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Abbildung 7.8: Fotografie des Targethal-
terings der SiO2 Sputterkanone der Sput-
teranlage von DCA. Im markierten Bereich
ist erheblicher Materialabtrag zu erkennen.

gefähr 2,3 mal höhere Sputterausbeute als Eisen [Hae87]. Mit dieser modifizierten
Konfiguration auf farblose transparente Glassubstrate abgeschiedene SiO2-Schichten
besitzen eine mit dem bloßen Auge gut erkennbare rötlich-bräunliche Färbung. Dies
lässt die Schlussfolgerung zu, dass das Plasma tatsächlich innerhalb des Dunkelraums
zwischen Targethaltering und Anode brennt und somit Material vom Haltering pa-
rasitär abgetragen wird.

Ausgehend von der Feststellung, dass ein Plasma im Dunkelraum der Original-
konfiguration der DCA-Sputterkanone brennt, wurde auch die SiO2-Sputterquelle
der Alcatel-Sputteranlage in derselben Weise auf parasitäre 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 SiO2-Schicht auf Glassubstrat verwendet. Eine deutliche Färbung der ansonsten
farblosen und klaren SiO2-Schicht zeigt eine Kontamination mit dem Material des
Targethalterings an. Danach wurden verschiedene Modifikationen der Sputterkanone

Schichtnummer Torus Quelle Ergebnis Kommentar

AL 2131 2 Zoll klar Originalteile aus Edelstahl
AL 2130 2 Zoll verfärbt Nachbildung der Originalteile aus Cu
AL 2132 2 Zoll klar Cu, größerer di,T 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 Ergebnis Kommentar

AL 2211 3 Zoll verfärbt Nachbau der Originalteile aus Cu,
verringerter di,T des Targethalterings

AL 2212 3 Zoll klar wie AL 2211, Anodenring aus Edelstahl
mit verringertem di,A

AL 2213 3 Zoll klar wie AL 2212
mit verringertem bT−A

AL 2214 3 Zoll 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
2 Zoll Sputterquelle später durch eine 3 Zoll Torus Magnetron-Sputterkathode der
Firma Lesker ersetzt und abermals in der beschriebenen Weise optimiert. Die Ergeb-
nisse der Tests bezüglich verschiedener Geometrien und Materialien der 2 Zoll Torus
Magnetron-Sputterquelle sind in Tabelle 7.2 zusammengefasst. Gesputtert wurde zu-
nächst mit den Originalteilen aus Edelstahl, was mit der Nummer AL 2131 beziffert
ist. Hier ist zwar keine Verfärbung 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 bräunlich verfärbt, was einen Materialabtrag anzeigt. Daher wird
davon ausgegangen, dass die Geometrie mit den Maßen der Originalteile im All-
gemeinen parasitären Materialabtrag erlaubt. Daraufhin wurde der Test Nummer
AL 2132 durchgeführt, wobei der Targethaltering einen um 2 mm vergrößerten In-
nendurchmesser di,T aufweist. Hierbei waren sowohl der Targethaltering als auch der
Anodenring aus Kupfer gefertigt. Die Sichtprobe auf dem Glassubstrat zeigt keinerlei
Anzeichen für einen parasitären Materialabtrag.

Die Sputterprozesse mit den fortlaufenden Nummern AL 2211 bis AL 2214 wur-
den mit Hilfe der 3 Zoll 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 vergrößerten Innen-
durchmesser di,T durchgeführt. In diesem Fall ist wieder eine deutliche Verfärbung
der abgeschiedenen Schicht zu erkennen, obwohl der Targethaltering bereits einen
vergrößerten Innendurchmesser hat und somit das Brennen des Plasmas zwischen
Targethaltering und Anodenring erschwert sein sollte. Zur weiteren Verbesserung der
Situation wurde als nächstes der Innendurchmesser di,A des aus Edelstahl gefertigten
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a) c)b)
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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 grün dargestellt. Die Wasserkühlung ist in blau
angedeutet. Die als Magnetron ausgeführte Sputterkathode ist mit stabförmigen Dauerma-
gneten ausgestattet, welche in blau/rot dargestellt sind. Die in c) dargestellte geometrische
Veränderung des Targethalterings und des Anodenrings ist mit Pfeilen markiert.

Anodenrings von 72 mm auf 66 mm verringert. In Abbildung 7.9 ist diese geome-
trische Veränderung 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 c) in modifizierter Form
abgebildet. In der Originalkonfiguration ist der Innendurchmesser di,T des Target-
halterings identisch mit dem Innendurchmesser di,A des Anodenrings. Dadurch wird
einerseits der Abstand zwischen dem Plasma und dem Targethaltering vergrößert,
was zu weniger parasitärem Materialabtrag führen sollte. Andererseits wird die Flä-
che, auf der das Plasma das Targetmaterial angreifen kann, geringfügig dezimiert,
was sich nachteilig in einer leicht verminderten Sputterrate manifestiert. Die nach
der geometrischen Veränderung abgeschiedene Schicht mit der Nummer AL 2212 ist
nicht offensichtlich verfärbt, allerdings befanden sich auf dem Anodenring innenseitig
Spuren von schwarzen Ablagerungen. Diese zeigen an, dass es weiterhin einen gerin-
gen parasitären Materialabtrag gab. Im nächsten Schritt wurde der Abstand bT−A

zwischen Targethaltering und Anodenring verringert. Die abgeschiedene Schicht mit
der Nummer AL 2213 ist weiterhin klar und farblos. Zusätzlich 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 SiO2 ist unter gleichen Umständen im Allgemeinen geringer als
die von Eisen. So ist beispielsweise die Sputterausbeute von SiO2 für eine Energie
der auftreffenden Ar-Ionen von 1000 eV ungefähr 10 mal geringer ist als die von
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Abbildung 7.10: Gemessener
Temperaturverlauf der Magnetisie-
rung einer Au-SiO2-Au-Folie der
Sputtervorgänge DCA 1980 mittels
der Sputterquelle der DCA-Sputter-
anlage in Originalkonfiguration und
DCA 2274 mit einer Nachbildung
des Targethalterings mit vergrößer-
tem Innendurchmesser di,T.

Eisen [Hae87]. Folglich muss in dem Fall der bis hierher per Sichtprobe auf dem
Glassubstrat optimierten Sputterquelle noch überprüft werden, ob der verbleibende
Anteil an parasitär deponiertem Material vernachlässigbar oder relevant ist. Dazu
wurden in Ergänzung zu den eher qualitativ wertvollen Glasplättchentests in eini-
gen Konfigurationen Au-SiO2-Au-Folien zur Bestimmung des Temperaturverlaufs der
Magnetisierung hergestellt und charakterisiert. Die Ergebnisse werden im Folgenden
präsentiert.

7.4.1 Quantitative Auswertung der Magnetisierungsmessungen

Die in der Originalkonfiguration der DCA-Sputterquelle gefertigten SiO2-Schichten
weisen, wie eingangs in Abschnitt 7.3 erwähnt, eine sehr hohe Konzentration an mag-
netischen Verunreinigungen auf. In Abbildung 7.10 ist die Magnetisierung M(T −1)
zweier Au-SiO2-Au-Testfolien, die in der DCA-Sputteranlage hergestellt wurden, in
Abhängigkeit von der inversen Temperatur T −1 vergleichend dargestellt. Es handelt
sich dabei um die Sputtervorgänge DCA 1980 in der Originalkonfiguration und DCA
2274 mit einer Nachbildung des Targethalterings mit vergrößertem Innendurchmesser
di,T. Die dazu korrespondierenden geometrischen Konfigurationen der Sputterquelle
sind in Abbildung 7.9 b) für den Prozess DCA 1980 und c) für den Vorgang DCA
2274 jeweils schematisch gezeichnet. Die durchgezogenen Linien bilden jeweils eine
numerische Anpassung an die Gleichung (7.5), welche die Anzahldichte an Fe3+-
Ionen und freien Bindungselektronen als Anpassungsparameter enthält. Durch die
Modifikation der Sputterkanonengeometrie konnte der Anteil C

(korr)
db an freien Bin-

dungselektronen von 4921 ppm auf 2661 ppm halbiert werden und der Anteil C
(korr)
Fe3+
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an Fe3+-Ionen 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-
raturverläufe der Magnetisierung der Au-SiO2-Au-Folien der Sputtervorgängen 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 Fe3+-Ionen von C

(korr)
Fe3+ = 90 ppm und von

C
(korr)
db = 2861 ppm an freien Bindungselektronen in der Probe AL 1960 in Original-

konfiguration. Die Probe AL 2133 enthält entsprechend C
(korr)
Fe3+ = 79 ppm Fe3+-Ionen

und C
(korr)
db = 1484 ppm an freien Bindungselektronen. Die Ergebnisse sind sich sehr

ähnlich und zeigen qualitativ hochwertiges SiO2 mit einem geringen Grad an Verun-
reinigung an.

Während 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 standardmäßig genutzten 3 Zoll 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 für 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 für 2 Zoll Sputterquellen konzipierten Dunkelschildes realisiert. Weiterhin
war der Abstand zwischen Targethaltering und Anodenring gegenüber der Original-
konfiguration verringert und der Gaseinlass zentral am Rezipienten lokalisiert. Durch
die Veränderungen der Geometrie der Sputterkanone konnte der Anteil an Fe3+-Ionen
von C

(korr)
Fe3+ = 50 ppm auf 16 ppm verringert werden. Der Anteil der freien Bindungs-

elektronen konnte entsprechend von C
(korr)
db = 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 Sputtervorgänge wurden mit einer Leistung von 350 W durchgeführt, was zu
qualitativ hochwertigen SiO2-Schichten mit geringer Verschmutzungskonzentration
führt. Für die dauerhafte Nutzung ist allerdings eine Leistung von nicht mehr als
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a) b)

Abbildung 7.11: Gemessener Temperaturverlauf der Magnetisierung einer Au-SiO2-Au-
Folie a) des Sputtervorgangs AL 1960 mittels der 6 Zoll Sputterkanone in der Alcatel-
Sputteranlage und des Sputtervorgangs AL 2133 mittels der 2 Zoll Torus Magnetron-
Sputterkathode der Firma Lesker eingebaut in die Alcatel-Sputteranlage vergleichend dar-
gestellt. Außerdem in b) eine vergleichende Darstellung der gemessenen Temperaturverläufe
der Magnetisierung jeweils einer Au-SiO2-Au-Folie der Sputtervorgänge 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-
über 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 −1) mit den für den dauerhaften Gebrauch geeigneten Para-
metern durchgeführt. 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

(korr)
Fe3+ = 64 ppm Fe3+-Ionen sowie

C
(korr)
db = 1278 ppm freie Bindungselektronen enthält die entsprechende SiO2 Schicht

zwar geringfügig mehr magnetische Verunreinigungen als die zuvor diskutierten, ist
aber immer noch qualitativ sehr hochwertig und magnetisch rein.
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Abbildung 7.12: Gemessener
Temperaturverlauf der Magnetisie-
rung einer Au-SiO2-Au-Folie des
Sputtervorgangs AL 2245. Gesput-
tert wurde bei 300 W mit der 3 Zoll
Torus Magnetron-Sputterkathode
der Firma Lesker eingebaut in
die Alcatel-Sputteranlage. Die
geometrische Konfiguration der
Sputterkathode beinhaltet eine
Nachbildung des Originalspannrings
aus Kupfer und die Nachbildung des
Dunkelschilds aus Kupfer mit einem
von 72 mm auf 66 mm verringerten
Innendurchmesser di,A.

Anhand der hier diskutierten Magnetisierungsmessungen konnte gezeigt werden, dass
käuflich zu erwerbende Sputterkanonen nicht immer perfekt auf die Deposition von
SiO2 eingestellt sind. Dies kann zur Folge haben, dass die abgeschiedenen SiO2-
Schichten mitunter beträchtliche Mengen an magnetischen Fremdatomen und struk-
turellen Defekten enthalten. Das wiederum führt dazu, dass die Qualität der Schich-
ten in Anwendungsgebieten mit magnetisch sensiblen Bauteilen in Mitleidenschaft
gezogen wird. Weiterhin konnte gezeigt werden, dass geringfügige geometrische Ver-
änderungen der Originalteile der Sputterkanonen zu einer drastischen Verringerung
des Gehalts an magnetischen Verunreinigungen führen können. Es wurde darüber
hinaus im Detail diskutiert, welcher Natur die baulichen Veränderungen sind.

7.4.2 Vergleich mit SiO2 der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt

Wie in den vorangegangenen Abschnitten ausgeführt wurde, ist es durchaus möglich
und in Betracht zu ziehen, dass zwei Sputterquellen derselben Arbeitsgruppe SiO2-
Schichten sehr verschiedener Qualität und mit unterschiedlichem Grad an magne-
tischen Verunreinigungen ergeben können. Daher liegt die Idee nahe, weitere An-
lagen zum Vergleich heranzuziehen. Durch eine Kooperation mit der Physikalisch-
Technischen Bundesanstalt (PTB) war es möglich, einen experimentellen Vergleich
unserer SiO2-Schichten mit gesputterten SiO2-Schichten der PTB sowie mittels plas-
maunterstützter chemischer Gasphasenabscheidung (PE-CVD) [Fre15] durchzufüh-
ren. Dabei wurden sowohl dc-SQUIDs mit dem entsprechenden Material als Isola-
tionsschicht hergestellt und hinsichtlich ihres 1/f -artigen Exzessflussrauschens bei
verschiedenen Temperaturen T < 1 K charakterisiert, als auch Magnetisierungsmes-
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sungen an Au-SiO2-Au-Folien durchgeführt. Für die experimentelle Realisierung ei-
nes Vergleichs ansonsten baugleicher SQUIDs mit SiO2 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 dc-SQUIDs, wie sie beispielsweise in [Kem15] beschrieben sind, zum Zwecke des
SiO2-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 zusätzlicher, sehr einfach gehaltener Lacklagen wurde
jeweils die Hälfte der auf dem Chip befindlichen SQUIDs bei der Deposition der SiO2-
Schicht geschützt, während die Isolationslage der anderen Hälfte aufgebracht wurde.
So können beinahe identische dc-SQUIDs auf demselben Chip hergestellt werden,
welche Josephson-Kontakte aus demselben Trilayer-Prozess enthalten. Außerdem be-
stehen alle SQUIDs bis auf die Isolationsschicht aus exakt denselben Materialien. Auf
diese Art und Weise sollen möglichst vergleichbare dc-SQUIDs mit unterschiedlich
abgeschiedenen SiO2-Schichten entstehen. Wie in Abschnitt 4.6 beschrieben wurde,
beinhaltet der hier standardmäßig verwendete Fabrikationsprozess zwei aufeinander-
folgende Isolationslagen. Für die Herstellung der in diesem Abschnitt diskutierten
SQUIDs wurde die erste Isolationsschicht, welche die dünnere Schicht der beiden
darstellt, für den gesamten Chip mit demselben SiO2 hergestellt. Allerdings wurde
die Fläche dieser SiO2-Schicht in der Entwurfzeichnung minimiert und die Schicht
über den SQUID-Leiterbahnen weiträumig komplett ausgespart. Dies geschah, um
die Funktionsfähigkeit der fensterförmigen Josephson-Tunnelkontakte zu garantie-
ren. Die SQUID-Leiterschleifen aller SQUIDs dieses Experiments sind ausschließlich
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 SiO2 der
PTB und zwei mit PE-CVD SiO2 der PTB jweils im Vergleich mit SiO2 aus der
Alcatel-Sputteranlage.

