden.
Durch den im Vergleich zum 3 Zoll Dunkelschild stark verringerten Durchmesser des
2 Zoll Dunkelschildes ist allerdings auch eine verringerte Sputterrate zu erwarten. Die
beiden Sputtervorgéinge wurden mit einer Leistung von 350 W durchgefiihrt, was zu
qualitativ hochwertigen SiO,-Schichten mit geringer Verschmutzungskonzentration
fithrt. Fir die dauerhafte Nutzung ist allerdings eine Leistung von nicht mehr als
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Abbildung 7.11: Gemessener Temperaturverlauf der Magnetisierung einer Au-SiOs-Au-
Folie a) des Sputtervorgangs AL 1960 mittels der 6 Zoll Sputterkanone in der Alcatel-
Sputteranlage und des Sputtervorgangs AL 2133 mittels der 2Zoll Torus Magnetron-
Sputterkathode der Firma Lesker eingebaut in die Alcatel-Sputteranlage vergleichend dar-
gestellt. AuBBerdem in b) eine vergleichende Darstellung der gemessenen Temperaturverliufe
der Magnetisierung jeweils einer Au-SiOs-Au-Folie der Sputtervorgéinge AL 2225 und AL
2215 mittels der 3 Zoll Torus Magnetron-Sputterkathode der Firma Lesker eingebaut in die
Alcatel-Sputteranlage. Im Falle der oberen Magnetisierungskurve in b) wurde die Folie mit
den Originalteilen aus Edelstahl und einer Nachbildung des Tartehalterings aus Kupfer bei
Gaseinlass direkt an der Kanone gesputtert, wohingegen die Folie mit der geringeren Ma-
gnetisierung mittels einer Nachbildung des Targethalterings aus Kupfer, einem Anodenring
aus Edelstahl mit von 72 mm auf 66 mm verringertem Innendurchmesser sowie mit gegen-
iiber dem Originalaufbau verringertem Abstand zwischen Targethaltering und Anodenring
und zentralem Gaseinlass gesputtert wurde.

300 W vorgesehen. Daher wurde nach der geometrischen Optimierung der 3 Zoll To-
rus Magnetron-Sputterkathode der Firma Lesker eine finale Charakterisierung der
Magnetisierung M (T~') mit den fiir den dauerhaften Gebrauch geeigneten Para-
metern durchgefiithrt. Diese ist in Abbildung 7.12 dargestellt ist. Hierbei wurde mit
einer Nachbildung des Originalspannrings aus Kupfer sowie einer Nachbildung des
Anodenrings aus Kupfer mit einem von 72 mm auf 66 mm verringerten Innendurch-
messer gearbeitet. Mit einer Konzentration von C’S;gf) = 64 ppm Fe**-Tonen sowie
C'C(llgorr) = 1278 ppm freie Bindungselektronen enthélt die entsprechende SiOy Schicht
zwar geringfiigig mehr magnetische Verunreinigungen als die zuvor diskutierten, ist
aber immer noch qualitativ sehr hochwertig und magnetisch rein.
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Anhand der hier diskutierten Magnetisierungsmessungen konnte gezeigt werden, dass
kéauflich zu erwerbende Sputterkanonen nicht immer perfekt auf die Deposition von
SiO,y eingestellt sind. Dies kann zur Folge haben, dass die abgeschiedenen SiO,-
Schichten mitunter betriachtliche Mengen an magnetischen Fremdatomen und struk-
turellen Defekten enthalten. Das wiederum fiihrt dazu, dass die Qualitat der Schich-
ten in Anwendungsgebieten mit magnetisch sensiblen Bauteilen in Mitleidenschaft
gezogen wird. Weiterhin konnte gezeigt werden, dass geringfiigige geometrische Ver-
anderungen der Originalteile der Sputterkanonen zu einer drastischen Verringerung
des Gehalts an magnetischen Verunreinigungen fithren kénnen. Es wurde dariiber
hinaus im Detail diskutiert, welcher Natur die baulichen Verédnderungen sind.

7.4.2 Vergleich mit SiO, der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt

Wie in den vorangegangenen Abschnitten ausgefiihrt wurde, ist es durchaus moglich
und in Betracht zu ziehen, dass zwei Sputterquellen derselben Arbeitsgruppe SiOs-
Schichten sehr verschiedener Qualitdt und mit unterschiedlichem Grad an magne-
tischen Verunreinigungen ergeben konnen. Daher liegt die Idee nahe, weitere An-
lagen zum Vergleich heranzuziehen. Durch eine Kooperation mit der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt (PTB) war es moglich, einen experimentellen Vergleich
unserer SiOg-Schichten mit gesputterten SiOs-Schichten der PTB sowie mittels plas-
maunterstiitzter chemischer Gasphasenabscheidung (PE-CVD) [Frel5] durchzufiih-
ren. Dabei wurden sowohl de-SQUIDs mit dem entsprechenden Material als Isola-
tionsschicht hergestellt und hinsichtlich ihres 1/ f-artigen Exzessflussrauschens bei
verschiedenen Temperaturen 7' < 1 K charakterisiert, als auch Magnetisierungsmes-
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sungen an Au-SiOs-Au-Folien durchgefiihrt. Fir die experimentelle Realisierung ei-
nes Vergleichs ansonsten baugleicher SQUIDs mit SiO, aus unterschiedlichen Sput-
terquellen wurden zwei klassische Chip-Designs unserer Arbeitsgruppe leicht modifi-
ziert. Zum einen wurde ein Chip mit vier einzelnen, auf reale Anwendungen optimier-
ten de-SQUIDs, wie sie beispielsweise in [Kem15] beschrieben sind, zum Zwecke des
Si09-Vergleichs abgewandelt. Zum anderen kam ein Chip mit zwei 16-SQUID-Arrays,
die in derselben Publikation beschrieben werden, in modifizierter Form zum Einsatz.
Durch die Verwendung zweier zusatzlicher, sehr einfach gehaltener Lacklagen wurde
jeweils die Halfte der auf dem Chip befindlichen SQUIDs bei der Deposition der SiOs-
Schicht geschiitzt, wahrend die Isolationslage der anderen Halfte aufgebracht wurde.
So koénnen beinahe identische dc-SQUIDs auf demselben Chip hergestellt werden,
welche Josephson-Kontakte aus demselben Trilayer-Prozess enthalten. Aulerdem be-
stehen alle SQUIDs bis auf die Isolationsschicht aus exakt denselben Materialien. Auf
diese Art und Weise sollen moglichst vergleichbare de-SQUIDs mit unterschiedlich
abgeschiedenen SiOs-Schichten entstehen. Wie in Abschnitt 4.6 beschrieben wurde,
beinhaltet der hier standardméfig verwendete Fabrikationsprozess zwei aufeinander-
folgende Isolationslagen. Fiir die Herstellung der in diesem Abschnitt diskutierten
SQUIDs wurde die erste Isolationsschicht, welche die diinnere Schicht der beiden
darstellt, fir den gesamten Chip mit demselben SiOs hergestellt. Allerdings wurde
die Flache dieser SiO,-Schicht in der Entwurfzeichnung minimiert und die Schicht
iiber den SQUID-Leiterbahnen weitraumig komplett ausgespart. Dies geschah, um
die Funktionsfahigkeit der fensterférmigen Josephson-Tunnelkontakte zu garantie-
ren. Die SQUID-Leiterschleifen aller SQUIDs dieses Experiments sind ausschliellich
durch die zweite Isolationslage von der oberen Nioblage, welche die Einkoppelspu-
len darstellt, getrennt. Im Rahmen dieser Arbeit wurden insgesamt vier Chargen an
dc-SQUIDs auf diese Weise hergestellt, davon zwei mit sputterdeponiertem SiO, der
PTB und zwei mit PE-CVD SiOy der PTB jweils im Vergleich mit SiO, aus der
Alcatel-Sputteranlage.

Zusétzlich wurden SiOo-Proben zur Analyse der Magnetisierung im Verlauf der Tem-
peratur erstellt und charakterisiert. Die Ergebnisse dieser Messung sind in Abbildung
7.13 dargestellt. Eine Probe mit sputterdeponiertem SiO, der PTB in Berlin wird
verglichen mit einer Probe, die durch PE-CVD hergestellt wurde. Die numerische
Anpassung der Magnetisierungskurven an die Gleichung (7.5) ergibt eine dquivalen-

te Konzentration an Fe®*"-Ionen von C’S;gf) = 6 ppm und C1™) = 182 ppm an freien
Bindungselektronen fiir die sputterdeponierte Probe und CS;;’? = 20 ppm Fe*"-Ionen

und C°™ = 335 ppm freie Bindungselektronen fiir die mittels PE-CVD hergestellte
Probe. Bei der Praparation dieser Probe musste aufgrund der geringen mechani-
schen Stabilitat der Folie eine geringe, quantitativ nicht weiter spezifizierbare Menge
an Vakuumfett? eingesetzt werden. Daher kann die gemessene Magnetisierungsin-

4Korasilon Silikonpaste mittelviskos der Firma Kurt Obermeier GmbH & Co. KG
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derung der PE-CVD-Probe lediglich als obere Grenze der tatséchlichen Magneti-
sierungséinderung betrachtet werden. Die Magnetisierung M (T~!) des verwendeten
Vakuumfetts wurde daraufhin in einer separaten Messung bestimmt. Eine numerische
Anpassung der Gleichung (7.2) mit J = 7/2 und g; = 2 an die Datenpunkte ergibt
eine dquivalente Konzentration von 6 ppm magnetischen Verunreinigungen. Der An-
teil an magnetischen Momenten innerhalb der reinen PE-CVD-SiOs-Probe und im
Vakuumfett liegt in einer dhnlichen Gréenordnung, jedoch sollte der Volumenanteil
an Vakuumfett in der gemessenen Probe so klein sein, dass die Magnetisierungskur-
ve in Abbildung 7.13 nicht von den magnetischen Eigenschaften des Vakuumfetts
dominiert wird. Die magnetische Reinheit der beiden dargestellten SiOs-Proben ist
insgesamt vergleichbar mit den besten Ergebnissen unserer optimierten Sputterquel-
len.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden insgesamt elf dieser SQUIDs bei Temperaturen
von T' < 1K hinsichtlich ihres 1/ f-artigen Exzessflussrauschens charakterisiert. Die
Ergebnisse sind als Energiesensitivitét 1,;(1 Hz) in Abhéngigkeit des Exponenten o
in Abbildung 7.14 aufgetragen. Im Vergleich dazu wurden zusétzlich Datenpunkte
von de-SQUIDs, die nach der Optimierung der Sputterquellen standardmafig in Hei-
delberg hergestellt wurden, auf analoge Weise in dieselbe Abbildung eingezeichnet.
Diese untersuchten SQUIDs beinhalten einerseits Bauteile der Charge HDSQ14w1,
die mit SiOy aus der Alcatel-Sputteranlage hergestellt wurden. Andererseits wur-
den auch SQUIDs aus der Charge HDSQ11bwl charakterisiert, fiir die SiOy aus
der DCA-Sputteranlage verwendet wurde. Als Dreiecke ausgefithrte Datenpunkte
symbolisieren Messungen an einzelnen SQUIDs, wahrend die runden Datenpunkte
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Abbildung 7.14: Energiesensitivitét €;,¢(1 Hz) in Abhéngigkeit vom Exponenten o fiir
verschiedene SQUIDs mit SiOs aus unterschiedlichen Depositionsanlagen. Die als Dreiecke
ausgefiihrten Datenpunkte wurden anhand einzelner SQUIDs gemessen, wihrend die run-
den Datenpunkte von 16-SQUID-Arrays stammen.

von 16-SQUID-Arrays stammen. Messungen an SQUIDs mit SiO, der PTB wur-
den in Grintonen dargestellt, wohingegen die Ergebnisse von SQUIDs mit SiO, aus
Heidelberger Anlagen in Schattierungen von pink ausgefiihrt sind. Die fiir die SiO,-
Schichten verwendeten Schichtdicken sind in der Legende vermerkt, da sie teils stark
von den in Abschnitt 4.6 angegebenen Standardwerten abweichen. Im Allgemeinen
ist in der Abbildung 7.14 keine Haufung der Datenpunkte in einer bestimmten Art
und Weise zu erkennen. Es ist allerdings zu beachten, dass die zu Anfang dieses
Kapitels erwahnten Gruppen Al und A2 aus Abbildung 7.1, welche exorbitant er-
hohte Rauschamplituden aufweisen, in dieser Auftragung der nach der Optimierung
der Sputterquellen gemessenen Rauschamplituden ganzlich verschwunden sind. Dies
bedeutet, dass die Analyse und Optimierung der Sputterquellen insofern erfolgreich
war, als dass mit den geometrisch veranderten Sputterquellen nun erfolgreich rausch-
arme dc-SQUIDs hergestellt werden konnen. Zusitzlich ergibt die Ahnlichkeit der
Rauschamplituden in Abbildung 7.14 im Zusammenhang mit den &hnlich reinen
Magnetisierungs-Testfolien einen weiteren Hinweis darauf, dass die Magnetisierung
von Si0s-Testfolien tatsdchlich Aufschluss tiber das SQUID-Rauschen geben kann.
Dieser Zusammenhang wird im nédchsten Abschnitt genauer diskutiert.
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Abbildung 7.15: Halblogarithmische Darstellung der Energiesensitvitét e, /¢(1 Hz) in Ab-
héngigkeit von a) der gesamten Magnetisierungsdnderung AM der Testfolie im Tempe-
raturverlauf, b) der experimentell bestimmten Konzentration der Fe3*-Tonen und c) der
experimentell bestimmten Konzentration an freien Bindungselektronen.

7.5 Zusammenhang zwischen Energiesensitivitat und Ma-
gnetisierung

Abschlieend werden in diesem Abschnitt alle im Rahmen dieser Arbeit bei tiefen
Temperaturen experimentell ermittelten Energiesensitivitdten e1/¢(1 Hz) mit den ma-
gnetischen Eigenschaften der jeweils zugehorigen SiOs-Schichten in Verbindung ge-
setzt. Dazu wurden die Temperaturverldufe der Magnetisierung der jeweiligen SiOs-
Probe durch die gemessene Magnetisierungsanderung tiber dem gesamten Tempe-
raturbereich AM, sowie die durch die numerische Anpassung der Gleichung (7.5)
an die Datenpunkte ermittelte Anzahldichte ng;f) an Fe**-Tonen und C™ freien
Bindungselektronen quantitativ parametrisiert. In Abbildung 7.15 sind jeweils die
gemessenen Energiesensitivitdten e1,7(1 Hz) in Abhangigkeit der zugehérigen Kenn-
grofle dargestellt. Es ist zu erkennen, dass eine grofie Magnetisierungsanderung AM ,
ahnlich wie eine hohe Konzentration an magnetischen Verunreinigungen, eine ent-
sprechend erhohte Amplitude des 1/ f-artigen Exzessflussrauschens nach sich zu zie-
hen scheint. Durch die Haufung der Datenpunkte bei geringen magnetischen Ver-
unreinigungen und bei einem stark erhoéhten Wert, der auf den Ursprungszustand
der DCA-Sputteranlage zuriickzufithren ist, ist kein spezieller funktioneller Zusam-
menhang erkennbar. Aus Teil ¢) der Abbildung ist ersichtlich, dass es zwischen un-
gefihr 0 ppm und 3000 ppm freie Bindungselektronen keine signifikante Anderung
der Energiesensitivitdat gibt. Bei hoheren Konzentrationen kann allerdings eine Er-
héhung der Energiesensitivitat festgestellt werden. Das kann bedeuten, dass es einen
Schwellenwert fiir die Konzentration an freien Bindungselektronen gibt, unterhalb
dessen andere Effekte das niederfrequente Flussrauschen dominieren. Simulationen
nach der First Principles Calculations Methode [Adel7] haben jedoch ergeben, dass
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die Anzahldichte an freien Bindungselektronen innerhalb der SiO,-Schicht iiberhaupt
nicht zum 1/ f-artigen Exzessflussrauschen supraleitender Bauteile beitragt. Even-
tuell existieren weitere magnetische Verunreinigungen mit den fiir die freien Bin-
dungselektronen angenommenen Parametern, die zum selben oder mit geringfiigigen
Anderungen der Anpassungsfunktion zu einem #hnlichen Ergebnis fiihren wiirden.
An dieser Stelle kann jedenfalls festgehalten werden, dass die magnetischen Eigen-
schaften der zur Fertigung von dc-SQUIDs verwendeten Materialschichten eindeu-
tig einen direkten Einfluss auf die Funktionsweise und Qualitdt der supraleitenden
Bauteile besitzen. Weiterhin wurde in diesem Kapitel gezeigt, dass kauflich zu er-
werbende Sputterquellen gegebenenfalls geometrisch optimiert werden miissen, um
Schichten mit geringen magnetischen Verunreinigungen abscheiden zu koénnen. In
einem weiterfithrenden Experiment sollten weitere Sputterquellen und andere Depo-
sitionstechniken fiir Siliziumdioxid sowie Reinigungsschritte, die beispielsweise eine
Ionenkanone beinhalten, in die Analyse mit einbezogen werden. Auflerdem kénnte
der Gehalt an magnetischen Verunreinigungen gezielt manipuliert werden, um einen
eventuellen funktionalen Zusammenhang zwischen der Energiesensitivitat e1,,(1 Hz)
und den magnetischen Eigenschaften des Siliziumdioxids zu ergriinden.
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8. Einfluss des supraleitenden Materials auf das
niederfrequente Flussrauschen von dc-SQUIDs

Experimentelle Beobachtungen [Kem16] sowie theoretische Betrachtungen [Wul2,
LaF15] haben bereits die Aufmerksamkeit auf eine eventuelle Materialabhdngigkeit
des 1/ f-artigen Flussrauschens in supraleitenden Quantenbauteilen gelenkt. Dabei
kann die Wahl des fiir die Leiterschleife verwendeten supraleitenden Materials aus
verschiedenen Griinden entscheidend fiir die Leistungsfiahigkeit des gesamten supra-
leitenden Bauelements sein.

Zunachst ist bekannt, dass verschiedene Materialien individuelle Eigenschaften hin-
sichtlich der Adsorption von Gasen aufweisen [Zar77]. Auch kénnen sich die Oberflé-
cheneigenschaften von Metallschichten aufgrund von Einzelheiten bei der Deposition
im Diinnschichtverfahren [Ima92, Du07, Tsu93] oder ihrer natiirlichen Oxidations-
schicht [Evel5, Cab49, Feh70, Hal87, Gra75, Sch92, Ant03, Kha87, Isa80b, Fab72]
unterscheiden. Daher konnten materialabhéngige Eigenschaften der Oberfliche der
SQUID-Leiterschleife zu Unterschieden hinsichtlich des niederfrequenten Zusatzfluss-
rauschens fithren. So wurde in der Vergangenheit bereits die Rolle von adsorbiertem
molekularen Sauerstoff (O3) bei der Entstehung von niederfrequentem Zusatzfluss-
rauschen in de-SQUIDs aus Al und Nb beleuchtet [Kum16]. Dabei konnte gezeigt
werden, dass die spektrale Leistungsdichte des niederfrequenten Zusatzflussrauschens
um einen Faktor 5 verringert werden kann, indem die Oberfliache der mit SiN, tiberzo-
genen Probe durch eine spezielle Ultrahoch-Vakuumprozedur oder eine Behandlung
mit Ammoniak (NHj3) von den Oy-Molekiilen befreit und passiviert wurde. Die Rolle
von adsorbierten Oy-Molekiilen auf einer Al,O3-Oberflache wurde bereits unter Ver-
wendung der Dichtefunktionaltheorie (DFT) und durch Monte-Carlo-Simulationen
[Wan15] untersucht. Auf dhnliche Weise wurde die Adsorption von Wasserstoff (H)
und Og-Molekiilen auf Al,Oz-Oberflichen [dG17] und Wasserstoffatomen auf Re-
sonatoren aus Niob-Nitrid (NbN) [dG18] detailliert untersucht. In [Wanl8] wurde
bereits atomarer Wasserstoff auf AlyO3-Oberflichen als Quelle von niederfrequen-
tem Flussrauschen in SQUIDs vorgeschlagen. In diesem Zusammenhang wurde auch
berechnet, dass die Anwesenheit von Wasserstoffatomen auf einer Oberflache die Ad-
sorption von Oy-Molekiile, die ihrerseits auch niederfrequentes 1/ f-artiges Zusatzrau-
schen verursachen konnen, erleichtern [Wanl18]. Durch eine thermische Behandlung
bei einer Temperatur von 7" = 300 °C lasst sich nach [dG17, dG18] die Anzahlfl4-
chendichte an Spins drastisch verringern. Infolge der Warmebehandlung kann das
durch die adsorbierten Wasserstoff-Atome entstandene 1/ f-artige Rauschen verrin-
gert werden, jedoch nicht vollsténdig eliminiert werden. Daher ist davon auszugehen,
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dass zwar ein Teil der Ursachen fiir das niederfrequente Rauschen beseitigt werden
konnte. Allerdings gibt es offensichtlich noch einen Restbestand an Spins auf der
Oberflache oder einen anderen Grund fiir die Entstehung des niederfrequenten Rau-
schens. Auch die Ergebnisse der Untersuchung von 1/f-artigem Flussrauschen in
Aluminium-basierten Qubits in [Quil7] sind vermutlich durch die Anwesenheit von
adsobiertem atomarem Wasserstoff oder Sauerstoffmolekiilen erklarbar.

