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Eine mogliche Ursache fiir das hidufig beobachtete niederfrequente magnetische Zu-
satzrauschen in supraleitenden Quanteninterferenz-Detektoren (SQUIDs) sind Fluk-
tuationen magnetischer Momente. Solche magnetischen Momente konnen entweder
an der Oberflache beispielsweise in Form von Adsorbaten oder Oberflachendefekten
oder im Inneren des Supraleiters sitzen. In diesem Kontext wurde in dieser Arbeit
der Einfluss einer Wasserstoff-Beladung der SQUID-Schleifen auf die Eigenschaf-
ten von de-SQUIDs insbesondere im Hinblick auf das niederfrequente magnetische
Flussrauschen untersucht. Hierzu wurden vier 16-SQUID-Serien-Arrays wihrend des
Produktionsprozesses gezielt mit Wasserstoff beladen. Die charakteristischen Wer-
te der SQUIDs sowie die aufgenommenen Rauschspektren wurden mit den Werten
bzw. Spektren von vier unbeladenen 16-SQUID-Serien-Arrays desselben Wafers ver-
glichen. Es wurden insgesamt 32 Rauschspektren bei Temperaturen unter 1 K aufge-
nommen und die daraus folgenden Exponenten « des niederfrequenten Rauschens
sowie die Amplituden der spektralen Leistungsdichte Sg;,7(1Hz) und die Ener-
giesensitivitdten e/7(1Hz) des niederfrequenten Rauschens untersucht. Es zeigte
sich ein Hinweis darauf, dass potentiell mit Wasserstoff beladene SQUIDs hohere
Rauschamplituden und Rauschexponenten besitzen. Des Weiteren wurde ein Kreuz-
korrelationsaufbau charakterisiert, der es ermoglicht, das intrinsische Flussrauschen
von de-SQUIDs direkt zu messen.

Investigation of the influence of hydrogen on low-frequency

excess flux noise in de-SQUIDs

Spin fluctuations are a possible origin of the commonly observed magnetic excess flux
noise in superconducting quantum interference devices (SQUIDs). These spins are
believed to be located either at the surface of the superconductor, e.g. in form of ad-
sorbates or as surface defects, or to be located inside the bulk superconductor. Within
this context, the influence of hydrogen within the SQUID washer on the properties of
the de-SQUID especially the low-frequency magnetic flux noise was investigated. For
this, four 16-SQUID-arrays were loaded with hydrogen during the fabrication pro-
cess. The characteristic SQUID values and noise spectra were compared with four
unloaded 16-SQUID-arrays of the same wafer. Overall, 32 noise spectra were recor-
ded at temperatures below 1K and the exponent « of the low-frequency magnetic
flux noise, the amplitude of the power spectral density S¢ /(1 Hz) and the energy
sensitivity €1,7(1Hz) of the low-frequency magnetic flux noise were analyzed. The
measurements indicate that SQUIDs with potential hydrogen loading have slightly
higher noise amplitudes and noise exponents compared to unloaded SQUIDs. Fur-
thermore, a cross-correlation setup was characterised which provides the possibility
to measure the intrinsic noise of a sample SQUID directly in the future.
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1. Einleitung

Bei nahezu jedem physikalischen System werden wir mit Rauschen konfrontiert. Hier-
fiir gibt es alltagliche Beispiele wie das horbare Brummen eines laufenden Verbren-
nungsmotors, welches unter anderem aus den Vibrationen des Motors resultiert, oder
das Gerédusch eines Analog-Radios, das entsteht, wenn die Antenne nicht richtig aus-
gerichtet ist. Auch supraleitende Quanteninterferenz-Detektoren (SQUIDs), welche
die derzeit prézisesten Messinstrumente zur Bestimmung von magnetischen Flussan-
derungen bei gleichzeitig hoher Bandbreite darstellen, bilden dabei keine Ausnahme.
Wiéhrend der thermische Rauschbeitrag dieser Instrumente zu niedrigen Temperatu-
ren hin abnimmt, tritt bei SQUIDs ein niederfrequenter Beitrag zum magnetischen
Flussrauschen auf, welcher vorallem bei Temperaturen unter 1K relevant ist. Der
Ursprung dieses niederfrequenten magnetischen Zusatzrauschens stellt seit nunmehr
mehreren Jahrzehnten ein ungelostes Rétsel dar [Wel87|. Jiingste Experimente legen
nahe, dass Fluktuationen von magnetischen Momenten an der Oberflache des Supra-
leiters eine mogliche Erklarung fiir das niederfrequente magnetische Zusatzrauschen
darstellen [Koc07]. Nach [Kum16| sind im Vergleich zu intrinsischen Effekten auch
extrinsische Defekte wie etwa extreme Oberflichenadsorption eine relevante Quelle
fiir magnetische Momente. Dariiber hinaus wird auch der Einfluss von magnetischen
Momenten, die sich im Inneren des Supraleiters befinden, diskutiert [PSY18]. Was-
serstoff stellt fiir beide Gruppen einen aussichtsreichen Kandidaten dar, weshalb
in dieser Arbeit der Einfluss von Wasserstoff auf das niederfrequente magnetische
Flussrauschen untersucht wird.

In Kapitel 2 werden die theoretischen Grundlagen diskutiert, die fiir das Verstédndnis
der Funktionsweise eines SQUIDs notwendig sind. Insbesondere wird hierbei auf die
Quantisierung des magnetischen Flusses in geschlossenen supraleitenden Leiterschlei-
fen und auf die Josephson-Effekte eingegangen. Anschliefend wird der grundlegende
Aufbau von de-SQUIDs und deren charakteristische Grofen und Kennlinien erlédu-
tert. Zuletzt wird das typischerweise in de-SQUIDs auftretende magnetische Fluss-
rauschen diskutiert, wobei insbesondere auf das niederfrequente, 1/f-artige Flussrau-
schen und dessen mogliche Quellen eingegangen wird. Auferdem wird der Einfluss
von Wasserstoff auf die Eigenschaften von Niob sowie der Josephson-Kontakte be-
schrieben.

In Kapitel 3 wird zunéchst der Aufbau und die Funktionsweise eines Stromsensor-
SQUIDs und eines N-SQUID-Serien-Arrays erlautert und anschliefend der Herstel-
lungsprozess der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten respektive charakterisierten
SQUIDs beschrieben. In diesem Zusammenhang wird auf die gezielte Wasserstoft-
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Beladung einzelner SQUIDs im Verlauf der Herstellung eingegangen. Es wird mit
der Flussriickkopplung eine Technik zur Linearisierung des Ausgangssignals eines
dc-SQUIDs beschrieben und mit dem Kreuzkorrelationsaufbau wird eine Methode
zum direkten Messen des intrinsischen Rauschens eines SQUIDs vorgestellt. An-
schliefend werden die experimentellen Aufbauten diskutiert, mit denen die verschie-
denen dc-SQUIDs im Rahmen dieser Arbeit charakterisiert wurden und mit denen
die durchgefiihrten Rauschmessungen erfolgten.

In Kapitel 4 werden die experimentellen Ergebnisse der Charakterisierung der fiir
Rauschmessungen verwendeten SQUID-Arrays dargestellt. Dariiber hinaus wird der
im Rahmen dieser Arbeit beobachtete Einfluss einer Wasserstoff-Beladung auf die
charakteristischen Grofen der SQUIDs sowie auf die elektrischen Eigenschaften von
Teststrukturen aus Niob, anhand derer der Erfolg der Wasserstoff-Beladung unter-
sucht werden sollte, diskutiert. Des Weiteren werden die Ergebnisse der durchge-
fiihrten Rauschmessungen bei Temperaturen 7' < 1K von dc-SQUID-Arrays mit
und ohne Wasserstoff-Beladung vorgestellt und diskutiert. Abschliefend wird die
grundlegende Charakterisierung des Kreuzkorrelationsaufbaus vorgestellt.



2. Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen zusammengefasst, die zum
Verstandnis der Funktionsweise von supraleitenden Quanteninterferenz Detektoren
(SQUIDs) erforderlich ist. Hierzu wird zunéchst die Quantisierung des magnetischen
Flusses in geschlossenen, supraleitenden Leiterschleifen sowie die Josephson-Effekte
erldutert. Anschlieffend werden die charakteristische Grofen und Kennlinien von dc-
SQUIDs erlautert und deren grundlegender Aufbau betrachtet. Zuletzt wird das ty-
pischerweise in de-SQUIDs auftretende magnetische Flussrauschen diskutiert, wobei
insbesondere auf das niederfrequente, 1/f-artige Flussrauschen und dessen mogliche
Quellen eingegangen wird. Auferdem wird der Einfluss von Wasserstoft auf die Ei-
genschaften von Niob sowie der Josephson-Kontakte beschrieben.