Zusätzlich wurden SiO2-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 SiO2 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 äquivalen-
te Konzentration an Fe3+-Ionen von C

(korr)
Fe3+ = 6 ppm und C

(korr)
db = 182 ppm an freien

Bindungselektronen für die sputterdeponierte Probe und C
(korr)
Fe3+ = 20 ppm Fe3+-Ionen

und C
(korr)
db = 335 ppm freie Bindungselektronen für die mittels PE-CVD hergestellte

Probe. Bei der Präparation dieser Probe musste aufgrund der geringen mechani-
schen Stabilität der Folie eine geringe, quantitativ nicht weiter spezifizierbare Menge
an Vakuumfett4 eingesetzt werden. Daher kann die gemessene Magnetisierungsän-

4Korasilon Silikonpaste mittelviskos der Firma Kurt Obermeier GmbH & Co. KG
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Abbildung 7.13: Gemessener
Temperaturverlauf der Magneti-
sierung zweier Au-SiO2-Au-Folien
mit SiO2 der PTB. Die mit dem
Hinweis „gesputtert“ versehene Pro-
be stammt von der PTB in Berlin
und wurde per Sputterdeposition
hergestellt. Im Vergleich dazu steht
eine mittels PE-CVD hergestellte
Probe der PTB in Braunschweig.
Das Gold in den Testfolien stammt
sämtlich aus unserem institutseige-
nen Reinraum in Heidelberg.

derung der PE-CVD-Probe lediglich als obere Grenze der tatsächlichen Magneti-
sierungsänderung betrachtet werden. Die Magnetisierung M(T −1) des verwendeten
Vakuumfetts wurde daraufhin in einer separaten Messung bestimmt. Eine numerische
Anpassung der Gleichung (7.2) mit J = 7/2 und gJ = 2 an die Datenpunkte ergibt
eine äquivalente Konzentration von 6 ppm magnetischen Verunreinigungen. Der An-
teil an magnetischen Momenten innerhalb der reinen PE-CVD-SiO2-Probe und im
Vakuumfett liegt in einer ähnlichen Größenordnung, 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 SiO2-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 < 1 K hinsichtlich ihres 1/f -artigen Exzessflussrauschens charakterisiert. Die
Ergebnisse sind als Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des Exponenten α

in Abbildung 7.14 aufgetragen. Im Vergleich dazu wurden zusätzlich Datenpunkte
von dc-SQUIDs, die nach der Optimierung der Sputterquellen standardmäßig in Hei-
delberg hergestellt wurden, auf analoge Weise in dieselbe Abbildung eingezeichnet.
Diese untersuchten SQUIDs beinhalten einerseits Bauteile der Charge HDSQ14w1,
die mit SiO2 aus der Alcatel-Sputteranlage hergestellt wurden. Andererseits wur-
den auch SQUIDs aus der Charge HDSQ11bw1 charakterisiert, für die SiO2 aus
der DCA-Sputteranlage verwendet wurde. Als Dreiecke ausgeführte Datenpunkte
symbolisieren Messungen an einzelnen SQUIDs, während die runden Datenpunkte
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Abbildung 7.14: Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit vom Exponenten α für
verschiedene SQUIDs mit SiO2 aus unterschiedlichen Depositionsanlagen. Die als Dreiecke
ausgeführten Datenpunkte wurden anhand einzelner SQUIDs gemessen, während die run-
den Datenpunkte von 16-SQUID-Arrays stammen.

von 16-SQUID-Arrays stammen. Messungen an SQUIDs mit SiO2 der PTB wur-
den in Grüntönen dargestellt, wohingegen die Ergebnisse von SQUIDs mit SiO2 aus
Heidelberger Anlagen in Schattierungen von pink ausgeführt sind. Die für die SiO2-
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 Häufung der Datenpunkte in einer bestimmten Art
und Weise zu erkennen. Es ist allerdings zu beachten, dass die zu Anfang dieses
Kapitels erwähnten Gruppen A1 und A2 aus Abbildung 7.1, welche exorbitant er-
höhte Rauschamplituden aufweisen, in dieser Auftragung der nach der Optimierung
der Sputterquellen gemessenen Rauschamplituden gänzlich verschwunden sind. Dies
bedeutet, dass die Analyse und Optimierung der Sputterquellen insofern erfolgreich
war, als dass mit den geometrisch veränderten Sputterquellen nun erfolgreich rausch-
arme dc-SQUIDs hergestellt werden können. Zusätzlich ergibt die Ähnlichkeit der
Rauschamplituden in Abbildung 7.14 im Zusammenhang mit den ähnlich reinen
Magnetisierungs-Testfolien einen weiteren Hinweis darauf, dass die Magnetisierung
von SiO2-Testfolien tatsächlich Aufschluss über das SQUID-Rauschen geben kann.
Dieser Zusammenhang wird im nächsten Abschnitt genauer diskutiert.
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a) b) c)

Abbildung 7.15: Halblogarithmische Darstellung der Energiesensitvität ε1/f (1 Hz) in Ab-
hängigkeit von a) der gesamten Magnetisierungsänderung ∆M der Testfolie im Tempe-
raturverlauf, b) der experimentell bestimmten Konzentration der Fe3+-Ionen und c) der
experimentell bestimmten Konzentration an freien Bindungselektronen.

7.5 Zusammenhang zwischen Energiesensitivität und Ma-
gnetisierung

Abschließend werden in diesem Abschnitt alle im Rahmen dieser Arbeit bei tiefen
Temperaturen experimentell ermittelten Energiesensitivitäten ε1/f (1 Hz) mit den ma-
gnetischen Eigenschaften der jeweils zugehörigen SiO2-Schichten in Verbindung ge-
setzt. Dazu wurden die Temperaturverläufe der Magnetisierung der jeweiligen SiO2-
Probe durch die gemessene Magnetisierungsänderung über dem gesamten Tempe-
raturbereich ∆M , sowie die durch die numerische Anpassung der Gleichung (7.5)
an die Datenpunkte ermittelte Anzahldichte C

(korr)
Fe3+ an Fe3+-Ionen und C

(korr)
db freien

Bindungselektronen quantitativ parametrisiert. In Abbildung 7.15 sind jeweils die
gemessenen Energiesensitivitäten ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit der zugehörigen Kenn-
größe dargestellt. Es ist zu erkennen, dass eine große Magnetisierungsänderung ∆M ,
ähnlich wie eine hohe Konzentration an magnetischen Verunreinigungen, eine ent-
sprechend erhöhte Amplitude des 1/f -artigen Exzessflussrauschens nach sich zu zie-
hen scheint. Durch die Häufung der Datenpunkte bei geringen magnetischen Ver-
unreinigungen und bei einem stark erhöhten Wert, der auf den Ursprungszustand
der DCA-Sputteranlage zurückzuführen ist, ist kein spezieller funktioneller Zusam-
menhang erkennbar. Aus Teil c) der Abbildung ist ersichtlich, dass es zwischen un-
gefähr 0 ppm und 3000 ppm freie Bindungselektronen keine signifikante Änderung
der Energiesensitivität gibt. Bei höheren Konzentrationen kann allerdings eine Er-
höhung der Energiesensitivität festgestellt werden. Das kann bedeuten, dass es einen
Schwellenwert für die Konzentration an freien Bindungselektronen gibt, unterhalb
dessen andere Effekte das niederfrequente Flussrauschen dominieren. Simulationen
nach der First Principles Calculations Methode [Ade17] haben jedoch ergeben, dass
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die Anzahldichte an freien Bindungselektronen innerhalb der SiO2-Schicht überhaupt
nicht zum 1/f -artigen Exzessflussrauschen supraleitender Bauteile beiträgt. Even-
tuell existieren weitere magnetische Verunreinigungen mit den für die freien Bin-
dungselektronen angenommenen Parametern, die zum selben oder mit geringfügigen
Änderungen der Anpassungsfunktion zu einem ähnlichen Ergebnis führen würden.
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 Qualität der supraleitenden
Bauteile besitzen. Weiterhin wurde in diesem Kapitel gezeigt, dass käuflich zu er-
werbende Sputterquellen gegebenenfalls geometrisch optimiert werden müssen, um
Schichten mit geringen magnetischen Verunreinigungen abscheiden zu können. In
einem weiterführenden Experiment sollten weitere Sputterquellen und andere Depo-
sitionstechniken für Siliziumdioxid sowie Reinigungsschritte, die beispielsweise eine
Ionenkanone beinhalten, in die Analyse mit einbezogen werden. Außerdem könnte
der Gehalt an magnetischen Verunreinigungen gezielt manipuliert werden, um einen
eventuellen funktionalen Zusammenhang zwischen der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz)
und den magnetischen Eigenschaften des Siliziumdioxids zu ergründen.
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8. Einfluss des supraleitenden Materials auf das
niederfrequente Flussrauschen von dc-SQUIDs

Experimentelle Beobachtungen [Kem16] sowie theoretische Betrachtungen [Wu12,
LaF15] haben bereits die Aufmerksamkeit auf eine eventuelle Materialabhängigkeit
des 1/f -artigen Flussrauschens in supraleitenden Quantenbauteilen gelenkt. Dabei
kann die Wahl des für die Leiterschleife verwendeten supraleitenden Materials aus
verschiedenen Gründen entscheidend für die Leistungsfähigkeit des gesamten supra-
leitenden Bauelements sein.

Zunächst ist bekannt, dass verschiedene Materialien individuelle Eigenschaften hin-
sichtlich der Adsorption von Gasen aufweisen [Zar77]. Auch können sich die Oberflä-
cheneigenschaften von Metallschichten aufgrund von Einzelheiten bei der Deposition
im Dünnschichtverfahren [Ima92, Du07, Tsu93] oder ihrer natürlichen Oxidations-
schicht [Eve15, Cab49, Feh70, Hal87, Gra75, Sch92, Ant03, Kha87, Isa80b, Fab72]
unterscheiden. Daher könnten materialabhängige Eigenschaften der Oberfläche der
SQUID-Leiterschleife zu Unterschieden hinsichtlich des niederfrequenten Zusatzfluss-
rauschens führen. So wurde in der Vergangenheit bereits die Rolle von adsorbiertem
molekularen Sauerstoff (O2) bei der Entstehung von niederfrequentem Zusatzfluss-
rauschen in dc-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 Oberfläche der mit SiNx überzo-
genen Probe durch eine spezielle Ultrahoch-Vakuumprozedur oder eine Behandlung
mit Ammoniak (NH3) von den O2-Molekülen befreit und passiviert wurde. Die Rolle
von adsorbierten O2-Molekülen auf einer Al2O3-Oberfläche wurde bereits unter Ver-
wendung der Dichtefunktionaltheorie (DFT) und durch Monte-Carlo-Simulationen
[Wan15] untersucht. Auf ähnliche Weise wurde die Adsorption von Wasserstoff (H)
und O2-Molekülen auf Al2O3-Oberflächen [dG17] und Wasserstoffatomen auf Re-
sonatoren aus Niob-Nitrid (NbN) [dG18] detailliert untersucht. In [Wan18] wurde
bereits atomarer Wasserstoff auf Al2O3-Oberflächen als Quelle von niederfrequen-
tem Flussrauschen in SQUIDs vorgeschlagen. In diesem Zusammenhang wurde auch
berechnet, dass die Anwesenheit von Wasserstoffatomen auf einer Oberfläche die Ad-
sorption von O2-Moleküle, die ihrerseits auch niederfrequentes 1/f -artiges Zusatzrau-
schen verursachen können, erleichtern [Wan18]. Durch eine thermische Behandlung
bei einer Temperatur von T = 300 ◦C lässt sich nach [dG17, dG18] die Anzahlflä-
chendichte an Spins drastisch verringern. Infolge der Wärmebehandlung kann das
durch die adsorbierten Wasserstoff-Atome entstandene 1/f -artige Rauschen verrin-
gert werden, jedoch nicht vollständig eliminiert werden. Daher ist davon auszugehen,
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dass zwar ein Teil der Ursachen für das niederfrequente Rauschen beseitigt werden
konnte. Allerdings gibt es offensichtlich noch einen Restbestand an Spins auf der
Oberfläche oder einen anderen Grund für die Entstehung des niederfrequenten Rau-
schens. Auch die Ergebnisse der Untersuchung von 1/f -artigem Flussrauschen in
Aluminium-basierten Qubits in [Qui17] sind vermutlich durch die Anwesenheit von
adsobiertem atomarem Wasserstoff oder Sauerstoffmolekülen erklärbar.

Aber auch die verwendeten Materialien selbst könnten einen Einfluss auf das resul-
tierende Flussrauschen haben. So ist beispielsweise denkbar, dass der Kernspin eines
Materials Einfluss auf das niederfrequente Flussrauschen haben könnte. 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 Oberflächen des SQUIDs oder Substrats als
Entstehungsursache eine weithin akzeptierte These. Es konnte beispielsweise durch
Monte-Carlo-Simulationen von Ising-Spin-Gläsern gezeigt werden, dass interagieren-
de Spins 1/f -artiges Flussrauschen sowie Induktivitätsrauschen erzeugen [Che10].
Dabei ist noch nicht exakt spezifiziert worden, welcher Natur die Spins sind. Eine
Möglichkeit 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 [Wu12]
Effekte, die durch die Wechselwirkung der Kernspins innerhalb eines Materials, das
beispielsweise die Induktivität eines SQUIDs bildet, mit den Spins von Elektronen
auf der Oberfläche des Materials auftreten. Zunächst wird [Fao08] ausgeschlossen,
dass die durch Leitungselektronen mediierte Interaktion von Kernspins zum nie-
derfrequenten Flussrauschen in dc-SQUIDs beitragen kann, da berechnet wurde,
dass die spektrale Leistungsdichte von durch Kernspins verursachtem Flussrauschen
SΦ,1/f ∝ l, w proportional zu einer linearen Längendimension der SQUID-Spule ist.
Dies steht im Gegensatz zu der experimentellen Beobachtung, die ergibt, dass nieder-
frequentes Flussrauschen in dc-SQUIDs nahezu größenunabhängig ist. Ferner stim-
men die hier erwarteten Frequenzskalen und die bei Kernspins erwartete Abhän-
gigkeit des Exzessrauschens vom Substrat nicht mit experimentellen Beobachtungen
überein. Im Gegensatz dazu wird in [Wu12] 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 SΦ,1/f ∝ l/w mit dem Verhältnis
aus der Länge l und der Breite w der SQUID-Leiterschleife skaliert. An dieser Stelle
bezeichnet λ die London´sche Eindringtiefe. Dieses Ergebnis stimmt auch mit den
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Isotop nat. Isotopenhäufigkeit Kernspin I

(%) h/(2π)

27Al 100 5/2

64Zn 48,6 0
66Zn 27,9 0
68Zn 18,8 0
67Zn 4,1 5/2
70Zn 0,6 0

93Nb 100 9/2

115In 95,71 9/2
113In 4,29 9/2

181Ta 99,988 7/2
180mTa 0,012 9

208Pb 52,4 0
206Pb 24,1 0
207Pb 22,1 1/2
204Pb 1,4 0

Tabelle 8.1: Übersicht über die natürliche Isotopenzusammensetzung und den Kernspin
I einiger gängiger supraleitender Elemente.

Erwartungen in [Fao08] überein. LaForest und de Sousa [LaF15] diskutieren ferner,
dass Kernspins innerhalb des Vollmaterials zum niederfrequenten Flussrauschens ei-
nes dc-SQUIDs beitragen können, auch wenn ihr Anteil in Bauteilen aus Aluminium
oder Niob mit ungefähr 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 zunächst nicht festgelegt ist. Die in diesem
Zusammenhang berechnete Rauschleistung ist abhängig 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 für SQUIDs mit einer Leiterschleife aus Aluminium gegenüber der
von Niob-SQUIDs um einen Faktor 2,3 verringert sein sollte.

In Tabelle 8.1 sind die natürlichen 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. Vernachlässigt man den ge-
ringen Anteil von 0,012 % des metastabilen Isotops 180mTa, so kann man annehmen,
dass auch in dem Element Tantal ausschließlich Isotopen mit dem Kernspin I = 7/2
vorkommen. Im Gegensatz dazu hat Blei eine mittlere natürliche Isotopenzusammen-
setzung mit einem Anteil von insgesamt 77,9 % an Isotopen mit I = 0 und lediglich
22,1 % an 207Pb 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 [Wu12]
und [LaF15] nehmen Kerne mit I = 0 nicht an der Interaktion mit anderen Spins
teil. Somit kann man erwarten, dass die Verwendung von Blei oder Zink als Mate-
rial für die SQUID-Leiterschleife eine Verringerung des 1/f -artigen Rauschens nach
sich zieht, da insgesamt weniger Kernspins für eine Interaktion zur Verfügung ste-
hen und der mittlere Abstand zu den lokalisierten Elektronen größer ist. In [Wu12]
wird abgeschätzt, 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 gegenüber der Verwendung von Niob und Aluminium verringert.
Hierbei wurde angenommen, dass für alle betrachteten Materialien dieselbe atomare
Anordnung und eine vergleichbare Anzahlflächendichte an Spins auf der Oberfläche
zugrunde gelegt werden kann.