Aber auch die verwendeten Materialien selbst konnten einen Einfluss auf das resul-
tierende Flussrauschen haben. So ist beispielsweise denkbar, dass der Kernspin eines
Materials Einfluss auf das niederfrequente Flussrauschen haben koénnte. Dies wird
im folgenden Abschnitt diskutiert.

8.1 Niederfrequentes Flussrauschen aufgrund von Kernspins

Auf der Suche nach dem Ursprung des niederfrequenten Zusatzflussrauschens in dc-
SQUIDs sind interagierende Spins auf Oberflichen des SQUIDs oder Substrats als
Entstehungsursache eine weithin akzeptierte These. Es konnte beispielsweise durch
Monte-Carlo-Simulationen von Ising-Spin-Glasern gezeigt werden, dass interagieren-
de Spins 1/ f-artiges Flussrauschen sowie Induktivitdtsrauschen erzeugen [Chel0)].
Dabei ist noch nicht exakt spezifiziert worden, welcher Natur die Spins sind. Eine
Moglichkeit stellen Kernspins dar. Der Einfluss des Kernspins I auf das niederfre-
quente magnetische Zusatzflussrauschen wurde in der Vergangenheit bereits einige
Male diskutiert. So beschreiben Faoro und Ioffe [Fao08] sowie Wu und Yu [Wul2]
Effekte, die durch die Wechselwirkung der Kernspins innerhalb eines Materials, das
beispielsweise die Induktivitat eines SQUIDs bildet, mit den Spins von Elektronen
auf der Oberfliche des Materials auftreten. Zundchst wird [Fao08] ausgeschlossen,
dass die durch Leitungselektronen mediierte Interaktion von Kernspins zum nie-
derfrequenten Flussrauschen in de-SQUIDs beitragen kann, da berechnet wurde,
dass die spektrale Leistungsdichte von durch Kernspins verursachtem Flussrauschen
Se1/¢ o< [, w proportional zu einer linearen Langendimension der SQUID-Spule ist.
Dies steht im Gegensatz zu der experimentellen Beobachtung, die ergibt, dass nieder-
frequentes Flussrauschen in de-SQUIDs nahezu gréfenunabhéngig ist. Ferner stim-
men die hier erwarteten Frequenzskalen und die bei Kernspins erwartete Abhén-
gigkeit des Exzessrauschens vom Substrat nicht mit experimentellen Beobachtungen
tiberein. Im Gegensatz dazu wird in [Wul2] berechnet, dass durch die Hyperfeininter-
aktion zwischen den Spins von Elektronen, die sich in einem harmonischen Potential
befinden, und nahegelegenen Kernspins ein niederfrequentes 1/ f-artiges Exzessfluss-
rauschen ergibt, dessen spektrale Leistungsdichte S¢ /¢ o< [/w mit dem Verhaltnis
aus der Lénge [ und der Breite w der SQUID-Leiterschleife skaliert. An dieser Stelle
bezeichnet A die London “sche Eindringtiefe. Dieses Ergebnis stimmt auch mit den
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Isotop nat. Isotopenhéufigkeit Kernspin 1

(%) h/(2m)
27 Al 100 5/2
6471 48,6 0
6671 27,9 0
6871 18,8 0
677n 4,1 5,2
071 0,6 0
9Nh 100 9/2
5Ty 95,71 9/2
131y 4,29 9/2
181y 99,088 7/2
180mTy 0,012 9
208 pt, 52,4 0
206pt, 24,1 0
207pt, 22,1 1/2
204pt, 1.4 0

Tabelle 8.1: Ubersicht iiber die natiirliche Isotopenzusammensetzung und den Kernspin
I einiger gangiger supraleitender Elemente.

Erwartungen in [Fao08] iiberein. LaForest und de Sousa [LaF15] diskutieren ferner,
dass Kernspins innerhalb des Vollmaterials zum niederfrequenten Flussrauschens ei-
nes de-SQUIDs beitragen konnen, auch wenn ihr Anteil in Bauteilen aus Aluminium
oder Niob mit ungefdhr 5% des Gesamtrauschens vergleichsweise gering ist. Hierbei
wird ein Modell verwendet, das die direkte Interaktion zwischen Spins gleicher Spe-
zies beschreibt, wobei die Natur der Spins zunéchst nicht festgelegt ist. Die in diesem
Zusammenhang berechnete Rauschleistung ist abhéngig von dem Ausdruck I(I+1),
dem Landé-Faktor g und der Gitterkonstante des jeweiligen Materials. Hieraus er-
gibt sich, dass die von Kernspins im Inneren der supraleitenden Struktur verursachte
Rauschleistung fiir SQUIDs mit einer Leiterschleife aus Aluminium gegentiber der
von Niob-SQUIDs um einen Faktor 2,3 verringert sein sollte.

In Tabelle 8.1 sind die natiirlichen Isotopenzusammensetzungen und der Kernspin
I der jeweiligen Isotope einiger supraleitender Materialien aufgelistet [Lid97]. Die
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Elemente Niob, Indium, und Aluminium bestehen zu jeweils 100 % aus Isotopen, die
einen Kernspin von I = 9/2 respektive I = 5/2 haben. Vernachléssigt man den ge-
ringen Anteil von 0,012 % des metastabilen Isotops #9™Ta, so kann man annehmen,
dass auch in dem Element Tantal ausschliefllich Isotopen mit dem Kernspin [ = 7/2
vorkommen. Im Gegensatz dazu hat Blei eine mittlere natiirliche Isotopenzusammen-
setzung mit einem Anteil von insgesamt 77,9 % an Isotopen mit I = 0 und lediglich
22,1 % an 2°"Pb mit einem von 0 verschiedenen Kernspin. Das Element Zink besteht
im Mittel sogar zu 95,9 % aus Isotopen mit I = 0. Nach der Theorie von [Wul2]
und [LaF15] nehmen Kerne mit / = 0 nicht an der Interaktion mit anderen Spins
teil. Somit kann man erwarten, dass die Verwendung von Blei oder Zink als Mate-
rial fiir die SQUID-Leiterschleife eine Verringerung des 1/ f-artigen Rauschens nach
sich zieht, da insgesamt weniger Kernspins fiir eine Interaktion zur Verfiigung ste-
hen und der mittlere Abstand zu den lokalisierten Elektronen grofer ist. In [Wul2]
wird abgeschétzt, dass sich die spektrale Leistungsdichte bei der Verwendung von
Blei um einen Faktor 100/22 = 4,5 und bei der Verwendeung von Zink um einen
Faktor 100/4 = 25 gegentiber der Verwendung von Niob und Aluminium verringert.
Hierbei wurde angenommen, dass fiir alle betrachteten Materialien dieselbe atomare
Anordnung und eine vergleichbare Anzahlflichendichte an Spins auf der Oberfliche
zugrunde gelegt werden kann.

Analog zu der Wechselwirkung zwischen verschiedenen Kernspins sind weitere In-
teraktionsszenarien, die Kernspins involvieren, denkbar. In einem metallischen Fest-
korper kommen zur Interaktion mit Kernspins zunachst Elektronen in Frage. Die
Interaktion zwischen Kernspins und Elektronen im Festkorper verlauft auf Zeits-
kalen, die durch die Korringa-Konstante [Kor50] bestimmt werden und bei tiefen
Temperaturen einige bis einige hundert Sekunden betragen. In einem isolierenden
Festkorper oder einem Supraleiter bei sehr niedrigen Temperaturen, der so gut wie
keine Quasiteilchen mehr enthalt, konnen Kernspins nur mit Phononen Energie aus-
tauschen. Dieser Austausch wird durch die Kernspin-Gitter-Zeitkonstante charakte-
risiert, welche in einem sauberen kristallinen Festkorper eine Woche und mehr betra-
gen kann [WJ66]. Die in isolierenden Diinnschichten und auf oxidierten Oberflichen
vorhandenen atomaren Tunnelsysteme konnen die Relaxationszeiten von Kernspins
massiv verkiirzen. Atomare Tunnelsysteme bestehen aus einem oder mehreren Ato-
men, die mehrere stabile Gleichgewichtslagen besitzen kénnen, zwischen denen sich
das Tunnelsystem durch quantenmechanisches Tunneln hin- und herbewegen kann
[Phi72, And72]. Ist ein Atom mit Kernquadrupolmoment Teil eines solchen Tunnel-
systems, so verstirkt sich dadurch die Kopplung zwischen dem Kernmoment und
den Gitterschwingungen [Wiir02, Sze78]. Der Grund hierfir ist, dass das Tunnelsys-
tem durch die Phononen zum Ubergang zwischen seinen Zustinden angeregt werden
kann und die Kernspinzustande iiber das elektrische Kernquadrupolmoment und die
Orientierung der lokalen elektrischen Feldgradienten an die Tunnelsystemzustande
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gekoppelt sind. Auch Kerne mit einem Quadrupolmoment, die zwar nicht Teil des
Tunnelsystems sind, sich jedoch in der Ndhe von atomaren Tunnelsystemen befinden,
wechselwirken mit diesen, da mit dem Tunneln von einer Gleichgewichtslage in die an-
dere eine Anderung der lokalen Ladungsverteilung verbunden ist. Somit dndern sich
auch die elektrischen Feldgradienten in der Umgebung des Tunnelsystems, an wel-
che das Kernquadrupolmoment koppelt. Insgesamt ldsst sich zusammenfassen, dass
Tunnelsysteme im Festkorper zwei Rollen einnehmen. Einerseits agieren sie als Ver-
mittler zwischen Quadrupolmoment tragenden Kernen und Phononen und verkiirzen
die Kernspin-Gitter-Relaxationszeit. Andererseits stellen sie ein eigenes thermodyna-
misches System an Freiheitsgraden dar, welches bei der Kernspinrelaxations als Bad
zur Verfugung steht [Lucl4, Lucl6]. Somit wird ein durch Kernmomente verursach-
ter Anteil an niederfrequentem Zusatzflussrauschen mit grofler Wahrscheinlichkeit
durch die Anwesenheit von Tunnelsystemen modifiziert beziehungsweise verstarkt.

Wie in Kapitel 5 bereits erwédhnt, gibt auch die der Vergleich verschiedenster su-
praleitender Quantenbauelemente [Kem16] Anlass zur Annahme einer Materialab-
héngigkeit des niederfrequenten Flussrauschens. So ist in der Abbildung 5.1 b) zu
erkennen, dass der Wert der Energiesensitivitit e1,¢(1 Hz) eines aus Aluminium ge-
fertigten QQubits niedriger ist als der Wert fiir Niob-Qubits. Beriicksichtigt man die
Isotopenzusammensetzung sowie den Kernspin von Nb und Al so ist ein derartiger
Trend nach der oben ausgefithrten Diskussion qualitativ zu erwarten. Eine quanti-
tative Ubereinstimmung liegt allerdingt nicht vor, insbesondere da Kernspins nur
einen vergleichsweise geringen Anteil zum Flussrauschen beitragen sollten. Dartiber
hinaus ist in Abbildung 5.1 b) zu erkennen, dass aus einer Kombination von Niob
und Blei-Indium gefertigte SQUIDs tendentiell eine gegentiber reinen Blei-Indium-
SQUIDs erhohte Amplitude des niederfrequenten Zusatzflussrauschens besitzen. Da
sowohl Niob als auch Indium ausschlieflich Isotope mit 9/2 enthalten, liegt der
einzige fiir die Materialabhdngigkeit der Energiesensitivitdt relevante Unterschied
zwischen den beiden SQUID-Arten im Bleianteil. Dieser sollte den Anteil an zur
Wechselwirkung vorhandener Kernspins gegentiber den reinen Elementen Niob und
Indium quasi verdiinnen. Damit ist nach der in [Wul2] gefiihrten Argumentation zu
erwarten, dass SQUIDs mit einem hoheren Bleianteil eine niedrigere Energiesensiti-
vitédt e1/7(1 Hz) aufweisen. In diesem Zusammenhang scheint die Beobachtung, dass
die Amplitude der Energiesensitivitét ¢;,;(1 Hz) fiir SQUIDs mit auschlielich aus
Niob gefertigten Leiterschleifen tendentiell niedriger ist als die der SQUIDs mit Blei-
anteil, zunéchst nicht stimmig zu sein. Es muss hierbei jedoch erwahnt werden, dass
die SQUIDs zu unterschiedlichen Zeiten in verschiedenen Arbeitsgruppen mit teils
stark voneinander abweichenden Fabrikationsprozessen fiir die Josephson-Kontakte
entstanden sind. Insbesondere wurden die Josephson-Kontakte der SQUIDs mit Blei-
anteil simtlich mit Hilfe einer Nb/NbO,, /Pbln-Technologie hergestellt, wihrend die
SQUIDs mit reiner Niob-Leiterschleife Nb/Al-AlO, /Nb-Josephson-Kontakte besit-
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zen. Hierin kann der Grund fiir die scheinbar zu niedrige Energiesensitivitat der
Niob-SQUIDs liegen, da Josephson-Kontakte auf NbO,-Basis zu deutlich starke-
ren niederfrequenten Iy-Fluktuationen neigen als AlO,-basierte Josephson-Kontakte
[VHO4, Wel88, Sav87, Fog86, Koc82, Cro89).

8.2 Experimentelle Methode zur Untersuchung der Materi-
alabhangigkeit des niederfrequenten Flussrauschens

Die in den beiden vorangegangenen Abschnitten diskutierten experimentellen Ergeb-
nisse und theoretische Berechnungen weisen direkt oder indirekt auf einen moglichen
Einfluss des Materials der supraleitenden Leiterschleife auf das niederfrequente Fluss-
rauschen in de-SQUIDs hin. Bisher wurde jedoch noch keine systematische Untersu-
chung des 1/ f-artigen Zusatzflussrauschens in supraleitenden Quantenbauteilen mit
variierenden Materialien durchgefithrt. Ein im Rahmen dieser Arbeit angestrebtes
Ziel ist daher die Entwicklung einer Methode zur vergleichenden experimentellen Un-
tersuchung von niederfrequentem Exzessflussrauschen in de-SQUIDs hinsichtlich der
Wahl verschiedener supraleitender Materialien der SQUID-Leiterschleife. Konkret
wurde diese in der vorliegenden Arbeit entwickelte experimentelle Vorgehensweise
anhand der Materialien Nb und Al angewendet. Die geplante Ausweitung auf weitere
Elemente wie Ta, Zn oder Pb konnte bedingt durch Probleme bei der Findung eines
zuverldssigen Depositionsprozesses nicht durchgefithrt werden. Daher kénnen zum
jetzigen Zeitpunkt lediglich zwei Materialien innerhalb der angewendeten Methode
hinsichtlich des niederfrequenten Flussrauschens in de-SQUIDs verglichen werden.
Zunachst wird in diesem Abschnitt das Prinzip der erdachten Methode erlautert.
Darunter fallen die Entwurfzeichnungen und Details zur Herstellung, die von dem in
4.6 beschriebenen Standardprozess zur Fabrikation unserer dc-SQUIDs abweichen.
Im néchsten Abschnitt folgt dann die Prasentation der experimentellen Ergebnisse
und deren Interpretation.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zum Vergleich der Materialeigenschaften hinsicht-
lich des niederfrequenten Flussrauschens sowohl einfache Washer-SQUIDs als auch
16-SQUID-Arrays entworfen und hergestellt. Die eigens hierzu erstellten Entwurf-
zeichnungen ermoglichen die Herstellung von nahezu baugleichen SQUIDs, die sich
lediglich im Material der SQUID-Leiterschleife unterscheiden. Dabei stammen die
Josephson-Kontakte, die Shunt-Widerstidnde sowie alle Zuleitungen und Bondpads
aus demselben Fabrikationsprozess. Die Verwendung der mittels der bereits eta-
blierten Nb/Al-AlO, /Nb-Dreischicht-Technologie hergestellten Josephson-Kontakte
stellt die Vergleichbarkeit zu den in der Metastudie [Kem16] erwahnten Niob-SQUIDs
sicher. Dabei wird eine modular aufgebaute SQUID-Geometrie eingesetzt, bei der zu-
néchst jeweils der Bereich der Josephson-Kontakte und Shunts eines SQUIDs nach
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a) Referenz-SQUID mit b) zu untersuchendes ¢) Referenz-SQUID mit
Nb-Washer (mit Via): SQUID: Nb-Washer (ohne Via):

Shunt-Widerstand

(Nb1/Nb2)-Via

Kihlflachen

(Nb1/X)-Via

Josephson-Kontakte

Rickkoppelspule
I Nb 1 I Nb 2 X € [Al, Ta, Zn, Pb] AuPd

Abbildung 8.1: Entwurfzeichnung einfacher Washer-SQUIDs, welche auf dem Chip in
Gruppen zu drei bzw. fiinf SQUIDs nebeneinander angeordnet sind. Dabei wird ein SQUID
b), dessen Washer aus dem zu untersuchenden Material wie z.B. Al, Ta, Zn oder Pb besteht,
von jeweils zwei bzw. vier SQUIDs a) und c) eingerahmt, bei denen der jeweilige Washer
aus Nb gefertigt ist. Um eventuelle Unterschiede festzustellen, wurde jeweils eine gleiche
Anzahl an SQUIDs gewéhlt, bei denen der Washer in der Nb1 oder Nb2-Lage realisiert, ist.
Die SQUIDs einer Gruppe sind induktiv an eine gemeinsame Riickkoppelspule gekoppelt.

dem in Abschnitt 4.6 diskutierten Standardverfahren fertiggestellt wird. Danach wird
das Substrat in vier Teile zerteilt, welche einzeln weiterprozessiert werden konnen. Die
SQUIDs werden durch die Herstellung der Leiterschleife im Lift-Off-Prozess mit dem
gewiinschten Material im letzten Prozessschritt finalisiert. Die supraleitende Verbin-
dung der Josephson-Kontakte mit der Leiterschleife wird hierbei durch eigens dazu
vorgesehene Aussparungen in den Isolationsschichten realisiert. Die Verwendung der
Lift-Off-Technik bietet gegeniiber eines Atzschrittes den Vorteil, dass kein separater
Atzprozess fiir jedes neue Material entwickelt werden muss, da der Lift-Off-Prozess
unabhéngig vom Material ist. In Abbildung 8.1 ist die Entwurfzeichnung der einfa-
chen Washer-SQUIDs in ihrer Originalanordnung auf dem Chip gezeigt. Die SQUIDs
sind in Gruppen zu drei bzw. fiinf SQUIDs angeordnet, wobei jeweils Niob-SQUIDs
mit einer Leiterschleife aus Nb1 respektive Nb2 um das SQUID mit dem zu untersu-
chenden Leiterschleifenmaterial herum verteilt sind. Dies gewéhrleistet einen direkten
Vergleich zwischen den in 8.1 a) und c) gezeigten konventionellen SQUIDs und dem
in 8.1 b) dargestellten SQUID, das aus dem zu untersuchenden Material besteht. Die
griine Fléache in 8.1 b) zeigt den aus einem beliebigen supraleitenden Material beste-
henden SQUID-Washer, welcher eine simulierte Induktivitdt von Ly = 87 pH besitzt.
Die SQUIDs einer Gruppe sind induktiv mit einer gemeinsamen Riickkoppelspule
verbunden, welche in einem Abstand von 3pm entlang der Washer-Auflenkanten
verlduft und jeweils zum SQUID-Washer eine Kopplung von M~ = 40,5 1A /®, auf-
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weist. Die beiden Josephson-Kontakte besitzen eine Fliche von Aj; = 36 pm? bei

2 und sind zur Vermei-

einer angestrebten kritischen Stromdichte von j. = 26 A/cm
dung hysteretischen Verhaltens iiber einen parallelgeschalteten AuPd-Widerstand
mit einem nominellen elektrischen Widerstand von R = 2,52 kurzgeschlossen. Zur
besseren Thermalisierung sind die Shunt-Widerstdnde mit Kiihlflichen aus AuPd
verbunden. Bei den in dieser Arbeit charakterisierten SQUIDs mit Leiterschleife aus
Aluminium wurde eine Schichtdicke von 600 nm gewahlt. Die so hergestellten einzel-
nen Washer-SQUIDs wurden unter Verwendung des in Abschnitt 4.2 beschriebenen
zweistufigen SQUID-Aufbaus oder des in Abschnitt 4.3.4 diskutierten Kreuzkorrela-
tionsmessaufbaus hinsichtlich ihres niederfrequenten Flussrauschens charakterisiert.
Da der Teil der SQUID-Leiterschleife, der direkt an die Josephson-Kontakte an-
grenzt, bei allen hier gezeigten SQUIDs identisch ist, erwartet man fiir alle Designs
einen gleichbleibenden Anteil Sg /¢ pasis im niederfrequenten Zusatzflussrauschen.
Zusatzlich dazu liefert der Rest der SQUID-Leiterschleife, der aus Niob oder einem
anderen supraleitenden Material X bestehen kann, einen Anteil S¢ 17 washer am nie-
derfrequenten Flussrauschen. Das gemessene 1/ f-artige Flussrauschen wird durch
die Summe S¢1/fgem. = Sa.1/f,Basis T 93,1/ fWasher der beiden Anteile beschrieben.