2.1 Flussquantisierung und Josephson-Effekte

Eine mikroskopische Beschreibung der Supraleitung in konventionellen Supraleitern,
zu denen unter anderem das in dieser Arbeit verwendete Metall Niob zédhlt, bietet die
Bardeen-Cooper-Schrieffer (BCS) Theorie [Bar57]. Diese besagt, dass die Ladungs-
trager in Supraleitern sogenannte Cooper-Paare sind [Coo056|. Diese sind im Gegen-
satz zu den Elektronen, welche die Ladungstriager in Normalleitern sind, Bosonen
und damit kann der Zustand aller Cooper-Paare in einem Supraleiter durch einen
makroskopischen Quantenzustand beschrieben werden, der Bose-Einstein-Kondensat
genannt wird und durch eine den ganzen Supraleiter iberspannenden makroskopi-
schen Wellenfunktion

U (r) = \/ne(r)e) (2.1)

beschrieben werden kann. Hierbei entspricht ng der Anzahldichte der Cooper-Paare
und ¢(r) der Phase der Wellenfunktion.

2.1.1 Flussquantisierung

Im Rahmen der BCS-Theorie kann gezeigt werden, dass der magnetische Fluss in ei-
nem geschlossenen supraleitenden Kreis quantisiert ist und eine Erhaltungsgrofie dar-
stellt. Zur Motivation dieses Zusammenhangs wird der in Abbildung 2.1 schematisch
dargestellte Aufbau betrachtet [Lon50]. Die supraleitende geschlossene Leiterschleife
wird von einem externen Magnetfeld mit der magnetischen Flussdichte B durchsetzt.

3
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Abb. 2.1: Schematische Darstellung eines supraleitenden Ringes in einem Magnetfeld mit
magnetischer Flussdichte B, dessen Orientierung parallel zur Rotationsachse des Ringes
gewahlt wurde. Die rot gestrichelte Linie zeigt den Integrationspfad, der in Gleichung 2.4
verwendet wurde.

Infolge des Meifner-Ochsenfeld-Effekts [Mei33] fallt das Magnetfeld im Inneren eines
Supraleiters exponentiell ab und dringt so nur bis auf eine endliche Tiefe in den Su-
praleiter ein. Diese Tiefe ist durch die Londonsche Eindringtiefe A\p, = /M /(ponsq?)
gegeben, wobei M die Masse eines Cooper-Paares, pig = 47 -107" N/A? die magne-
tischen Permeabilitdt des Vakuums, ng die Teilchenanzahldichte und ¢ = 2e die
Ladung des Cooper-Paars und e = 1,602 - 10~C die Elementarladung ist. Mit dem
quantenmechanischen Ausdruck

=i gy — e C Apw (2.2)
=i— — — = .
YV M
fiir die Wahrscheinlichkeitsstromdichte bei Anwesenheit eines dufseren elektrischen
Feldes in einem Magnetfeld kann hergeleitet werden, dass die Stromdichte j, der
Cooper-Paare in einem Supraleiter durch die London-Gleichung

1 h

RyTSER (5, Ve —A) (2.3)

Js
gegeben ist. Hierbei ist A = 1,055 - 1073* Js das reduzierte Planck’sche Wirkungsquan-
tum, ¢ die Phase der makroskopischen Wellenfunktion und A das Vektorpotential
des aufseren Magnetfeldes.

Entlang des in Abbildung 2.1 illustrierten geschlossenen Pfades C, der sich tief im
Inneren des supraleitenden Ringes befindet, verschwindet das Magnetfeld und somit
auch die Suprastromdichte j,. Es folgt aus Gleichung 2.3, dass

1 h

— djds= —— x| L pVepds — ¢ Ads | . 2.4

0 ]{.755 el Qefvcps f s (2.4)
C C C

Das erste Integral auf der rechten Seite von Gleichung 2.4 entspricht der Phasendif-
ferenz entlang des Integrationspfades. Da die makroskopische Welle in allen Punkten
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eines Supraleiters eine wohldefinierte Grofe ist und daher insbesondere eine stetig
differenzierbare Funktion darstellen muss, kann die Phasendifferenz nur ganzzahlige
Vielfache von 27 annehmen. Das zweite Integral auf der rechten Seite von Gleichung
2.4 entspricht dem magnetischen Fluss @, der die Leiterschleife durchsetzt. Der ma-
gnetische Fluss

h
¢ = N, = n®g mit ne€Z (2.5)
e

in einer geschlossenen supraleitenden Schleife kann folglich nur ganzzahlige Vielfache
des magnetischen Flussquants @, ~ 2,067 - 1071%J /A annehmen.

2.1.2 Josephson Effekte

Ein Josephson-Kontakt setzt sich aus zwei Supraleitern zusammen, die durch eine
diinne, normalleitende oder isolierende Schicht getrennt in schwachem elektrischen
Kontakt miteinander stehen. So wurden im Rahmen dieser Arbeit beispielsweise
Nb/AlO, /Nb-Josephson-Tunnelkontakte verwendet, bei denen zwei supraleitenden
Elektroden aus Niob durch eine isolierende Metalloxidschicht (AlO,) getrennt sind.
Sofern die Isolationsschicht hinreichend diinn ist, kénnen Cooper-Paare kohéarent
durch die Barriere tunneln. Der Zustand der Cooper-Paare in den beiden supralei-
tenden Elektroden eines Josephson-Kontakt kann hierbei jeweils durch die makro-
skopischen Wellenfunktion ¥; beziehungsweise ¥, beschrieben werden, die in der
Barriere exponentiell abfallt. Im Fall einer hinreichend diinnen Barriere kommt es zu
einem Uberlapp der beiden Wellenfunktionen und damit zu einer Kopplung. Dieses
gekoppelte System kann vereinfacht durch die beiden gekoppelten Schrodingerglei-

chungen
0
th— % = U1 L.[/l + KWQ (26)
ot
0
lha q/g = U2 L_DQ + qu/l (27)

beschrieben werden. Die Kopplungskonstante s gibt die Stérke der Kopplung zwi-
schen den beiden Wellenfunktionen wieder und p; und g sind die chemischen Po-
tentiale der beiden Elektroden. Setzt man die makroskopische Wellenfunktion ¥ (r)
aus Gleichung 2.1 in die Gleichungen 2.6 und 2.7 ein und nimmt an, dass die beiden
Supraleiter aus dem gleichen Material bestehen, somit auch die gleiche Anzahldichte
an Cooper-Paaren ng; = ng = ng besitzen, folgt aus der Trennung der Real- und
Imaginérteile aus den Gleichungen 2.6 und 2.7, dass

2K

Ngl = Nga = ﬁnssin(cpg — 1) (2.8)

Mz = o1) = —(p2 — ) = 2eU (2.9)
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wobei genutzt wurde, dass geméf py — po = 2eU die Differenz der chemischen Po-
tentiale proportional zu der {iber dem Kontakt abfallenden Spannung U ist.

Der Strom, der durch den Josephson-Kontakt fliet, ist proportional zu der Ande-
rung der Ladungstragerdichte n, und wird Suprastrom oder auch Josephson Strom
genannt. Die erste Josephson-Gleichung

I = I.sin(pg — 1) (2.10)
beschriebt diesen Strom, wobei I, = 2k/hng der kritische Strom ist.

Man unterscheidet nun die beiden Félle, bei denen nach Gleichung 2.9 eine Spannung
iiber den Josephson-Kontakt abféllt oder keine Spannung abféllt. Betrachtet man
zundchst den spannungsfreien Fall, indem die Differenz der zeitlichen Ableitungen der
Phasen der makroskopischen Wellenfunktionen der beiden Supraleitern (¢ —¢1) =0
verschwindet. In diesem Fall ist n; nach Gleichung 2.8 auch konstant. Eine zeitlich
konstante Anderung der Ladungstriger entspricht einem Gleichstrom, der durch den
Josephson-Kontakt fliefst. Dass ein Strom durch den Josephson-Tunnelkontakt fliefst,
ohne dass eine Spannung abfallt, wird als Josphson-Gleichstromeffekt bezeichnet.

Solange der Strom, der durch den Kontakt fliefst, kleiner als der kritische Strom I,
ist, fallt keine Spannung ab. Wird jedoch ein Strom [ in den Josephson-Kontakt
eingepragt, der den kritischen Strom iibersteigt, d. h. I > I, so kann dieser nicht
mehr alleine durch den Suprastrom I aus Gleichung 2.10 getragen werden. Es muss
zusétzlich ein Quasiteilchenstrom durch den Josephson-Kontakt fliefsen. Der Strom
ist jedoch mit einer endlichen Spannung U # 0 {iber den Josphson-Kontakt verbun-
den. Durch Integration der Gleichung 2.9 zeigt sich, dass der Spannungsabfall mit
einer zeitlich linear ansteigender Phase

MHz
wV
einhergeht. Gemaf der ersten Josephson-Gleichung fiihrt eine sich zeitlich linear &n-

dernde Phasendifferenz zu einem sinusféormigen Suprastrom I(¢), der durch den Aus-
druck

2
(2 — 1) =wit+ @ mit wy = §U~484 (2.11)
0

I = I.sin(wjt + ¢p) (2.12)

gegeben ist. Das Auftreten dieses oszillierenden Wechselstroms wird Josephson-
Wechselstromeffekt genannt.