Analog zu der Wechselwirkung zwischen verschiedenen Kernspins sind weitere In-
teraktionsszenarien, die Kernspins involvieren, denkbar. In einem metallischen Fest-
körper kommen zur Interaktion mit Kernspins zunächst Elektronen in Frage. Die
Interaktion zwischen Kernspins und Elektronen im Festkörper verläuft auf Zeits-
kalen, die durch die Korringa-Konstante [Kor50] bestimmt werden und bei tiefen
Temperaturen einige bis einige hundert Sekunden betragen. In einem isolierenden
Festkörper oder einem Supraleiter bei sehr niedrigen Temperaturen, der so gut wie
keine Quasiteilchen mehr enthält, können Kernspins nur mit Phononen Energie aus-
tauschen. Dieser Austausch wird durch die Kernspin-Gitter-Zeitkonstante charakte-
risiert, welche in einem sauberen kristallinen Festkörper eine Woche und mehr betra-
gen kann [WJ66]. Die in isolierenden Dünnschichten und auf oxidierten Oberflächen
vorhandenen atomaren Tunnelsysteme können die Relaxationszeiten von Kernspins
massiv verkürzen. Atomare Tunnelsysteme bestehen aus einem oder mehreren Ato-
men, die mehrere stabile Gleichgewichtslagen besitzen können, 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 verstärkt sich dadurch die Kopplung zwischen dem Kernmoment und
den Gitterschwingungen [Wür02, Sze78]. Der Grund hierfür ist, dass das Tunnelsys-
tem durch die Phononen zum Übergang zwischen seinen Zuständen angeregt werden
kann und die Kernspinzustände über das elektrische Kernquadrupolmoment und die
Orientierung der lokalen elektrischen Feldgradienten an die Tunnelsystemzustände
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gekoppelt sind. Auch Kerne mit einem Quadrupolmoment, die zwar nicht Teil des
Tunnelsystems sind, sich jedoch in der Nähe von atomaren Tunnelsystemen befinden,
wechselwirken mit diesen, da mit dem Tunneln von einer Gleichgewichtslage in die an-
dere eine Änderung der lokalen Ladungsverteilung verbunden ist. Somit ändern sich
auch die elektrischen Feldgradienten in der Umgebung des Tunnelsystems, an wel-
che das Kernquadrupolmoment koppelt. Insgesamt lässt sich zusammenfassen, dass
Tunnelsysteme im Festkörper zwei Rollen einnehmen. Einerseits agieren sie als Ver-
mittler zwischen Quadrupolmoment tragenden Kernen und Phononen und verkürzen
die Kernspin-Gitter-Relaxationszeit. Andererseits stellen sie ein eigenes thermodyna-
misches System an Freiheitsgraden dar, welches bei der Kernspinrelaxations als Bad
zur Verfügung steht [Luc14, Luc16]. Somit wird ein durch Kernmomente verursach-
ter Anteil an niederfrequentem Zusatzflussrauschen mit großer Wahrscheinlichkeit
durch die Anwesenheit von Tunnelsystemen modifiziert beziehungsweise verstärkt.

Wie in Kapitel 5 bereits erwähnt, gibt auch die der Vergleich verschiedenster su-
praleitender Quantenbauelemente [Kem16] Anlass zur Annahme einer Materialab-
hängigkeit des niederfrequenten Flussrauschens. So ist in der Abbildung 5.1 b) zu
erkennen, dass der Wert der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) eines aus Aluminium ge-
fertigten Qubits niedriger ist als der Wert für Niob-Qubits. Berücksichtigt man die
Isotopenzusammensetzung sowie den Kernspin von Nb und Al, so ist ein derartiger
Trend nach der oben ausgeführten Diskussion qualitativ zu erwarten. Eine quanti-
tative Übereinstimmung liegt allerdingt nicht vor, insbesondere da Kernspins nur
einen vergleichsweise geringen Anteil zum Flussrauschen beitragen sollten. Darüber
hinaus ist in Abbildung 5.1 b) zu erkennen, dass aus einer Kombination von Niob
und Blei-Indium gefertigte SQUIDs tendentiell eine gegenüber reinen Blei-Indium-
SQUIDs erhöhte Amplitude des niederfrequenten Zusatzflussrauschens besitzen. Da
sowohl Niob als auch Indium ausschließlich Isotope mit 9/2 enthalten, liegt der
einzige für die Materialabhängigkeit der Energiesensitivität relevante Unterschied
zwischen den beiden SQUID-Arten im Bleianteil. Dieser sollte den Anteil an zur
Wechselwirkung vorhandener Kernspins gegenüber den reinen Elementen Niob und
Indium quasi verdünnen. Damit ist nach der in [Wu12] geführten Argumentation zu
erwarten, dass SQUIDs mit einem höheren Bleianteil eine niedrigere Energiesensiti-
vität ε1/f (1 Hz) aufweisen. In diesem Zusammenhang scheint die Beobachtung, dass
die Amplitude der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) für SQUIDs mit auschließlich aus
Niob gefertigten Leiterschleifen tendentiell niedriger ist als die der SQUIDs mit Blei-
anteil, zunächst nicht stimmig zu sein. Es muss hierbei jedoch erwähnt werden, dass
die SQUIDs zu unterschiedlichen Zeiten in verschiedenen Arbeitsgruppen mit teils
stark voneinander abweichenden Fabrikationsprozessen für die Josephson-Kontakte
entstanden sind. Insbesondere wurden die Josephson-Kontakte der SQUIDs mit Blei-
anteil sämtlich mit Hilfe einer Nb/NbOx/PbIn-Technologie hergestellt, während die
SQUIDs mit reiner Niob-Leiterschleife Nb/Al-AlOx/Nb-Josephson-Kontakte besit-
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zen. Hierin kann der Grund für die scheinbar zu niedrige Energiesensitivität der
Niob-SQUIDs liegen, da Josephson-Kontakte auf NbOx-Basis zu deutlich stärke-
ren niederfrequenten I0-Fluktuationen neigen als AlOx-basierte Josephson-Kontakte
[VH04, Wel88, Sav87, Fog86, Koc82, Cro89].

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

Die in den beiden vorangegangenen Abschnitten diskutierten experimentellen Ergeb-
nisse und theoretische Berechnungen weisen direkt oder indirekt auf einen möglichen
Einfluss des Materials der supraleitenden Leiterschleife auf das niederfrequente Fluss-
rauschen in dc-SQUIDs hin. Bisher wurde jedoch noch keine systematische Untersu-
chung des 1/f -artigen Zusatzflussrauschens in supraleitenden Quantenbauteilen mit
variierenden Materialien durchgeführt. Ein im Rahmen dieser Arbeit angestrebtes
Ziel ist daher die Entwicklung einer Methode zur vergleichenden experimentellen Un-
tersuchung von niederfrequentem Exzessflussrauschen in dc-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
zuverlässigen Depositionsprozesses nicht durchgeführt werden. Daher können zum
jetzigen Zeitpunkt lediglich zwei Materialien innerhalb der angewendeten Methode
hinsichtlich des niederfrequenten Flussrauschens in dc-SQUIDs verglichen werden.
Zunächst wird in diesem Abschnitt das Prinzip der erdachten Methode erläutert.
Darunter fallen die Entwurfzeichnungen und Details zur Herstellung, die von dem in
4.6 beschriebenen Standardprozess zur Fabrikation unserer dc-SQUIDs abweichen.
Im nächsten Abschnitt folgt dann die Präsentation 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 ermöglichen die Herstellung von nahezu baugleichen SQUIDs, die sich
lediglich im Material der SQUID-Leiterschleife unterscheiden. Dabei stammen die
Josephson-Kontakte, die Shunt-Widerstände sowie alle Zuleitungen und Bondpads
aus demselben Fabrikationsprozess. Die Verwendung der mittels der bereits eta-
blierten Nb/Al-AlOx/Nb-Dreischicht-Technologie hergestellten Josephson-Kontakte
stellt die Vergleichbarkeit zu den in der Metastudie [Kem16] erwähnten Niob-SQUIDs
sicher. Dabei wird eine modular aufgebaute SQUID-Geometrie eingesetzt, bei der zu-
nächst jeweils der Bereich der Josephson-Kontakte und Shunts eines SQUIDs nach
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Kühl�ächen

Nb 2 X є [Al, Ta, Zn, Pb]Nb 1 AuPd
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b) zu untersuchendes 
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Nb-Washer (ohne Via):
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(Nb1/X)-Via
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Abbildung 8.1: Entwurfzeichnung einfacher Washer-SQUIDs, welche auf dem Chip in
Gruppen zu drei bzw. fünf 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 gewählt, bei denen der Washer in der Nb1 oder Nb2-Lage realisiert ist.
Die SQUIDs einer Gruppe sind induktiv an eine gemeinsame Rückkoppelspule gekoppelt.

dem in Abschnitt 4.6 diskutierten Standardverfahren fertiggestellt wird. Danach wird
das Substrat in vier Teile zerteilt, welche einzeln weiterprozessiert werden können. Die
SQUIDs werden durch die Herstellung der Leiterschleife im Lift-Off-Prozess mit dem
gewünschten 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 gegenüber eines Ätzschrittes den Vorteil, dass kein separater
Ätzprozess für jedes neue Material entwickelt werden muss, da der Lift-Off-Prozess
unabhängig 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. fünf 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 gewährleistet 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
grüne Fläche in 8.1 b) zeigt den aus einem beliebigen supraleitenden Material beste-
henden SQUID-Washer, welcher eine simulierte Induktivität von Ls = 87 pH besitzt.
Die SQUIDs einer Gruppe sind induktiv mit einer gemeinsamen Rückkoppelspule
verbunden, welche in einem Abstand von 3 µm entlang der Washer-Außenkanten
verläuft und jeweils zum SQUID-Washer eine Kopplung von M−1 = 40,5 µA/Φ0 auf-
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weist. Die beiden Josephson-Kontakte besitzen eine Fläche von AJJ = 36 µm2 bei
einer angestrebten kritischen Stromdichte von jc = 26 A/cm2 und sind zur Vermei-
dung hysteretischen Verhaltens über einen parallelgeschalteten AuPd-Widerstand
mit einem nominellen elektrischen Widerstand von R = 2,5 Ω kurzgeschlossen. Zur
besseren Thermalisierung sind die Shunt-Widerstände mit Kühlflächen aus AuPd
verbunden. Bei den in dieser Arbeit charakterisierten SQUIDs mit Leiterschleife aus
Aluminium wurde eine Schichtdicke von 600 nm gewählt. 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 für alle Designs
einen gleichbleibenden Anteil SΦ,1/f,Basis im niederfrequenten Zusatzflussrauschen.
Zusätzlich dazu liefert der Rest der SQUID-Leiterschleife, der aus Niob oder einem
anderen supraleitenden Material X bestehen kann, einen Anteil SΦ,1/f,Washer am nie-
derfrequenten Flussrauschen. Das gemessene 1/f -artige Flussrauschen wird durch
die Summe SΦ,1/f,gem. = SΦ,1/f,Basis + SΦ,1/f,Washer 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 Übergang zwischen der unteren Nioblage Nb1 und der
später 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 gänzlich aus der Nb1-
Lage besteht, gibt es in der SQUID-Leiterschleife des in a) abgebildeten Nb-SQUIDs
zwei Übergange 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 Nb1 und dem Material X auftreten könnten, 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 Materialabhängigkeit 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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Abbildung 8.2: Entwurfzeichnung von jeweils vier identischen Zellen der 16-SQUID-
Serien-Arrays mit a) als Mikrosteifenleiter ausgeführter Rückkoppelspule und b) in einem
Abstand von 3 µm an der Leiterschleife vorbeilaufender Rückkoppelspule. Dabei sind die
in grün dargestellten SQUID-Leiterschleifen jeweils aus einem supraleitenden Material wie
Al, Ta, Zn oder Pb vorgesehen. Die als Mikrostreifenleiter ausgeführte Rückkoppelspule ist
hier aus Niob gefertigt, die an der SQUID-Leiterschleife vorbeiführende Rückkoppelspule
aus dem Material der Leiterschleife.

mit einer als Mikrostreifenleiter ausgeführten Rückkoppelspule aus Niob und b) mit
einer an der SQUID-Leiterschleife vorbeiführenden Rückkoppelspule aus dem Ma-
terial der Leiterschleife dargestellt. Während die stark an die SQUID-Leiterschleife
gekoppelte, als Mikrosteifenleiter ausgeführte Rückkoppelspule eine Rückkoppelsen-
sitivität von M−1

f = 10,3 µA/Φ0 hat, beläuft sich die Kopplung der schwach gekoppel-
ten, an der Leiterschleife vorbeiführenden Rückkoppelspule auf M−1

f = 161,0 µA/Φ0.
Die einzelnen SQUID-Zellen besitzen eine simulierte Induktivität von a) L = 285 pH
und b) L = 242 pH und sind als serielle Gradiometer erster Ordnung ausgeführt, um
den Einfluss räumlich 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 Fläche der Josephson-
Tunnelkontakte beträgt AJJ = 16 µm2 bei einer angestrebten kritischen Stromdichte
von jc = 26 A/cm2 und der nominelle elektrische Widerstand der Nebenschlusswider-
stände der Josephson-Kontakte liegt jeweils bei R = 6,4 Ω. Aus Platzgründen war es
nicht möglich, drei verschiedene SQUID-Arrays mit unterschiedlichen Materialien der
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SQUID-Leiterschleife auf demselben Chip herzustellen. Daher wurden jeweils zwei
baugleiche SQUID-Arrays auf einem Chip hergestellt. Der Entwurf für die gesamte
Charge enthält dabei zusätzlich SQUID-Arrays aus Niob zum Vergleich der Eigen-
schaften des niederfrequenten Flussrauschens mit den SQUID-Arrays des zu untersu-
chenden Materials. Diese Methode bietet zusätzlich den Vorteil, dass alle hergestell-
ten SQUID-Arrays in einer praktischen Verwendung als Tieftemperatur-Verstärker
Verwendung finden können, 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 parasitäre 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 T < 1 K ge-
messen. Zusätzlich 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 Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) als auch
der spektralen Leistungsdichte SΦ,1/f (1 Hz) aller 16-SQUID-Arrays dieser Messrei-
he für verschiedene Temperaturen gegenüber dem Rauschexponenten α aufgetragen.
In Teil a) der Abbildung sind die Datenpunkte der SQUIDs mit schwacher Kopp-
lung zwischen SQUID-Schleife und Rückkoppelspule und in Teil b) die Datenpunkte
von SQUIDs mit starker Kopplung zwischen SQUID-Schleife und Rückkoppelspule
aufgetragen. Zum Vergleich wurden jeweils ähnliche aber nicht baugleiche SQUID-
Arrays mit Leiterschleifen aus Niob herangezogen. So wurden die mit einer Rück-
koppelsensitivität von M−1

fx = 161 µA/Φ0 schwach gekoppelten Aluminium-SQUIDs
mit zwei SQUID-Arrays aus Niob aus derselben Charge verglichen, welche eine re-
lativ schwache Rückkoppelsensitivität von M−1

fx = 33 µA/Φ0 aufweisen. Die stark
gekoppelten Aluminium-SQUIDs mit einer nominellen Rückkoppelsensitivität von
M−1

fx = 10 µA/Φ0 hingegen wurden mit Niob-SQUID-Arrays einer anderen Charge
HDSQ14w1 verglichen, welche eine dazu sehr ähnliche Rückkoppelsensitivität von
M−1

fx = 12 µA/Φ0 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. Für die schwach gekop-
pelten SQUID-Arrays ergibt sich daraus eine Amplitude von ε1/f (fp) = 33,4 h und
eine Pivoting-Frequenz von fp = 7,2 Hz für die Niob-SQUIDs. Analog dazu ergibt
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c) d)
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Abbildung 8.3: Werte der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des Exponen-
ten α für alle a) schwach und c) stark an die Rückkoppelspule gekoppelten SQUID-Arrays
mit Leiterschleifen aus Niob und Aluminium. Analog dazu sind in b) und d) die Werte
der spektralen Leistungsdichte SΦ,1/f (1 Hz) des niederfrequenten Exzessflussrauschens in
Abhängigkeit vom Exponenten α für die schwach und stark an die Rückkoppelspule gekop-
pelten SQUID-Arrays mit Washern aus Niob und Aluminium gezeigt.
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die numerische Anpassung eine Amplitude von ε1/f (fp) = 23,5 h sowie eine Pivoting-
Frequenz von fp = 34,3 Hz für die Aluminium-SQUIDs. Im Falle der stark gekoppel-
ten SQUID-Arrays ergeben sich hingegen für die Niob-SQUIDs eine Amplitude von
ε1/f (fp) = 52,9 h sowie eine Pivoting-Frequenz von fp = 75,2 Hz, und analog dazu für
die Aluminium-SQUIDs eine Amplitude von ε1/f (fp) = 30,0 h sowie eine Pivoting-
Frequenz von fp = 48,2 Hz. In beiden Datensätzen ist die Tendenz zu erkennen, dass
Niob-SQUIDs bei gleichem Wert des Rauschexponenten α eine höhere Rauscham-
plitude als SQUIDs aus Aluminium zeigen. Aufgrund der größeren Ähnlichkeit 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 Möglichkeit, diesen materialabhängigen
Effekt zu erklären, stellen die unterschiedlichen Kernspinmomente von Nb und Al
dar. Allerdings ist auch ein Effekt durch die möglicherweise stark unterschiedliche
Oberfläche der Niob- beziehungsweise Aluminium-Leiterschleifen denkbar.