Der Washer des in 8.1 b) abgebildeten SQUIDs wird an den im Bild als (Nb1/X)-Via
bezeichneten Stellen durch den Ubergang zwischen der unteren Nioblage Nb1 und der
spater aufgetragenen Lage des zu untersuchenden Materials X unterbrochen. Durch
die als Via bezeichnete Aussparung in der Isolationslage kommt an dieser Stelle ein
supraleitender Kontakt zwischen den beiden Materialien zustande. Ob und inwiefern
sich die Anwesenheit der Vias auf das Rauschen der SQUIDs auswirkt, soll durch
den Vergleich mit den in 8.1 a) und c) dargestellten SQUIDs getestet werden. Im
Gegensatz zu dem in c¢) gezeigten Nb-SQUID, dessen Washer génzlich aus der Nb1-
Lage besteht, gibt es in der SQUID-Leiterschleife des in a) abgebildeten Nb-SQUIDs
zwei Ubergange zwischen Nb1 und Nb2. Durch den Vergleich dieser beiden SQUID-
Typen hinsichtlich ihres niederfrequenten Flussrauschens kann festgestellt werden,
ob sich durch die Anwesenheit der Vias innerhalb der SQUID-Leiterschleife Probleme
ergeben. Effekte, die durch den Kontakt zwischen zwei verschiedenen supraleitenden
Materialien zustandekommen, und die in dem in 8.1 b) gezeigten SQUID an den
Grenzen zwischen Nbl und dem Material X auftreten konnten, werden dadurch je-
doch offensichtlich nicht ausgeschlossen.

Wie in Kapitel 5 und [Kem16] diskutiert, gibt es experimentelle Hinweise darauf,
dass sich N-SQUID-Arrays hinsichtlich ihres niederfrequenten Zusatzflussrauschens
anders verhalten als einzelne SQUIDs. Daher ist es angebracht, in eine Untersu-
chung zur Materialabhdngigkeit des 1/ f-artigen Zusatzrauschens nicht nur einzelne
SQUIDs, sondern auch SQUID-Arrays miteinzubeziehen. In Abbildung 8.2 sind die
Entwurfzeichnungen von jeweils vier SQUID-Zellen eines 16-SQUID-Serien-Arrays a)
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a) b)

(Nb/X)-Via

Filter Josephson-Kontakte Kihlflachen

I \b1 B Nb2 X € [Al, Ta, Zn, Pb] AuPd

Abbildung 8.2: Entwurfzeichnung von jeweils vier identischen Zellen der 16-SQUID-
Serien-Arrays mit a) als Mikrosteifenleiter ausgefiithrter Riickkoppelspule und b) in einem
Abstand von 3pm an der Leiterschleife vorbeilaufender Riickkoppelspule. Dabei sind die
in griin dargestellten SQUID-Leiterschleifen jeweils aus einem supraleitenden Material wie
Al, Ta, Zn oder Pb vorgesehen. Die als Mikrostreifenleiter ausgefiihrte Riickkoppelspule ist
hier aus Niob gefertigt, die an der SQUID-Leiterschleife vorbeifithrende Riickkoppelspule
aus dem Material der Leiterschleife.

mit einer als Mikrostreifenleiter ausgefithrten Riickkoppelspule aus Niob und b) mit
einer an der SQUID-Leiterschleife vorbeifithrenden Riickkoppelspule aus dem Ma-
terial der Leiterschleife dargestellt. Wahrend die stark an die SQUID-Leiterschleife
gekoppelte, als Mikrosteifenleiter ausgefiithrte Riickkoppelspule eine Riickkoppelsen-
sitivitat von M, ' =10,31A/®, hat, belduft sich die Kopplung der schwach gekoppel-
ten, an der Leiterschleife vorbeifiihrenden Riickkoppelspule auf M L= 161,0pA/®,.
Die einzelnen SQUID-Zellen besitzen eine simulierte Induktivitat von a) L = 285 pH
und b) L = 242 pH und sind als serielle Gradiometer erster Ordnung ausgefiihrt, um
den Einfluss rdumlich homogener magnetischer Felder auf die Messung zu minimie-
ren. Die SQUID-Arrays enthalten neben den 16 SQUID-Zellen jeweils am Anfang und
am Ende des Arrays zwei nach der Geometrie der SQUID-Zellen geformte Blindele-
mente zur Verminderung des Einflusses von Streufeldern. Die Flache der Josephson-
Tunnelkontakte betrigt Aj; = 16 um? bei einer angestrebten kritischen Stromdichte
von j. = 26 A/cm? und der nominelle elektrische Widerstand der Nebenschlusswider-
stinde der Josephson-Kontakte liegt jeweils bei R = 6,4 €). Aus Platzgriinden war es
nicht moglich, drei verschiedene SQUID-Arrays mit unterschiedlichen Materialien der



168 8. Einfluss des supraleitenden Materials auf das niederfrequente Flussrauschen

SQUID-Leiterschleife auf demselben Chip herzustellen. Daher wurden jeweils zwei
baugleiche SQUID-Arrays auf einem Chip hergestellt. Der Entwurf fiir die gesamte
Charge enthélt dabei zusédtzlich SQUID-Arrays aus Niob zum Vergleich der Eigen-
schaften des niederfrequenten Flussrauschens mit den SQUID-Arrays des zu untersu-
chenden Materials. Diese Methode bietet zusatzlich den Vorteil, dass alle hergestell-
ten SQUID-Arrays in einer praktischen Verwendung als Tieftemperatur-Verstéarker
Verwendung finden kénnen, da der Entwurf entsprechend an die Gegebenheiten ei-
nes realen SQUID-Aufbaus angepasst ist. Das niederfrequente Flussrauschen der auf
diese Weise hergestellten SQUID-Arrays wurde wie in Abschnitt 4.1 beschrieben ge-
messen und das parasitdre Strom- und Spannungsrauschen der SQUID-Elektronik
wurde im Nachhinein von den Messwerten abgezogen.

8.3 Experimentelle Ergebnisse

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde das niederfrequente Flussrauschen von
insgesamt 11 16-SQUID-Serien-Arrays und zwei einfachen Washer-SQUIDs der Char-
ge HDSQ4bw1 mit Leiterschleifen aus Aluminium bei Temperaturen 7" < 1K ge-
messen. Zusétzlich wurden 8 N-SQUID-Serien-Arrays und zwei einfache Washer-
SQUIDs mit Leiterschleifen aus Niob im gleichen experimentellen Aufbau und Tem-
peraturbereich auf den niederfrequenten Beitrag zum Flussrauschen untersucht. In
Abbildung 8.3 sind sowohl die Werte der Energiesensitivitit e1,7(1Hz) als auch
der spektralen Leistungsdichte Sg1/¢(1Hz) aller 16-SQUID-Arrays dieser Messrei-
he fiir verschiedene Temperaturen gegeniiber dem Rauschexponenten « aufgetragen.
In Teil a) der Abbildung sind die Datenpunkte der SQUIDs mit schwacher Kopp-
lung zwischen SQUID-Schleife und Riickkoppelspule und in Teil b) die Datenpunkte
von SQUIDs mit starker Kopplung zwischen SQUID-Schleife und Riickkoppelspule
aufgetragen. Zum Vergleich wurden jeweils dhnliche aber nicht baugleiche SQUID-
Arrays mit Leiterschleifen aus Niob herangezogen. So wurden die mit einer Riick-
koppelsensitivitat von Mg ' = 161 pA/®, schwach gekoppelten Aluminium-SQUIDs
mit zwei SQUID-Arrays aus Niob aus derselben Charge verglichen, welche eine re-
lativ schwache Riickkoppelsensitivitit von My ' = 331A/®, aufweisen. Die stark
gekoppelten Aluminium-SQUIDs mit einer nominellen Riickkoppelsensitivitdt von
Mg' = 101A /Py hingegen wurden mit Niob-SQUID-Arrays einer anderen Charge
HDSQ14w1 verglichen, welche eine dazu sehr dhnliche Riickkoppelsensitivitidt von
Mg' = 12pA/®, besitzen. Die durchgezogenen Linien stellen jeweils eine nume-
rische Anpassung der Gleichungen (5.3) respektive (5.2) an die Datenpunkte der
Niob-SQUIDs beziehungsweise der Aluminium-SQUIDs dar. Fiir die schwach gekop-
pelten SQUID-Arrays ergibt sich daraus eine Amplitude von €y/¢(f,) = 33,4 h und
eine Pivoting-Frequenz von f, = 7,2Hz fir die Niob-SQUIDs. Analog dazu ergibt
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Abbildung 8.3: Werte der Energiesensitivitit e;,¢(1 Hz) in Abhéingigkeit des Exponen-
ten « fir alle a) schwach und c) stark an die Riickkoppelspule gekoppelten SQUID-Arrays
mit Leiterschleifen aus Niob und Aluminium. Analog dazu sind in b) und d) die Werte
der spektralen Leistungsdichte Sg;/¢(1Hz) des niederfrequenten Exzessflussrauschens in
Abhéngigkeit vom Exponenten « fiir die schwach und stark an die Riickkoppelspule gekop-
pelten SQUID-Arrays mit Washern aus Niob und Aluminium gezeigt.
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die numerische Anpassung eine Amplitude von e1,4(f,,) = 23,5 h sowie eine Pivoting-
Frequenz von f, = 34,3 Hz fiir die Aluminium-SQUIDs. Im Falle der stark gekoppel-
ten SQUID-Arrays ergeben sich hingegen fiir die Niob-SQUIDs eine Amplitude von
e1/f(fp) = 52,9 h sowie eine Pivoting-Frequenz von f, = 75,2 Hz, und analog dazu fiir
die Aluminium-SQUIDs eine Amplitude von €y,4(f,) = 30,0 h sowie eine Pivoting-
Frequenz von f, = 48,2Hz. In beiden Datensatzen ist die Tendenz zu erkennen, dass
Niob-SQUIDs bei gleichem Wert des Rauschexponenten « eine hohere Rauscham-
plitude als SQUIDs aus Aluminium zeigen. Aufgrund der gréfieren Ahnlichkeit der
SQUID-Designs sowie der Tatsache, dass die Niob- und Aluminium-SQUIDs teilweise
aus derselben Charge entnommen wurden, sollte diese Tendenz durch die unterschied-
lichen Materialien verursacht werden. Eine Moglichkeit, diesen materialabhangigen
Effekt zu erklaren, stellen die unterschiedlichen Kernspinmomente von Nb und Al
dar. Allerdings ist auch ein Effekt durch die moglicherweise stark unterschiedliche
Oberflache der Niob- beziehungsweise Aluminium-Leiterschleifen denkbar.

In Abbildung 8.3 b) und d) sind dieselben Datenpunkte als spektrale Leistungsdichte
S1/¢(1Hz) gegeniiber dem Exponenten a aufgetragen, um die experimentell gefun-
dene Tendenz mit den Vorhersagen aus [LaF15] vergleichen zu konnen. Diese besagt,
dass die durch Kernspins verursachte Rauschleistung

| Setpar = ss(inin) [ Zar (8.1)

im Falle eines Niob-SQUIDs um den Faktor 2,3 grofler sein sollte als fiir SQUIDs
mit einer Leiterschleife aus Aluminium. Hierbei wurde bereits der frequenzabhangi-
ge Verlauf der spektralen Leistungsdichte nach Gleichung (3.39) in die Definition der
Rauschleistung eingesetzt. Das Integral auf der rechten Seite der Gleichung (8.1) ist
fiir gleiche Exponenten « konstant, sodass die spektrale Leistungsdichte fiir dieselben
Exponenten « fiir SQUIDs aus Niob und Aluminium mit demselben Faktor skaliert
wie die Rauschleistung. Daher wird nach der Vorhersage in [LaF15] erwartet, dass
die spektrale Leistungsdichte fiir die Aluminium-SQUIDs kleiner ist als die von Niob-
SQUIDs. Die durchgezogenen Linien in Abbildung 8.3 markieren das Ergebnis der
numerischen Anpassung der Gleichung (5.2) an die Datenpunkte. Da die extrahier-
ten Pivoting-Frequenzen der Niob-SQUIDs nicht mit denen der Aluminium-SQUIDs
iibereinstimmen, verlaufen die Linien nicht parallel zueinander. Daher kann fiir die
hier gezeigten Daten unmoglich ein einziger Multiplikationsfaktor Ga;_np angege-
ben werden, der die spektrale Leistungsdichte der Niob-SQUIDs Sg 1/ xb(1 Hz) =
GAl-nbS a1 /f,A1(1 Hz) bei allen Rauschexponenten o mit der spektralen Leistungs-
dichte der Aluminium-SQUIDs verbindet. Der mit dem Rauschexponenten « veréan-
derliche Multiplikationsfaktor G'a)_np, liegt bei den in Abbildung 8.3 gezeigten Daten
ungefihr zwischen 2 und 3. Da die Aluminium-SQUIDs bei gleichem Exponenten o
eine niedrigere Rauschamplitude als die Niob-SQUIDs besitzen, stimmen die inner-
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halb dieser Arbeit gefundenen Ergebnisse qualitativ mit den Vorhersagen aus [LaF15]
iiberein. Eine quantitative Aussage zu treffen, ist an dieser Stelle schwierig, weil der
Multiplikationsfaktor Ga;_nyp, fiir die hier gezeigten Daten mit dem Rauschexponen-
ten « ansteigt. AuBerdem betragt der in [LaF15] beschriebene kernspinabhéngige
Effekt lediglich 5% des berechneten Gesamtrauschens. Folglich scheint die hier ge-
fundene Materialabhéngigkeit der spektralen Leistungsdichte Sg1,7(1Hz) nicht al-
leinig durch die unterschiedlichen Kernspins I in Niob und Aluminium erklarbar zu
sein. Moglicherweise gibt es noch einen weiteren Effekt, der dafiir sorgt, dass das nie-
derfrequente Flussrauschen in Aluminium-SQUIDs niedriger ist als in Niob-SQUIDs.
Dies konnte beispielsweise mit den eingangs des Kapitels erwahnten unterschiedli-
chen Oberflaichenbeschaffenheiten der beiden Materialien zusammenhangen. Sowohl
Niob als auch Aluminium neigen an Luftatmosphere zur Bildung von Oberflichen-
oxiden [Evelb, Cab49, Feh70, Hal87, Gra75, Sch92, Ant03, Kha87, Isa80b, Fab72].
Falls die unterschiedliche Beschaffenheit der verschiedenen Oberflaichen von Alumi-
nium und Niob mit ihren jeweils spezifischen Oxiden unterschiedliche Eigenschaften
hinsichtlich der Adsorption von Gasen wie Sauerstoff und Wasserstoff nach sich zieht,
konnten die in [Kum16] und [dG17] diskutierten Effekte fiir einen weiteren materi-
alabhangigen Rauschbeitrag sorgen. Zur Abklarung dieser Hypothese sind weitere
Experimente notwendig.

In Abbildung 8.4 sind die Werte der Energiesensitivitdt e;,7(1Hz) in Abhangig-
keit des Exponenten « fiir die stark und schwach gekoppelten SQUIDs mit Leiter-
schleife aus Aluminium vergleichend dargestellt. Wieder stellt die durchgezogene
Linie jeweils eine numerische Anpassung der Gleichung (5.3) an die Datenpunkte
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der beiden genannten Gruppen dar. Analog zu den oben genannten Anpassungs-
parametern ergibt sich aus der numerischen Anpassung fir die stark gekoppelten
SQUIDs eine Energiesensitivitdt an der Pivoting-Frequenz von €q,4(f,) = 30,0 h und
eine Pivoting-Frequenz von f, = 48,2Hz, wohingegen die Werte fir die schwach
gekoppelten SQUIDs e1/4(fp) = 33,4h und f, = 7,2Hz betragen. Die Werte der
stark gekoppelten SQUIDs sind bei vergleichbaren Exponenten o tendentiell héher.
Der Grund hierfiir konnte die Prasenz der aus Niob bestehenden Riickkoppelspu-
le sein, welche in einem Abstand von nur 325 nm durch SiO, abgetrennt unterhalb
der SQUID-Leiterschleife liegt. Die Leiterschleife der schwach gekoppelten SQUIDs
hingegen sind durch einen Abstand von 3 pm von der am SQUID vorbeifiihrenden
Riickkoppelspule aus Aluminium getrennt. An dieser Stelle kann nicht unterschie-
den werden, ob der sichtbare Effekt durch die Geometrie als Mikrosteifenleiter be-
ziehungsweise vorbeifithrende Spule oder aber durch den Materialunterschied der
Riickkoppelspulen hervorgerufen wird. In weiterfithrenden Experimenten sollten da-
her SQUID-Arrays mit allen vier moglichen Geometrie- und Materialkombinationen
untersucht werden, um festzustellen, ob die beiden unterschiedlichen Kombinationen
einen Einfluss haben und wie stark dieser gegebenenfalls ausfillt. Auflerdem sollte
auch der Einfluss von Strukturen unterschiedlicher Materialien nicht nur direkt auf
der SQUID-Leiterschleife, sondern auch in deren Umgebung untersucht werden. Dies
wurde in dhnlicher Form bereits von Drung et al. [Drull] vorgeschlagen.