2.2 dc-SQUIDS

In diesem Abschnitt wird der grundlegende Aufbau eines dc-SQUIDs, der in Abbil-
dung 2.2 dargestellt ist, erlautert und die fiir das Verstdndnis dieser Arbeit wich-
tigen physikalischen Eigenschaften kurz zusammengefasst. Wie in Abbildung 2.2
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Abb.  2.2: Elektrisches Ersatz-
schaltbild eines dc-SQUIDs. Die
Josephson-Tunnelkontakte, die

jeweils mit einem Parallelwiderstand
R geshuntet sind, um hysteretisches
Verhalten zu unterdriicken [McC68],
sind mit einem Kreuz gekennzeich-

net und haben den kritischen Strom
I..

_T_ O

zu sehen ist, besteht ein de-SQUID aus einer geschlossenen supraleitenden Leiter-
schleife, die von zwei Josephson-Tunnelkontakten unterbrochen wird. Parallel zu den
Josephson-Tunnelkontakten sind Shunt-Widerstande geschaltet, welche ein hystere-
tisches Verhalten des Kontaktes unterdriicken [McC68|. In das SQUID wird nun ein
Betriebsstrom 1, eingespeist. Es féllt erst eine Spannung {iber dem SQUID ab, wenn
der eingepragte Strom grofer als der kritische Strom des SQUIDs ist. Der kriti-
sche Strom des SQUIDs héngt dabei periodisch vom extern erzeugten magnetischen
Fluss @ ab, der die SQUID-Schleife durchdringt, und wird maximal fiir & = n®,
beziehungsweise minimal fir @ = (n + 1/2)®,. Hierbei ist n eine ganze Zahl und
®y = 2,07-1071° Vs das magnetische Flussquant. Abbildung 2.3 zeigt zwei Kennlini-
en eines im institutseigenen Reinraum hergestellten 16-SQUID-Serien-Arrays (siehe
Abschnitt 3.1). Abbildung 2.3 a) zeigt die Strom-Spannungs-Kennlinien fiir zwei ver-
schiedene magnetische Fliisse, welche @ = n®, bezichungsweise ¢ = (n + 1/2)®,
entsprechen. Die Spannung in Abhéngigkeit des externen magnetischen Flusses fiir
einen konstanten Betriebsstrom I, = 7,1 pA ist in Abbildung 2.3 b) dargestellt.
Zu erkennende Merkmale sind zum einen die periodische Abhéngigkeit der Span-
nung von dem externen Fluss mit einer Periodizitdt von &; und zum anderen die
Spannungsamplitude AU, welche als Spannungshub bezeichnet wird. Der Betrag der
Steigung der Fluss-Spannungs-Kennlinie

ou
V p—
? ’ (8 (ZSEXt > I, =const.

: (2.13)
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der als Fluss-zu-Spannungs-Transferkoeffizient bezeichnet wird, gibt an wie sen-
sitiv. das SQUID bei einem bestimmten Betriebsstrom und magnetischen Fluss-
wert auf infinitesimal kleine duftere Flussdnderungen reagiert. Im Strombetrieb kann
anhand der Spannung der magnetische Fluss bestimmt werden, der die von der
SQUID-Leiterschleife eingeschlossene Fliache durchsetzt und das SQUID als Fluss-zu-
Spannungs-Konverter eingesetzt werden. Vg wird als Transferkoeffizient bezeichnet.
Der Arbeitspunkt sollte jeweils so gewahlt werden, dass der Transferkoeffizienten Vg
maximal wird. Analog dazu kann ein de-SQUID auch als Fluss-zu-Strom-Konverter
genutzt werden, wenn sich das SQUID nicht im Strombetrieb, sondern im Spannungs-
betrieb befindet. Hierbei wird eine konstante Spannung an das SQUID angelegt und
der durch das SQUID fliekende Strom stellt die Messgrofse dar, die periodisch von
magnetischen Fluss durch die SQUID-Schleife abhéngt. Der entsprechende Fluss-zu-
Strom-Transferkoeffizient /4 ist durch

ol
Iy = 2.14
? ‘ (a ¢eXt ) U=const. ( )

gegeben.

500 T T T T T T

I
o
o

T

1

T

]

300

200 -

SQUID Spannung V [uV]

[Eny

o

o
T

0 2 4 6 8 0 1 2
Betriebsstrom I, [UA] ext. magn. Fluss @, [Dg]

Abb. 2.3: Kennlinien eines im institutseigenen Reinraum hergestellten 16-SQUID-Serien-
Arrays. a) Gemessene Strom-Spannungs-Kennlinien fiir die magnetischen Fliisse ¢ = n - &g
und @ = (n + 1/2)®y. b) Gemessene Fluss-Spannungs-Kennlinie. Die Kennlinie ist peri-
odisch zum eingekoppelten magnetischen Fluss mit einer Periode von @. Der Spitze-Spitze-
Wert der Kennlinie wird als Spannungshub AU bezeichnet.
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2.3 Rauschen

In der Praxis ist jeder physikalischen Messung Rauschen tiberlagert. Dies gilt dement-
sprechend auch fiir Messungen mit supraleitenden Quanteninterferenzdetektoren. In
diesem Abschnitt werden die in de-SQUIDs auftretenden Rauschquellen vorgestellt
und speziell auf niederfrequentes, 1/ f-artiges Flussrauschen eingegangen.

10°

Daten
 Anpassung von Gl. 2.15
- niederfrequenter Rauschanteil So, 1,7/

= weilBer Rauschanteil So, w

10 R

So [1®¢%/Hz]
£

0
10r1 \\ """"
.
————————— N o e e e e R e
1 “ 1 1
10" 100 1000 100 10°
Frequenz f[Hz]

Abb. 2.4: Spektrale Leistungsdichte des Rauschspektrums eines im institutseigenem Rein-
raum hergestellten dc-SQUIDs. An den Datensatz wurde Gleichung 2.15 numerisch ange-
passt. Zusétzlich sind in der Abbildung der frequenzabhéngige weiffe Rauschanteil sowie
der 1/ f-artige, niederfrequente Rauschbeitrag eingezeichnet.

Abbildung 2.4 zeigt beispielhaft die spektrale Leistungsdichte des Rauschspektrums
eines dc-SQUIDs, das sich in vielen Féllen aus zwei unabhéngigen Rauschbeitragen

zusammensetzt:
Sds,l/f ( 1 HZ)

fa

Der Anteil Sg . ist als Nyquist- oder Johnson-Rauschen bekannt und frequenzunab-

So(f) = Sew(f) + (2.15)

héngig, weshalb man das Rauschen auch, in Analogie zum Licht, weifes Rauschen
nennt. Der zweite Anteil zeigt eine 1/ f*-artige Frequenzabhéngigkeit und die Ampli-
tude Sg.1/7(1Hz) bei einer Frequenz von 1 Hz. Dieser niederfrequente Rauschbeitrag
zum magnetischen Flussrauschen dominiert das Rauschen bei niedrigen Frequenzen
und nimmt hin zu hohen Frequenzen ab, sodass bei hohen Frequenzen das weifle
Rauschen dominant wird.

Zunachst soll auf den weifen Rauschbeitrag eingegangen werden. In Normalleitern
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resultiert aus den thermischen Fluktuationen der Leitungselektronen ein Nyquist-
Rauschen, dessen spektrale Leistungsdichte proportional zur Temperatur zunimmt
[Nyq28]. In de-SQUIDs wird das weife Flussrauschen durch thermische Fluktua-
tionen in den Shunt-Widerstédnden hervorgerufen. Numerische Simulationen [Tes77]
zeigen, dass aus dem thermischen Rauschen in den Shunt-Widerstdnden ein Span-
nungsrauschen

Sy = 18ksTR (2.16)

im SQUID resultiert, welches von der Boltzmann-Konstante kg = 1,38 10723 J/K,
der Temperatur 7" und dem elektrischen Widerstand R eines Shunt-Widerstands
abhingt.

Das Spannungsrauschen lasst sich mit Hilfe des Fluss-zu-Spannungs-Koeffizienten Vg

in Flussrauschen iiberfiithren:

SVW

Sow = —5- 2.17
28 Vg ( )
Anders als fiir den thermischen Rauschanteil Sg, ist der physikalische Ursprung
des niederfrequenten Flussrauschens in supraleitenden Quanteninterferenzdetektoren

bislang noch nicht vollstéandig geklart.