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

∞∫
−∞

SΦ(f)df = SΦ(1 Hz)
∞∫

−∞

1
fα

df (8.1)

im Falle eines Niob-SQUIDs um den Faktor 2,3 größer sein sollte als für SQUIDs
mit einer Leiterschleife aus Aluminium. Hierbei wurde bereits der frequenzabhängi-
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
für gleiche Exponenten α konstant, sodass die spektrale Leistungsdichte für dieselben
Exponenten α für SQUIDs aus Niob und Aluminium mit demselben Faktor skaliert
wie die Rauschleistung. Daher wird nach der Vorhersage in [LaF15] erwartet, dass
die spektrale Leistungsdichte für 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
übereinstimmen, verlaufen die Linien nicht parallel zueinander. Daher kann für die
hier gezeigten Daten unmöglich ein einziger Multiplikationsfaktor GAl−Nb angege-
ben werden, der die spektrale Leistungsdichte der Niob-SQUIDs SΦ,1/f,Nb(1 Hz) =
GAl−NbSΦ,1/f,Al(1 Hz) bei allen Rauschexponenten α mit der spektralen Leistungs-
dichte der Aluminium-SQUIDs verbindet. Der mit dem Rauschexponenten α verän-
derliche Multiplikationsfaktor GAl−Nb liegt bei den in Abbildung 8.3 gezeigten Daten
ungefähr zwischen 2 und 3. Da die Aluminium-SQUIDs bei gleichem Exponenten α

eine niedrigere Rauschamplitude als die Niob-SQUIDs besitzen, stimmen die inner-
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SQUID-Arrays aus 
Aluminium

Abbildung 8.4: Gemessene Wer-
te der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz)
in Abhängigkeit des Exponenten α

für alle SQUID-Arrays mit Leiter-
schleifen aus Aluminium. Die in
grün dargestellten Datenpunkte be-
ziehen sich auf SQUIDs mit star-
ker Kopplung zwischen Leiterschlei-
fe und Rückkoppelspule, die Daten-
punkte in pink auf SQUIDs mit
schwacher Kopplung.

halb dieser Arbeit gefundenen Ergebnisse qualitativ mit den Vorhersagen aus [LaF15]
überein. Eine quantitative Aussage zu treffen, ist an dieser Stelle schwierig, weil der
Multiplikationsfaktor GAl−Nb für die hier gezeigten Daten mit dem Rauschexponen-
ten α ansteigt. Außerdem beträgt der in [LaF15] beschriebene kernspinabhängige
Effekt lediglich 5 % des berechneten Gesamtrauschens. Folglich scheint die hier ge-
fundene Materialabhängigkeit der spektralen Leistungsdichte SΦ,1/f (1 Hz) nicht al-
leinig durch die unterschiedlichen Kernspins I in Niob und Aluminium erklärbar zu
sein. Möglicherweise gibt es noch einen weiteren Effekt, der dafür sorgt, dass das nie-
derfrequente Flussrauschen in Aluminium-SQUIDs niedriger ist als in Niob-SQUIDs.
Dies könnte beispielsweise mit den eingangs des Kapitels erwähnten unterschiedli-
chen Oberflächenbeschaffenheiten der beiden Materialien zusammenhängen. Sowohl
Niob als auch Aluminium neigen an Luftatmosphere zur Bildung von Oberflächen-
oxiden [Eve15, Cab49, Feh70, Hal87, Gra75, Sch92, Ant03, Kha87, Isa80b, Fab72].
Falls die unterschiedliche Beschaffenheit der verschiedenen Oberflächen von Alumi-
nium und Niob mit ihren jeweils spezifischen Oxiden unterschiedliche Eigenschaften
hinsichtlich der Adsorption von Gasen wie Sauerstoff und Wasserstoff nach sich zieht,
könnten die in [Kum16] und [dG17] diskutierten Effekte für einen weiteren materi-
alabhängigen Rauschbeitrag sorgen. Zur Abklärung dieser Hypothese sind weitere
Experimente notwendig.

In Abbildung 8.4 sind die Werte der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängig-
keit des Exponenten α für 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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Abbildung 8.5: Gemessene Werte
der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in
Abhängigkeit des Exponenten α für
einfache Washer-SQUIDs mit Leiter-
schleifen aus Aluminium und Niob
bei nominell identischer Geometrie.
Die in grün dargestellten Daten-
punkte beziehen sich auf SQUIDs
aus Niob, die Datenpunkte in pink
auf SQUIDs mit einer Leiterschlei-
fe aus Aluminium. Die in der Le-
gende angegebenen Namen beziehen
sich auf die interne Bezeichnung der
SQUIDs.

der beiden genannten Gruppen dar. Analog zu den oben genannten Anpassungs-
parametern ergibt sich aus der numerischen Anpassung für die stark gekoppelten
SQUIDs eine Energiesensitivität an der Pivoting-Frequenz von ε1/f (fp) = 30,0 h und
eine Pivoting-Frequenz von fp = 48,2 Hz, wohingegen die Werte für die schwach
gekoppelten SQUIDs ε1/f (fp) = 33,4 h und fp = 7,2 Hz betragen. Die Werte der
stark gekoppelten SQUIDs sind bei vergleichbaren Exponenten α tendentiell höher.
Der Grund hierfür könnte die Präsenz der aus Niob bestehenden Rückkoppelspu-
le sein, welche in einem Abstand von nur 325 nm durch SiOx abgetrennt unterhalb
der SQUID-Leiterschleife liegt. Die Leiterschleife der schwach gekoppelten SQUIDs
hingegen sind durch einen Abstand von 3 µm von der am SQUID vorbeiführenden
Rückkoppelspule aus Aluminium getrennt. An dieser Stelle kann nicht unterschie-
den werden, ob der sichtbare Effekt durch die Geometrie als Mikrosteifenleiter be-
ziehungsweise vorbeiführende Spule oder aber durch den Materialunterschied der
Rückkoppelspulen hervorgerufen wird. In weiterführenden Experimenten sollten da-
her SQUID-Arrays mit allen vier möglichen Geometrie- und Materialkombinationen
untersucht werden, um festzustellen, ob die beiden unterschiedlichen Kombinationen
einen Einfluss haben und wie stark dieser gegebenenfalls ausfällt. Außerdem 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 ähnlicher Form bereits von Drung et al. [Dru11] 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 Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) dieser SQUIDs in
Abhängigkeit des Exponenten α für verschiedene Temperaturen T < 1 K präsentiert.
Ähnlich zu den Ergebnissen für dc-SQUID-Arrays sind hier die für Niob-SQUIDs ge-
messenen Werte geringfügig höher als die entsprechenden Werte für die Aluminium-
SQUIDs. Auch der Wertebereich, in dem der Exponent α sich befindet, ist bei den
Niob-SQUIDs gegenüber dem der Aluminium-SQUIDs leicht erhöht. Die SQUIDs in
der Abbildung besitzen nominell die gleiche Induktivität der SQUID-Leiterschleife,
weshalb eine Skalierung der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) und der spektralen Leis-
tungsdichte SΦ(1 Hz) mit einem eventuell auftretenden vom Material der Leiter-
schleife abhängigen Skalierungsfaktor dasselbe Ergebnis liefern würde. Der Skalie-
rungsfaktor G beträgt 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] überein. Quantitativ ist der in den Daten sichtbare Effekt größer als
der theoretisch vorhergesagte, durch Kernspins verursachte Unterschied der Rausch-
beiträge. Daher scheint auch hier ein zusätzlicher materialabhängiger Rauschanteil
zu existieren, der wie weiter oben bereits diskutiert, mit den unterschiedlichen Ober-
flächen von Aluminium und Niob zusammenhängen könnte.

Zum Abschluss dieses Kapitels werden in Abbildung 8.6 die bereits in Kapitel 5 dis-
kutierten Daten mit den hier gezeigten Daten für Aluminium-SQUIDs vergleichend
dargestellt. Zu sehen sind die Werte der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhän-
gigkeit des Exponenten α für 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 Energiesensitivitä-
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-
giesensitivität signifikant unterhalb derer der Niob-SQUIDs läge. Der Grund hierfür
ist möglicherweise die Überlagerung verschiedener weiterer Rauschbeiträge wie z.B.
eine mögliche Kontamination der SiO2-Schichten. Die in Teil b) der Abbildung dar-
gestellten, sich auf Aluminium-SQUIDs mit schwach gekoppelter Rückkoppelspule
beziehenden Datenpunkte liegen zumeist unterhalb der in Kapitel 5 diskutierten
Datenpunkte, welche ihrerseits ausschließlich auf Niob-SQUIDs bezogen waren. Die
Datenpunkte, welche die stark gekoppelten Aluminium-SQUIDs betreffen, liegen im
unteren Wertebereich der Energiesensitivität, 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 für den Einfluss der Materialwahl der SQUID-Leiterschleife, der
Rückkoppelspule und der Geometrie der Rückkoppelspule auf die Amplitude sowie
den Exponenten α des niederfrequenten Exzessflussrauschens dar. In zukünftigen Ex-
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a) b)

Abbildung 8.6: Werte der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des Exponenten
α für alle in [Kem16] diskutierten a) einzelnen SQUIDs sowie b) SQUID-Arrays. Außerdem
jeweils enthalten sind die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten und charakterisierten
einzelnen SQUIDs und SQUID-Arrays mit Leiterschleife aus Aluminium. Die Werte wurden
eingeschränkt 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 größeren Unterschied der Energiesensitivitäten
hervorrufen sollten. Beispiele hierfür sind Blei oder Zink, welche eine nominelle Re-
duktion des 1/f -artigen Rauschanteils um einen Faktor 4,5 respektive 25 gegenüber
Niob-SQUIDs nach sich ziehen sollten, sofern Kernspins die alleinige Ursache des nie-
derfrequenten Zusatzflussrauschens sind. Außerdem sollten Maßnahmen zur Verein-
heitlichung beziehungsweise Passivierung der Oberflächen 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 könnte, wie in Kapitel 8 bereits diskutiert, auf der Materialoberflä-
che der SQUID-Leiterschleifen adsorbierter atomarer Wasserstoff für die Entstehung
von niederfrequentem Zusatzflussrauschen verantwortlich sein. So wurde die Existenz
von atomarem Wasserstoff adsorbiert auf Al2O3-Oberflächen experimentell nachge-
wiesen [dG17]. In [Wan18] wurde der Einfluss von atomarem Wasserstoff auf der
Oberfläche von α-Al2O3(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
Al2O3-Oberfläche von Qubits im Zusammenhang mit 1/f -Rauschen in [Qui17] er-
wähnt. Der Einfluss der Anwesenheit von Wasserstoff auf das niederfrequente Fluss-
rauschen von supraleitenden Resonatoren aus NbN sowie dessen Bekämpfung durch
eine thermische Behandlung wurde in [dG18] demonstriert. Neben dem Einfluss von
adsorbierten Molekülen und Atomen ist andererseits auch die Bewegung von Zwi-
schengitteratomen innerhalb des Vollmaterials als Ursache für niederfrequentes Fluss-
rauschen denkbar. Dies wurde in [Wan18] bereits in die Überlegungen miteinbezogen.
Die Existenz von Zweiniveausystemen aufgrund von Zwischengitteratomen aus Was-
serstoff in Aluminiumoxid als Ursache von niederfrequentem Zusatzflussrauschen in
supraleitenden Quantenbauteilen wurde in [Gor14, Hol13] vorgeschlagen. Auch in-
nerhalb von Niob-Vollmaterial können 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 Tc auswirkt
[Gao13, Jis98, Gup84, DeS63, Hor47, Ohl79, Wel77, Rau65, Isa80a]. Darüber hinaus
wurde auch die Degradierung von Nb/Al-AlOx/Nb-Josephson-Kontakten beobachtet
[Hin08, Hin10, Tol10]. Daher drängt 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 ändert bezie-
hungsweise verschlechtert. Sollte dies der Fall sein, ließe 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 während des Sputterdepositionsprozesses in die Nb-Schicht eingebaut wer-
den, oder aber durch chemische Ätzprozesse in wässrigen Lösungen 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 dc-SQUIDs betreffen. Es
wurde eine Methode zur gezielten Beladung von Niob mit Wasserstoff entwickelt, wel-
che zunächst an mäanderförmigen Teststrukturen erprobt wurde. Dabei wurde der
elektrische Widerstand R und der kritische Strom Ic,m der Teststrukturen mit und
ohne nominelle Wasserstoffbeladung des Niobs bestimmt, um den Einfluss des Was-
serstoffgehalts im Niob auf die elektrischen Eigenschaften der Mäander 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 für das System Wasserstoff in Niob existiert eine beachtliche
Anzahl an Übersichtsveröffentlichungen [Sie41, Alb59, Kom60, Vel69, Pry69, Smi83,
Oka13], da es für technologische Anwendungen wie die Realisierung von Kernspal-
tung und -fusion sowie zukünftige Methoden zur Energiespeicherung und -transport
interessant ist. Der kovalente Bindungsradius einer Einfachbindung rkov = 31 pm von
Wasserstoff ist kleiner als der eines Heliumatoms, welcher 46 pm beträgt [Pyy09]. Der
berechnete Atomradius hingegen von Wasserstoff beträgt rkalk = 1,54 Å, womit die-
ser größer ist als der berechnete Atomradius rkalk = 1,34 Å von Helium [Rah16].
Somit ist das Wasserstoffatom eines der kleinsten Atome überhaupt. Aus diesem
Grund sind die diffusiven Eigenschaften von Wasserstoff in metallischen Festkör-
pern herausragend. So beträgt der Diffusionskoeffizient von Wasserstoff in Niob bei
Raumtemperatur D ≈ 8,27 · 10−6 cm2/s [Fuk85, Var89] und übertrifft den Diffu-
sionskoeffizienten anderer Fremdatome in Niob, wie z.B. Stickstoff und Sauerstoff,
um Größenordnungen [Völ78]. Helium diffundiert mit einem Diffusionskoeffizienten
D ≈ 7,09 · 10−6 cm2/s [Lew88] in Niob ähnlich schnell wie Wasserstoff. Der Diffusi-
onskoeffizient

D = D0 exp
(

− Ea

kBT

)
(9.1)

ist proportional zu der Konstante D0 und hängt exponentiell von der Aktivierungs-
energie Ea für diffusive Prozesse ab. Die Aktivierungsenergie der Diffusion von Was-
serstoff in Niob bei Raumtemperatur Ea = 0,106 eV [Fuk85] ist kleiner als die von
Sauerstoff mit Ea = 1,2 eV und Stickstoff mit Ea = 1,7 eV [Pic82, Sav73]. Weiterhin
besitzt Niob sowohl als Vollmaterial als auch als Dünnfilm eine sehr hohe Aufnah-
mekapazität an Wasserstoff, wobei der atomare Wasserstoffanteil bis zu cH ≈ 50 %
betragen kann [Sie41, Kom60, Vel69, Pry69, Ste94, Sch78]. Hierbei ist cH = nH/nNb
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das Verhältnis der Anzahldichten nH und nNb der Wasserstoff- beziehungsweise Niob-
atome.