Neben den bereits diskutierten Daten, die von SQUID-Arrays stammen, wurde im
Rahmen dieser Arbeit auch das niederfrequente Flussrauschen von vier einfachen
Washer-SQUIDs durch eine Kreuzkorrelationsmessung bestimmt. In Abbildung 8.5
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werden die gemessenen Werte der Energiesensitivitat e1/7(1 Hz) dieser SQUIDs in
Abhéngigkeit des Exponenten « fiir verschiedene Temperaturen 7' < 1 K présentiert.
Ahnlich zu den Ergebnissen fiir de-SQUID-Arrays sind hier die fiir Niob-SQUIDs ge-
messenen Werte geringfiigig hoher als die entsprechenden Werte fiir die Aluminium-
SQUIDs. Auch der Wertebereich, in dem der Exponent « sich befindet, ist bei den
Niob-SQUIDs gegentiber dem der Aluminium-SQUIDs leicht erhéht. Die SQUIDs in
der Abbildung besitzen nominell die gleiche Induktivitat der SQUID-Leiterschleife,
weshalb eine Skalierung der Energiesensitivitédt e,/(1 Hz) und der spektralen Leis-
tungsdichte S¢(1Hz) mit einem eventuell auftretenden vom Material der Leiter-
schleife abhangigen Skalierungsfaktor dasselbe Ergebnis liefern wiirde. Der Skalie-
rungsfaktor G betrigt hierbei im Mittel knapp einen Faktor 1,4. Analog zu den
Beobachtungen an den SQUID-Arrays stimmt die Tendenz wieder mit der Vorhersa-
ge aus [LaF15] iberein. Quantitativ ist der in den Daten sichtbare Effekt grofer als
der theoretisch vorhergesagte, durch Kernspins verursachte Unterschied der Rausch-
beitrage. Daher scheint auch hier ein zusatzlicher materialabhangiger Rauschanteil
zu existieren, der wie weiter oben bereits diskutiert, mit den unterschiedlichen Ober-
flichen von Aluminium und Niob zusammenhéngen konnte.

Zum Abschluss dieses Kapitels werden in Abbildung 8.6 die bereits in Kapitel 5 dis-
kutierten Daten mit den hier gezeigten Daten fiir Aluminium-SQUIDs vergleichend
dargestellt. Zu sehen sind die Werte der Energiesensitivitét e;,7(1Hz) in Abhén-
gigkeit des Exponenten « fir a) einfache SQUIDs und b) SQUID-Arrays. Unter-
schiedliche Materialien sind farblich codiert, verschiedene Symbole markieren in a)
den Unterschied zwischen SQUIDs und Qubits und in b) verschiedene Details der
SQUID-Geometrie. Die einfachen Washer-SQUIDs mit Leiterschleifen aus Alumini-
um sind im unteren Bereich der Abbildung bei relativ niedrigen Energiesensitivité-
ten angesiedelt und vergleichbar mit Niob-SQUIDs. Allerdings kann nicht festgestellt
werden, dass sie sich substantiell von den Niob-SQUIDs abheben oder dass ihre Ener-
giesensitivitat signifikant unterhalb derer der Niob-SQUIDs lage. Der Grund hierfiir
ist moglicherweise die Uberlagerung verschiedener weiterer Rauschbeitrige wie z.B.
eine mogliche Kontamination der SiO,-Schichten. Die in Teil b) der Abbildung dar-
gestellten, sich auf Aluminium-SQUIDs mit schwach gekoppelter Riickkoppelspule
beziehenden Datenpunkte liegen zumeist unterhalb der in Kapitel 5 diskutierten
Datenpunkte, welche ihrerseits ausschlieflich auf Niob-SQUIDs bezogen waren. Die
Datenpunkte, welche die stark gekoppelten Aluminium-SQUIDs betreffen, liegen im
unteren Wertebereich der Energiesensitivitit, unterscheiden sich aber nicht signifi-
kant von den bereits diskutierten Datenpunkten die Niob-SQUID-Arrays betreffend.
Zusammen mit den in diesem Kapitel diskutierten Ergebnissen stellt dieser Vergleich
ein starkes Indiz fiir den Einfluss der Materialwahl der SQUID-Leiterschleife, der
Rickkoppelspule und der Geometrie der Riickkoppelspule auf die Amplitude sowie
den Exponenten « des niederfrequenten Exzessflussrauschens dar. In zukiinftigen Ex-



174 8. Einfluss des supraleitenden Materials auf das niederfrequente Flussrauschen

10* 108
b)
10° -
< 10°1 <
~ ~ 10* 1
N N
T I
= =10° - IE 0ol
W 102 - W O-,A/’A‘VM/
O
¢
10 - @@g@@w%o
¢
10! T T T T 107 T T T T
0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25 1.50
a a
Nb-SQUID Nb-Qubit Nb-SQUID PTB
A Nb/PbIn-SQUID O  Al-Qubit Nb-SQUID HD
PbIn-SQUID O Qubito.A. ¢ Al-SQUID schwache Kopplung
A AI-SQUID ¢ Al-SQUID starke Kopplung

Abbildung 8.6: Werte der Energiesensitivitét 1 /;(1 Hz) in Abhéngigkeit des Exponenten
a fiir alle in [Kem16] diskutierten a) einzelnen SQUIDs sowie b) SQUID-Arrays. Auflerdem
jeweils enthalten sind die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten und charakterisierten
einzelnen SQUIDs und SQUID-Arrays mit Leiterschleife aus Aluminium. Die Werte wurden
eingeschrankt auf den Temperaturbereich T' < 1 K. Die durchgezogenen Linien stellen eine
numerische Anpassung der Gleichung (5.3) an die Datenpunkte dar.

perimenten sollten daher weitere Materialien zur Fertigung der SQUID-Leiterschleife
verwendet werden, welche einen noch grofleren Unterschied der Energiesensitivitaten
hervorrufen sollten. Beispiele hierfiir sind Blei oder Zink, welche eine nominelle Re-
duktion des 1/ f-artigen Rauschanteils um einen Faktor 4,5 respektive 25 gegeniiber
Niob-SQUIDs nach sich ziehen sollten, sofern Kernspins die alleinige Ursache des nie-
derfrequenten Zusatzflussrauschens sind. Auflerdem sollten Mafinahmen zur Verein-
heitlichung beziehungsweise Passivierung der Oberflaichen der SQUID-Leiterschleifen
angewendet werden, um die Vergleichbarkeit der unterschiedlichen SQUIDs zu ver-
bessern.



9. Einfluss von in Niob gespeichertem
Wasserstoff auf das niederfrequente Flussrauschen

Aus der Vergangenheit sind bereits mehrere Hinweise auf einen Zusammenhang
zwischen niederfrequentem Flussrauschen und der Anwesenheit von Wasserstoff be-
kannt. Einerseits konnte, wie in Kapitel 8 bereits diskutiert, auf der Materialoberflé-
che der SQUID-Leiterschleifen adsorbierter atomarer Wasserstoff fiir die Entstehung
von niederfrequentem Zusatzflussrauschen verantwortlich sein. So wurde die Existenz
von atomarem Wasserstoff adsorbiert auf Al,O3-Oberflichen experimentell nachge-
wiesen [dG17]. In [Wanl8] wurde der Einfluss von atomarem Wasserstoff auf der
Oberfliche von a-Al;03(0001) sowie als Zwischengitteratome auf niederfrequentes
Flussrauschen von SQUIDs unter Verwendung der Dichtefunktionaltheorie (DFT)
untersucht. Weiterhin wurde die Existenz von Wasserstoff oder Sauerstoff auf der
Al O3-Oberfliche von Qubits im Zusammenhang mit 1/f-Rauschen in [Quil7] er-
wahnt. Der Einfluss der Anwesenheit von Wasserstoff auf das niederfrequente Fluss-
rauschen von supraleitenden Resonatoren aus NbN sowie dessen Bekdmpfung durch
eine thermische Behandlung wurde in [dG18] demonstriert. Neben dem Einfluss von
adsorbierten Molekiilen und Atomen ist andererseits auch die Bewegung von Zwi-
schengitteratomen innerhalb des Vollmaterials als Ursache fiir niederfrequentes Fluss-
rauschen denkbar. Dies wurde in [Wan18] bereits in die Uberlegungen miteinbezogen.
Die Existenz von Zweiniveausystemen aufgrund von Zwischengitteratomen aus Was-
serstoff in Aluminiumoxid als Ursache von niederfrequentem Zusatzflussrauschen in
supraleitenden Quantenbauteilen wurde in [Gorl4, Holl3] vorgeschlagen. Auch in-
nerhalb von Niob-Vollmaterial konnen Wasserstoff-Tunnelsysteme entstehen [O'H74,
Bir76, Wip87, Mor89]. Weiterhin ist bekannt, dass sich Wasserstoff in Niob auf dessen
supraleitende Eigenschaften wie beispielsweise die kritische Temperatur T, auswirkt
[Gaol3, Jis98, Gup84, DeS63, Hord7, Ohl79, Wel77, Rau65, Isa80a]. Dariiber hinaus
wurde auch die Degradierung von Nb/Al-AlO, /Nb-Josephson-Kontakten beobachtet
[Hin08, Hin10, Tol10]. Daher dréngt sich die Frage auf, ob und in wiefern Wasserstoff
innerhalb der aus Niob bestehenden supraleitenden Leiterschleife von dc-SQUIDs
deren Eigenschaften hinsichtlich ihres niederfrequenten Flussrauschens dandert bezie-
hungsweise verschlechtert. Sollte dies der Fall sein, liele sich der vom Wasserstoff
verursachte Anteil am niederfrequenten Zusatzflussrauschen beispielsweise durch die
Vermeidung der Wasserstoffaufnahme in das Niob-Material eliminieren.

Innerhalb der Fabrikation von supraleitenden Quantenbauteilen kann Wasserstoff
einerseits wiahrend des Sputterdepositionsprozesses in die Nb-Schicht eingebaut wer-
den, oder aber durch chemische Atzprozesse in wéssrigen Losungen in die Nb-Struk-
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turen eindringen [Tol10]. Im vorliegenden Kapitel werden Methoden und Ergebnisse
zusammengefasst, die die Erforschung des Einflusses von in Niob eingeschlossenem
Wasserstoff auf das niederfrequente Exzessflussrauschen in de-SQUIDs betreffen. Es
wurde eine Methode zur gezielten Beladung von Niob mit Wasserstoff entwickelt, wel-
che zundchst an méanderformigen Teststrukturen erprobt wurde. Dabei wurde der
elektrische Widerstand R und der kritische Strom I.,, der Teststrukturen mit und
ohne nominelle Wasserstoffbeladung des Niobs bestimmt, um den Einfluss des Was-
serstoffgehalts im Niob auf die elektrischen Eigenschaften der Maander zu erproben.
Diese Methode wurde danach auf die Beladung von aus Niob gefertigten dc-SQUIDs
ausgeweitet, deren niederfrequentes Flussrauschen experimentell bestimmt wurde.

9.1 Beladung von Niob mit Wasserstoff

Die Eigenschaften von Wasserstoff in Metallen und daraus hervorgehende Anwen-
dungen werden seit vielen Jahrzehnten intensiv untersucht [Ale78a, Ale78b, Wip97,
Pus84, Fuk06]. Speziell fiir das System Wasserstoff in Niob existiert eine beachtliche
Anzahl an Ubersichtsveroffentlichungen [Sie41, Alb59, Kom60, Vel69, Pry69, Smi83,
Okal3], da es fiir technologische Anwendungen wie die Realisierung von Kernspal-
tung und -fusion sowie zukiinftige Methoden zur Energiespeicherung und -transport
interessant ist. Der kovalente Bindungsradius einer Einfachbindung ry,, = 31 pm von
Wasserstofl ist kleiner als der eines Heliumatoms, welcher 46 pm betrigt [Pyy09]. Der
berechnete Atomradius hingegen von Wasserstoff betriagt ri = 1,54 A, womit die-
ser grofer ist als der berechnete Atomradius ren = 1,34 A von Helium [Rah16].
Somit ist das Wasserstoffatom eines der kleinsten Atome tiberhaupt. Aus diesem
Grund sind die diffusiven FEigenschaften von Wasserstoff in metallischen Festkor-
pern herausragend. So betragt der Diffusionskoeffizient von Wasserstoff in Niob bei
Raumtemperatur D ~ 8,27 - 107%cm?/s [Fuk85, Var89] und iibertrifft den Diffu-
sionskoeffizienten anderer Fremdatome in Niob, wie z.B. Stickstoff und Sauerstoft,
um GroBenordnungen [V6178]. Helium diffundiert mit einem Diffusionskoeffizienten
D ~ 7,00-107%cm?/s [Lew88| in Niob dhnlich schnell wie Wasserstoff. Der Diffusi-

onskoeffizient 5
D=D S
0P ( kBT>

ist proportional zu der Konstante Dy und héngt exponentiell von der Aktivierungs-

(9.1)

energie F, fiir diffusive Prozesse ab. Die Aktivierungsenergie der Diffusion von Was-
serstoff in Niob bei Raumtemperatur £, = 0,106 eV [Fuk85] ist kleiner als die von
Sauerstoff mit E, = 1,2eV und Stickstoff mit E, = 1,7¢eV [Pic82, Sav73]. Weiterhin
besitzt Niob sowohl als Vollmaterial als auch als Dunnfilm eine sehr hohe Aufnah-
mekapazitat an Wasserstoff, wobei der atomare Wasserstoffanteil bis zu ¢y ~ 50 %
betragen kann [Sie41, Kom60, Vel69, Pry69, Ste94, Sch78]. Hierbei ist ¢y = ng/nxw
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das Verhaltnis der Anzahldichten ny und ny;, der Wasserstoff- beziehungsweise Niob-
atome.

Durch thermische Oxidation entstehen Nioboxide auf der Oberfliche von Nb-Struk-
turen, welche hauptséchlich als Niobpentoxid NbyOj; [Hal87] vorliegen, und durch
diinne Schichten anderer Nioboxide wie NbOy und NbO vom elementaren Niob ge-
trennt sind [Gra75]. Das Niobpentoxid auf der Nioboberfliche wirkt der Aufnah-
me von Wasserstoff aus der Luft im Normalfall entgegen [Sch92, Ant03, Kha87,
Isa80b, Fab72]. Nach [Toll10] besitzt die Nioboberfliche an sich eine dhnliche, die
Wasserstoffaufnahme hemmende Wirkung. Durch eine Oberflichenbehandlung wie
beispielsweise chemisch-mechanisches Polieren oder Atzen (chemisches Atzen oder
plasmaunterstiitztes reaktives Ionenétzen) kann die Oxidschicht effektiv entfernt und
das Eindringen von Wasserstoff in das Niob begiinstigt werden. In feuchter Luft oder
in wéassrigen Losungen konnen Wassermolekiile mit Niob zu Nioboxid reagieren und
Wasserstoff abspalten [Tol10]:

In diesem Falls ist das Eindringen von Wasserstoff in Niob ebenfalls moglich. In
[Ant03] wurde bereits gezeigt, dass es in wéssrigen Losungen bei der Herstellung von
Niobstrukturen zu einer Wasserstoftbeladung des Niobs kommen kann. Des Weiteren
existiert die Moglichkeit, dass ein Wassermolekiil auf einer sauberen Nioboberflache
durch den Ladungsaustausch

H,O+e = OH +H (9.3)

in ein Hydroxid-Ion und ein Wasserstoffatom aufgespalten wird, welches seinerseits
in die Metalloberflache hineindiffundieren kann [Tol10].

Im Zuge der in der Arbeitsgruppe standardmafBig verwendeten Herstellungsmetho-
den, die im Abschnitt 4.6 zusammengefasst sind, wird die Aluminiumschicht der ur-
spriinglich vollflichig und in-situ aufgetragenen Nb/Al-AlO, /Nb-Dreischichtstruktur
in einem Atzschritt nasschemisch weggedtzt, um die eigentlichen Josephson-Kontakte
zu erzeugen. Dieser Fertigungsschritt fiihrt zu einer Situation, in der die Niobo-
berfliche wie oben beschrieben einer wéssrigen, dtzenden Losung ausgesetzt ist.
Daher stellt sich die Frage, ob in diesem Prozessschritt eine Wasserstoffbeladung
der unteren Niobschicht der Dreischichtstruktur stattfindet und ob diese nachfol-
gend einen negativen Einfluss auf die Eigenschaften des niederfrequenten Flussrau-
schens der de-SQUIDs hat. Im Rahmen dieser Arbeit wurde deshalb zunéchst anhand
von einfachen méanderférmigen Teststrukturen aus einer Nb/Al-Zweischichtstruktur
studiert, unter welchen Umstdnden die Wasserstoffbeladung stattfindet. Auf die-
se Weise kann der Beladungsmechanismus und seine Eigenschaften getestet wer-
den, bevor die Erkenntnisse auf die Fabrikation von komplexeren Strukturen wie
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Abbildung 9.1: Schematische Illustration zweier Atzprozesse zur Entfernung der Al-
Schicht einer Nb/Al-Zweischichtstruktur. a) Eine auf thermisch oxidiertem Si-Substrat in-
situ sputterdeponierte Nb/Al-Zweischichtstruktur bildet den Ausgangspunkt fiir die beiden
Atzschritte. Beim Atzen mit einer sauren Atzlosung, die im Haupttext niher beschrieben
ist, entsteht eine in b) in griin dargestellte NbO,-Schicht, welche eine Beladung der Niob-
struktur mit Wasserstoff verhindert. c¢) Beim Atzen der Al-Schicht durch eine alkalische
Losung, die ebenfalls im Haupttext ndher beschrieben wird, bildet sich keine Oxidschicht,
sodass Wasserstoff in die Niobstruktur eindringen kann.

dc-SQUIDs angewendet werden. In Abbildung 9.1 werden zwei verschiedene nas-
schemische Atzprozesse einer Nb/Al-Zweischichtstruktur schematisch skizziert, wel-
che im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden. Einer der Atzprozesse zieht eine
Wasserstoffbeladung der gedtzten Strukturen nach sich, wihrend bei der Verwen-
dung der anderen Methode eine Wasserstoffaufnahme verhindert wird. Ausgangs-
punkt ist eine Nb/Al-Zweischichtstruktur, die in-situ auf einem thermisch oxidier-
ten Si-Substrat abgeschieden wird. Durch seine kleine Diffusionskonstante und ge-
ringe Wasserstoff-Aufnahmefahigkeit stellt die Aluminiumschicht hier eine effekti-
ve Diffusionsbarriere fiir Wasserstoff und einen Oxidationsschutz fiir das darunter-
liegende Niob dar. So wurde Aluminium bereits in der Vergangenheit erfolgreich
als Diffusionsbarriere gegen Wasserstoff in supraleitenden Quantenbauteilen einge-
setzt [Toll0]. Nach [Scu00] betrégt die hochste denkbare Wasserstoffkonzentration
in Aluminium cga &~ 1-1071" —1- 10717 %. AuBerdem ist die Diffusionskonstante
Dy~ 1-107"cm?/s um zwei GroBenordnungen kleiner als bei Niob [YJ98].

Die in der Arbeitsgruppe zum nasschemischen Atzen von Aluminium verwendete
saure Atzlosung besteht aus 16 Teilen Phosphorsaure HsPO,, 1 Teil Salpetersiu-
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re HNOs, 1Teil Essigsiure CH;COOH und 2 Teilen Wasser HyO. Beim Atzprozess
wird metallisches Aluminium durch die in der Atzlosung enthaltene Salpetersiure zu
Aluminiumoxid oxidiert, welches daraufhin von der Phosphorsiure weggeatzt wird.
Wasser und Essigsdure ermoglichen das Einstellen der Atzrate sowie die Benetzung
des Substrats und fungieren als chemischer Puffer der Salpetersaure. Sobald die ge-
samte Aluminiumschicht abgetragen ist, wird die darunterliegende Oberfliche der
Niobschicht durch die Salpetersaure oxidiert. Die Nioboxidschicht wird durch die
Phosphorséure nicht angegriffen, weshalb der Atzprozess schlieBlich zum Erliegen
kommt. Der resultierende Zustand der Probe ist in Abbildung 9.1 b) mit dem in
griin gekennzeichneten Nioboxid schematisch dargestellt. Weder die in der wéassrigen
Atzlosung enthaltenen Wasserstoffverbindungen, noch die gelésten Protonen kénnen
die Oxidschicht durchdringen, sodass kein Wasserstoff in der Nb-Struktur aufgenom-
men wird.