In [Dut81] wurde gezeigt, dass unkorrelierte Zwei-Niveau-Systeme 1/f*-Rauschen
verursachen. Kin Zwei-Niveau-System nimmt genau zwei Zustédnde an und kann,
statistisch getrieben, zuféllig zwischen diesen Zusténden hin und her wechseln. Die
durchschnittliche Dauer, in der das System in einem Zustand verharrt, wird haufig
als 7 bezeichnet. Mit jedem Wechsel des Zustandes ist eine Anderung der Ampli-
tude der dazugehorigen physikalischen Grofe verkniipft. Dies ist in Abbildung 2.5
schematisch illustriert. Die spektrale Leistungsdichte dieses Amplitudenverlaufs ist
in Abbildung 2.5 b) dargestellt. Fiir Frequenzen f > 1/7 zeigt das Spektrum ei-
ne 1/f%-Abhingigkeit, wihrend es fiir f < 1/7 konstant ist. Betrachtet man nun
die spektrale Leistungsdichte des Signals eines Ensembles vieler unkorrelierter Zwei-
Niveau-Systeme, so setzt sich dieses aus der inkohédrenten Summe der spektralen
Leistungsdichten der einzelnen Zwei-Niveau-Systeme zusammen, wobei die Zeitkon-
stante 7 fiir jedes System verschieden ist. Die spektrale Leistungsdichte des Gesamt-
systems (siche Abbildung 2.5 ¢)) zeigt sich eine Frequenzabhéngigkeit von 1/f* mit
a < 2.

In SQUIDs kénnen verschiedene Arten von unkorrelierten Zwei-Niveau-Systemen
vorkommen, die zum niederfrequenten Flussrauschen beitragen. Unter anderem kon-
nen Fluktuationen des kritischen Stromes /. in den Josephson-Kontakten iiber ein
Zwei-Niveau-System beschrieben werden. Solche Fluktuationen folgen aus dem Ein-
fangen und verzogerten Emittieren der am Tunnelprozess beteiligten Elektronen an
lokalen Defekten in der Tunnelbarriere [Wel04]. Dieser Rauschanteil kann durch Op-
timierung des Fabrikationsprozesses minimiert werden und nimmt zusétzlich mit
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Amplitude / a.u
Spektrale Leistungsdichte / a.u.
Spektrale Leistungsdichte /a.u.

LU U L L

Zeit/ a.u. Frequenz / a.u. Frequenz / a.u.

Abb. 2.5: (a) Beispielhafter Verlauf eines Zwei-Niveau-Systems, (b) Spektrale Leistungs-
dichte des in (a) dargestellen Signals, (c) In blau die unkorrelierten Spektren von einzelnen
Zwei-Niveau-Systemen und in rot deren inkohdrente Summe [Ant13].

sinkender Temperatur ab.

Den dominierenden Rauschbeitrag bei niedrigen Frequenzen und Temperaturen un-
terhalb von 1K liefern physikalische Phénomene, deren Ursprung bis heute nicht
ausreichend verstanden ist. Jiingste Experimente legen nahe, dass Fluktuationen von
magnetischen Momenten im Supraleiter der Grund fiir dieses niederfrequente magne-
tische Zusatzrauschen sein kénnte [Koc07|. Mogliche Ursachen dafiir sind metallindu-
zierte Bandliickenzustidnde [Cho09|, freie Bindungen [dS07] oder Kernspins [LaF15].
Nach [Kum16] ist im Vergleich zu intrinsischen Effekten der Einfluss extrinsischer
Defekte, wie die Adsorption von Sauerstoff an der Oberfliche des Supraleiters, eine
weitere Quelle fiir magnetische Momente. Eine Beseitigung von adsorbierten Sau-
erstoff reduziert zwar das Flussrauschen, eliminiert es jedoch nicht ganz. Dies legt
nahe, dass neben Sauerstoff weitere Quellen fiir das niederfrequente magnetische Zu-
satzrauschen anzunehmen sind. Wasserstoff kann eine solche Quelle sein. Das konnte
experimentell fiir supraleitende Quantendetektoren aus Aly,O3 gezeigt werden [dG17].
Wasserstoff-Absorption kann zu lokalen Spin-Fluktuationen an Oberflachen fiihren,
sowie die Adsorption weiterer Molekiile, wie O, an der Oberflache erleichtern, welche
zusétzliche Spin-Fluktuationen bewirken [Wan18].

Geht man bei der Betrachtung des niederfrequenten magnetischen Flussrauschens
von einer lokalen Theorie der Supraleitung (London-Theorie [Lon35|) aus, die die
Ausdehnung der Ladungstrager vernachlissigt, tragen nur Spin-Fluktuationen nahe
der Oberflache zum Rauschen bei. Kiirzlich erschienene numerische Berechnungen
[PSY18] legen jedoch nahe, eine nicht lokale Theorie (Pippard-Theorie [ABP53|) bei
der Untersuchung von niederfrequentem magnetischem Flussrauschen anzunehmen.
Im sogenannten Pippard-Regime tragen sowohl Spin-Fluktuationen an der Ober-
flache, als auch Spin-Fluktuationen im Inneren des Supraleiters zum Exzess-Fluss-
Rauschen bei.
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Unter Beriicksichtigung dieser Erkenntnisse ist es denkbar, dass im Supraleiter ge-
speicherter Wasserstoff einen Einfluss auf das niederfrequente magnetische Flussrau-
schen hat.

2.3.1 Wasserstoff in Niob

Die Betrachtungen in Abschnitt 2.3 legen nahe, dass eine Wasserstoff-Beladung sich
auf das niederfrequente Flussrauschen von Quantendetektoren auswirken kann. Der
Einfluss von Wasserstoff auf die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten dc-SQUIDs
mit Nb/AlO, /Nb-Josphson-Kontakten, soll in diesem Abschnitt betrachtet werden.

Aufgrund der geringen Grofse kann Wasserstoff gut in Metallen diffundieren. So
kann Niob bei Raumtemperatur grofse Mengen an Wasserstoff aufnehmen. Der Stoff-
mengenanteil an absorbiertem Wasserstoff kann bis zu ¢y = ny/n ~ 50% betra-
gen [Ant03], wobei ny die Stoffmenge von Wasserstoff und n die gesamte Stoff-
menge ist. Die Diffusionskonstante von Wasserstoff in Niob bei 300 K entspricht
D ~ 25-10710 mTQ [Sch68] und die Aktivierungsenergie des Diffusionsprozesses ist
mit 0,106 eV in Niob die kleinste aller Elemente [Tol11].

Wie [Hinl0] zeigte, haben Wasserstoff-Verunreinigungen sowohl negative Auswir-
kungen auf die Supraleitung von Niob, als auch auf die Qualitdt von Nb/AlO, /Nb-
Josephson-Tunnelkontakten. Ein Nb/AlO, /Nb-Josphson-Kontakte zeigt deutlich ge-
ringere kritische Stréme I., sobald mindestens eine Niob-Elektrode mit Wasserstoff
beladen ist. Zum einen fiihrt in Niob diffundierter Wasserstoff zu einer starken Ab-
schwiachung der Kopplung zwischen Elektronen und akustischen Phononen, welche
unerlésslich fiir die Bildung von Cooper-Paaren ist. Zum anderen zeigt sich durch
eine Anderung des chemischen Potentials ein Ansteigen der Potentialbarriere und da-
mit des Widerstand Ry des Josephson-Kontaktes, was einen um eine Gréfenordnung
stirkeren Effekt auf den kritischen Strom hat als die Anderung der Supraleitung.

Wasserstoffmolekiile Hy sind zu einem Anteil von etwa 5 x 107 in Luft enthal-
ten. Eine Anzahl, die bereits ausreichen wiirde, um atomares Niob bei direktem
Kontakt mit Luft mit Wasserstoff zu sittigen. Jedoch bildet sich auf einer unge-
schiitzten Nioboberfliche bei Kontakt mit Luft eine diinne Oxidschicht, die eine
Diffusion von Wasserstoff stoppt. Eine Kontaminierung durch atomaren Wasserstoff
und Wasserstoff-Tonen H* bei der Herstellung von de-SQUIDs ist weitaus relevan-
ter. Bei der Produktion der in der Arbeitsgruppe gefertigten SQUIDs, auf die in
Kapitel 3.2 genauer eingegangen wird, werden wassrigen Losungen verwendet, die
H*-Tonen und OH™-Molekiile enthalten, welche beide zu einer Wasserstoff-Beladung
von Niob fiithren kénnen [Ant03]. Da in den relevanten Produktionsschritten zunéchst
keine Oxidschicht an der Niob Oberfliche vorhanden ist, kann Wasserstoffdiffusion
stattfinden. Dieser Prozessschritt wird im Rahmen dieser Arbeit genutzt, um was-
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serstoffbeladene SQUIDs herzustellen und deren Rauschverhalten gegeniiber nicht
beladenen SQUIDs zu untersuchen.
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In diesem Kapitel soll zunéchst der Entwurf der in dieser Arbeit zur Untersuchung
des niederfrequenten Flussrauschens verwendeten de-SQUIDs vorgestellt werden. An-
schlieffend wird sowohl auf die Herstellung der SQUIDs als auch auf die gezielte Kon-
taminierung der SQUID-Schleife mit Wasserstoff eingegangen. Des Weiteren wird
der experimentelle Aufbau erlautert, mit dem die im Rahmen dieser Arbeit erfolgten
Messungen durchgefithrt wurden. Hierbei wird insbesondere auf den verwendeten
Kreuzkorrelationsaufbau und das Flussriickkopplungsverfahren eingegangen.