Durch thermische Oxidation entstehen Nioboxide auf der Oberfläche von Nb-Struk-
turen, welche hauptsächlich als Niobpentoxid Nb2O5 [Hal87] vorliegen, und durch
dünne Schichten anderer Nioboxide wie NbO2 und NbO vom elementaren Niob ge-
trennt sind [Gra75]. Das Niobpentoxid auf der Nioboberfläche wirkt der Aufnah-
me von Wasserstoff aus der Luft im Normalfall entgegen [Sch92, Ant03, Kha87,
Isa80b, Fab72]. Nach [Tol10] besitzt die Nioboberfläche an sich eine ähnliche, die
Wasserstoffaufnahme hemmende Wirkung. Durch eine Oberflächenbehandlung wie
beispielsweise chemisch-mechanisches Polieren oder Ätzen (chemisches Ätzen oder
plasmaunterstütztes reaktives Ionenätzen) kann die Oxidschicht effektiv entfernt und
das Eindringen von Wasserstoff in das Niob begünstigt werden. In feuchter Luft oder
in wässrigen Lösungen können Wassermoleküle mit Niob zu Nioboxid reagieren und
Wasserstoff abspalten [Tol10]:

Nb + H2O ⇌ NbO + H2 . (9.2)

In diesem Falls ist das Eindringen von Wasserstoff in Niob ebenfalls möglich. In
[Ant03] wurde bereits gezeigt, dass es in wässrigen Lösungen bei der Herstellung von
Niobstrukturen zu einer Wasserstoffbeladung des Niobs kommen kann. Des Weiteren
existiert die Möglichkeit, dass ein Wassermolekül auf einer sauberen Nioboberfläche
durch den Ladungsaustausch

H2O + e− ⇌ OH− + H (9.3)

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

Im Zuge der in der Arbeitsgruppe standardmäßig verwendeten Herstellungsmetho-
den, die im Abschnitt 4.6 zusammengefasst sind, wird die Aluminiumschicht der ur-
sprünglich vollflächig und in-situ aufgetragenen Nb/Al-AlOx/Nb-Dreischichtstruktur
in einem Ätzschritt nasschemisch weggeätzt, um die eigentlichen Josephson-Kontakte
zu erzeugen. Dieser Fertigungsschritt führt zu einer Situation, in der die Niobo-
berfläche wie oben beschrieben einer wässrigen, ätzenden Lösung 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 dc-SQUIDs hat. Im Rahmen dieser Arbeit wurde deshalb zunächst anhand
von einfachen mäanderförmigen Teststrukturen aus einer Nb/Al-Zweischichtstruktur
studiert, unter welchen Umständen 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 Ätzprozesse 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 für die beiden
Ätzschritte. Beim Ätzen mit einer sauren Ätzlösung, die im Haupttext näher beschrieben
ist, entsteht eine in b) in grün dargestellte NbOx-Schicht, welche eine Beladung der Niob-
struktur mit Wasserstoff verhindert. c) Beim Ätzen der Al-Schicht durch eine alkalische
Lösung, die ebenfalls im Haupttext näher 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 Ätzprozesse einer Nb/Al-Zweischichtstruktur schematisch skizziert, wel-
che im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden. Einer der Ätzprozesse zieht eine
Wasserstoffbeladung der geätzten Strukturen nach sich, während 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-Aufnahmefähigkeit stellt die Aluminiumschicht hier eine effekti-
ve Diffusionsbarriere für Wasserstoff und einen Oxidationsschutz für das darunter-
liegende Niob dar. So wurde Aluminium bereits in der Vergangenheit erfolgreich
als Diffusionsbarriere gegen Wasserstoff in supraleitenden Quantenbauteilen einge-
setzt [Tol10]. Nach [Scu00] beträgt die höchste denkbare Wasserstoffkonzentration
in Aluminium cH,Al ≈ 1 · 10−11 − 1 · 10−17 %. Außerdem ist die Diffusionskonstante
DH,Al ≈ 1 · 10−7 cm2/s um zwei Größenordnungen kleiner als bei Niob [YJ98].

Die in der Arbeitsgruppe zum nasschemischen Ätzen von Aluminium verwendete
saure Ätzlösung besteht aus 16 Teilen Phosphorsäure H3PO4, 1 Teil Salpetersäu-
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re HNO3, 1Teil Essigsäure CH3COOH und 2 Teilen Wasser H2O. Beim Ätzprozess
wird metallisches Aluminium durch die in der Ätzlösung enthaltene Salpetersäure zu
Aluminiumoxid oxidiert, welches daraufhin von der Phosphorsäure weggeätzt wird.
Wasser und Essigsäure ermöglichen das Einstellen der Ätzrate sowie die Benetzung
des Substrats und fungieren als chemischer Puffer der Salpetersäure. Sobald die ge-
samte Aluminiumschicht abgetragen ist, wird die darunterliegende Oberfläche der
Niobschicht durch die Salpetersäure oxidiert. Die Nioboxidschicht wird durch die
Phosphorsäure nicht angegriffen, weshalb der Ätzprozess schließlich zum Erliegen
kommt. Der resultierende Zustand der Probe ist in Abbildung 9.1 b) mit dem in
grün gekennzeichneten Nioboxid schematisch dargestellt. Weder die in der wässrigen
Ätzlösung enthaltenen Wasserstoffverbindungen, noch die gelösten Protonen können
die Oxidschicht durchdringen, sodass kein Wasserstoff in der Nb-Struktur aufgenom-
men wird.

Der Fotolackentwickler AZ351B der Firma Merck Electronics1, früher Merck Perfor-
mance Materials GmbH, basiert auf gepufferter Natronlauge NaOH, welche Alumi-
nium ätzt. Dieser wird in der Arbeitsgruppe in der Verdünnung 1 : 4 mit Wasser
verwendet. Im Gegensatz zur sauren Ätzlösung verursacht die alkalische Ätzlösung
AZ351B nicht die Bildung einer Oxidschicht auf der Nioboberfläche. Daher kann
in der wässrigen Lösung vorhandener gelöster Wasserstoff oder sich durch elektro-
chemische Reaktionen an der Oberfläche bildender Wasserstoff in die frisch freige-
legte Nioboberfläche 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 c) schematisch illustriert. Nach-
dem der Ätzschritt abgeschlossen ist, wird das Substrat aus der wässrigen Lösung
entfernt. Daraufhin kann die Niobschicht an der Luft eine dünne Oberflächenschicht
aus nativem Nioboxid ausbilden, welche ein Entweichen des Wasserstoffs verhindert.

9.2 Gezielte Wasserstoffbeladung von Niobstrukturen

Die beiden in Abschnitt 9.1 gegenübergestellten Ätzprozesse für 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 tatsächlich eine Beladung stattfindet. Hierzu wurden mäander-
förmige Teststrukturen mit einer Breite von b = 2,5 µm und b = 5 µm verwendet.
Der zur Herstellung der Teststrukturen verwendete Prozess basiert auf einer Nb/Al-
Zweischichtstruktur mit 250 nm dickem Niob und einer darüberliegenden 20,5 nm

1Merck KGaA, Frankfurter Straße 250, Darmstadt, 64293, Germany
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dicken Schicht aus Aluminium. Die mäanderförmigen 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 Unregelmäßigkeiten, die auf die Zweischichtstruktur und deren Strukturierung
zurückzuführen sind, minimiert. Ziel der nachfolgenden Schritte ist es, die schützen-
de Al-Schicht der mäanderförmigen 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 Ätzlö-
sung entfernt, während bei Quadrant Q2 die alkalische Ätzlösung verwendet wurde.
Die Quadranten Q3 und Q4 wurden vor dem Ätzschritt belackt, um mit einem
schachbrettartigen Muster jeden zweiten Chip abzudecken und vor dem folgenden
Ätzschritt zu schützen. Nach dem Ätzen der freiliegenden Al-Schicht wurde das Pro-
cedere mit invertierter Musterung wiederholt. Auf dem Quadranten Q3 wurde zu-
nächst die säurebasierte Ätzlösung verwendet und im zweiten Schritt die alkalische.
Beim vierten Quadranten Q4 wurde die säurebasierte Ätzlösung nach der alkalischen
Ätzlösung angewendet. Auf diese Weise sollte untersucht werden, ob die Reihenfolge
der Ätzschritte eine Rolle spielt. Außerdem wird getestet, ob die Abdeckung durch
Fotolack die Strukturen vor einer möglichen Wasserstoffbeladung effektiv schützt
oder ob es zu Querkontamination kommt.

Der elektrische Widerstand von wasserstoffbeladenem Niob steigt bei gleichbleiben-
der Temperatur nahezu linear mit der Konzentration cH an Wasserstoff an [Wat80].
Dabei verändert sich der elektrische Widerstand einerseits durch die vermehrte Streu-
ung der Leitungselektronen an den als Zwischengitteratom eingebauten Wasser-
stoffatomen [Isa80a] und andererseits durch die Vergrößerung der Gitterkonstan-
te [Ale78a]. Durch den Vergleich des Raumtemperaturwiderstands R300 K 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 EF wird die Supraleitung in wasserstoffbeladenem Niob im Vergleich zu
reinem Niob stark unterdrückt [Gup84]. Dies zeigt sich beispielsweise durch die
sukzessive Verringerung der kritischen Temperatur Tc mit ansteigendem Wasser-
stoffanteil im Niob [Gao13, Jis98, Gup84, DeS63, Hor47] beziehungsweise das ab-
rupte Absinken von Tc oberhalb einer bestimmten Stärke der Wasserstoffbeladung
[Ohl79, Wel77, Rau65, Isa80a]2. Weiterhin verringert sich dadurch der kritische
Strom Ic,m der mäanderförmigen Strukturen.

2Im Jahr 1950 beschloss die Internationale Union für 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 gültig ist.
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Experimentell wurde der Raumtemperaturwiderstand R300 K mittels einer Zweidraht-
messung bestimmt, da Widerstände von mehreren kΩ zu erwarten waren. Für die
Messung der kritischen Ströme Ic,m wurden die mäanderförmigen Teststrukturen in
einem Transportdewar für flüssiges Helium auf T = 4,2 K abgekühlt. Mit Hilfe einer
Vierdrahtmethode zur Widerstandsmessung wurde einerseits ein vorgegebener Mess-
strom eingeprägt und andererseits die über der Teststruktur abfallende Spannung
gemessen. Dabei wurde der eingeprägte Strom sukzessive von Null an schrittweise
vergrößert, bis ein endlicher Widerstand über der Teststruktur zu verzeichnen war.
Da der Messstab, an dem die elektrischen Leitungen in den Transportdewar geführt
werden, eine Stromlimitierung von einigen wenigen 100 mA besitzt, wurde die Breite
der mäanderförmigen Teststrukturen mit b = 2,5 µm und b = 5 µm so gewählt, dass
der zu messende kritische Strom Ic,m diese Limitierung nicht überschreitet.

In Abbildung 9.2 a) und b) sind die über alle Teststrukturen gleicher Breite gemittel-
ten Raumtemperaturwiderstände R300 K für 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 Abkürzung Q3b und Q4b bezeichnet, während die nominell unbela-
denen Strukturen dieser Quadranten Q3u und Q4u genannt wurden. In Abbildung
9.2 c) und d) sind die Mittelwerte des kritischen Stroms Ic,m der Testmäander für alle
Quadranten Q1 bis Q4 im nominell unbeladenen respektive nominell beladenen Zu-
stand aufgetragen. Die Raumtemperaturwiderstände der mit Wasserstoff beladenen
mäanderförmigen Teststrukturen mit der Breite b = 5 µm sind im Mittel um etwa
25 % größer als die der unbeladenen Teststrukturen. Analog dazu ergibt sich für die
2,5 µm breiten Teststrukturen eine Erhöhung 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-
derstände zu erkennen. Daher kann geschlussfolgert werden, dass die Reihenfolge der
Ätzschritte keine Rolle spielt bzw. dass es nicht zu einer Querkontamination kommt.
Dementsprechend können generellerweise nominell mit Wasserstoff beladene und un-
beladene Strukturen auf dem selben Substrat hergestellt bzw. prozessiert werden.
Für die gemessenen kritischen Ströme Ic,m konnte ein analoges Verhalten festgestellt
werden. Der kritische Strom Ic,m fällt für wasserstoffbeladene, 5 µm breite Strukturen
im Mittel um 77 % geringer aus als bei unbeladenen Strukturen gleicher Breite. Bei
den Strukturen mit der Breite von b = 2,5 µm fiel der gemessene mittlere kritische
Strom für die nominell unbeladenen Strukturen sogar um 97 % niedriger aus als bei
den nominell mit Wasserstoff beladenen.
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a) b)

c) d)

Abbildung 9.2: Gemittelte Raumtemperaturwiderstände R300 K der mäanderförmigen
Teststrukturen mit einer Breite von a) b = 5 µm und b) b = 2,5 µm. Außerdem die gemit-
telte kritische Stromstärke Ic,m derselben Teststrukturen mit der Breite von c) b = 5 µm
und d) b = 2,5 µm. Die grünen ungefüllten Symbole stellen die Daten nominell unbeladener
Strukturen dar während die gefüllten Datenpunkte in pink die Werte nominell beladener
Strukturen symbolisieren. Auf dem Quadranten Q1 befinden sich ausschließlich 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 Ic,m,beladen
und Ic,m,unbeladen über alle beladenen beziehungsweise unbeladenen Strukturen dar.
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9.3 Charakterisierung der wasserstoffbeladenen SQUIDs

Zur Untersuchung des Einflusses der Wasserstoffbeladung von Niob auf das nieder-
frequente Zusatzflussrauschen von dc-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 Ätzung der Aluminiumschicht modifiziert. Um die Ver-
gleichbarkeit von nominell mit Wasserstoff beladenen und unbeladenen SQUIDs zu
gewährleisten, wurden sowohl beladene als auch unbeladene Bauelemente auf demsel-
ben Substrat hergestellt. Hierfür wurden Entwurfzeichnungen angefertigt, bei denen
auf jedem Einzelchip zwei bzw. vier identische SQUIDs angeordnet sind, von denen
während der Herstellung jeweils die Hälfte nominell mit Wasserstoff beladen wird. Bei
der eigentlichen Herstellung wird der in Abschnitt 4.6 erwähnte nasschemische Ätz-
schritt zur Entfernung des überschüssigen Aluminiums auf der unteren Niobschicht
der Dreischichtstruktur bei HDSQH2bw1 in zwei Schritten durchgeführt. Die eine
Hälfte der SQUIDs wird mit der alkalischen Ätzlösung geätzt, während die andere
Hälfte mittels der sauren Ätzlösung geätzt wird. Das Vorgehen ist hierbei identisch
zu dem im vorherigen Abschnitt beschriebenen Prozess für die Quadranten Q3 und
Q4. Die restlichen Fabrikationsschritte werden danach unabhängig von dem verwen-
deten Al-Ätzprozess gemäß dem in Abschnitt 4.6 beschriebenen Standardprozess
ausgeführt.

Die auf diese Weise hergestellten nominell wasserstoffbeladenen SQUIDs zeigten be-
reits im Rahmen einfacher Funktionstests bei einer Temperatur von T = 4,2 K eine
gänzlich Ohmsche I-U -Kennlinie. Im Gegensatz hierzu haben nominell unbelade-
ne SQUIDs eine normale I-U -Kennlinie gezeigt. Eine mögliche Ursache für dieses
Verhalten wäre eine stark unterdrückte kritische Temperatur des Niobs der nominell
beladenen SQUIDs, was in Abschnitt 9.2 beschrieben wurde. Um diese Hypothese zu
überprüfen, wurden diese SQUIDs auch in einem 3He/4He-Verdünnungskryostaten
bei mK-Temperaturen auf ihre Funktionstüchtigkeit hin getestet. Es war jedoch kei-
nerlei Änderung zu dem bereits bei 4,2 K beobachteten Verhalten zu erkennen. Um
die Ursache dieses Verhaltens weiter einzugrenzen, wurden I-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 für zwei quadrati-
sche Josephson-Kontakte mit einer Kantenlänge von 5 µm dargestellt. Die in grün ge-
zeichnete Kennlinie eines säuregeätzten, 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 Ätzlösung
geätzten Josephson-Kontakts derselben Charge der kritische Strom gänzlich unter-
drückt. Außerdem ist weder die Gap-Spannung UG [Wol17] noch die für ungedämpfte
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UG

1/RN

Abbildung 9.3: Gemessene Strom-
Spannungs-Kennlinien zweier
ungeshunteter Josephson-Kontakte,
bei denen die Al-Schicht der Nb/Al-
AlOx/Nb-Dreischichtstruktur mit
alkalischer (pink) bzw. mit säure-
basierter (grün) Ätzlösung geätzt
wurde. Die Temperatur während der
Messung betrug 4,2 K.