Der Fotolackentwickler AZ351B der Firma Merck Electronics!, frither Merck Perfor-
mance Materials GmbH, basiert auf gepufferter Natronlauge NaOH, welche Alumi-
nium atzt. Dieser wird in der Arbeitsgruppe in der Verdinnung 1 : 4 mit Wasser
verwendet. Im Gegensatz zur sauren Atzlésung verursacht die alkalische Atzlosung
AZ351B nicht die Bildung einer Oxidschicht auf der Nioboberfliche. Daher kann
in der wassrigen Losung vorhandener geloster Wasserstoff oder sich durch elektro-
chemische Reaktionen an der Oberfliche bildender Wasserstoff in die frisch freige-
legte Nioboberfliche eindringen. Die dabei stattfindenden elektrochemischen Pro-
zesse werden beispielsweise durch die Volmer-Heyrovsky-Tafel-Theorie beschrieben
[Kha87, Ant03, Kur20], allerdings sind die Details der dabei ablaufenden Reaktionen
noch immer Gegenstand aktueller Forschung [GdC94, Juo21]. Das Eindringen von
Wasserstoff in die Niobschicht ist in Abbildung 9.1 ¢) schematisch illustriert. Nach-
dem der Atzschritt abgeschlossen ist, wird das Substrat aus der wéssrigen Losung
entfernt. Darauthin kann die Niobschicht an der Luft eine diinne Oberflachenschicht
aus nativem Nioboxid ausbilden, welche ein Entweichen des Wasserstoffs verhindert.

9.2 Gezielte Wasserstoffbeladung von Niobstrukturen

Die beiden in Abschnitt 9.1 gegeniibergestellten Atzprozesse fiir Aluminium wurden
verwendet, um nominell mit Wasserstoff beladene und unbeladene Teststrukturen
aus Niob herzustellen. Das erste Ziel hierbei war es, zu verifizieren, dass in einem
der beiden Prozesse tatsichlich eine Beladung stattfindet. Hierzu wurden méaander-
formige Teststrukturen mit einer Breite von b = 2,5um und b = 5pm verwendet.
Der zur Herstellung der Teststrukturen verwendete Prozess basiert auf einer Nb/Al-
Zweischichtstruktur mit 250 nm dickem Niob und einer dariiberliegenden 20,5nm

'Merck KGaA, Frankfurter Strae 250, Darmstadt, 64293, Germany
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dicken Schicht aus Aluminium. Die méaanderférmigen Strukturen wurden mittels
eines Lift-Off-Prozesses definiert. Danach wurde das Substrat in vier gleiche Teile
geteilt, die jeweils auf unterschiedliche Art weiterprozessiert wurden. Dadurch wer-
den UnregelméfBigkeiten, die auf die Zweischichtstruktur und deren Strukturierung
zuriickzufiithren sind, minimiert. Ziel der nachfolgenden Schritte ist es, die schiitzen-
de Al-Schicht der méanderformigen Nb/Al-Teststrukturen auf verschiedene Weisen
zu entfernen, sodass letztlich mit Wasserstoff beladene und unbeladene Strukturen
vorliegen. Die verschiedenen Teile des Wafers werden im Folgenden als Quadranten
Q1-Q4 bezeichnet. Bei Quadrant Q1 wurde die Al-Schicht mit der sauren Atzlo-
sung entfernt, wihrend bei Quadrant Q2 die alkalische Atzlosung verwendet wurde.
Die Quadranten Q3 und Q4 wurden vor dem Atzschritt belackt, um mit einem
schachbrettartigen Muster jeden zweiten Chip abzudecken und vor dem folgenden
Atzschritt zu schiitzen. Nach dem Atzen der freiliegenden Al-Schicht wurde das Pro-
cedere mit invertierter Musterung wiederholt. Auf dem Quadranten Q3 wurde zu-
nichst die saurebasierte Atzlosung verwendet und im zweiten Schritt die alkalische.
Beim vierten Quadranten Q4 wurde die siurebasierte Atzlosung nach der alkalischen
Atzlosung angewendet. Auf diese Weise sollte untersucht werden, ob die Reihenfolge
der Atzschritte eine Rolle spielt. AuBlerdem wird getestet, ob die Abdeckung durch
Fotolack die Strukturen vor einer moglichen Wasserstoftbeladung effektiv schiitzt
oder ob es zu Querkontamination kommt.

Der elektrische Widerstand von wasserstoffbeladenem Niob steigt bei gleichbleiben-
der Temperatur nahezu linear mit der Konzentration ¢y an Wasserstoff an [Wat80].
Dabei verandert sich der elektrische Widerstand einerseits durch die vermehrte Streu-
ung der Leitungselektronen an den als Zwischengitteratom eingebauten Wasser-
stoffatomen [Isa80a] und andererseits durch die VergroBerung der Gitterkonstan-
te [Ale78a]. Durch den Vergleich des Raumtemperaturwiderstands Rzgpox zwischen
nominell beladenen und unbeladenen Strukturen kann verifiziert werden, ob eine
Beladung stattgefunden hat, und qualitativ beurteilt werden, wie stark die Be-
ladung ausgefallen ist. Durch die Verringerung der Zustandsdichte an der Fermi-
energie Fr wird die Supraleitung in wasserstoffbeladenem Niob im Vergleich zu
reinem Niob stark unterdriickt [Gup84]. Dies zeigt sich beispielsweise durch die
sukzessive Verringerung der kritischen Temperatur 7. mit ansteigendem Wasser-
stoffanteil im Niob [Gaol3, Jis98, Gup84, DeS63, Hord7] beziehungsweise das ab-
rupte Absinken von T, oberhalb einer bestimmten Stérke der Wasserstoffbeladung
[Oh179, Wel77, Rau65, Isa80a|?>. Weiterhin verringert sich dadurch der kritische
Strom ., der maanderformigen Strukturen.

2Im Jahr 1950 beschloss die Internationale Union fiir reine und angewandte Chemie ,Interna-
tional Union of Pure and Applied Chemistry“ (IUPAC), dass von den beiden bis dahin synonym
verwendeten Bezeichnungen ,,Niob“ und ,,Columbium* die erstere giiltig ist.
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Experimentell wurde der Raumtemperaturwiderstand R3gox mittels einer Zweidraht-
messung bestimmt, da Widerstdnde von mehreren k{2 zu erwarten waren. Fiir die
Messung der kritischen Strome I, wurden die maanderférmigen Teststrukturen in
einem Transportdewar fiir fliissiges Helium auf T' = 4,2 K abgekiihlt. Mit Hilfe einer
Vierdrahtmethode zur Widerstandsmessung wurde einerseits ein vorgegebener Mess-
strom eingepragt und andererseits die iiber der Teststruktur abfallende Spannung
gemessen. Dabei wurde der eingepragte Strom sukzessive von Null an schrittweise
vergroflert, bis ein endlicher Widerstand tiber der Teststruktur zu verzeichnen war.
Da der Messstab, an dem die elektrischen Leitungen in den Transportdewar gefiihrt
werden, eine Stromlimitierung von einigen wenigen 100 mA besitzt, wurde die Breite
der maanderformigen Teststrukturen mit b = 2,5 pum und b = 5 pm so gewahlt, dass
der zu messende kritische Strom I, diese Limitierung nicht iiberschreitet.

In Abbildung 9.2 a) und b) sind die tiber alle Teststrukturen gleicher Breite gemittel-
ten Raumtemperaturwiderstande R3ggx fiir die verschiedenen Quadranten Q1 bis Q4
im jeweils nominell unbeladenen bzw. nominell beladenen Zustand aufgetragen. Die
nominell mit Wasserstoff beladenen Strukturen der Quadranten Q3 und Q4 wurden
hierbei mit der Abkiirzung Q3b und Q4b bezeichnet, wihrend die nominell unbela-
denen Strukturen dieser Quadranten Q3u und Q4u genannt wurden. In Abbildung
9.2 ¢) und d) sind die Mittelwerte des kritischen Stroms I ,, der Testméaander fir alle
Quadranten Q1 bis Q4 im nominell unbeladenen respektive nominell beladenen Zu-
stand aufgetragen. Die Raumtemperaturwiderstiande der mit Wasserstoff beladenen
maanderformigen Teststrukturen mit der Breite b = 5pum sind im Mittel um etwa
25 % grofer als die der unbeladenen Teststrukturen. Analog dazu ergibt sich fur die
2,5m breiten Teststrukturen eine Erhohung des Raumtemperaturwiderstands um
etwa 30 %. Weder zwischen den unbeladenen Strukturen des Quadranten Q1 und den
der unbeladenen Quadranten Q3u und Q4u noch zwischen den beladenen Strukturen
auf Q2 und Q3b sowie Q4b ist ein signifikanter Unterschied der Raumtemperaturwi-
derstdnde zu erkennen. Daher kann geschlussfolgert werden, dass die Reihenfolge der
Atzschritte keine Rolle spielt bzw. dass es nicht zu einer Querkontamination kommt.
Dementsprechend kénnen generellerweise nominell mit Wasserstoff beladene und un-
beladene Strukturen auf dem selben Substrat hergestellt bzw. prozessiert werden.
Fiir die gemessenen kritischen Strome I, ,, konnte ein analoges Verhalten festgestellt
werden. Der kritische Strom I, ,,, fallt fiir wasserstoftbeladene, 5 pm breite Strukturen
im Mittel um 77 % geringer aus als bei unbeladenen Strukturen gleicher Breite. Bei
den Strukturen mit der Breite von b = 2,5 pum fiel der gemessene mittlere kritische
Strom fiir die nominell unbeladenen Strukturen sogar um 97 % niedriger aus als bei
den nominell mit Wasserstoff beladenen.
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Abbildung 9.2: Gemittelte Raumtemperaturwiderstinde R3pox der méanderférmigen
Teststrukturen mit einer Breite von a) b = 5pm und b) b = 2,5 um. Auflerdem die gemit-
telte kritische Stromstérke I, derselben Teststrukturen mit der Breite von ¢) b = 5pm
und d) b = 2,5 pm. Die griinen ungefiillten Symbole stellen die Daten nominell unbeladener
Strukturen dar wéahrend die gefiillten Datenpunkte in pink die Werte nominell beladener
Strukturen symbolisieren. Auf dem Quadranten Q1 befinden sich ausschliefilich nominell
unbeladene Strukturen, wohingegen Quadrant Q2 ausnahmslos nominell mit Wasserstoff
beladene Strukturen besitzt. Die beiden Quadranten Q3 und Q4 hingegen enthalten je-
weils sowohl nominell mit Wasserstoff beladene als auch nominell unbeladene Strukturen.
Hierbei bezeichnen Q3u und Q4u die nominell unbeladenen Strukturen der Quadranten
Q3 respektive Q4, sowie Q3b und Q4b die nominell mit Wasserstoff beladenen Strukturen
der jeweiligen Quadranten. Die durchgezogenen Linien stellen die Mittelwerte /. m beladen
und I m unbeladen Uber alle beladenen beziehungsweise unbeladenen Strukturen dar.
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9.3 Charakterisierung der wasserstoffbeladenen SQUIDs

Zur Untersuchung des Einflusses der Wasserstoftfbeladung von Niob auf das nieder-
frequente Zusatzflussrauschen von de-SQUIDs wurde eine Charge an verschiedenen
dc-SQUIDs mit dem internen Namen HDSQH2bw1 hergestellt und experimentell ge-
testet. Dabei wurde der in Abschnitt 4.6 beschriebene Standard-Herstellungsprozess
in dem Prozessschritt zur Atzung der Aluminiumschicht modifiziert. Um die Ver-
gleichbarkeit von nominell mit Wasserstoff beladenen und unbeladenen SQUIDs zu
gewahrleisten, wurden sowohl beladene als auch unbeladene Bauelemente auf demsel-
ben Substrat hergestellt. Hierfiir wurden Entwurfzeichnungen angefertigt, bei denen
auf jedem Einzelchip zwei bzw. vier identische SQUIDs angeordnet sind, von denen
wahrend der Herstellung jeweils die Halfte nominell mit Wasserstoff beladen wird. Bei
der eigentlichen Herstellung wird der in Abschnitt 4.6 erwihnte nasschemische Atz-
schritt zur Entfernung des tiberschiissigen Aluminiums auf der unteren Niobschicht
der Dreischichtstruktur bei HDSQH2bw1 in zwei Schritten durchgefiihrt. Die eine
Halfte der SQUIDs wird mit der alkalischen Atzlosung geitzt, wihrend die andere
Hilfte mittels der sauren Atzlosung gedtzt wird. Das Vorgehen ist hierbei identisch
zu dem im vorherigen Abschnitt beschriebenen Prozess fiir die Quadranten Q3 und
Q4. Die restlichen Fabrikationsschritte werden danach unabhéngig von dem verwen-
deten Al-Atzprozess gemaB dem in Abschnitt 4.6 beschriebenen Standardprozess
ausgefiihrt.

Die auf diese Weise hergestellten nominell wasserstoffbeladenen SQUIDs zeigten be-
reits im Rahmen einfacher Funktionstests bei einer Temperatur von 7' = 4,2 K eine
génzlich Ohmsche I-U-Kennlinie. Im Gegensatz hierzu haben nominell unbelade-
ne SQUIDs eine normale [-U-Kennlinie gezeigt. Eine mogliche Ursache fiir dieses
Verhalten ware eine stark unterdriickte kritische Temperatur des Niobs der nominell
beladenen SQUIDs, was in Abschnitt 9.2 beschrieben wurde. Um diese Hypothese zu
iiberpriifen, wurden diese SQUIDs auch in einem 3He/*He-Verdiinnungskryostaten
bei mK-Temperaturen auf ihre Funktionstiichtigkeit hin getestet. Es war jedoch kei-
nerlei Anderung zu dem bereits bei 4,2 K beobachteten Verhalten zu erkennen. Um
die Ursache dieses Verhaltens weiter einzugrenzen, wurden /-U-Kennlinien einzelner,
ungeshunteter Josephson-Kontakte deren Nb-Elektroden und Zuleitungen nominell
mit Wasserstoff beladen bzw. unbeladen waren, bei T' = 4,2 K aufgenommen. Das
Ergebnis einer solchen Messung ist in Abbildung 9.3 exemplarisch fiir zwei quadrati-
sche Josephson-Kontakte mit einer Kantenlange von 5 pm dargestellt. Die in griin ge-
zeichnete Kennlinie eines sauregeatzten, nominell unbeladenen Josephson-Kontakts
zeigt alle Kriterien eines qualitativ hochwertigen Josephson-Kontakts an. Im Gegen-
satz dazu ist bei der in pink dargestellten Kennlinie eines in alkalischer Atzlosung
gedtzten Josephson-Kontakts derselben Charge der kritische Strom génzlich unter-
driickt. Aulerdem ist weder die Gap-Spannung Ui [Wol17] noch die fir ungeddmpfte



184 9. Einfluss von in Nb gespeichertem H auf das niederfrequente Flussrauschen

40
nominell unbeladen
301 —— nominell mit H beladen
20 A
10 - Abbildung 9.3: Gemessene Strom-
< Spannungs-Kennlinien zweier
E‘ 0 1 ungeshunteter Josephson-Kontakte,
= 10- UG bei denen die Al-Schicht der Nb/Al-
AlO, /Nb-Dreischichtstruktur — mit
~20 1 alkalischer (pink) bzw. mit sdure-
J basierter (griin) Atzlosung geiitzt
-30 1 /R, wurde. Die Temperatur wahrend der
40 . . . Messung betrug 4,2 K.
-8 -4 0 4 8

Spannung U/ mV

Josephson-Kontakte tibliche Hysterese zu erkennen. Der Normalwiderstand Ry des
wasserstoffbeladenen Josephson-Kontakts ist ferner um 17 % groer als der des no-
minell unbeladenen Kontakts. Diese Beobachtungen decken sich mit den Ergebnissen
aus [Hin08, Hin10], wo durch Wasserstoffbeladung eine Herabsetzung der kritischen
Strome und hohere Normalwiderstande von Nb/Al-AlO, /Nb-Josephson-Kontakten
beschrieben wird. Ferner wird angenommen, dass die Austrittsarbeit von Niob und
demnach auch der Normalwiderstand eines Josephson-Kontaktes durch Wasserstoft-
beladung ansteigt. Die wasserstoffbedingte Reduktion der kritischen Temperatur T,
des Niobs konnte sich auch auf die Energieliicke A(T') des Supraleiters und somit auf
die Gap-Spannung Ug der Josephson-Kontakte auswirken. Bei einer Beladung des
Niobs mit 5 % Wasserstoff [Hin08] ergibt sich nach [Jis98] und [Hor47] eine Reduktion
der kritischen Temperatur T, um 13 %. Die Energieliicke A(T') ist bei Temperaturen
unterhalb von T = T, /2 wenig temperaturabhéngig und dndert sich nur schwach mit
kleinen Anderungen von 7, [Bar57]. Da die Gap-Spannung Ug direkt von der Ener-
gieliicke der die Elektroden des Josephson-Kontakts bildenden Supraleiter abhéangt,
sind aufgrund einer Reduktion der kritischen Temperatur T, um 13 % nur geringe
Anderungen der Gap-Spannung Ug zu erwarten. Daher wire nach der Ambegaokar-

Baratoff-Relation [Amb63|

wUg ( elUg ) (9.4)

IyRy = —— tanh

O = T P kT
die Verringerung des kritischen Stroms allein auf den Anstieg des Normalwiderstands
Ry zuriickzufiihren. Die in Abbildung 9.3 gezeigte I-U-Kennlinie des nominell mit

Wasserstoff beladenen Josephson-Kontakts weist jedoch einen komplett unterdriick-
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ten kritischen Strom auf, was sich durch den erhohten Normalwiderstand allein nicht
erklaren lasst. Ferner ist die in der besagten I-U-Kennlinie schemenhaft zu erkennen-
de Gap-Spannung Ug gegeniiber der des nominell unbeladenen Kontakts sehr wohl
unterdriickt. Moglicherweise ist in unserem Fall die Reduktion der kritischen Tempe-
ratur T, grofer als 13 %. Dies konnte darauf zurtickzufithren sein, dass die Beladung
die in [Hin08] beobachtete Beladungsstirke von 5 % tibersteigt, oder aber auf eine Re-
duktion der kritischen Temperatur, die nicht dem in [Jis98] und [Hor47| experimentell
beobachteten Verhalten entspricht, wie bereits in [Wel77] berichtet wurde. Es kénnte
auch sein, dass durch die verwendete Methode weiterer Schaden an den Josephson-
Kontakten entstanden ist, der das Ohmsche Verhalten der I-U-Kennlinie verursacht
haben kénnte. Im néchsten Schritt wird eine Methode zur Beladung von Josephson-
Kontakten mit Wasserstoff beschrieben, die eine kontrollierte Beladung sowie eine
potentielle Schadigung der Josephson-Kontakte verhindert. Die hierfiir entwickelte
Methode vermeidet einen direkten Kontakt zwischen den Josephson-Kontakten und
der alkalischen Atzlosung.