3.1 Aufbau und Entwurf der verwendeten dc-SQUIDs

In dieser Arbeit werden zwei verschiedene Ausfiihrungen von de-SQUIDs zur Un-
tersuchung des niederfrequenten Flussrauschens verwendet. Hierbei handelt es sich
zum einen um einzelne Stromsensor-SQUIDs und zum anderen um N-SQUID-Serien-
Arrays, deren Aufbau im Detail in [Fer15| erlautert und im Folgenden in ihren grund-
legenden Strukturen vorgestellt werden.

In Abbildung 3.1 a) ist der Entwurf des Stromsensor-SQUIDs schematisch gezeigt,
welches in der Arbeitsgruppe unter anderem zum Auslesen von metallischen magne-
tischen Kalorimetern [Fle03] entwickelt wurde. Das SQUID besteht aus vier grau
dargestellten, supraleitenden Schleifen, die derart miteinander verschaltet sind, dass
jeweils benachbarte Leiterschleifen einen alternierenden Windungssinn vorweisen. In
Abbildung 3.1 a) haben demnach die Leiterschleifen oben rechts und unten links einen
umgekehrten Windungssinn bezogen auf die Schleifen oben links und unten rechts.
Befindet sich das SQUID in einem sich d&ndernden externen Magnetfeld, so werden
aufgrund der Erhaltung des magnetischen Flusses in geschlossenen supraleitenden
Schleifen Strome in den Leiterschleifen induziert, deren Richtung dem Windungs-
sinn der Schleifen entspricht. In der hier gezeigten Anordnung werden Storsignale
homogener Magnetfelder, deren Richtung senkrecht zu der Ebene des SQUIDs ver-
lauft, sowie von Magnetfeldern mit linearem Gradienten stark unterdriickt und ein
resultierender Nettostromfluss durch die Josephson-Kontakte verhindert, da sich die
in den Leiterschleifen induzierten Strome gegenseitig autheben. Ein auf diese Art
verschaltetes SQUID stellt somit ein Gradiometer zweiter Ordnung [Cla04| dar. Die
SQUID-Leiterschleifen sind in Form von planaren Washern® [Det79] realisiert und be-
stehen aus einer breiten Ringscheibe mit einem schmalen Spalt. Auf jedem Washer

! Aus dem Englischen fiir Unterlegscheibe, Scheibe
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Abb. 3.1: a) Schematische Darstellung des im Rahmen dieser Arbeit verwendeten gradio-
metrischen Stromsensor-SQUIDs mit planaren Washern, auf denen jeweils eine Einkoppel-
und eine Riickkoppelspule verlduft. b) Schematische Darstellung einer gradiometischen
SQUID-Zelle eines N-SQUID-Serien-Arrays. Die Einkoppel- und die Riickkoppelspule ver-
laufen in diesem Fall neben dem eigentlichen SQUID-Washer.

verlauft galvanisch von diesem getrennt eine Einkoppelspule mit jeweils eineinhalb
Windungen, die in Abbildung 3.1 a) blau gestrichelt gekennzeichnet ist. Uber die
Einkoppelspule kann mit Hilfe eines von aufsen eingepriagten Stroms effektiv ma-
gnetischer Fluss in das SQUID eingekoppelt werden. Zusétzlich ist auf dem SQUID
eine rot gestrichelt dargestellte Riickkoppelspule mit je einer halben Windung pro
Washer angebracht, welche ebenfalls durch eine isolierende Schicht galvanisch von
dem Washer getrennt ist. Die 5,5 um x 5,5 um grofen Nb/Al-AlO, /Nb-Josephson-
Kontakte mit einem kritischen Strom I, = 7,9 pA sind mittig zwischen den Washern
platziert. Parallel zu diesen Kontakten sind Shunt-Widersténde aus AuPd geschaltet,
um ein hysteretisches Verhalten des SQUID zu vermeiden [Cla04]. Die Widersténde
sind mit grofsen, ebenfalls aus AuPd bestehenden Kiihlflichen verbunden, um die
bei Betrieb des de-SQUIDs entstehende Warme abzuleiten. Die in Abbildung 3.1 als
Vias gekennzeichneten Strukturen stellen in der Isolationsschicht ausgesparte Fl&-
chen dar, die einen elektrischen Kontakt zwischen der oberen Nb-Lage und unteren
Metallschichten erlauben.

Ein N-SQUID-Serien-Array besteht aus N in einer Serienschaltung aneinander ge-
reihten, baugleichen SQUID-Zellen. Wird in alle SQUID-Zellen der gleiche magneti-
sche Fluss eingekoppelt, so kann das N-SQUID-Serien-Array als ein einzelnes SQUID
betrachtet werden, welches einen erhéhten Spannungshub aufweist [Dru96|. Den sche-
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matischen Aufbau einer einzelnen SQUID-Zelle der im Rahmen dieser Arbeit verwen-
deten 16-SQUID-Arrays zeigt Abbildung 3.1 b). Hierbei besitzen die beiden in Serie
verschalteten und in grau dargestellten SQUID-Leiterschleifen einen entgegengesetz-
ten Windungssinn, weshalb die Anordnung ein Gradiometer erster Ordnung darstellt
[Cla04]. In dieser Anordnung werden sich &ndernde homogene externe Magnetfelder
unterdriickt. Neben den Leiterschleifen verlaufen eine Einkoppel- und eine Riickkop-
pelspule. Die Leiterschleifen sind durch zwei 4 um x 4 pm grofe Nb/Al-AlO, /Nb-
Josephson-Tunnelkontakte mit einem kritischen Strom I. = 4,2 uA unterbrochen,
welche sich am unteren Ende des gradiometrischen Aufbaus befinden. Zur Vermei-
dung von hysteretischem Verhalten werden diese mit Shunt-Widerstdnden aus AuPd
parallel geschaltet, welche zur Warmeabfuhr mit Kiihlflichen verbunden sind.

3.2 Herstellung der dec-SQUIDs

Die Herstellung der in dieser Arbeit verwendeten dc-SQUIDs erfolgt durch verschie-
dene Diinnschichtverfahren im institutseigenen Reinraum. Eine detailierte Beschrei-
bung der im Folgenden aufgelisteten Prozessschritte findet sich in [Kem13|.

a) b) C)
| I I —
Substrat Substrat Substrat
d) e) f)
e —— I— ¢
Substrat Substrat Substrat

mm Niob (Nb) == Aluminium/-oxid (Al-AlO,) /== Siliziumoxid (SiO,)

Abb. 3.2: Schematische Darstellung des zur Herstellung von de-SQUIDs verwendeten Fa-
brikationsprozesses fiir Josephson-Kontakte. Gezeigt sind verschiedene Zwischenschritte des
Prozesses. a) nach der Deposition der Nb/Al-AlO,/Nb Dreischicht-Struktur, b) nach der
Strukturierung der Deckelelektrode durch einen Trockenétzprozess, ¢) nach der Struktu-
rierung der Aluminiumschicht mit einer alkalischen oder sauren Atzlosung, d) nach der
Strukturierung der Basiselektrode durch einen Trockenétzprozess, e) nach der elektrischen
Isolation der Josephson-Kontakte mittels zweier SiO,-Schichten, f) nach der Abscheidung
einer Nb-Schicht zur elektrischen Kontaktierung der Tunnelkontakte. [Kem13]

Der Herstellungsprozess der de-SQUIDs mit qualitativ hochwertigen und gut repro-
duzierbaren Josephson-Kontakten soll anhand der in Abbildung 3.2 dargestellten
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Produktionsschritte erldutert werden. Wie in Abbildung 3.2 a) zu sehen ist, wird
zu Beginn der Fabrikation in-situ eine Nb/Al-AlO, /Nb-Dreischicht-Struktur durch
drei aufeinanderfolgende Sputterprozesse auf ein thermisch oxidiertes Siliziumsub-
strat mit einem Durchmesser von 3 Zoll aufgetragen. Als unterste Schicht wird eine
250 nm Niobschicht abgeschieden. Auf der Niobschicht wird eine 20,5 nm Aluminium-
schicht in-situ abgeschieden, deren Oberfliche in einer reinen Sauerstoff-Atmosphére
mit konstantem Druck oxidiert wird. Die Dicke der Oxidschicht kann durch Einstellen
des Druckes der Sauerstoffatmosphére und der Oxidationszeit variiert werden. Nach
erfolgter Oxidation wird auf die Al-AlO,-Schicht eine 125 nm dicke Niobschicht ab-
geschieden.