Josephson-Kontakte übliche Hysterese zu erkennen. Der Normalwiderstand RN des
wasserstoffbeladenen Josephson-Kontakts ist ferner um 17 % größer als der des no-
minell unbeladenen Kontakts. Diese Beobachtungen decken sich mit den Ergebnissen
aus [Hin08, Hin10], wo durch Wasserstoffbeladung eine Herabsetzung der kritischen
Ströme und höhere Normalwiderstände von Nb/Al-AlOx/Nb-Josephson-Kontakten
beschrieben wird. Ferner wird angenommen, dass die Austrittsarbeit von Niob und
demnach auch der Normalwiderstand eines Josephson-Kontaktes durch Wasserstoff-
beladung ansteigt. Die wasserstoffbedingte Reduktion der kritischen Temperatur Tc

des Niobs könnte sich auch auf die Energielücke ∆(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 Tc um 13 %. Die Energielücke ∆(T ) ist bei Temperaturen
unterhalb von T = Tc/2 wenig temperaturabhängig und ändert sich nur schwach mit
kleinen Änderungen von Tc [Bar57]. Da die Gap-Spannung UG direkt von der Ener-
gielücke der die Elektroden des Josephson-Kontakts bildenden Supraleiter abhängt,
sind aufgrund einer Reduktion der kritischen Temperatur Tc um 13 % nur geringe
Änderungen der Gap-Spannung UG zu erwarten. Daher wäre nach der Ambegaokar-
Baratoff-Relation [Amb63]

I0RN = πUG

4 tanh
(

eUG

4kBT

)
(9.4)

die Verringerung des kritischen Stroms allein auf den Anstieg des Normalwiderstands
RN zurückzuführen. Die in Abbildung 9.3 gezeigte I-U -Kennlinie des nominell mit
Wasserstoff beladenen Josephson-Kontakts weist jedoch einen komplett unterdrück-
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ten kritischen Strom auf, was sich durch den erhöhten Normalwiderstand allein nicht
erklären lässt. Ferner ist die in der besagten I-U -Kennlinie schemenhaft zu erkennen-
de Gap-Spannung UG gegenüber der des nominell unbeladenen Kontakts sehr wohl
unterdrückt. Möglicherweise ist in unserem Fall die Reduktion der kritischen Tempe-
ratur Tc größer als 13 %. Dies könnte darauf zurückzuführen sein, dass die Beladung
die in [Hin08] beobachtete Beladungsstärke von 5 % übersteigt, 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 könnte
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 könnte. Im nächsten Schritt wird eine Methode zur Beladung von Josephson-
Kontakten mit Wasserstoff beschrieben, die eine kontrollierte Beladung sowie eine
potentielle Schädigung der Josephson-Kontakte verhindert. Die hierfür entwickelte
Methode vermeidet einen direkten Kontakt zwischen den Josephson-Kontakten und
der alkalischen Ätzlösung.

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

Im vorangegangenen Abschnitt wurden Messungen an mit Wasserstoff beladenen
dc-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 eingeführt. Ein
direkter Kontakt zwischen den Josephson-Kontakten und der alkalischen Ätzlösung
kann hierbei während des gesamten Fabrikationsprozesses vermieden werden. Hierfür
wurden Tankstrukturen aus Niob eingeführt, die über 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 geätzt wurde,
wird das darunter liegende Aluminium ohne erneut eine Lackschicht aufzubringen
nasschemisch geätzt. Hierfür wird die säurebasierte Ätzlösung genutzt, da diese kei-
ne Beladung der Niob-Strukturen mit Wasserstoff nach sich zu ziehen scheint. Die
Tankstrukturen sind bei dem nasschemischen Ätzschritt durch die über dem Alumi-
num liegenden Nb-Schicht vor dem Abtrag des Aluminiums geschützt. Im Anschluss
wird die obere Nb-Schicht in einem ICP-RIE-Ätzschritt abgetragen, der im Standard-
prozess zum Ätzen der unteren Nb-Lage der Nb/Al-AlOx/Nb-Dreischichtstruktur
vorgesehen ist. Die Al-Schicht dient hierbei als Ätzstopp und sorgt dafür, dass
die Tankstruktur als Doppellage aus Niob mit darüberliegendem Aluminium be-
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stehen bleibt. Während der darauffolgenden Deposition der SiO2-Schichten werden
die Tankstrukturen durch eine Maske aus Fotolack bedeckt, sodass kein SiO2 auf
den Tankstrukturen abgeschieden wird. Daher sind nach der Fertigung einer Charge
zunächst alle Strukturen unbeladen und die Tankstrukturen aus Niob mit einer dün-
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 Ätzlösung weggeätzt 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 Ätzen
mit der säurebasierten Ätzlösung durch die Bildung einer Nioboxid-Schicht versiegelt
sind. Aufgrund der Verbindung zwischen den Tankstrukturen und den übrigen Struk-
turen kann jedoch Wasserstoff aus dem Tank in die übrigen 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 beträgt wie bereits weiter oben im
Text erläutert bei Raumtemperatur D ≈ 8,27 · 10−6 cm2/s [Fuk85, Var89]. Nach der
Einstein-Smoluchowski-Gleichung [Ein05, vS06] und Fick´s Gesetz [Fic55] ist der
mittlere zurückgelegte Weg durch den Ausdruck

λES =
√

2nDimDt (9.5)

gegeben. Hierbei bezeichnet t die verstrichene Zeit und nDim die Anzahl an Dimensio-
nen, die im Folgenden aufgrund der Geometrie als nDim = 1 angenommen wird. Wenn
gewährleistet ist, dass die Verbindungslinie zwischen dem Tank und den zunächst un-
beladenen Niobstrukturen länger als der vom Wasserstoff während des Ätzprozesses
zurückgelegte Weg λES(tätz) ist, kann angenommen werden, dass sich die Beladung
während des Ätzens zunächst nur auf die Tankstruktur beschränkt. Unter der An-
nahme, dass die Verteilung des Wasserstoffs in alle zusammenhängenden Niobstruk-
turen nach dem Ätzschritt stattfindet, scheint es zunächst so, als ob die ursprüngliche
im Tank aufgenommene Menge an Wasserstoff sich gemäß der Volumenverhältnisse
der Strukturen gleichverteilt. Da sich Wasserstoff jedoch vermehrt an Oberflächen,
Defekten und Korngrenzen einer Niobschicht sammelt [Ant03, Rou93], sind die Flä-
chenverhältnisse entscheident. Ist die Fläche des Tanks beispielsweise genauso groß
wie die Gesamtfläche 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 Beladungsstärke syste-
matisch variiert werden. Außerdem ist es möglich, dieselben Strukturen vor und nach
der Beladung auf physikalische Eigenschaften und Funktionstüchtigkeit zu testen, da
die Beladung unabhängig vom eigentlichen Fabrikationsprozess stattfindet.

Um die entwickelte Methode zu testen, wurde die in Abbildung 9.4 dargestellte
Entwurfzeichnung einer mäanderförmigen Teststruktur mit Flächen zur elektrischen
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Mäanderförmige
Teststruktur

Flächen zur elektrischen 
Kontaktierung
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Tankstruktur und 
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Abbildung 9.4: Entwurfzeich-
nung einer mäanderförmigen
Teststruktur, welche über eine
lange Verbindungsleitung mit
einer Tankstruktur verbunden
ist. Während die Teststrukturen
und die Flächen zur elektrischen
Kontaktierung mittels der sauren
Ätzlösung geätzt werden, ist
die Tankstruktur durch die
rot gestreift dargestellte Foto-
lackmaske geschützt. In einem
zweiten Schritt wird dann die
Tankstruktur durch die alkalische
Ätzlösung von der Al-Schicht
befreit und der Tank somit durch
Wasserstoff beladen.

Kontaktierung und Wasserstofftankstruktur entwickelt. Der Fabrikationsprozess hier-
für ist gegenüber dem Standardprozess zur SQUID-Fabrikation vereinfacht und wird
im Folgenden kurz beschrieben. Eine Nb/Al-Zweischichtstruktur mit 250 nm Niob
und einer Diffusionsbarriere aus 20,5 nm Aluminium wurde in-situ deponiert und
mit der abgebildeten Struktur in einem Lift-Off-Prozess versehen. Als erstes wurden
die Teile der Struktur, welche zunächst unbeladen sein sollten, mittels der säure-
basierten Aluminiumätze von der Al-Schicht befreit und durch die stattfindende
Oxidation der Oberfläche gegen Eindringen von Wasserstoff passiviert. Dabei war
der Tank durch eine Schicht Fotolack geschützt. Danach können die Eigenschaften
der Teststruktur ohne Wasserstoffbeladung gemessen werden, bevor die Alumini-
umschicht auf dem Tank durch die Behandlung mit alkalischer Ätzlösung entfernt
und die Wasserstoffbeladung durchgeführt wird. Bei einer Ätzdauer von tätz = 60 s
beträgt der während des Ätzens der Aluminiumschicht vom Wasserstoff im Mittel
zurückgelegt Weg λES = 315 µm. Die Gesamtlänge der Verbindungslinie zwischen
Tank und den restlichen Strukturen wurde daher mit lTM = 500 µm größer gewählt.
Insgesamt wurden zwei verschiedene Entwurfzeichnungen nach der in Abbildung 9.4
gezeigten Art erstellt. Hierbei wurde die Fläche des Tanks gegenüber der Gesamt-
fläche der restlichen zusammenhängenden Strukturen derart variiert, dass sich eine
nominelle Beladung von jeweils 25 % und 50 % ergibt. Die Prozentangabe bedeutet
an dieser Stelle nicht das Verhältnis von Wasserstoffatomen zu Niobatomen son-
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a)

b)

Abbildung 9.5: a) Gemittelte kri-
tische Stromstärke Ic,m der mä-
anderförmigen Teststrukturen mit
Tank für unterschiedlichen Grad an
nomineller Wasserstoffbeladung. Au-
ßerdem in b) die gemittelten Wider-
stände R300 K bei Raumtemperatur
derselben Teststrukturen.

dern der prozentuelle Anteil der mit dieser Methode maximal möglichen Beladung
mit Wasserstoff. Daher sind die ausschließlich mit der sauren Ätzlösung behandelten
Strukturen mit 0 % und die mit maximaler Beladung versehenen Strukturen, welche
komplett mit alkalischer Lösung geätzt 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
R300 K und der kritische Strom Ic,m bei einer Temperatur von T = 4,2 K der mä-
anderförmigen Teststrukturen an einer Vielzahl von Chips gemessen. Die Breite der
mäanderförmigen Teststrukturen betrug dabei immer b = 5 µm.

In Abbildung 9.5 sind die gemittelten Messergebnisse in Abhängigkeit von der no-
minellen Wasserstoffbeladung grafisch aufgetragen. Der in Teil a) der Abbildung
gezeigte Verlauf der gemittelten kritischen Stromstärke Ic,m der mäanderförmigen
Teststrukturen mit der nominellen prozentualen Wasserstoffbeladung zeigt ein sys-
tematisches Abfallen der kritischen Stromstärke mit steigender Beladung. Im Gegen-
satz dazu wird aus Teil b) der Abbildung ein monotones Ansteigen der gemittelten
Raumtemperaturwiderstände R300 K der Strukturen mit ansteigender Wasserstoffbe-
ladung deutlich. Dies lässt die Schlussfolgerung zu, dass durch die Verwendung der
Tankstrukturen eine systematische Variation der Beladung von Niobstrukturen mit
Wasserstoff möglich 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 möglich 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 dc-SQUIDs vor einem Kontakt mit der alkalischen Ätzlösung geschützt.
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 dc-SQUIDs systematisch un-
tersucht werden, ohne von den in Abschnitt 9.3 beschriebenen Problemen betroffen
zu sein. Ein weiterer Vorteil der eingeführten Methode ist die Möglichkeit, ein SQUID
zunächst ohne und später mit Wasserstoffbeladung zu charakterisieren.

Zur Realisierung der kontrollierten Wasserstoffbeladung eines dc-SQUIDs wurde die
Entwurfzeichnung eines einzelnen dc-SQUIDs durch zwei mit der SQUID-Induktivität
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 ausführlich 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-
tät der SQUID-Leiterschleife beträgt Simulationen zufolge LS = 43 pH, die Shunt-
Widerstände haben einen Zielwert von R = 1,92 Ω und die Flächen der Josephson-
Kontakte von AJJ = 30,25 µm2 bei einer angestrebten kritischen Stromdichte von
jc = 26 A/cm2. Damit ergeben sich für den Stewart-McCumber-Parameter und den
Abschirmparameter errechnete Werte von βc = 0,08 respektive βL = 0,38. Die Ver-
bindungslinien zwischen den Tankstrukturen und der SQUID-Induktivität ist 420 µm
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 vollflächigen Nb/Al-AlOx/Nb-Dreischicht, wird
die Deckelelektrode und die Tankstruktur definiert und mittels eines SF6-basierten
Trockenätzprozesses strukturiert, was in Teil c) derselben Abbildung dargestellt ist.
Teil d) zeigt die schematische Abbildung des Zustands nachdem die freiliegende Alu-
miniumschicht mit Hilfe einer sauren Ätzlösung nasschemisch entfernt wurde. Im
nachfolgenden zweiten Trockenätzprozess mit SF6 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-Induktivität ver-
bunden sind. b)-f): Schematische Darstellung der Herstellungsschritte der Tankstruk-
turen innerhalb des Standardprozesses. b) Nach der Deposition der Nb/Al-AlOx/Nb-
Dreischichtstruktur, c) nach der Strukturierung der Tankstruktur und der Deckelelektrode
der Tunnelkontakte durch einen Trockenätzprozess mit SF6, d) nach dem Nassätzen der
freiliegenden Aluminium-Schicht in einer sauren Ätzlösung, e) nach dem Entfernen des
auf dem Aluminium des Tanks und neben dem Tank befindlichen Niobs durch einen Tro-
ckenätzprozess mit SF6, f) nach der Deposition der isolierenden SiOx-Schichten.

zeigt. Dabei dient das Aluminium auf der Tankstruktur als Ätzstopp. Bei dem Pro-
zessschritt zur elektrischen Isolation der Strukturen mit SiO2 muss die Tankstruktur
ausgespart werden, damit die Oberfläche zur Behandlung mit der alkalischen Ätzlö-
sung freibleibt, was in Teil f) der Abbildung dargestellt ist. Nach der Fertigstellung
der Charge werden die Chips durch Sägen vereinzelt und können vor der Beladung
vollständig charakterisiert werden. Durch die Behandlung einzelner Chips mit alka-
lischer Ätzlösung können die SQUIDs chipweise mit Wasserstoff beladen werden.

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

9.6 Experimentelle Ergebnisse

Nach den im vorangegangenen Abschnitt 9.4 beschriebenen Entwurfzeichnungen und
Fabrikationsprozess wurden dc-SQUIDs mit Option zur Wasserstoffbeladung herge-
stellt. Die Charge der hergestellten SQUIDs trägt den internen Namen HDSQ15w1.
Die SQUIDs wurden zunächst in ihrer ursprünglichen, 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/4He-Verdünnungskryostaten bei Temperaturen der Kalt-
stufe zwischen T = 7 mK und 700 mK stattgefunden. Durch eine numerische Anpas-
sung der Gleichung (3.25) an die Datenpunkte eines gemessenen Rauschspektrums
wurden die Werte für die spektrale Leistungsdichte SΦ,1/f (1 Hz) bei einer Frequenz
von 1 Hz sowie der Rauschexponent α extrahiert. In Abbildung 9.7 a) ist der Fre-
quenzverlauf des 1/f -artigen Anteils des gemessenen magnetischen Flussrauschens
für die verschiedenen Temperaturen für das SQUID HDSQ15w1 4A04 SQ1 darge-
stellt. Hierbei wurde für die Berechnung des Verlaufs die aus der numerischen Anpas-
sung bestimmten Werte verwendet. Die Spektren für T < 500 mK schneiden sich in
einem Punkt, dessen Frequenz aus Abschnitt 3.2.2 als Pivoting-Frequenz fp bekannt
ist. In diesem Fall beträgt die Pivoting-Frequenz ungefähr fp ≈ 1,7 kHz. Zu höhe-
ren Temperaturen hin fällt der Rauschesponent α ab. Das Verhalten des SQUIDs
HDSQ15w1 4A04 SQ1 stimmt mit dem in Abschnitt 3.2.2 diskutierten Verhalten
überein und ist exemplarisch für 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 SΦ,1/f (1 Hz) die korrespondierende Ener-
giesensitivität ε1/f (1 Hz) berechnet und in Abhängigkeit des Rauschexponenten α

aufgetragen. Dies ist in Abbildung 9.7 b) für alle untersuchten SQUIDs der Char-
ge dargestellt. Der Temperaturverlauf zeigt ein Ansteigen der Amplitude ε1/f (1 Hz)
sowie des Exponenten α zu tieferen Temperaturen hin, was sich mit Beobachtungen
aus der Vergangenheit deckt [Dru11, Wel11, Ant13]. Durch die numerische Anpas-
sung der Gleichung (3.41) an die bei Temperaturen zwischen T = 7 mK und 400 mK
gemessenen Datenpunkte ergibt sich eine Pivoting-Frequenz von fp = (1,6±1,1)kHz.
Diese erscheint im Vergleich mit Datensätzen 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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T

a) b)

Abbildung 9.7: a) Quadratwurzel der aus der Anpassung der Gleichung (3.25) an das ge-
messene Rauschspektrum extrahierten spektralen Leistungsdichte

√
SΦ,1/f (f) des SQUIDs

HDSQ15w1 4A04 SQ1 für Temperaturen im Bereich zwischen 7 mK und 700 mK. Die
bei T < 700 mK gemessenen Kurven schneiden sich bei einer Pivoting-Frequenz von
fp ≈ 1,7 kHz. b) Amplitude der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des Ex-
ponenten α der nominell unbeladenen dc-SQUIDs. Die Daten wurden in einem Tempera-
turbereich zwischen 7 mK 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 7 mK und 400 mK dar.