9.4 Kontrollierte Beladung von Niobstrukturen mit Wasser-
stoff durch Verwendung einer Tankstruktur

Im vorangegangenen Abschnitt wurden Messungen an mit Wasserstoff beladenen
de-SQUIDs sowie in diesem Zusammenhang auftretende Probleme beschrieben. Zur
Entwicklung eines besser kontrollierbaren Prozesses zur Beladung von Niobstruktu-
ren mit Wasserstoff wurde daher die Verwendung einer Tankstruktur eingefithrt. Ein
direkter Kontakt zwischen den Josephson-Kontakten und der alkalischen Atzlosung
kann hierbei wahrend des gesamten Fabrikationsprozesses vermieden werden. Hierfiir
wurden Tankstrukturen aus Niob eingefiihrt, die iiber eine Leitung aus Niob mit den
zu beladenden Niobstrukturen verbunden sind. Der Fertigungsprozess ist mit dem
in Abschnitt 4.6 beschriebenen Prozess kompatibel. Die Tankstrukturen werden zu-
sammen mit der Deckelelektrode der Josephson-Kontakte strukturiert. Nachdem die
obere Nb-Schicht der Dreischichtstruktur durch den ICP-RIE-Prozess geédtzt wurde,
wird das darunter liegende Aluminium ohne erneut eine Lackschicht aufzubringen
nasschemisch geétzt. Hierfiir wird die sdurebasierte Atzlosung genutzt, da diese kei-
ne Beladung der Niob-Strukturen mit Wasserstoff nach sich zu ziehen scheint. Die
Tankstrukturen sind bei dem nasschemischen Atzschritt durch die {iber dem Alumi-
num liegenden Nb-Schicht vor dem Abtrag des Aluminiums geschiitzt. Im Anschluss
wird die obere Nb-Schicht in einem ICP-RIE-Atzschritt abgetragen, der im Standard-
prozess zum Atzen der unteren Nb-Lage der Nb/Al-AlO,/Nb-Dreischichtstruktur
vorgesehen ist. Die Al-Schicht dient hierbei als Atzstopp und sorgt dafiir, dass
die Tankstruktur als Doppellage aus Niob mit dariiberliegendem Aluminium be-
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stehen bleibt. Wéhrend der darauffolgenden Deposition der SiOs-Schichten werden
die Tankstrukturen durch eine Maske aus Fotolack bedeckt, sodass kein SiO, auf
den Tankstrukturen abgeschieden wird. Daher sind nach der Fertigung einer Charge
zunachst alle Strukturen unbeladen und die Tankstrukturen aus Niob mit einer diin-
nen Schicht aus Aluminium bedeckt. Zur kontrollierten Beladung der Tankstrukturen
mit Wasserstoff kann die Al-Schicht nach dem Vereinzeln der Chips mit der alkali-
schen Atzlosung weggeitzt werden. Dabei wird die Diffusionsbarriere aus Aluminium
abgetragen und Wasserstoff kann in die Tankstruktur eindringen. Die restlichen Nb-
Strukturen werden nicht mit Wasserstoff beladen, da sie durch das vorherige Atzen
mit der sdurebasierten Atzlosung durch die Bildung einer Nioboxid-Schicht versiegelt
sind. Aufgrund der Verbindung zwischen den Tankstrukturen und den iibrigen Struk-
turen kann jedoch Wasserstoff aus dem Tank in die tibrigen Strukturen diffundieren,
sodass auch die zuvor nominell unbeladenen Strukturen letztlich mit Wasserstoff be-
laden werden. Dabei verringert sich die Konzentration des Wasserstoffs im Tank.
Die Diffusionskonstante von Wasserstoff in Niob betragt wie bereits weiter oben im
Text erldutert bei Raumtemperatur D ~ 8,27 - 107% cm? /s [Fuk85, Var89]. Nach der
Einstein-Smoluchowski-Gleichung [Ein05, vS06] und Fick s Gesetz [Fichb] ist der
mittlere zuriickgelegte Weg durch den Ausdruck

)\ES = \/2nDith (95)

gegeben. Hierbei bezeichnet ¢ die verstrichene Zeit und np;,, die Anzahl an Dimensio-
nen, die im Folgenden aufgrund der Geometrie als np;,, = 1 angenommen wird. Wenn
gewahrleistet ist, dass die Verbindungslinie zwischen dem Tank und den zunéachst un-
beladenen Niobstrukturen linger als der vom Wasserstoff wihrend des Atzprozesses
zuriickgelegte Weg Ags(tsr,) ist, kann angenommen werden, dass sich die Beladung
wihrend des Atzens zunichst nur auf die Tankstruktur beschrinkt. Unter der An-
nahme, dass die Verteilung des Wasserstoffs in alle zusammenhéngenden Niobstruk-
turen nach dem Atzschritt stattfindet, scheint es zunéchst so, als ob die urspriingliche
im Tank aufgenommene Menge an Wasserstoff sich geméafl der Volumenverhéltnisse
der Strukturen gleichverteilt. Da sich Wasserstoft jedoch vermehrt an Oberflachen,
Defekten und Korngrenzen einer Niobschicht sammelt [Ant03, Rou93], sind die Fla-
chenverhéltnisse entscheident. Ist die Fliache des Tanks beispielsweise genauso grof3
wie die Gesamtfliche der restlichen Strukturen, so ist eine Beladung von 50 % der
initialen Maximalbeladung des Tanks zu erwarten. Mit dieser Methode zur gezielten
Beladung von Niobstrukturen mit Wasserstoff kann also die Beladungsstérke syste-
matisch variiert werden. Auflerdem ist es moglich, dieselben Strukturen vor und nach
der Beladung auf physikalische Eigenschaften und Funktionstiichtigkeit zu testen, da
die Beladung unabhéngig vom eigentlichen Fabrikationsprozess stattfindet.

Um die entwickelte Methode zu testen, wurde die in Abbildung 9.4 dargestellte
Entwurfzeichnung einer méanderférmigen Teststruktur mit Flachen zur elektrischen
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Maanderférmige Abbildung 9.4: Entwurfzeich-
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Kontaktierung und Wasserstofftankstruktur entwickelt. Der Fabrikationsprozess hier-
fiir ist gegentiber dem Standardprozess zur SQUID-Fabrikation vereinfacht und wird
im Folgenden kurz beschrieben. Eine Nb/Al-Zweischichtstruktur mit 250 nm Niob
und einer Diffusionsbarriere aus 20,5nm Aluminium wurde in-situ deponiert und
mit der abgebildeten Struktur in einem Lift-Off-Prozess versehen. Als erstes wurden
die Teile der Struktur, welche zundchst unbeladen sein sollten, mittels der sdure-
basierten Aluminiumatze von der Al-Schicht befreit und durch die stattfindende
Oxidation der Oberfliche gegen Eindringen von Wasserstoff passiviert. Dabei war
der Tank durch eine Schicht Fotolack geschiitzt. Danach konnen die Eigenschaften
der Teststruktur ohne Wasserstoffbeladung gemessen werden, bevor die Alumini-
umschicht auf dem Tank durch die Behandlung mit alkalischer Atzlosung entfernt
und die Wasserstoffbeladung durchgefiihrt wird. Bei einer Atzdauer von tz, = 60s
betragt der wihrend des Atzens der Aluminiumschicht vom Wasserstoff im Mittel
zuriickgelegt Weg Ags = 315 um. Die Gesamtlinge der Verbindungslinie zwischen
Tank und den restlichen Strukturen wurde daher mit Ity = 500 pm groer gewéhlt.
Insgesamt wurden zwei verschiedene Entwurfzeichnungen nach der in Abbildung 9.4
gezeigten Art erstellt. Hierbei wurde die Flache des Tanks gegeniiber der Gesamt-

zweiten Schritt wird dann die
Tankstruktur durch die alkalische
Atzlosung von der Al-Schicht
befreit und der Tank somit durch
Wasserstoff beladen.

fliche der restlichen zusammenhéngenden Strukturen derart variiert, dass sich eine
nominelle Beladung von jeweils 25 % und 50 % ergibt. Die Prozentangabe bedeutet
an dieser Stelle nicht das Verhéltnis von Wasserstoffatomen zu Niobatomen son-
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dern der prozentuelle Anteil der mit dieser Methode maximal moglichen Beladung
mit Wasserstoff. Daher sind die ausschlieBlich mit der sauren Atzlosung behandelten
Strukturen mit 0% und die mit maximaler Beladung versehenen Strukturen, welche
komplett mit alkalischer Losung geétzt wurden, mit 100 % bezeichnet. Die Struktu-
ren mit einer nominellen Beladung von 0% und 100 % waren dabei nicht mit Tanks
verbunden. Analog zu den experimentellen Untersuchungen, die im vorangegangenen
Abschnitt 9.2 beschrieben wurden, wurde abermals der Raumtemperaturwiderstand
Rspox und der kritische Strom I, bei einer Temperatur von 7" = 4,2K der mé-
anderformigen Teststrukturen an einer Vielzahl von Chips gemessen. Die Breite der
maanderformigen Teststrukturen betrug dabei immer b = 5 pm.

In Abbildung 9.5 sind die gemittelten Messergebnisse in Abhéngigkeit von der no-
minellen Wasserstoffbeladung grafisch aufgetragen. Der in Teil a) der Abbildung
gezeigte Verlauf der gemittelten kritischen Stromstérke I, der maanderféormigen
Teststrukturen mit der nominellen prozentualen Wasserstoffbeladung zeigt ein sys-
tematisches Abfallen der kritischen Stromstérke mit steigender Beladung. Im Gegen-
satz dazu wird aus Teil b) der Abbildung ein monotones Ansteigen der gemittelten
Raumtemperaturwiderstande R3pox der Strukturen mit ansteigender Wasserstoftbe-
ladung deutlich. Dies lasst die Schlussfolgerung zu, dass durch die Verwendung der
Tankstrukturen eine systematische Variation der Beladung von Niobstrukturen mit
Wasserstoff moglich ist.
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9.5 dc-SQUIDS mit Tankstruktur zur kontrollierten Bela-
dung mit Wasserstoff

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, dass durch Tankstrukturen eine geziel-
te Beladung von Niobstrukturen mit Wasserstoff moglich ist. Diese Methode wurde
im Rahmen dieser Arbeit verwendet, um mit Wasserstoff beladene dc-SQUIDs her-
zustellen. Dabei bietet die Methode zweierlei Vorteile. Einerseits sind die Josephson-
Kontakte der de-SQUIDs vor einem Kontakt mit der alkalischen Atzlésung geschiitzt.
Andererseits kann der Wasserstoffgehalt in den Nb-Strukturen der SQUIDs kontrol-
liert variiert werden. Auf diese Weise kann der Einfluss von im Nb gespeicherten
Wasserstoff auf das niederfrequente Flussrauschen von de-SQUIDs systematisch un-
tersucht werden, ohne von den in Abschnitt 9.3 beschriebenen Problemen betroffen
zu sein. Ein weiterer Vorteil der eingefithrten Methode ist die Moglichkeit, ein SQUID
zunachst ohne und spater mit Wasserstoftbeladung zu charakterisieren.

Zur Realisierung der kontrollierten Wasserstoffbeladung eines de-SQUIDs wurde die
Entwurfzeichnung eines einzelnen dc-SQUIDs durch zwei mit der SQUID-Induktivitét
verbundene Tankstrukturen erweitert. Die resultierende Entwurfzeichnung ist in Ab-
bildung 9.6 a) zu sehen. Das SQUID selbst ist vom Aufbau her sehr nah an dem
in [Kem15] beschriebenen und ausfiithrlich charakterisierten SQUID gehalten. Die
Leiterschleife des SQUIDs ist durch eine Washer-Struktur realisiert, die einen par-
allelgradiometrischen Aufbau zweiter Ordnung aufweist, um den Einfluss homo-
gener Magnetfelder sowie linearer Gradientenfelder zu minimieren. Die Induktivi-
tdat der SQUID-Leiterschleife betrdagt Simulationen zufolge Ls = 43 pH, die Shunt-
Widerstande haben einen Zielwert von R = 1,92€) und die Fléchen der Josephson-
Kontakte von Aj; = 30,25 pm? bei einer angestrebten kritischen Stromdichte von
Je = 26 A/cm?. Damit ergeben sich fiir den Stewart-McCumber-Parameter und den
Abschirmparameter errechnete Werte von . = 0,08 respektive 55, = 0,38. Die Ver-
bindungslinien zwischen den Tankstrukturen und der SQUID-Induktivitat ist 420 pm
lang.

In Teil b) bis f) der Abbildung 9.6 sind die Fabrikationsschritte zur Fertigung der
Tankstruktur schematisch illustriert. Der Fertigungsprozess basiert auch hier auf dem
in Abschnitt 4.6 diskutierten Standardprozess. Nach der in Teil b) der Abbildung
dargestellten in-situ Deposition einer vollflichigen Nb/Al-AlO, /Nb-Dreischicht, wird
die Deckelelektrode und die Tankstruktur definiert und mittels eines SFg¢-basierten
Trockenétzprozesses strukturiert, was in Teil ¢) derselben Abbildung dargestellt ist.
Teil d) zeigt die schematische Abbildung des Zustands nachdem die freiliegende Alu-
miniumschicht mit Hilfe einer sauren Atzlosung nasschemisch entfernt wurde. Im
nachfolgenden zweiten Trockenétzprozess mit SF¢ wird das Niob auf und neben dem
Tank entfernt, sodass sich das in Teil e) der Abbildung schematisch dargestellte Bild
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Abbildung 9.6: a) Entwurfzeichnung des verwendeten dc-SQUIDs mit Tankstrukturen
zur kontrollierten Beladung mit Wasserstoff, welche mit der SQUID-Induktivitdt ver-
bunden sind. b)-f): Schematische Darstellung der Herstellungsschritte der Tankstruk-
turen innerhalb des Standardprozesses. b) Nach der Deposition der Nb/Al-AlO,/Nb-
Dreischichtstruktur, ¢) nach der Strukturierung der Tankstruktur und der Deckelelektrode
der Tunnelkontakte durch einen Trockenétzprozess mit SFg, d) nach dem Nasséitzen der
freiliegenden Aluminium-Schicht in einer sauren Atzlésung, e) nach dem Entfernen des
auf dem Aluminium des Tanks und neben dem Tank befindlichen Niobs durch einen Tro-
ckenétzprozess mit SFg, f) nach der Deposition der isolierenden SiO,-Schichten.

zeigt. Dabei dient das Aluminium auf der Tankstruktur als Atzstopp. Bei dem Pro-
zessschritt zur elektrischen Isolation der Strukturen mit SiOy muss die Tankstruktur
ausgespart werden, damit die Oberfliche zur Behandlung mit der alkalischen Atzl6-
sung freibleibt, was in Teil f) der Abbildung dargestellt ist. Nach der Fertigstellung
der Charge werden die Chips durch Sagen vereinzelt und kénnen vor der Beladung
vollstdndig charakterisiert werden. Durch die Behandlung einzelner Chips mit alka-
lischer Atzlosung konnen die SQUIDs chipweise mit Wasserstoff beladen werden.

Insgesamt gibt es drei verschiedene Ausfithrungen des in Abbildung 9.6 dargestellten
SQUIDs mit verschieden groflen Tankstrukturen, welche nominell eine Beladung von
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12,5 %, 25 % und 50 % ermoglichen sollten. Die explizite Herstellung von unbeladenen
SQUIDs entfallt bei dieser Methode, da dieselben Strukturen unbeladen und beladen
untersucht werden kénnen. SQUIDs mit 100 % nomineller Beladung hingegen haben
sich bereits als nicht funktionstiichtig erwiesen.

9.6 Experimentelle Ergebnisse

Nach den im vorangegangenen Abschnitt 9.4 beschriebenen Entwurfzeichnungen und
Fabrikationsprozess wurden de-SQUIDs mit Option zur Wasserstoffbeladung herge-
stellt. Die Charge der hergestellten SQUIDs tragt den internen Namen HDSQ15w1.
Die SQUIDs wurden zunéachst in ihrer urspriinglichen, d.h. unbeladenen Form hin-
sichtlich des niederfrequenten Exzess-Flussrauschens charakterisiert. Dazu wurde der
in Abschnitt 4.3.4 diskutierte Kreuzkorrelationsaufbau verwendet. Die Rauschmes-
sungen haben in einem 3He/*He-Verdiinnungskryostaten bei Temperaturen der Kalt-
stufe zwischen T" = 7mK und 700 mK stattgefunden. Durch eine numerische Anpas-
sung der Gleichung (3.25) an die Datenpunkte eines gemessenen Rauschspektrums
wurden die Werte fiir die spektrale Leistungsdichte Sg1,¢(1Hz) bei einer Frequenz
von 1Hz sowie der Rauschexponent « extrahiert. In Abbildung 9.7 a) ist der Fre-
quenzverlauf des 1/ f-artigen Anteils des gemessenen magnetischen Flussrauschens
fir die verschiedenen Temperaturen fiir das SQUID HDSQ15w1 4A04 SQ1 darge-
stellt. Hierbei wurde fiir die Berechnung des Verlaufs die aus der numerischen Anpas-
sung bestimmten Werte verwendet. Die Spektren fiir " < 500 mK schneiden sich in
einem Punkt, dessen Frequenz aus Abschnitt 3.2.2 als Pivoting-Frequenz f;, bekannt
ist. In diesem Fall betragt die Pivoting-Frequenz ungeféhr f, ~ 1,7kHz. Zu hohe-
ren Temperaturen hin fallt der Rauschesponent « ab. Das Verhalten des SQUIDs
HDSQ15w1 4A04 SQ1 stimmt mit dem in Abschnitt 3.2.2 diskutierten Verhalten
tiberein und ist exemplarisch fiir alle der sechs untersuchten SQUIDs der Charge.

Um das Verhalten der SQUIDs der Charge HDSQ15w1 hinsichtlich des niederfre-
quenten Exzess-Flussrauschens mit den in Kapitel 5 diskutierten Daten zu verglei-
chen, wurde aus den gemessenen Werten Sg1/r(1Hz) die korrespondierende Ener-
giesensitivitdt €1/7(1 Hz) berechnet und in Abhéngigkeit des Rauschexponenten o
aufgetragen. Dies ist in Abbildung 9.7 b) fiir alle untersuchten SQUIDs der Char-
ge dargestellt. Der Temperaturverlauf zeigt ein Ansteigen der Amplitude ;,7(1 Hz)
sowie des Exponenten « zu tieferen Temperaturen hin, was sich mit Beobachtungen
aus der Vergangenheit deckt [Drull, Welll, Ant13]. Durch die numerische Anpas-
sung der Gleichung (3.41) an die bei Temperaturen zwischen 7' = 7mK und 400 mK
gemessenen Datenpunkte ergibt sich eine Pivoting-Frequenz von f,, = (1,6 £1,1)kHz.
Diese erscheint im Vergleich mit Datensatzen aus der Vergangenheit wie den in Ka-
pitel 5 diskutierten und in Tabelle 5.1 zusammengefassen recht hoch. Die Werte von
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Abbildung 9.7: a) Quadratwurzel der aus der Anpassung der Gleichung (3.25) an das ge-
messene Rauschspektrum extrahierten spektralen Leistungsdichte |/Sg ;/r(f) des SQUIDs
HDSQ15wl 4A04 SQ1 fir Temperaturen im Bereich zwischen 7mK und 700 mK. Die
bei T' < 700mK gemessenen Kurven schneiden sich bei einer Pivoting-Frequenz von
fo ~ 1,7kHz. b) Amplitude der Energiesensitivitit ¢;,(1Hz) in Abhéngigkeit des Ex-
ponenten « der nominell unbeladenen dc-SQUIDs. Die Daten wurden in einem Tempera-
turbereich zwischen 7mK und 700 mK aufgenommen. Gleiche Farben symbolisieren glei-
che Temperaturen. Die verschiedenen Symbole bezeichnen Datenpunkte unterschiedlicher
SQUIDs, die in der Legende anhand ihrer internen Bezeichnungen benannt wurden. Die
durchgezogene Linie stellt eine numerische Anpassung der Gleichung (5.3) an die Daten
im Temperaturbereich zwischen 7mK und 400 mK dar.

€1/f(1 Hz) erstrecken sich insgesamt tiber fast zwei Dekaden und liegen mit einem
Mindestwert von ungefahr 100 h eher im oberen Bereich der bisher an einzelnen
SQUIDs beobachteten Werte [Kem16].