Nach der Deposition der Dreischicht-Struktur werden die Josephson-Kontakte, die
SQUID-Leiterschleifen sowie elektrische Zuleitungen mittels drei aufeinander folgen-
den Atzschritten erstellt. Zunichst wird die Deckelelektrode der Josephson-Kontakte
mit Hilfe von UV-Fotolithografie mit einem Positivlack strukturiert und anschliefsend
durch ICP-RIE%-Trockenitzen hergestellt (Abbildung 3.2 b)). Im niéichsten Atzschritt
wird die Al-AlO,-Schicht weitestgehend entfernt, wobei die zuriickbleibenden Struk-
turen durch die Deckelelektroden vorgegeben werden (Abbildung 3.2 ¢)). Das dabei
angewendete nasschemische Atzverfahren wird in Abschnitt 3.2.1 genauer erldutert.
Die Strukturierung der unteren Niobschicht erfolgt analog zur oberen Niobschicht
(Abbildung 3.2 d)) mit einem ICP-RIE-Trockenédtzverfahren. Die elektrische Iso-
lation bereits hergestellter Schichten erfolgt durch zwei aufeinanderfolgende SiO,-
Schichten, die eine Schichtdicke von 125 nm beziehungsweise 200 nm aufweisen. Diese
Schichten werden mit Hilfe eines Negativlackes strukturiert und mittels eines Sput-
terverfahrens mit anschliefendem Lift-Off-Prozess hergestellt (Abbildung 3.2 e)).
Flachen, bei denen spéter eine elektrische Verbindung erforderlich ist, werden bei
diesem Produktionsschritt freigelassen. Fiir das Aufbringen der Shunt-Widersténde
wird anschlieffend eine 250 nm dicke AuPd-Schicht aufgesputtert. Diese Widerstan-
de werden iiber eine darauffolgende, ebenfalls gesputterte 600 nm dicke Niobschicht
kontaktiert. Mit Hilfe dieser Lage werden ebenfalls die Josephson-Kontakte kontak-
tiert und die Riickkoppel- und die Einkoppelspule erstellt (Abbildung 3.2 f)). Beide
Schichten werden ebenfalls mit einem Negativlack strukturiert und durch ein Lift-
Off-Verfahren abgeschieden.

3.2.1 Gezielte Wasserstoff-Beladung der SQUID-Leiterschleifen

In dieser Arbeit wurde der Einfluss von absorbiertem Wasserstoff in den Niob-
Leiterschleifen auf das 1/f-Flussrauschen von de-SQUIDs untersucht. Eine Bela-
dung von Niob-Strukturen mit Wasserstoff an Luft ist, wie bereits in Abschnitt

2Aus dem Englischen fiir: inductively coupled plasma reactive ion etching
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2.3 erwéahnt, nicht im relevanten Ausmaf moglich, da sich an der Atmosphére eine
Oxidschicht auf der Nioboberflache bildet, die als Diffusionsbarriere fiir Wasserstoff
wirkt. Wahrend des Herstellungspozesses ist eine Verunreinigung der de-SQUIDs mit
Wasserstoff jedoch moglich. Konkret kann beim nasschemischen Atzen der Al-AlO,-
Schicht Wasserstoff in die unter dem Aluminum liegende Niobschicht diffundieren.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden zwei verschiedene wissrige Atzlésungen verwendet,
um die unterste Niobschicht kontrolliert mit Wasserstoff zu beladen, respektive eine
Beladung zu vermeiden.

Zunichst wird ein Teil der auf dem Wafer befindlichen Al-AlO,-Schicht mit einer
sauren Losung gedtzt, bei der keine Wasserstoff-Beladung der unter dieser Schicht
befindlichen Niobschicht zu erwarten ist. Bei dieser sauren Losung handelt es sich um
eine Aluminium-Atze mit einer chemischen Zusammensetzung aus den Bestandtei-
len 8 HsPO, : 1/2HNO3 : 1/2CH,COOH : 1H,0. Withrend des Atzvorgangs wird
die vorhandene AlO,-Schicht durch die Phosphorsaure (H3PO,) gelost. Elementares
Aluminium, welches sich unter der AlO,-Schicht befindet, wird durch die Salpeter-
sdure (HNOs) oxidiert, bevor es ebenfalls durch die Phosphorsidure gelost werden
kann. Die Essigsdure dient zur Benetzung und Pufferung der Salpetersaure, wahrend
der Anteil an Wasser in der Lésung zum Einstellen der Atzrate verwendet wird. Ist
die gesamte Al-Schicht abgetragen, so fithrt die in der Atzlosung enthaltene Salpeter-
sdure zu einer Oxidation der freiliegenden Niobschicht. Diese Oxidschicht dient als
Diffusionsbarriere und verhindert somit ein Eindringen von Wasserstoff in die Niob-
schicht, obwohl dieser in ausreichender Menge in der wéssrigen Losung vorhanden
ist.

Der andere Teil der Al-AlO,-Schicht wird hingegen mit einer basischen Atzlosung,
konkret einem Entwicker fiir Fotolack, geétzt, bei dem eine Wasserstoff-Beladung
der unteren Niobschicht zu erwarten ist. Der dazu verwendete Entwicker AZ351B,
der von Firma Mircochemicals GmbH vertrieben wird, basiert auf einer alkalischen
Losung aus gepufferter NaOH in einem Verdiinnungsverhéltnis von 1 : 4. Bei Kon-
takt des Entwicklers mit der Niobschicht entsteht keine Nioboxidschicht, sodass das
elementare Niob in direktem Kontakt mit der wéassrigen Losung steht. Die Anwesen-
heit von groffen Mengen Wasserstoff sowie Wasserstoff-Ionen in der wéssrigen Ent-
wicklerlosung fiihrt zur Wasserstoff-Beladung der gesamten von diesem Atzprozess
betroffenen Niobschicht. Wird das Substrat anschliefsend aus der Losung genommen,
bildet sich an der Raumluft eine Nioboxidschicht, die ein Ausgasen des Wasserstoffs
aus der Niobschicht verhindet.
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3.3 Linearisierung des SQUID-Signals
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Abb. 3.3: Schaltplan eines einstufigen SQUID-Aufbaus mit Flussriickkopplung zur Linea-
risierung des Ausgangssignals des de-SQUIDs. Das de-SQUID wird mit dem Betriebsstrom
Iy, betreiben. Die Differenz der iiber dem SQUID abfallenden Spannung und einer Referenz-
spannung Uy, wird verstarkt und integriert. Das Ausgangssignal des Integrators wird mit
Hilfe des Riickkoppelwiderstands Ry, und einer Riickkoppelspule, die iber die Gegeninduk-
tivitdt My, an das SQUID gekoppelt ist, als magnetischer Fluss in das SQUID eingekoppelt,
um die initiale Flussinderung im SQUID zu kompensieren.

Wie in Abschnitt 2.2 erwdhnt wurde, héngt die Fluss-Spannungs-Kennlinie eines
de-SQUIDs periodisch vom magnetischen Fluss durch die SQUID-Schleife ab und
weist somit eine starke Nichtlinearitit auf. Aus diesem Grund ist eine lineare Bezie-
hung zwischen dem Ausgangssignal eines SQUIDs und dem Eingangssignal auf einen
kleinen Bereich des magnetischen Flusses von etwa A @y, < &y/4 beschrinkt. Eine
Moglichkeit, die Beziehung zwischen dem Eingangssignal und dem Ausgangssignal
zu linearisieren, besteht durch den Einsatz eines dc-SQUID-Aufbaus mit negativer
Flussriickkopplung [Dru04]. Abbildung 3.3 zeigt den schematischen Aufbau eines sol-
chen de-SQUID-Aufbaus. Das de-SQUID wird mit einem konstanten Betriebsstrom
I}, betrieben. Die iiber dem SQUID abfallende Spannung wird mit einer Referenz-
spannung U, verglichen und die resultierende Spannungsdifferenz wird mit einem
Verstarker um den Faktor A verstérkt und nachfolgend zeitlich integriert. Anschlie-
fsend wird mit Hilfe eines Widerstands Rjg, ein zu diesem Spannungssignal propor-
tionaler Strom durch eine Riickkoppelspule erzeugt, die mit der Gegeninduktivitét
My, an das de-SQUID gekoppelt ist. Der durch diesen Strom verursachte magneti-
sche Fluss —A @ im SQUID kompensiert hierbei die initiale Flussdnderung A ¢ im
SQUID. Auf diese Weise wird der Arbeitspunkt des SQUIDs konstant gehalten und
man erhélt eine lineare Beziehung zwischen Eingangssignal und Ausgangssignal des
SQUIDs. Die initiale Flussanderung A¢® im SQUID kann schliefslich mit Hilfe des
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Zusammenhangs
U=—A9 (3.1)

aus der Spannung U am Ausgang des Integrators berechnet werden.