ε1/f (1 Hz) erstrecken sich insgesamt über fast zwei Dekaden und liegen mit einem
Mindestwert von ungefähr 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 fünfte Gruppe S5.
Die Daten innerhalb einer Gruppe besitzen dieselbe Pivoting-Frequenz fp. Auch hier
fällt auf, dass die Amplitude ε1/f (1 Hz) sowie die Pivoting-Frequenz fp der Charge
HDSQ15w1 im Vergleich zu den anderen Gruppen signifikant größer sind. Dieses vom
Rest der Daten abweichende Verhalten deutet unter Umständen auf magnetische
Verunreinigungen hin, welche während des Fertigungsprozesses eingeschleppt wur-
den. Ähnlich gelagerte Fälle wurden bereits in Kapitel 7 ausführlich diskutiert. Wie
dort detailliert beschrieben, wurde zur Abklärung der magnetischen Eigenschaften
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S1

S2

S4

S3

S5
Abbildung 9.8: Vergleichende
Darstellung der in Abbildung 9.7
b) gezeigten Energiesensitivität
ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des
Exponenten α der nominell unbela-
denen SQUIDs zusammen mit den
in [Kem16] veröffentlichten Daten,
die auf den Temperaturbereich
T < 1 K eingeschränkt wurden.
Die Gruppen S1 bis S4 wurden
bereits im Kapitel 5 diskutiert.
Die Daten aus HDSQ15w1 bilden
eine neue, von den anderen bereits
existierenden abgesetzte Gruppe,
welche hier als S5 bezeichnet wird.

des zur Produktion der Charge HDSQ15w1 verwendeten SiO2 eine Messung der Ma-
gnetisierung in Abhängigkeit der Temperatur anhand einer eigens dazu hergestellten
Au-SiO2-Au-Folie durchgeführt und analog zu den in Kapitel 7 diskutierten Mes-
sungen ausgewertet. Für das zum Zeitpunkt der Fabriktaion der Charge HDSQ15w1
verfügbare SiO2 ergeben sich die Konzentrationen magnetischer Verunreinigungen zu
CFe3+ = 35 ppm und ndb = 2604 ppm an freien Bindungselektronen. Im Gegensatz
dazu besitzt eine ältere Vergleichsprobe um das fünf- bis siebenfache niedrigere Werte
von CFe3+ = 8 ppm und ndb = 361 ppm. Diese Messergebnisse zusammen mit dem in
Kapitel 7 diskutierten Zusammenhang zwischen dem niederfrequenten magnetischen
Flussrauschen in dc-SQUIDs und den magnetischen Eigenschaften der verwendeten
SiO2-Schicht lassen die Schlussfolgerung zu, dass die Rauscheigenschaften der Char-
ge HDSQ15w1 höchstwahrscheinlich größtenteils magnetischen Verunreinigungen im
SiO2 zuzuschreiben sind.

Im Anschluss an die Charakterisierung der unbeladenen dc-SQUIDs wurden die
Chips mit den betreffenden Bauteilen mit Hilfe der alkalischen Ätzlösung behandelt,
um eine Beladung der Niobtanks mit Wasserstoff zu erzielen. Die Aluminiumschicht
auf den Tankstrukturen war nach einer Ätzdauer von tätz = 55 s vollständig entfernt.
Die sichtbaren Veränderungen in den Strom-Spannungs-Kennlinien bei T = 4,2 K,
welche in Abbildung 9.10 beispielhaft für das SQUID HDSQ15w1 4C03 dargestellt
sind, sprechen für 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 RSQ im normalleitenden
Bereich der Kennlinie und damit auch generell eine Vergrößerung der Spannungsant-
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Abbildung 9.9: Strom-Spannungs-
Kennlinien des SQUIDs HDSQ15w1
4C03 für ganz- und halbzahlige ex-
terne magnetische Flüsse bei der
Temperatur T = 4,2 K vor und zwei
Wochen nach der Beladung mit Was-
serstoff.

wort im Strombetrieb des wasserstoffbeladenen SQUIDs gegenüber dem unbeladenen
SQUID zu verzeichnen. Zum anderen beobachtet man neben einer Deformierung der
I-U -Kennlinien des beladenen SQUIDs einen Rückgang der idealen Betriebsströme
Imax

b durch die Wasserstoffbeladung. Eine Messung des idealen Betriebsstroms Imax
b

vor und nach der Ätzprozedur in alkalischer Lösung wurde bei allen der Wasserstoff-
beladung unterzogenen SQUIDs durchgeführt. Bei einem symmetrischen SQUID mit
einer durch thermisches Rauschen abgerundeten I-U -Kennlinie kann der kritische
Strom eines einzelnen Josephson-Kontakts

I0 = Imax
b
2 + kBT

Φ0

(
1 +

√
1 + Imax

b
kBT/Φ0

)
(9.6)

in Abhängigkeit vom idealen Betriebsstrom Imax
b ausgedrückt 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 dc-SQUIDs durch Deformierungen im Spannungs-
bereich zwischen U = 10 µV und U = 50 µV ab. Da sich die thermische Verrundung
einer Strom-Spannungs-Kennlinie eines dc-SQUIDs auf den Spannungsbereich nahe
U = 0 µV bezieht, wurde die Gleichung (9.6) trotz der offensichtlichen Deformie-
rung angewendet. In Abbildung 9.10 a) sind die so ermittelten kritischen Ströme
I0 vor und nach der Beladung mit Wasserstoff in Abhängigkeit von der nominellen
Beladungsstärke aufgetragen. Der kritische Strom I0 nach der Beladung wurde zwei
Wochen nach der Ätzprozedur gemessen, nachdem die SQUIDs bereits im 3He/4He-
Verdünnungskryostaten auf mK-Temperaturen abgekühlt worden waren. Wie im Ver-
gleich mit den Ergebnissen aus [Hin08, Hin10] zu erwarten war, ist ein Rückgang der
kritischen Ströme nach der Beladung zu verzeichnen. Wie in Abbildung 9.10 b) zu
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a) b)

Abbildung 9.10: a) Aus gemessenen Strom-Spannungs-Kennlinien des SQUIDs bestimm-
te kritische Ströme I0 der Josephson-Kontakte vor und nach der Beladung in Abhängigkeit
der nominellen prozentualen Beladung. Gezeigt sind Daten von insgesamt 5 SQUIDs, wel-
che durch verschiedene Symbole unterschieden werden. Ungefüllte Symbole stehen für die
Datenpunkte vor und gefüllte Symbole für die Datenpunkte nach der Beladung. b) Die aus
den Werten in a) berechnete Differenz der kritischen Ströme ∆I 0,H2 in Abhängigkeit der
nominellen prozentualen Beladung.

sehen ist, steigt die absolute Differenz der kritischen Ströme ∆I0,H2 = Ivor
0 −Inach

0 vor
und nach der Beladung tendenziell mit der nominellen Beladungsstärke an. Der re-
lative Rückgang der kritischen Ströme nach der Beladung im Vergleich zum Zustand
vor der Beladung beträgt 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/4He-Verdünnungskryostaten bei Temperaturen zwischen T = 7 mK und 700 mK
gemessen. In Abbildung 9.11 a)-c) ist die Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) der SQUIDs
im unbeladenen sowie im nominell beladenen Zustand bei der Frequenz von 1 Hz
in Abhängigkeit von der Temperatur T des Kryostaten aufgetragen. Dabei beträgt
die nominelle Beladung der Niobstrukturen mit Wasserstoff a) 12,5 %, b) 25 % und
c) 50 %. Insgesamt unterscheiden sich die Werte der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz)
und des Rauschexponenten α 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 höheren Werten der Energiesensitivi-
tät ε1/f (1 Hz) und des Rauschexponenten α verschieben. Hier ergibt die numerische
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Abbildung 9.11: Auftragung der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des
Rauschexponenten α der mit Wasserstoff beladenen SQUIDs vor und nach der Beladung
für die SQUIDs a) 1C03 mit 12,5 % b) 4A04 mit 25 % und c) 1A05 mit 50 % nomineller Be-
ladung. d) Zusammenschau der Werte der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) als Funktion des
Exponenten α für die in a) bis c) gezeigten SQUIDs mit und ohne nominelle Wasserstoff-
beladung. Gleiche Symbole beziehen sich auf dasselbe SQUID. Offene Symbole stehen für
Daten unbeladener SQUIDs, gefüllte Symbole für 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 7 mK 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 fp und eine geringfügig höhere Energiesensi-
tivität ε1/f (1 Hz) als die entsprechende Anpassung an die Datenpunkte der nominell
mit Wasserstoff beladenen SQUIDs. Im Fall der in Abbildung 9.11 c) dargestellten
Messwerte des SQUIDs 1A05 ist jedoch keine der genannten Tendenzen erkennbar.
Allen Datensätzen ist gemein, dass die bei einer Temperatur von T = 700 mK ge-
messenen Datenpunkte zwischen dem unbeladenen und nominell mit Wasserstoff
beladenen Zustand kaum Änderungen der Energiesensitivität ε1/f (1 Hz), aber aber
jeweils eine Vergrößerung von α 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 SΦ,1/f (1 Hz) berechnete
Energiesensitivität ε1/f (1 Hz) in Abhängigkeit des Exponenten α aufgetragen. Die
Daten der SQUID-Chips 1C03, 4A04 und 1A05 sind in diesem Diagramm vereint
gegenübergestellt. Insgesamt zeigen alle der vergleichend dargestellten Datensätze
ein ähnliches Verhalten. Die numerische Anpassung der Gleichung (5.3) an alle Da-
tenpunkte der unbeladenen SQUIDs bei T < 700 mK ergibt eine hohe Übereinstim-
mung mit der Anpassung für die mit Wasserstoff beladenen SQUIDs. Hierbei wurde
eine Pivoting-Frequenz von fp = (4,1 ± 4,2)kHz bestimmt. Diese stimmt innerhalb
des Fehlerbereichs mit der anhand der Daten der unbeladenen SQUIDs extrahier-
ten Pivoting-Frequenz von fp = (4,6 ± 4,1)kHz beziehungsweise der anhand der
in Abbildung 9.7 b) gezeigten nominell unbeladenen SQUIDs mit einer Pivoting-
Frequenz von fp = (1,6 ± 1,1)kHz überein. Der Unterschied zwischen den Werten
der Pivoting-Frequenz fp der unbeladenen SQUIDs rührt an dieser Stelle daher, dass
für die in 9.7 b) dargestellte numerische Anpassung der Funktion (5.3) Daten von
insgesamt 6 SQUIDs zur Verfügung 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 Einfluss von Wasserstoff in Niob auf das nieder-
frequente magnetische Zusatzflussrauschen in dc-SQUIDs zu. Wie bereits erwähnt
wurde, ist es wahrscheinlich, dass die Rauscheigenschaften der SQUIDs der Char-
ge HDSQ15w1 größtenteils auf die Anwesenheit magnetischer Verunreinigungen aus
dem sputterdeponierten SiO2 zurückzuführen sind. Daher könnten weitere systema-
tische Untersuchungen an SQUIDs im wasserstoffbeladenen Zustand, die mit weniger
magnetischen Verunreinigungen im SiO2 belastet sind, vonnöten sein. Die hier für
die SQUIDs 1C03 und 4A04 gefundenen Tendenzen ergeben jedoch einen ersten Hin-
weis auf die Abhängigkeit des niederfrequenten Flussrauschens in dc-SQUIDs vom
Wasserstoffgehalt des Niobs, die weitere Experimente in diese Richtung antreiben
sollten.
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Abbildung 9.12: Strom-Span-
nungs-Kennlinien des SQUIDs
HDSQ15w1 4C03 bei einer Tem-
peratur von T = 4,2 K für ganz-
und halbzahlige Vielfache des Fluss-
quants Φ0. Gezeigt ist der Zustand
vor der Beladung und jeweils 14, 31
und 38 Tage nach der nominellen
Beladung.

9.6.1 Zeitliche Änderung der Eigenschaften mit Wasserstoff beladener
SQUIDs

Die errechnete mittlere vom Wasserstoff in Niob zurückgelegte Diffusionslänge für
eine Zeitspanne von tdiff = 60 s, die durch die Ätzdauer vorgegeben ist, liegt nach
Gleichung (9.5) bei über 300 µm. Daher ist zu erwarten, dass sich diffundierender
Wasserstoff in einer zusammenhängenden Niobstruktur mit Gesamtausmaßen von
einigen 100 µm innerhalb von wenigen Minuten homogen verteilt. Innerhalb der hier
beschriebenen experimentellen Untersuchungen konnte dies allerdings nicht bestätigt
werden. In Abbildung 9.12 sind die I-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 T = 4,2 K in einem Helium-Transportbehälter aufgenommen.
Es ist auffällig, dass sich die Form der Kennlinien sowie die charakteristischen Pa-
rameter innerhalb des ersten Monats nach der Beladung verändern. Im Anschluss
ist hingegen keine Veränderung mehr festzustellen. In diesem Endzustand ist auch
der durch die Beladung ursprünglich entstandene Knick in der I-U -Kennlinie wieder
verschwunden.

Aus den gemessenen Kennlinien wurde der Normalwiderstand RSQ ermittelt, sowie
aus dem gemessenen idealen Betriebsstrom mittels der Gleichung (9.4) der kritische
Strom I0 eines Josephson-Kontakts berechnet. Der Verlauf der Strom-Spannungs-
Kennlinie, die 14 Tage nach der Beladung gemessen wurde, weicht von dem für 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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a)

b)

Abbildung 9.13: a) Kritischer
Strom I0 der Josephson-Kontakte
und b) Widerstand RSQ im
normalleitenden Bereich der Strom-
Spannungs-Kennlinie des SQUIDs
HDSQ15w1 4C03 in Abhängigkeit
von der Zeit ab der Beladung mit
Wasserstoff. Die Strom-Spannungs-
Kennlinien wurden bei einer
Temperatur von T = 4,2 K aufge-
nommen.

reich um U = 0 µV betrifft, welcher für die Bestimmung der kritischen Ströme I0

relevant ist. Diese sind gemeinsam mit dem Normalwiderstand RSQ in Abbildung
9.13 jeweils in Abhängigkeit 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 I0 fällt mit der Zeit ab und scheint sich schlus-
sendlich einem konstanten Wert ungefähr 10 % unterhalb des ursprünglichen zu nä-
hern. Diese Ergebnisse könnten nach [Hin08, Hin10] auf eine Wasserstoffbeladung
der Josephson-Kontakte hindeuten. Im Gegensatz zum kritischen Strom I0 steigt der
in Teil b) der Abbildung 9.13 aufgetragene Widerstand RSQ des SQUIDs im nor-
malleitenden Zustand mit der Zeit an und erreicht schließlich einen gleichbleibenden
Wert. Der Gesamtwiderstand des SQUIDs setzt sich aus der Parallelschaltung der
beiden Josephson-Kontakte und der Shunt-Widerstände zusammen, wodurch die in-
trinsischen Widerstände der Josephson-Kontakte vernachlässigbar sind. Daher kann
der Anstieg des Widerstands RSQ nicht allein durch den wasserstoffbedingten An-
stieg des Normalwiderstands RN der Josephson-Kontakte erklärt werden. Es wäre
beispielsweise möglich, dass sich auch der Widerstand der Shunt-Widerstände selbst
erhöht.