In Abbildung 9.8 sind die in Abbildung 9.7 b) gezeigten Daten gemeinsam mit den
Daten aus [Kem16] dargestellt. Neben den bereits in Kapitel 5 diskutierten Grup-
pen S1 bis S4 bilden die Daten der Charge HDSQ15w1 eine neue fiinfte Gruppe S5.
Die Daten innerhalb einer Gruppe besitzen dieselbe Pivoting-Frequenz f,,. Auch hier
fallt auf, dass die Amplitude £,,7(1 Hz) sowie die Pivoting-Frequenz f, der Charge
HDSQ15w1 im Vergleich zu den anderen Gruppen signifikant grofier sind. Dieses vom
Rest der Daten abweichende Verhalten deutet unter Umsténden auf magnetische
Verunreinigungen hin, welche wéhrend des Fertigungsprozesses eingeschleppt wur-
den. Ahnlich gelagerte Félle wurden bereits in Kapitel 7 ausfiihrlich diskutiert. Wie
dort detailliert beschrieben, wurde zur Abklirung der magnetischen Eigenschaften
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des zur Produktion der Charge HDSQ15w1 verwendeten SiOs eine Messung der Ma-
gnetisierung in Abhéngigkeit der Temperatur anhand einer eigens dazu hergestellten
Au-SiOs-Au-Folie durchgefithrt und analog zu den in Kapitel 7 diskutierten Mes-
sungen ausgewertet. Fiir das zum Zeitpunkt der Fabriktaion der Charge HDSQ15w1
verflighare SiO, ergeben sich die Konzentrationen magnetischer Verunreinigungen zu
Cres+ = 35ppm und ng, = 2604 ppm an freien Bindungselektronen. Im Gegensatz
dazu besitzt eine altere Vergleichsprobe um das fiinf- bis siebenfache niedrigere Werte
von Cre+ = 8 ppm und ng, = 361 ppm. Diese Messergebnisse zusammen mit dem in
Kapitel 7 diskutierten Zusammenhang zwischen dem niederfrequenten magnetischen
Flussrauschen in de-SQUIDs und den magnetischen Eigenschaften der verwendeten
Si05-Schicht lassen die Schlussfolgerung zu, dass die Rauscheigenschaften der Char-
ge HDSQ15w1 hochstwahrscheinlich grofitenteils magnetischen Verunreinigungen im
SiOy zuzuschreiben sind.

Im Anschluss an die Charakterisierung der unbeladenen dc-SQUIDs wurden die
Chips mit den betreffenden Bauteilen mit Hilfe der alkalischen Atzlosung behandelt,
um eine Beladung der Niobtanks mit Wasserstoff zu erzielen. Die Aluminiumschicht
auf den Tankstrukturen war nach einer Atzdauer von ts, = 55 s vollstindig entfernt.
Die sichtbaren Verédnderungen in den Strom-Spannungs-Kennlinien bei 7" = 4,2 K,
welche in Abbildung 9.10 beispielhaft fiir das SQUID HDSQ15w1 4C03 dargestellt
sind, sprechen fiir eine potentiell erfolgreiche Wasserstoffbeladung. Die gezeigten I-
U-Kennlinien wurden vor bzw. zwei Wochen nach der Beladung mit Wasserstoff ge-
messen. Zum einen ist ein starker Anstieg des Widerstands Rgq im normalleitenden
Bereich der Kennlinie und damit auch generell eine Vergroflerung der Spannungsant-
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wort im Strombetrieb des wasserstoffbeladenen SQUIDs gegentiber dem unbeladenen
SQUID zu verzeichnen. Zum anderen beobachtet man neben einer Deformierung der
I-U-Kennlinien des beladenen SQUIDs einen Riickgang der idealen Betriebsstrome
Ir®* durch die Wasserstoftbeladung. Eine Messung des idealen Betriebsstroms I;**
vor und nach der Atzprozedur in alkalischer Losung wurde bei allen der Wasserstoff-
beladung unterzogenen SQUIDs durchgefiihrt. Bei einem symmetrischen SQUID mit
einer durch thermisches Rauschen abgerundeten /-U-Kennlinie kann der kritische
Strom eines einzelnen Josephson-Kontakts
e kT

[max
I = iy Y . - 9.6
"= T g, ( * +k:BT/<I>0> (9.6)

in Abhéngigkeit vom idealen Betriebsstrom I["** ausgedriickt werden [Dru96b]. Der
Verlauf der in Abbildung 9.9 gezeigten Strom-Spannungs-Kennlinie eines nominell
mit Wasserstoff beladenen SQUIDs weicht von dem erwarteten Verlauf einer idealen
Strom-Spannungs-Kennlinie eines de-SQUIDs durch Deformierungen im Spannungs-
bereich zwischen U = 101V und U = 50 pV ab. Da sich die thermische Verrundung
einer Strom-Spannungs-Kennlinie eines de-SQUIDs auf den Spannungsbereich nahe
U = 0pV bezieht, wurde die Gleichung (9.6) trotz der offensichtlichen Deformie-
rung angewendet. In Abbildung 9.10 a) sind die so ermittelten kritischen Stréome
Iy vor und nach der Beladung mit Wasserstoff in Abhéngigkeit von der nominellen
Beladungsstarke aufgetragen. Der kritische Strom [/ nach der Beladung wurde zwei
Wochen nach der Atzprozedur gemessen, nachdem die SQUIDs bereits im *He/*He-
Verdiinnungskryostaten auf mK-Temperaturen abgekiihlt worden waren. Wie im Ver-
gleich mit den Ergebnissen aus [Hin08, Hin10] zu erwarten war, ist ein Riickgang der
kritischen Strome nach der Beladung zu verzeichnen. Wie in Abbildung 9.10 b) zu
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Abbildung 9.10: a) Aus gemessenen Strom-Spannungs-Kennlinien des SQUIDs bestimm-
te kritische Strome Iy der Josephson-Kontakte vor und nach der Beladung in Abhéngigkeit
der nominellen prozentualen Beladung. Gezeigt sind Daten von insgesamt 5 SQUIDs, wel-
che durch verschiedene Symbole unterschieden werden. Ungefiillte Symbole stehen fiir die
Datenpunkte vor und gefiillte Symbole fiir die Datenpunkte nach der Beladung. b) Die aus
den Werten in a) berechnete Differenz der kritischen Stréome Alpy, in Abhéngigkeit der
nominellen prozentualen Beladung.

sehen ist, steigt die absolute Differenz der kritischen Stréme Alyy, = I§° — [5*" vor
und nach der Beladung tendenziell mit der nominellen Beladungsstarke an. Der re-
lative Riickgang der kritischen Strome nach der Beladung im Vergleich zum Zustand
vor der Beladung betrigt zwischen 5% und 12 %.

Nach erfolgreicher Beladung wurde das niederfrequente magnetische Flussrauschen
der mit Wasserstoff beladenen SQUIDs der Chips 1C03, 4A04 und 1A05 in einem
3He/*He-Verdiinnungskryostaten bei Temperaturen zwischen 7' = 7mK und 700 mK
gemessen. In Abbildung 9.11 a)-c) ist die Energiesensitivitat e;,7(1 Hz) der SQUIDs
im unbeladenen sowie im nominell beladenen Zustand bei der Frequenz von 1Hz
in Abhéangigkeit von der Temperatur 7" des Kryostaten aufgetragen. Dabei betragt
die nominelle Beladung der Niobstrukturen mit Wasserstoff a) 12,5 %, b) 25 % und
c) 50 %. Insgesamt unterscheiden sich die Werte der Energiesensitivitéit €/(1Hz)
und des Rauschexponenten « zwischen dem unbeladenen und dem beladenen Zu-
stand der SQUIDs bei Temperaturen unterhalb von 700 mK wenig. In Abbildung
9.11 a) und b) ist zu erkennen, dass sich die Datenpunkte des unbeladenen Zu-
stands nach der Beladung tendentiell zu leicht hoheren Werten der Energiesensitivi-
tit €1/7(1 Hz) und des Rauschexponenten a verschieben. Hier ergibt die numerische
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Abbildung 9.11: Auftragung der Energiesensitivitit e;,;(1Hz) in Abhéngigkeit des
Rauschexponenten a der mit Wasserstoff beladenen SQUIDs vor und nach der Beladung
fir die SQUIDs a) 1C03 mit 12,5 % b) 4A04 mit 25 % und ¢) 1A05 mit 50 % nomineller Be-
ladung. d) Zusammenschau der Werte der Energiesensitivitét 1,;(1 Hz) als Funktion des

Exponenten « fiir die in a) bis ¢) gezeigten SQUIDs mit und ohne nominelle Wasserstoff-
beladung. Gleiche Symbole beziehen sich auf dasselbe SQUID. Offene Symbole stehen fiir
Daten unbeladener SQUIDs, gefiillte Symbole fiir beladene SQUIDs. Die Temperatur ist
jeweils farblich gekennzeichnet. Die durchgezogene Linie stellt eine numerische Anpassung
der Gleichung (5.3) an die Daten der nominell unbeladenen SQUIDs im Temperaturbereich
zwischen 7mK und 400 mK dar. Analog dazu bildet die unterbrochene Linie die Darstellung

der numerischen Anpassung der Gleichung (5.3) an die Daten der nominell mit Wasserstoff

beladenen SQUIDs innerhalb desselben Temperaturbereichs.
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Anpassung der Gleichung (5.3) an die Datenpunkte der unbeladenen SQUIDs jeweils
eine leicht niedrigere Pivoting-Frequenz f, und eine geringfiigig hohere Energiesensi-
tivitdt €1,¢(1 Hz) als die entsprechende Anpassung an die Datenpunkte der nominell
mit Wasserstoff beladenen SQUIDs. Im Fall der in Abbildung 9.11 ¢) dargestellten
Messwerte des SQUIDs 1A05 ist jedoch keine der genannten Tendenzen erkennbar.
Allen Datensétzen ist gemein, dass die bei einer Temperatur von 7' = 700 mK ge-
messenen Datenpunkte zwischen dem unbeladenen und nominell mit Wasserstoff
beladenen Zustand kaum Anderungen der Energiesensitivitit e1/;(1 Hz), aber aber
jeweils eine Vergroflerung von o um mehr als 0,1 aufweisen. Analog zu der Dis-
kussion der Rauscheigenschaften der unbeladenen SQUIDs dieser Charge wurde in
Abbildung 9.11 d) die aus der spektralen Leistungsdichte S¢ ;/;(1 Hz) berechnete
Energiesensitivitat e1,7(1 Hz) in Abhéangigkeit des Exponenten o aufgetragen. Die
Daten der SQUID-Chips 1C03, 4A04 und 1A05 sind in diesem Diagramm vereint
gegeniibergestellt. Insgesamt zeigen alle der vergleichend dargestellten Datensétze
ein dhnliches Verhalten. Die numerische Anpassung der Gleichung (5.3) an alle Da-
tenpunkte der unbeladenen SQUIDs bei T' < 700 mK ergibt eine hohe Ubereinstim-
mung mit der Anpassung fiir die mit Wasserstoff beladenen SQUIDs. Hierbei wurde
eine Pivoting-Frequenz von f, = (4,1 & 4,2)kHz bestimmt. Diese stimmt innerhalb
des Fehlerbereichs mit der anhand der Daten der unbeladenen SQUIDs extrahier-
ten Pivoting-Frequenz von f, = (4,6 £ 4,1)kHz bezichungsweise der anhand der
in Abbildung 9.7 b) gezeigten nominell unbeladenen SQUIDs mit einer Pivoting-
Frequenz von f, = (1,6 = 1,1)kHz iiberein. Der Unterschied zwischen den Werten
der Pivoting-Frequenz f,, der unbeladenen SQUIDs riihrt an dieser Stelle daher, dass
fir die in 9.7 b) dargestellte numerische Anpassung der Funktion (5.3) Daten von
insgesamt 6 SQUIDs zur Verfiigung standen. Im Gegensatz dazu beinhaltet der in
Abbildung 9.11 d) gezeigte Datensatz nur 3 SQUIDs, die jeweils im unbeladenen
und mit Wasserstoff beladenen Zustand hinsichtlich ihres niederfrequenten Flussrau-
schens charakterisiert wurden. Die gezeigten Ergebnisse lassen keinen eindeutigen
Schluss zu der Frage nach dem FKEinfluss von Wasserstoff in Niob auf das nieder-
frequente magnetische Zusatzflussrauschen in de-SQUIDs zu. Wie bereits erwahnt
wurde, ist es wahrscheinlich, dass die Rauscheigenschaften der SQUIDs der Char-
ge HDSQ15w1 groBitenteils auf die Anwesenheit magnetischer Verunreinigungen aus
dem sputterdeponierten SiOy zuriickzufiithren sind. Daher kénnten weitere systema-
tische Untersuchungen an SQUIDs im wasserstoffbeladenen Zustand, die mit weniger
magnetischen Verunreinigungen im SiOs belastet sind, vonnéten sein. Die hier fiir
die SQUIDs 1C03 und 4A04 gefundenen Tendenzen ergeben jedoch einen ersten Hin-
weis auf die Abhéngigkeit des niederfrequenten Flussrauschens in de-SQUIDs vom
Wasserstoffgehalt des Niobs, die weitere Experimente in diese Richtung antreiben
sollten.
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9.6.1 Zeitliche Anderung der Eigenschaften mit Wasserstoff beladener
SQUIDs

Die errechnete mittlere vom Wasserstoff in Niob zuriickgelegte Diffusionsldnge fiir
eine Zeitspanne von tgg = 60s, die durch die Atzdauer vorgegeben ist, liegt nach
Gleichung (9.5) bei iiber 300 pm. Daher ist zu erwarten, dass sich diffundierender
Wasserstoff in einer zusammenhangenden Niobstruktur mit Gesamtausmaflen von
einigen 100 pm innerhalb von wenigen Minuten homogen verteilt. Innerhalb der hier
beschriebenen experimentellen Untersuchungen konnte dies allerdings nicht bestatigt
werden. In Abbildung 9.12 sind die /-U-Kennlinien des SQUIDs mit der internen
Bezeichnung 4C03 aus der Charge HDSQ15w1 im Zustand vor der Beladung und
jeweils 14, 31 und 38 Tage nach der Beladung dargestellt. Die Daten wurden bei
einer Temperatur von 7' = 4,2 K in einem Helium-Transportbehélter aufgenommen.
Es ist auffillig, dass sich die Form der Kennlinien sowie die charakteristischen Pa-
rameter innerhalb des ersten Monats nach der Beladung verdndern. Im Anschluss
ist hingegen keine Verdnderung mehr festzustellen. In diesem Endzustand ist auch
der durch die Beladung urspriinglich entstandene Knick in der /-U-Kennlinie wieder
verschwunden.

Aus den gemessenen Kennlinien wurde der Normalwiderstand Rgq ermittelt, sowie
aus dem gemessenen idealen Betriebsstrom mittels der Gleichung (9.4) der kritische
Strom I eines Josephson-Kontakts berechnet. Der Verlauf der Strom-Spannungs-
Kennlinie, die 14 Tage nach der Beladung gemessen wurde, weicht von dem fiir eine
ideale Strom-Spannungs-Kennlinie erwarteten Verlauf ab. Die Gleichung (9.4) kann
an dieser Stelle trotzdem angewendet werden, da besagte Deformation nicht den Be-
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reich um U = 0pV betrifft, welcher fiir die Bestimmung der kritischen Strome [,
relevant ist. Diese sind gemeinsam mit dem Normalwiderstand Rgq in Abbildung
9.13 jeweils in Abhéngigkeit von der Zeit ab der Beladung dargestellt, wobei der
Wert bei null Tage den nominell unbeladenen Zustand widerspiegelt. Der in Teil
a) aufgetragene kritische Strom [, fillt mit der Zeit ab und scheint sich schlus-
sendlich einem konstanten Wert ungefahr 10 % unterhalb des urspringlichen zu né-
hern. Diese Ergebnisse konnten nach [Hin08, Hinl0] auf eine Wasserstoffbeladung
der Josephson-Kontakte hindeuten. Im Gegensatz zum kritischen Strom I steigt der
in Teil b) der Abbildung 9.13 aufgetragene Widerstand Rgq des SQUIDs im nor-
malleitenden Zustand mit der Zeit an und erreicht schliellich einen gleichbleibenden
Wert. Der Gesamtwiderstand des SQUIDs setzt sich aus der Parallelschaltung der
beiden Josephson-Kontakte und der Shunt-Widerstdnde zusammen, wodurch die in-
trinsischen Widerstédnde der Josephson-Kontakte vernachlassigbar sind. Daher kann
der Anstieg des Widerstands Rgq nicht allein durch den wasserstoffbedingten An-
stieg des Normalwiderstands Ry der Josephson-Kontakte erklart werden. Es wére
beispielsweise moglich, dass sich auch der Widerstand der Shunt-Widerstéande selbst
erhoht.

Die Shunt-Widersténde bestehen aus einer Gold-Palladium-Legierung (AuPd), wel-
ches dafiir bekannt ist, Wasserstoff aufnehmen zu kénnen [Kna77, Luk03, Luol0].
Weiterhin wurde in der Vergangenheit bereits festgestellt, dass der elektrische Wider-
stand von AuPd durch die Beladung mit Wasserstoff ansteigen kann [Ott69, Bab90)].
Allerdings wurde auch berichtet, dass bei kleinen Wasserstoffkonzentrationen zu-
nachst ein Riickgang des elektrischen Widerstands mit ansteigendem Wasserstoffan-
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teil auftritt [Bar69, Luo10]. Mit einer Diffusionskonstante von D = 2,5 - 1078 cm?/s
fiir Wasserstoff in AuPd mit einem Stoffmengenanteil von 37,5 % Gold und 62,5 %
Palladium ergibt sich nach Gleichung (9.5) in 60s eine mittlere zuriickgelegte Weg-
linge von Agg = 17,.3pum [Mae73]. Daher sollte auch die Diffusion von Wasserstoff
in die Shunt-Widerstande bereits innerhalb von einigen Minuten abgeschlossen sein.
Es stellt sich folglich die Frage, warum sich die Eigenschaften des SQUIDs noch
bis ca. 30 Tage nach der Beladung veridndern, obwohl die Bauteile tiber die ge-
samte Zeitspanne bei Raumtemperatur gelagert wurden und sich der Wasserstoft
innerhalb weniger Minuten homogen tiber die gesamten SQUID-Strukturen verteilt
haben miisste. Eine Mdéglichkeit wéren eventuelle Diffusionsbarrieren, etwa sehr diin-
ne, nicht abgetragene Oxidschichten auf dem Niob oder andere als Diffusionssperre
agierenden Materialien, welche im Produktionsprozess selbst nicht direkt vorgesehen
sind. Diese konnten vor allem in den Verbindungsfenstern zwischen der unteren und
der oberen Niobschicht, sogenannten Vias, zu finden sein. Hinweise auf solche para-
sitar eingefiigten Schichten innerhalb des Produktionsprozesses finden sich etwa in
[Kra20]. Hier wurde eine gegeniiber einlagigen Niob-Bahnen verringerte Stromtrag-
fahigkeit von Kontakten zwischen verschiedenen Nb-Lagen festgestellt. Dies ist zum
Beispiel durch eine parasitare Schicht zwischen den beiden Niob-Lagen erklarbar,
welche durch Residuen des Fotolacks oder unbekannte chemische Prozesse verur-
sacht werden kann [Sau95]. Des Weiteren enthalten die Josephson-Kontakte selbst
eine Schicht aus Al/AlOx, die als Diffusionsbarriere fungiert. Ist die Aluminiumoxid-
Barriere nicht komplett durchoxidiert, so existiert eine diinne Schicht aus Aluminium
zwischen den beiden Niobelektroden. Mit Blick auf die in Abbildung 9.6 a) darge-
stellte Entwurfzeichnung des verwendeten SQUIDs, kann festgehalten werden, dass
Wasserstoff aus den Tankstrukturen jeweils ein Via und einen Josephson-Kontakt
oder alternativ zwei Vias und einen AuPd-Shunt tiberwinden muss, um in die un-
tere Nioblage der Bodenelektrode der Josephson-Kontakte zu gelangen. Von dort
aus konnte sich Wasserstoff durch ein weiteres Via in die Zuleitungen und Bond-
fliche weiterverteilen. Durch diesen Mechanismus konnte eventuell erklirt werden,
warum sich die Figenschaften der gemessenen Strom-Spannungs-Kennlinien bis 30
Tage nach der Beladung verandern, obwohl die erwartete Diffusionszeit des Was-
serstoffs in Niobstrukturen bei einigen Minuten liegt. Durch eine Diffusion in die
Zuleitungen und Bondflichen der SQUIDs wiirde die Konzentration an Wasserstoff
im SQUID selbst allerdings tendentiell abnehmen. Dies spricht gegen diese Theorie,
da sowohl das Abfallen der kritischen Strome I der Josephson-Kontakte als auch der
Anstieg der gemessenen Widerstdnde Rgq mit der Zeit auf eine stetig ansteigende
Wasserstoff-Konzentration im Niob hinweisen.