Der Raumtemperatur-Verstarker, der zur Verstirkung der Differenz der iiber dem
SQUID abfallenden Spannung sowie der Referenzspannung verwendet wird, liefert
einen Rauschbeitrag, der, abhéngig von den charakteristischen Werten des Aufbaus,
signifikant zum Rauschen des Gesamtaufbaus beitragen kann. Die spektrale Leis-
tungsdichte des scheinbaren Flussrauschens

Sl,el
2
[45

SV,el

Se =295
@ ?,8Q T+ V2

+

(3.2)

eines SQUIDs, welches mit dem oben diskutierten Aufbau mit negativer Flussriick-
kopplung ausgelesen wird, ergibt sich aus der spektralen Leistungsdichte des intrin-
sischen Flussrauschens des SQUIDs Sg gq, der spektralen Leistungsdichte des Span-
nungsrauschens Sy, und des Stromrauschens Sj . des Raumtemperatur-Verstarkers
sowie dem Fluss-zu-Spannungs-Transferkoeffizienten Vg und dem Fluss-zu-Strom-
Transferkoeffizienten I4. Verglichen mit dem Spannungsrauschen des im Rahmen
dieser Arbeit verwendeten Raumtemperatur-Verstarkers liefert das Stromrauschen
der verwendeten SQUID-Elektronik einen vernachléssigharen Anteil zum Gesam-
trauschen und ist somit von nur untergeordneter Bedeutung. Die Verwendung von
N-SQUID-Serien-Arrays bietet den Vorteil gegeniiber einem einzelnen de-SQUID,
dass sie aufgrund eines grokeren Spannungshubs einen hoheren Fluss-zu-Spannungs-
Transferkoeffizienten Vg besitzen. Nach Gleichung 3.2 wird somit der relative Einfluss
des Spannungsrauschens des Raumtemperatur-Verstarkers auf das Gesamtrauschen
S proportional zur Anzahl der SQUID-Zellen im SQUID-Array verringert.

3.4 Kreuzkorrelationsaufbau

Wie im letzten Abschnitt verdeutlicht wurde, kann der Raumtemperatur-Verstarker
einen erheblichen Anteil zum Gesamtrauschen eines SQUID-Aufbaus mit negativer
Flussriickkopplung liefern. Der relative Rauschbeitrag der Raumtemperatur-Elektro-
nik zum Messsignal kann durch einen zweistufigen SQUID-Aufbau verringert werden,
bei dem das Ausgangssignal des Stromsensor-SQUIDs mit Hilfe eines SQUID-Arrays
rauscharm vorverstarkt wird [Dru04]. Obwohl bei Verwendung eines zweistufigen
SQUID-Aufbaus der Betrag des Raumtemperatur-Verstarkers zum Gesamtrauschen
deutlich reduziert werden kann, sind im Rauschspektrum des Gesamtaufbaus noch
Anteile des zur Vorverstiarkung verwendeten SQUIDs sowie des Raumtemperatur-
Verstéarkers enthalten, die eine Bestimmung des intrinsischen Rauschbeitrags des aus-
zulesenden SQUIDs erschweren. Mit Hilfe der Methode der Kreuzkorrelation kénnen
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Kreuz-

Stromsensor-SQUID
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Abb. 3.4: Schematische Darstellung des im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Kreuz-
korrelationsaufbaus zur Messung des Ausgangsstroms eines zu charakterisierenden
Stromsensor-SQUIDs. Das Stromsensor-SQUID ist durch jeweils eine Spule induktiv an
ein N-SQUID-Serien-Array gekoppelt, die mit dem in Abschnitt 3.3 vorgestellten Aufbau
ausgelesen werden. Die Ausgangssignale dieser beiden Kanéle werden kreuzkorreliert.

die Rauschbeitrage der Verstarkung deutlich reduziert werden. Eine genaue Beschrei-
bung der experimentellen Methode der Kreuzkorrelation ist in [Rub10] zu finden.

In Abbildung 3.4 ist der im Rahmen dieser Arbeit verwendete Kreuzkorrelations-
aufbau schematisch dargestellt. Parallel zu dem Stromsensor-SQUID, dessen Fluss-
rauschen untersucht werden soll, befindet sich ein Widerstand Rq < Rayn, der
viel kleiner als der dynamische Widerstand R4y, des SQUIDs ist. Mittels einer
Stromquelle wird ein konstanter Strom [ eingespeist, der fast ausschliefslich durch
den Widerstand R¢ fliefst und einen nahezu konstanten Spannungsabfall iiber dem
SQUID erzeugt. Das SQUID befindet sich demnach im Spannungsbetrieb. Zu dem
Stromsensor-SQUID sind zwei Spulen in Serie geschaltet. Diese Spulen bilden die
Einkoppelspulen zweier unabhéngiger 16-SQUID-Serien-Arrays und sind mittels der
Gegeninduktivitdten M;,; und M, o induktiv an die jeweiligen SQUID-Arrays ge-
koppelt. Das Ausgangssignal des priméren Stromsensor-SQUIDs wird durch diese
Spulen in Form eines magnetischen Flusses in die beiden SQUID-Arrays eingekop-
pelt. Die SQUID-Arrays werden mit einem Betriebsstrom I},; beziehungsweise [, 5
im Strombetrieb betrieben. Die Ausgangssignale der beiden SQUID-Arrays, die je-
weils vom Strom durch die Einkoppelspulen abhéngen, werden bei Raumtemperatur
verstarkt und mit Hilfe der in Abschnitt 3.3 beschrieben Riickkopplungstechnik linea-
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risiert. Die beiden Ausgangssignale der SQUID-Arrays werden mit dem im Folgenden
diskutierten Verfahren kreuzkorreliert.

Die spektrale Leistungsdichte des scheinbaren magnetischen Flussrauschens eines
Einzelkanals ist

SI,el

2
[¢,Array
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oI \?
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JArray

wobei S¢ amay die spektrale Leistungsdichte des Rauschens des SQUID-Arrays, S¢ sens
die spektrale Leistungsdichte des intrinsischen Rauschens des Stromsensor-SQUIDs
und Sy o beziehungsweise Sy die spektralen Leistungsdichten des Strom- und Span-
nungsrauschen der Raumtemperatur-Elektronik sind. Ferner sind ¢ array und Ve array
die Fluss-zu-Strom- und Fluss-zu-Spannungs-Transferkoeffizienten des Arrays, kg ist
die Boltzmann-Konstante, T' die Temperatur und 9I/0@® ist der Strom-zu-Fluss-
Transferkoeffizient des Stromsensor-SQUIDs. Das gesamte Flussrauschen eines Ka-
nals setzt sich aus dem intrinischen Rauschanteil des Stromsensor-SQUIDs sowie
Rauschanteilen des SQUID-Array und des Raumtemperatur-Verstarkers zusammen.

Betrachtet man die Kreuzkorrelation der Ausgangssignale z(t) und y(t) der beiden
in Abbildung 3.4 gezeigten Kanile, dann ist die spektrale Leistungsdichte S, des
kreuzkorrelierten Spektrums nach dem Wiener-Chintschin-Theorem [Khi34| durch

(Syebm = A V(DX () D (3.4

gegeben. Hierbei entspricht At der Messzeit, Y (f) und X (f) sind die Fouriertrans-
formierte der Signale y(t) respektive x(t), A* bezeichnet die komplexe Konjugation
der Groke A und ( ), das arithmetische Mittel {iber m Segmente. Dabei sind die
Ausgangssignale

x(t) = a(t) + s(t) y(t) =b(t) + s(t) (3.5)

durch das intrinsische Rauschsignal s(t) des Stromsensor-SQUIDs und dem parasi-
taren Rauschen a(t) und b(t) der Kanéle 1 und 2 gegeben, welches von dem SQUID-
Array und dem Raumtemperatur-Verstarker resultiert. Als Erwartungswert E{S,,}
eines kreuzkorrelierten Spektrums zweier solcher Signale ergibt sich unter der An-
nahme, dass a(t), b(t) und s(t) voneinander statistisch unabhéngig sind:

B(S,.} = 3 EYX) (3.6)

1 *
= LEUS+DB)-(S+4))

_ é(E{SS*} +E{SA"} + E{BS"} + E{BA"})
SSS
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Fiir diesen Fall verschwinden fiir statistisch unabhéngige Gréfsen die Erwartungs-
werte E{SA*} = E{BS*} = E{BA*} = 0. Das resultierende Spektrum S, ist
unabhéingig von den Signalen a(t) und b(t), weshalb die Rauschbeitrége der SQUID-
Arrays beziehungsweise der Raumtemperatur-Verstérker stark unterdriickt werden
und somit das intrinsische Rauschen des Stromsensor-SQUIDs direkt bestimmt wer-
den kann. Betrachtet man nun die Kreuzkorrelation zweier Rauschspektren, wie sie
in Gleichung 3.3 beschrieben sind, so ist die spektrale Leistungsdichte des kreuzkor-
relierten Rauschspektrums durch

ar\> 4kT Rg
S = Spsens | =— | M2+ ———"=_\? 3.7
(] 28 (a(p) in + (RG + RN)2 in ( )

gegeben.