Die Shunt-Widerstände bestehen aus einer Gold-Palladium-Legierung (AuPd), wel-
ches dafür bekannt ist, Wasserstoff aufnehmen zu können [Kna77, Łuk03, Luo10].
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-
nächst ein Rückgang des elektrischen Widerstands mit ansteigendem Wasserstoffan-
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teil auftritt [Bar69, Luo10]. Mit einer Diffusionskonstante von D ≈ 2,5 · 10−8 cm2/s
für Wasserstoff in AuPd mit einem Stoffmengenanteil von 37,5 % Gold und 62,5 %
Palladium ergibt sich nach Gleichung (9.5) in 60 s eine mittlere zurückgelegte Weg-
länge von λES = 17,3 µm [Mae73]. Daher sollte auch die Diffusion von Wasserstoff
in die Shunt-Widerstände 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 verändern, obwohl die Bauteile über die ge-
samte Zeitspanne bei Raumtemperatur gelagert wurden und sich der Wasserstoff
innerhalb weniger Minuten homogen über die gesamten SQUID-Strukturen verteilt
haben müsste. Eine Möglichkeit wären eventuelle Diffusionsbarrieren, etwa sehr dün-
ne, nicht abgetragene Oxidschichten auf dem Niob oder andere als Diffusionssperre
agierenden Materialien, welche im Produktionsprozess selbst nicht direkt vorgesehen
sind. Diese könnten vor allem in den Verbindungsfenstern zwischen der unteren und
der oberen Niobschicht, sogenannten Vias, zu finden sein. Hinweise auf solche para-
sitär eingefügten Schichten innerhalb des Produktionsprozesses finden sich etwa in
[Kra20]. Hier wurde eine gegenüber einlagigen Niob-Bahnen verringerte Stromtrag-
fähigkeit von Kontakten zwischen verschiedenen Nb-Lagen festgestellt. Dies ist zum
Beispiel durch eine parasitäre Schicht zwischen den beiden Niob-Lagen erklärbar,
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 dünne 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 überwinden muss, um in die un-
tere Nioblage der Bodenelektrode der Josephson-Kontakte zu gelangen. Von dort
aus könnte sich Wasserstoff durch ein weiteres Via in die Zuleitungen und Bond-
fläche weiterverteilen. Durch diesen Mechanismus könnte eventuell erklärt werden,
warum sich die Eigenschaften der gemessenen Strom-Spannungs-Kennlinien bis 30
Tage nach der Beladung verändern, obwohl die erwartete Diffusionszeit des Was-
serstoffs in Niobstrukturen bei einigen Minuten liegt. Durch eine Diffusion in die
Zuleitungen und Bondflächen der SQUIDs würde die Konzentration an Wasserstoff
im SQUID selbst allerdings tendentiell abnehmen. Dies spricht gegen diese Theorie,
da sowohl das Abfallen der kritischen Ströme I0 der Josephson-Kontakte als auch der
Anstieg der gemessenen Widerstände RSQ mit der Zeit auf eine stetig ansteigende
Wasserstoff-Konzentration im Niob hinweisen.

In Abbildung 9.14 ist die über dem SQUID abfallende Spannung U in Abhängig-
keit des magnetischen Flusses Φx für den Zustand vor der Beladung und 31 Ta-
ge nach der Beladung aufgetragen. Die Messung wurde bei einer Temperatur von
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Abbildung 9.14: Gemessene U -Φ-
Kennlinie des SQUIDs mit der inter-
nen Bezeichnung HDSQ15w1 4C03
aufgenommen bei einer Temperatur
von T = 4,2 K vor (grün) und 31
Tage nach der Beladung (pink) mit
Wasserstoff.

T = 4,2 K durchgeführt. Aus der Darstellung ist ersichtlich, dass der Gesamtwider-
stand RSQ durch die Wasserstoffbeladung und somit der Hub der U -Φ-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, Mül01] rührt eine Asymmetrie in der
U -Φ-Kennlinie eines dc-SQUIDs entweder von einer Asymmetrie der kritischen Strö-
me I01 und I02 der Josephson-Kontakte oder der Gesamtwiderstände R1 und R2 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 Wasserstoff
den in der Abbildung links gezeichneten Josephson-Kontakt auf einem kürzeren Weg
erreichen kann als den rechten Josephson-Kontakt. Gleiches gilt auch für die Shunt-
Widerstände der Josephson-Kontakte. Die beiden Deckelelektroden sind über 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 früher mit Wasserstoff beladen wird als der rechte. Sollte die
Asymmetrie in der U -Φ-Kennlinie von einer unterschiedlich starken Wasserstoffbe-
ladung der um den rechten und linken Josephson-Kontakt herum gelagerten Struk-
turen herrühren, 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 Verläufe charakteristischer
Größen gemessen worden, welche Vergleiche zwischen verschieden stark beladenen
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SQUIDs und den für Wasserstoff unterschiedlich durchlässigen Materialien möglich
machen. Obwohl mit der entwickelten Methode eine vergleichende quantitative Ein-
ordnung der Beladungsstärke zwischen den verschieden stark beladenen SQUIDs
möglich war, ist es für zukünftige Messungen wünschenswert, auch absolute quan-
titative Aussagen über den Wasserstoffgehalt der Niobstrukturen treffen zu können.
Mit der Kenntnis des Stoffmengengehalts an Wasserstoff im Niob könnte in Zukunft
eine bessere Möglichkeit 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 SiO2 nicht ideale Voraussetzungen für die
Untersuchung von niederfrequentem Flussrauschen hat. Daher sollte zukünftig ein
erneuter Versuch gestartet werden, eine Charge ohne die Verunreinigungen herzu-
stellen. Weiterhin sollten N -SQUID-Arrays hergestellt werden, die mit Wasserstoff
beladen werden können, 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
Ätzlösung mit Wasserstoff zu beladen, eröffnet sich auch die Möglichkeit, einzelne
ungeshuntete Josephson-Kontakte mit Wasserstoff zu beladen und experimentell zu
untersuchen. In der Diskussion der experimentellen Ergebnisse der wasserstoffbelade-
nen dc-SQUIDs konnte aufgrund der Komplexität der Strukturen nicht abschließend
geklärt werden, welche Diffusionsprozesse auf mikroskopischer Ebene stattfinden und
in welchen Zeitskalen sie verlaufen. Um dieses Problem abzumildern, wäre es in ei-
nem weiteren experimentellen Schritt beispielsweise möglich, dc-SQUID-Designs zu
entwickeln, welche durch absichtlich eingefügte Diffusionsbarrieren aus Aluminium
oder sonstigen geeigneten Materialien eine Beladung der Josephson-Kontakte und der
Shunt-Widerstände gänzlich verhindern. So könnten 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 könnte mit solchen Diffusionsbarrieren die Diffusion von Wasserstoff in
die Zuleitungen und Kontaktflächen verhindert werden, was unter Umständen dazu
führt, dass die Zeitspanne, über die sich die gemessenen physikalischen Eigenschaften
ändern, verringert wird.



10. Zusammenfassung und Ausblick

Supraleitende Quantenbauteile (SQDs) wie SQUIDs und supraleitende Qubits er-
möglichen eine Vielzahl von technischen Anwendungen. Beispiele hierfür liegen im
Bereich der Medizin, der Geoexploration oder bei der Entwicklung eines durch seine
Quantennatur dem klassischen Computer in speziellen Problemstellungen überlege-
nen Quantencomputer. Die Messgenauigkeit eines auf der Nutzung von SQUIDs ba-
sierenden Messsystems sowie die für die korrekte Funktion eines Quantencomputers
notwendige Kohärenz supraleitender Qubits wird durch Rauschen im Allgemeinen
empfindlich gestört. Neben bereits gut erforschten Beiträgen zum Gesamtrauschen
wie beispielsweise dem frequenzunabhängigen 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 Unterdrückung dieses 1/f -artigen Zusatzflussrauschens sind Gegen-
stand der Forschung innerhalb der vorliegenden Arbeit. Dazu wurden aufgrund der
innerhalb der Arbeitsgruppe bestehenden Verfügbarkeit und vergleichsweise leichten
Bedienung dc-SQUIDs verwendet.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene Aspekte des niederfrequenten Zu-
satzflussrauschens von SQDs anhand von dc-SQUIDs erforscht. Dazu wurden ei-
gens Entwurfzeichnungen erstellt, mit deren Hilfe die zu untersuchenden Bautei-
le im institutseigenen Reinraum mittels Dünnschichtverfahren hergestellt wurden.
Im Anschluss wurden die charakteristischen Eigenschaften und das niederfrequen-
te Zusatzflussrauschen dieser dc-SQUIDs bei mK-Temperaturen in einem 3He/4He-
Verdünnungskryostaten gemessen und systematisch analysiert. Zu Beginn der expe-
rimentellen Phase dieser Arbeit wurden die zu untersuchenden SQUIDs als primäres
SQUID innerhalb eines zweistufigen SQUID-Aufbaus betrieben. In einem solchen
Fall wird das Rauschspektrum des als Prüfling funktionierenden SQUIDs durch Sub-
traktion des Verstärkerrauschens vom Gesamtspektrum berechnet. Im Falle großer
Rauschbeiträge der Auslesekette liefert diese Methode teils unzureichende Ergebnis-
se. Daraufhin 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 Verstärkerket-
te gegenüber einem zweistufigen SQUID-Aufbau weiter unterdrückt. Hierfür wurde
ein im Rahmen dieser Arbeit eigens entworfener experimenteller Aufbau gefertigt,
in Betrieb genommen und hinsichtlich seiner Funktionstüchtigkeit überprüft. 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
erhöhten Arbeitsaufwand zu kontrollieren waren. Im Gegensatz dazu stellt eine erst
nach der Datenaufzeichnung stattfindende Fouriertransformation und Mittelung der
Daten eine elegantere, transparentere und weniger fehleranfällige Vorgehensweise dar,
da jegliches Störsignal 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 Funktionalität getestet.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde der Inhalt der 2016 erschienenen Ver-
öffentlichung „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 Materialabhängigkeit und eine Bauteil-Typ-
Abhängigkeit des Zusatzflussrauschens gefunden. Es wurde außerdem vorgeschlagen,
die Energiesensitivität ε = SΦ/(2L) als annähernd induktivitätsunabhängigen Güte-
parameter der spektralen Leistungsdichte SΦ vorzuziehen. Daraus wurden verschie-
dene Fragestellungen erarbeitet, wie etwa die Eigenschaften des niederfrequenten
Zusatzflussrauschens von dc-SQUIDs bei tiefen Temperaturen unter den Gesichts-
punkten der Induktivitätsabhängigkeit, der Abhängigkeit von herstellungsbedingten
Verunreinigungen der SiO2-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 α des 1/fα-artigen Anteils des Spektrums durch eine
numerische Anpassung extrahiert. Nachfolgend wurden die resultierenden Ergebnis-
se durch eine Auftragung der Energiesensitivität bei einer festgelegten Frequenz von
1 Hz in Abhängigkeit des Exponenten zueinander in Bezug gesetzt.

Der Einfluss der Induktivität der SQUID-Leiterschleife auf die Eigenschaften des
niederfrequenten Zusatzflussrauschens in dc-SQUIDs wurde in der Vergangenheit be-
reits mit sich teils widersprechenden Ergebnissen [Koc83, Wel11] diskutiert. Durch
die Konzeption und Realisierung eines Experiments mit bauähnlichen SQUIDs un-
terschiedlicher Induktivität konnte hier gezeigt werden, dass die spektrale Leistungs-
dichte SΦ des niederfrequenten Zusatzflussrauschens in der Tendenz proportional zur
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Induktivität der SQUID-Leiterschleife ist. Dies würde bedeuten, dass die Energiesen-
sitivität ε1/f unabhängig von der Induktivität der SQUID-Leiterschleife ist. Dadurch
wird nochmals unterstrichen, dass die Energiesensitivität ε1/f das geeignetere Maß
bei der Untersuchung des niederfrequenten Flussrauschens in SQDs darstellt. Die im
Rahmen dieser Arbeit gemessenen Daten wurden mit ähnlichen Experimenten von
Frederick Wellstood [Wel88, Wel11] und Steven Anton [Ant13] verglichen. Hierbei
zeigten sich Hinweise auf eine verbleibende tendenzielle Induktivitätsabhängigkeit
der Energiesensitivität ε1/f und des Exponenten α. Weiterhin wurde eine Korrela-
tion der durch eine numerischen Anpassung erhaltenen Parameter ε1/f (fp) und fp

gefunden. Es gilt jedoch noch in zukünftigen Experimenten zu untersuchen, ob das
Auftreten dieser Korrelation innerhalb der untersuchten Datensätze einen artefak-
tischen Ursprung durch die naturgemäße Beschränkung der Datenpunkte auf einen
bestimmten Wertebereich hat oder physikalische Relevanz besitzt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde nachgewiesen, dass der Reinheitsgrad von sputter-
deponierten dünnen Filmen nicht ausschließlich von der Reinheit der verwendeten
Ausgangsmaterialien, also des Targets und des Prozessgases abhängt. Vielmehr spie-
len auch die geometrischen Gegebenheiten der Sputterkathode eine entscheidende
Rolle. Brennt innerhalb der Sputteranlage ein parasitäres Plasma, so wird nicht vom
Target stammendes Material abgetragen und zusammen mit dem gewünschten Ma-
terial auf dem Substrat abgeschieden. Es konnte gezeigt werden, dass die Messung
der Magnetisierung einer Au-SiO2-Au-Probe in Abhängigkeit der Temperatur ein
quantitatives Maß für die magnetische Verunreinigung des SiO2 liefert. Durch die
Bestimmung der sich ergebenden Konzentrationen an Fremdatomen bzw. -ionen und
Störstellen wird der Grad der Verunreinigung quantifiziert und kann zur Ausprä-
gung des niederfrequenten Zusatzflussrauschens in SQUIDs mit in gleicher Weise
hergestelltem SiO2 in Verbindung gesetzt werden. Es konnte außerdem demonstriert
werden, dass die gezielte Anpassung der Geometrie der Sputterkathode den Grad
der magnetischen Verunreinigungen im abgeschiedenen SiO2 reduzieren kann. Hier-
durch wird das niederfrequente Flussrauschen von dc-SQUIDs, deren SiO2-Lagen
auf die gleiche Weise hergestellt wurden, signifikant reduziert. Außerdem wurde ein
Experiment zur systematischen Untersuchung unterschiedlicher SiO2-Schichten auf
ansonsten baugleichen SQUIDs demonstriert.

Aus experimentellen Beobachtungen [Kem16] und theoretischen Betrachtungen [Wu12,
LaF15] existieren Hinweise auf den Einfluss der Materialwahl der supraleitenden
Leiterschleife auf das niederfrequente Flussrauschen von SQDs. Auch ein möglicher
Einfluss der Oberflächeneigenschaften und adsorbierter Gase auf das 1/f -artige Zu-
satzflussrauschen wurde bereits vielfach diskutiert [Wan15, Wan18] und experimen-
tell untersucht [Kum16, dG17, dG18]. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde
in diesem Zusammenhang eine modular aufgebaute SQUID-Geometrie für einzel-
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ne SQUIDs und N -SQUID-Arrays konzipiert, welche die Möglichkeit bietet, jeg-
liches prozesstechnisch geeignete supraleitende Material als SQUID-Leiterschleife
aufzubringen. Gleichzeitig ist durch die dabei gleichbleibende Josephson-Kontakt-
Technologie mit Nb/Al-AlOx/Nb-Kontakten und die Verwendung desselben Sub-
strats für bis zu vier zu untersuchende Materialien höchstmögliche Vergleichbarkeit
der SQUID-Eigenschaften und der Rauschspektren gewährleistet. Anhand von der-
artig hergestellten SQUIDs mit einer Leiterschleife aus Aluminium konnte die Funk-
tionalität des Entwurfs demonstriert werden. Weiterhin wurden diese SQUIDs hin-
sichtlich ihres niederfrequenten Zusatzflussrauschens charakterisiert und mit Niob-
SQUIDs verglichen. Dabei zeigte sich ein erhöhtes Rauschen der Niob-SQUIDs ge-
genüber den Aluminium-SQUIDs, was sich mit den Vorraussagen aus [LaF15] und
[Wu12] deckt.

Die Abhängigkeit des niederfrequenten Rauschens von auf der Oberfläche der supra-
leitenden Strukturen adsorbiertem Wasserstoff [Qui17, dG18, Wan18] sowie Unter-
suchungen zu Existenz und Eigenschaften von auf Zwischengitterplätzen eingebau-
ten Wasserstoffatomen in Niob [O’H74, Bir76, Wip87, Mor89] geben Anstoß zu der
Fragestellung des letzten Teils dieser Arbeit. Hier wurde der Einfluss von in Niob
gespeichertem Wasserstoff auf das niederfrequente Flussrauschen in dc-SQUIDs un-
tersucht. Dazu wurde im Rahmen dieser Arbeit eine Methode zur kontrollierten Was-
serstoffbeladung von Niobstrukturen entwickelt und auf ihre Zuverlässigkeit geprüft.
Es konnte gezeigt werden, dass mittels der hier entwickelten Methode Wasserstoff in
unterschiedlichen Konzentrationen zuverlässig in Niobstrukturen eingebaut werden
kann. Weiterhin wurde ein Experiment konzipiert und realisiert, bei dem dc-SQUIDs
aus Niob kontrolliert mit Wasserstoff beladen werden können, ohne die Josephson-
Kontakte einer direkten Beladung oder Zerstörung auszusetzen. Schlussendlich wur-
den diese dc-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 dc-SQUIDs gefunden. Die Sensiti-
vität dieser Messmethode kann in Zukunft durch die Verwendung von magnetisch
reinem SiO2 wahrscheinlich verbessert werden. Außerdem 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 eröffnet schlussendlich die Möglichkeit zur wirkungsvollen
Reduktion desselben. Dadurch ebnet sich auch mit Hinblick auf praktische Anwen-
dungen Qubit-basierter Quantentechnologie der Weg für bahnbrechende Neuerungen
wie beispielsweise die Realisierung eines Quantencomputers.
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