In Abbildung 9.14 ist die tiber dem SQUID abfallende Spannung U in Abhéngig-
keit des magnetischen Flusses @, fiir den Zustand vor der Beladung und 31 Ta-
ge nach der Beladung aufgetragen. Die Messung wurde bei einer Temperatur von
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T = 4,2K durchgefithrt. Aus der Darstellung ist ersichtlich, dass der Gesamtwider-
stand Rgq durch die Wasserstoffbeladung und somit der Hub der U-®-Kennlinie
ansteigt. Im Gegensatz zu der vor der Beladung aufgenommenen Kennlinie ist die
vermeintlich nach Abschluss der Beladungs- und Diffusionsprozesse aufgenommene
Kennlinie leicht asymmetrisch. Nach [Tes77, Miil01] rithrt eine Asymmetrie in der
U-®-Kennlinie eines de-SQUIDs entweder von einer Asymmetrie der kritischen Stro-
me Ip; und [y, der Josephson-Kontakte oder der Gesamtwiderstande Ry und R, der
Josephson-Kontakte im normalleitenden Zustand. Ein Blick auf die in Teil a) der Ab-
bildung 9.6 dargestellte Entwurfzeichnung der verwendeten dc-SQUIDs zeigt, dass
der aus der Tankstruktur in die restlichen Niobstrukturen diffundierende Wasserstoft
den in der Abbildung links gezeichneten Josephson-Kontakt auf einem kiirzeren Weg
erreichen kann als den rechten Josephson-Kontakt. Gleiches gilt auch fiir die Shunt-
Widerstande der Josephson-Kontakte. Die beiden Deckelelektroden sind iiber einen
kurzen Washer-Shunt aus AuPd leitend miteinander verbunden. Daher ist die An-
nahme gerechtfertigt, dass der linke Josephson-Kontakt nach Beginn der Beladung
der Tankstrukturen frither mit Wasserstoff beladen wird als der rechte. Sollte die
Asymmetrie in der U-®-Kennlinie von einer unterschiedlich starken Wasserstoffbe-
ladung der um den rechten und linken Josephson-Kontakt herum gelagerten Struk-
turen herrithren, so stellt sich die Frage, ob und warum das erwartete Gleichgewicht
nach 31 Tagen noch nicht erreicht ist, beziehungsweise warum sich kein Gleichge-
wicht einstellt. Insgesamt gestaltet sich hier eine quantitative Analyse schwierig,
da der absolute Gehalt an Wasserstoff innerhalb der Metalle in unserem Experiment
nicht festgestellt werden konnte. So sind lediglich zeitliche Verlaufe charakteristischer
Groflen gemessen worden, welche Vergleiche zwischen verschieden stark beladenen
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SQUIDs und den fiir Wasserstoff unterschiedlich durchléssigen Materialien moglich
machen. Obwohl mit der entwickelten Methode eine vergleichende quantitative Ein-
ordnung der Beladungsstarke zwischen den verschieden stark beladenen SQUIDs
moglich war, ist es flir zukinftige Messungen wiinschenswert, auch absolute quan-
titative Aussagen iiber den Wasserstoffgehalt der Niobstrukturen treffen zu kénnen.
Mit der Kenntnis des Stoffmengengehalts an Wasserstoff im Niob konnte in Zukunft
eine bessere Moglichkeit zur Einordnung der gemessenen Werte an Literaturangaben
geschaffen werden. Leider ist es auch wahrscheinlich, dass die hergestellte Charge an
SQUIDs mit der internen Bezeichnung HDSQ15w1 durch magnetische Verunreini-
gungen innerhalb des sputterdeponierten SiOs nicht ideale Voraussetzungen fiir die
Untersuchung von niederfrequentem Flussrauschen hat. Daher sollte zukiinftig ein
erneuter Versuch gestartet werden, eine Charge ohne die Verunreinigungen herzu-
stellen. Weiterhin sollten N-SQUID-Arrays hergestellt werden, die mit Wasserstoff
beladen werden koénnen, um ihr niederfrequentes Flussrauschen mit den bisher an
unbeladenen SQUID-Arrays gewonnenen Erkenntnissen [Kem16] zu vergleichen. Mit
der neu entwickelten Methode, Niobstrukturen ohne direkten Kontakt zur alkalischen
Atzlésung mit Wasserstoff zu beladen, eréffnet sich auch die Moglichkeit, einzelne
ungeshuntete Josephson-Kontakte mit Wasserstoff zu beladen und experimentell zu
untersuchen. In der Diskussion der experimentellen Ergebnisse der wasserstoffbelade-
nen de-SQUIDs konnte aufgrund der Komplexitat der Strukturen nicht abschlieSend
geklart werden, welche Diffusionsprozesse auf mikroskopischer Ebene stattfinden und
in welchen Zeitskalen sie verlaufen. Um dieses Problem abzumildern, wéare es in ei-
nem weiteren experimentellen Schritt beispielsweise moglich, de-SQUID-Designs zu
entwickeln, welche durch absichtlich eingefiigte Diffusionsbarrieren aus Aluminium
oder sonstigen geeigneten Materialien eine Beladung der Josephson-Kontakte und der
Shunt-Widerstande ganzlich verhindern. So konnten die physikalischen Eigenschaf-
ten der Josephson-Kontakte und des SQUIDs erhalten bleiben und gleichzeitig der
Einfluss von Wasserstoff im Washer auf das niederfrequente Flussrauschen untersucht
werden. Auch kénnte mit solchen Diffusionsbarrieren die Diffusion von Wasserstoff in
die Zuleitungen und Kontaktflichen verhindert werden, was unter Umstdnden dazu
fithrt, dass die Zeitspanne, iiber die sich die gemessenen physikalischen Eigenschaften
andern, verringert wird.
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Supraleitende Quantenbauteile (SQDs) wie SQUIDs und supraleitende Qubits er-
moglichen eine Vielzahl von technischen Anwendungen. Beispiele hierfiir liegen im
Bereich der Medizin, der Geoexploration oder bei der Entwicklung eines durch seine
Quantennatur dem klassischen Computer in speziellen Problemstellungen iiberlege-
nen Quantencomputer. Die Messgenauigkeit eines auf der Nutzung von SQUIDs ba-
sierenden Messsystems sowie die fiir die korrekte Funktion eines Quantencomputers
notwendige Kohérenz supraleitender Qubits wird durch Rauschen im Allgemeinen
empfindlich gestort. Neben bereits gut erforschten Beitragen zum Gesamtrauschen
wie beispielsweise dem frequenzunabhéngigen thermischen Rauschen resistiver Ele-
mente im supraleitenden Schaltkreis, oder 1/ f-artigen Anteilen, die durch Fluktua-
tionen des kritischen Stroms der Josephson-Kontakte [Wak86, VH04] oder sich be-
wegende Vortices [Fer91, Koc83| verursacht werden, existiert in flusssensitiven SQDs
ein weiterer niederfrequenter Anteil bisher unbekannter Herkunft. Die Eigenschaften,
Ursachen und Unterdriickung dieses 1/ f-artigen Zusatzflussrauschens sind Gegen-
stand der Forschung innerhalb der vorliegenden Arbeit. Dazu wurden aufgrund der
innerhalb der Arbeitsgruppe bestehenden Verfiigbarkeit und vergleichsweise leichten
Bedienung dc-SQUIDs verwendet.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene Aspekte des niederfrequenten Zu-
satzflussrauschens von SQDs anhand von de-SQUIDs erforscht. Dazu wurden ei-
gens Entwurfzeichnungen erstellt, mit deren Hilfe die zu untersuchenden Bautei-
le im institutseigenen Reinraum mittels Diinnschichtverfahren hergestellt wurden.
Im Anschluss wurden die charakteristischen Eigenschaften und das niederfrequen-
te Zusatzflussrauschen dieser de-SQUIDs bei mK-Temperaturen in einem *He/*He-
Verdiinnungskryostaten gemessen und systematisch analysiert. Zu Beginn der expe-
rimentellen Phase dieser Arbeit wurden die zu untersuchenden SQUIDs als priméres
SQUID innerhalb eines zweistufigen SQUID-Aufbaus betrieben. In einem solchen
Fall wird das Rauschspektrum des als Priifling funktionierenden SQUIDs durch Sub-
traktion des Verstarkerrauschens vom Gesamtspektrum berechnet. Im Falle grofer
Rauschbeitriage der Auslesekette liefert diese Methode teils unzureichende Ergebnis-
se. Darauthin wurde durch die Verwendung einer auf der Kreuzkorrelationsmethode
basierenden Verfahrensweise zur Bestimmung des scheinbaren intrinsischen Fluss-
rauschens eines einzelnen dc-SQUIDs der Einfluss des Rauschens der Verstarkerket-
te gegentiber einem zweistufigen SQUID-Aufbau weiter unterdriickt. Hierfiir wurde
ein im Rahmen dieser Arbeit eigens entworfener experimenteller Aufbau gefertigt,
in Betrieb genommen und hinsichtlich seiner Funktionstiichtigkeit iiberpriift. Zur

203
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Aufzeichnung der Gesamtspektren wurde zu Beginn der experimentellen Arbeit ein
Spektrum-Analysator verwendet, der das analoge Signal der SQUID-Elektronik in-
tern fouriertransformiert und mittelt. Diese Rauschspektren wurden im Anschluss
digital abgespeichert. Hierdurch ergaben sich systematische Fehler, welche nur durch
erhohten Arbeitsaufwand zu kontrollieren waren. Im Gegensatz dazu stellt eine erst
nach der Datenaufzeichnung stattfindende Fouriertransformation und Mittelung der
Daten eine elegantere, transparentere und weniger fehleranfillige Vorgehensweise dar,
da jegliches Storsignal bereits im aufgezeichneten Zeitsignal zu erkennen ist und der
betreffende Teil der Messung verworfen werden kann. Daher wurden im Rahmen die-
ser Arbeit ein experimenteller Aufbau zur Datenaufzeichung und ein Computerpro-
gramm zur Fouriertransformation und Kreuzkorrelation der aufgezeichneten Daten
realisiert und hinsichtlich ihrer Funktionalitat getestet.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde der Inhalt der 2016 erschienenen Ver-
offentlichung ,, Towards noise engineering: Recent insights in low-frequency excess
flux noise of superconducting quantum devices“ von Sebastian Kempf, Anna Ferring
und Christian Enss [Kem16] diskutiert. In einer vergleichenden Zusammenschau aller
uns bis zur Entstehung der Analyse bekannten Daten zum niederfrequenten Flussrau-
schen in SDQs wurden Hinweise auf eine Materialabhangigkeit und eine Bauteil-Typ-
Abhéngigkeit des Zusatzflussrauschens gefunden. Es wurde auflerdem vorgeschlagen,
die Energiesensitivitét ¢ = Sg/(2L) als annédhernd induktivitédtsunabhangigen Giite-
parameter der spektralen Leistungsdichte S¢ vorzuziehen. Daraus wurden verschie-
dene Fragestellungen erarbeitet, wie etwa die Eigenschaften des niederfrequenten
Zusatzflussrauschens von de-SQUIDs bei tiefen Temperaturen unter den Gesichts-
punkten der Induktivitdtsabhéngigkeit, der Abhéngigkeit von herstellungsbedingten
Verunreinigungen der SiOs-Schichten, vom Material der SQUID-Leiterschleife und
von der Beladung der Niobstrukturen mit Wasserstoff. Passend zu jedem Thema
wurden daraufhin eigens dazu entworfene SQUIDs im insitutseigenen Reinraum her-
gestellt, charakterisiert und bei mK-Temperaturen hinsichtlich ihres niederfrequenten
Zusatzflussrauschens untersucht. Aus den so erhaltenen Rauschspektren wurden die
Amplitude sowie der Exponent « des 1/ f®-artigen Anteils des Spektrums durch eine
numerische Anpassung extrahiert. Nachfolgend wurden die resultierenden Ergebnis-
se durch eine Auftragung der Energiesensitivitéit bei einer festgelegten Frequenz von
1 Hz in Abhéngigkeit des Exponenten zueinander in Bezug gesetzt.

Der Einfluss der Induktivitdt der SQUID-Leiterschleife auf die Eigenschaften des
niederfrequenten Zusatzflussrauschens in de-SQUIDs wurde in der Vergangenheit be-
reits mit sich teils widersprechenden Ergebnissen [Koc83, Welll] diskutiert. Durch
die Konzeption und Realisierung eines Experiments mit baudhnlichen SQUIDs un-
terschiedlicher Induktivitat konnte hier gezeigt werden, dass die spektrale Leistungs-
dichte S¢ des niederfrequenten Zusatzflussrauschens in der Tendenz proportional zur
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Induktivitat der SQUID-Leiterschleife ist. Dies wiirde bedeuten, dass die Energiesen-
sitivitat €1,y unabhdngig von der Induktivitat der SQUID-Leiterschleife ist. Dadurch
wird nochmals unterstrichen, dass die Energiesensitivitat 1/, das geeignetere Maf3
bei der Untersuchung des niederfrequenten Flussrauschens in SQDs darstellt. Die im
Rahmen dieser Arbeit gemessenen Daten wurden mit &hnlichen Experimenten von
Frederick Wellstood [Wel88, Welll] und Steven Anton [Ant13] verglichen. Hierbei
zeigten sich Hinweise auf eine verbleibende tendenzielle Induktivitdtsabhéngigkeit
der Energiesensitivitat €,/ und des Exponenten a. Weiterhin wurde eine Korrela-
tion der durch eine numerischen Anpassung erhaltenen Parameter €1/4(f,) und f;
gefunden. Es gilt jedoch noch in zukiinftigen Experimenten zu untersuchen, ob das
Auftreten dieser Korrelation innerhalb der untersuchten Datensétze einen artefak-
tischen Ursprung durch die naturgeméfie Beschrdnkung der Datenpunkte auf einen
bestimmten Wertebereich hat oder physikalische Relevanz besitzt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde nachgewiesen, dass der Reinheitsgrad von sputter-
deponierten diinnen Filmen nicht ausschliellich von der Reinheit der verwendeten
Ausgangsmaterialien, also des Targets und des Prozessgases abhéangt. Vielmehr spie-
len auch die geometrischen Gegebenheiten der Sputterkathode eine entscheidende
Rolle. Brennt innerhalb der Sputteranlage ein parasitares Plasma, so wird nicht vom
Target stammendes Material abgetragen und zusammen mit dem gewiinschten Ma-
terial auf dem Substrat abgeschieden. Es konnte gezeigt werden, dass die Messung
der Magnetisierung einer Au-SiOs-Au-Probe in Abhéngigkeit der Temperatur ein
quantitatives Maf} fiir die magnetische Verunreinigung des SiO liefert. Durch die
Bestimmung der sich ergebenden Konzentrationen an Fremdatomen bzw. -ionen und
Storstellen wird der Grad der Verunreinigung quantifiziert und kann zur Auspra-
gung des niederfrequenten Zusatzflussrauschens in SQUIDs mit in gleicher Weise
hergestelltem SiOs in Verbindung gesetzt werden. Es konnte auflerdem demonstriert
werden, dass die gezielte Anpassung der Geometrie der Sputterkathode den Grad
der magnetischen Verunreinigungen im abgeschiedenen SiOs reduzieren kann. Hier-
durch wird das niederfrequente Flussrauschen von dc-SQUIDs, deren SiOs-Lagen
auf die gleiche Weise hergestellt wurden, signifikant reduziert. Aulerdem wurde ein
Experiment zur systematischen Untersuchung unterschiedlicher SiO,-Schichten auf
ansonsten baugleichen SQUIDs demonstriert.

Aus experimentellen Beobachtungen [Kem16] und theoretischen Betrachtungen [Wul2,
LaF15] existieren Hinweise auf den Einfluss der Materialwahl der supraleitenden
Leiterschleife auf das niederfrequente Flussrauschen von SQDs. Auch ein méglicher
Einfluss der Oberflicheneigenschaften und adsorbierter Gase auf das 1/ f-artige Zu-
satzflussrauschen wurde bereits vielfach diskutiert [Wanl5, Wanl18] und experimen-
tell untersucht [Kum16, dG17, dG18]. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde
in diesem Zusammenhang eine modular aufgebaute SQUID-Geometrie fiir einzel-
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ne SQUIDs und N-SQUID-Arrays konzipiert, welche die Moglichkeit bietet, jeg-
liches prozesstechnisch geeignete supraleitende Material als SQUID-Leiterschleife
aufzubringen. Gleichzeitig ist durch die dabei gleichbleibende Josephson-Kontakt-
Technologie mit Nb/Al-AlO, /Nb-Kontakten und die Verwendung desselben Sub-
strats flir bis zu vier zu untersuchende Materialien hochstmogliche Vergleichbarkeit
der SQUID-Eigenschaften und der Rauschspektren gewéhrleistet. Anhand von der-
artig hergestellten SQUIDs mit einer Leiterschleife aus Aluminium konnte die Funk-
tionalitdat des Entwurfs demonstriert werden. Weiterhin wurden diese SQUIDs hin-
sichtlich ihres niederfrequenten Zusatzflussrauschens charakterisiert und mit Niob-
SQUIDs verglichen. Dabei zeigte sich ein erhéhtes Rauschen der Niob-SQUIDs ge-
gentiber den Aluminium-SQUIDs, was sich mit den Vorraussagen aus [LaF15] und
[Wul2] deckt.

Die Abhéangigkeit des niederfrequenten Rauschens von auf der Oberfliche der supra-
leitenden Strukturen adsorbiertem Wasserstoff [Quil7, dG18, Wan18| sowie Unter-
suchungen zu Existenz und Eigenschaften von auf Zwischengitterplatzen eingebau-
ten Wasserstoffatomen in Niob [O'H74, Bir76, Wip87, Mor89] geben Anstofl zu der
Fragestellung des letzten Teils dieser Arbeit. Hier wurde der Einfluss von in Niob
gespeichertem Wasserstoff auf das niederfrequente Flussrauschen in de-SQUIDs un-
tersucht. Dazu wurde im Rahmen dieser Arbeit eine Methode zur kontrollierten Was-
serstoffbeladung von Niobstrukturen entwickelt und auf ihre Zuverléssigkeit gepriift.
Es konnte gezeigt werden, dass mittels der hier entwickelten Methode Wasserstoff in
unterschiedlichen Konzentrationen zuverlassig in Niobstrukturen eingebaut werden
kann. Weiterhin wurde ein Experiment konzipiert und realisiert, bei dem de-SQUIDs
aus Niob kontrolliert mit Wasserstoff beladen werden kénnen, ohne die Josephson-
Kontakte einer direkten Beladung oder Zerstorung auszusetzen. Schlussendlich wur-
den diese de-SQUIDs vor und nach der Beladung charakterisiert sowie hinsichtlich
ihres niederfrequenten Zusatzflussrauschens untersucht. In diesem Zusammenhang
wurden Hinweise auf den Einfluss von absorbiertem Wasserstoff in Niobstrukturen
auf das niederfrequente Zusatzflussrauschen von de-SQUIDs gefunden. Die Sensiti-
vitdt dieser Messmethode kann in Zukunft durch die Verwendung von magnetisch
reinem SiO, wahrscheinlich verbessert werden. Auflerdem wurden Hinweise auf an-
haltende Diffusionsprozesse des Wasserstoffs in den Niobstrukturen gefunden.

Mit den in dieser Arbeit erzielten Ergebnissen konnte ein substanzieller Beitrag zur
Erforschung der Herkunft und Eigenschaften niederfrequenten Zusatzflussrauschens
in SQDs geleistet werden. Detailliertes Wissen um die Ursachen des niederfrequen-
ten Zusatzflussrauschens eroffnet schlussendlich die Moglichkeit zur wirkungsvollen
Reduktion desselben. Dadurch ebnet sich auch mit Hinblick auf praktische Anwen-
dungen Qubit-basierter Quantentechnologie der Weg fiir bahnbrechende Neuerungen
wie beispielsweise die Realisierung eines Quantencomputers.
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