3.5 Experimenteller Aufbau

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Aufbauten erlautert, mit denen die
im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Messungen durchgefiihrt wurden. In diesem Zu-
sammenhang wird zunédchst gezeigt, auf welche Weise die verwendeten dc-SQUIDs
inintial bei einer Temperatur von etwa T' = 4,2 K charakterisiert wurden. Anschlie-
fsend werden die SQUID-Aufbauten vorgestellt, mit denen die Rauschmessungen bei
Temperaturen zwischen 100 mK und 750 mK erfolgten.

Die in dieser Arbeit verwendeten dc-SQUIDs wurden in einer Transportkanne fiir
fliissiges Helium bei einer Temperatur von etwa T' = 4,2 K getestet und charakteri-
siert. Die SQUIDs wurden dazu auf eine Leiterplatte geklebt und mit Aluminium-
Bonddréahten elektrisch kontaktiert. Durch die Verwendung eines in der feinmecha-
nischen Werkstatt des Instituts hergestellten, weichmagnetischen Abschirmung aus

3 sowie eines supraleitenden Schilds aus Niob wurde der Einfluss von ex-

Cryoperm
ternen, magnetischen Storsignalen stark reduziert. Die Charakterisierungsmessun-
gen der SQUID-Arrays erfolgten in einem einstufigen Aufbau im Strombetrieb un-
ter Verwendung einer breitbandigen SQUID-Elektronik des Typs XXF-1 der Fir-
ma Magnicon-GmbH. Diese Messungen beinhalteten die Aufzeichnung der Strom-
Spannungs-Kennlinien sowie der Fluss-Spannungs-Kennlinien mittels eines digitalen
Speicheroszilloskops, die Bestimmung der Gegeninduktivitaten M;, und Mg, zwischen
der Einkoppel- beziehungsweise Riickkoppelspule und der SQUID-Leiterschleife, die
Ermittlung des Spannungs-zu-Fluss-Transferkoeffizienten Vg und Strom-zu-Fluss-
Transferkoeffizienten I4 sowie die Messung der Widerstdnde der SQUIDs und der

Spulen bei Raumtemperatur.

3Cryoperm ist eine von der Firma Vacuumschmelze GmbH & Co KG hergestellte weichmagne-
tische Legierung, deren Permeabilitdtswert bei tiefen Temperaturen ein Maximum durchlduft
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Die Messungen der Rauschspektren wurden in einem *He/*He-Verdiinnungs-Kryosta-
ten mit einer zweistufigen Pulsréhrenkiihlung durchgefiihrt. Eine genaue Beschrei-
bung der Funktionsweise eines *He/*He-Verdiinnungs-Kryostaten ist in [Ens05] zu
finden. Fiir die Rauschmessungen wurden die Experimente auf der Experimentier-
plattform der Mischkammer des Kryostaten befestigt, die auf eine Basistempera-
tur von unter 10 mK gekiihlt werden kann. Mit Hilfe eines Heizwiderstands auf der
Mischkammer und einer PID-Regelschaltung kann die Temperatur der Experimen-
tierplattform zwischen Basistemperatur und etwa 750 mK variiert und stabilisiert
werden.

a) Gehduse aus verzinntem Kupfer b) Kupfergehduse

\

—— Platze fur

7 SQUID-Chips

\|/

Niobroéhren

6-Finger-Leiterplatte 3-Finger-Leiterplatte

Abb. 3.5: a) Fotografie des gedffneten experimentellen Aufbaus fiir die Messung der
Rauschspektren von SQUID-Arrays. Der Aufbau verwendet eine 6-Finger-Leiterplatte in
einer Abschirmung aus verzinnten Kupfer. Auf vier der sechs Finger befinden sich SQUID-
Chips mit jeweils zwei dc-SQUID-Arrays. b) Fotografie des gedffneten experimentellen
Aufbaus, der fiir die Kreuzkorrelationsmessung an einem Stromsensor-SQUID verwendet
wurde. Zu sehen ist die Abschirmung aus drei Niob-Rohren, die in einem Kupfergehéu-
se untergebracht ist. In dem in dieser Arbeit umgesetzten Aufbau wird der erste Finger
genutzt.

Abbildung 3.5 a) zeigt einen der beiden verwendeten experimentellen Aufbauten, bei
dem insgesamt vier SQUID-Chips auf vier der sechs Finger einer in der Arbeitsgruppe
entworfenen Leiterplatte aufgeklebt wurden und mit Hilfe von Bonddréahten aus Alu-
minium elektrisch kontaktiert wurden. Auf jedem Chip befinden sich zwei 16-SQUID-
Serien-Arrays, welche mit einem konstantem Betriebsstrom betrieben wurden. Da-
bei wurde jeweils eines der beiden Arrays wihrend der Mikrofabrikation gezielt mit
Wasserstoff kontaminiert (siche Abschnitt 3.2). Durch den geringen raumlichen Ab-
stand zwischen dem mit Wasserstoff beladenen SQUID und dem nicht kontaminierten
SQUID werden Inhomogenitaten der Schichtdicken, welche bei der Abscheidung der
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verschiedenen Materialschichten verursacht werden konnen, klein gehalten und somit
eine gute Vergleichbarkeit der SQUIDs herbeigefiihrt. Die SQUID-Arrays wurden mit
einem verzinnten Kupfer-Gehduse vor magnetischen Storsignalen abgeschirmt.

Bei dem zweiten Experiment handelt es sich um einen Kreuzkorrelationsaufbau, der
bereits in Abschnitt 3.4 schematisch beschrieben wurde. Hierfiir wurde ein, wéh-
rend der Herstellung mit Wasserstoff kontaminiertes, Stromsensor-SQUID auf einen
Finger der in Abbildung 3.5 b) gezeigten Leiterplatte aufgeklebt und elektrisch mit
Aluminium-Bonddrahten kontaktiert. Die Auslesung des Stromsensor-SQUIDs er-
folgte mit Hilfe von zwei 16-SQUID-Serien-Arrays, die wiahrend der Produktion kei-
ne Wassertoff-Beladung erfahren haben und sich ebenfalls auf dieser Leiterplatte
befinden. Zur Abschirmung und thermischen Kontaktierung des Kreuzkorrelations-
aufbaus wird die in Abbildung 3.5 b) gezeigte Halterung verwendet, welche aus drei
Niob-R6hren besteht, die von einem Kupferrahmen umschlossen sind.

Alle SQUIDs der beiden experimentellen Aufbauten wurden mit Hilfe der breitban-
digen Raumtemperatur-Elektronik des Typs XXF-1 der Firma Magnicon GmbH aus-
gelesen. Das Ausgangssignal der SQUID-Elektronik wurde anschliefend mit einem
Tiefpassfilter mit einer Grenzfrequenz von 100kHz gefiltert, um den Alias-Effekt
[Nyq28, Sha49| zu unterdriicken. Nachdem das Signal mit einem batteriebetriebe-
nen Verstiarker abermals verstarkt wurde, wurde es mit Hilfe eines Analog-Digital-
Wandler USB-6361 der Firma National Instruments fiir die weitere Auswertung di-
gitalisiert.



4. Experimentelle Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse der Charakterisierung der
fiir Rauschmessungen verwendeten SQUID-Arrays dargestellt. Dariiber hinaus wird
der im Rahmen dieser Arbeit beobachtete Einfluss einer Wasserstoff-Beladung auf
die charakteristischen Grofsen der SQUIDs sowie auf die elektrischen Figenschaf-
ten von Teststrukturen aus Niob, anhand derer der Erfolg der Wasserstoff-Beladung
untersucht werden sollte, diskutiert. Des Weiteren werden die Ergebnisse der durch-
gefithrten Rauschmessungen bei Temperaturen 7' < 1 K von dc-SQUID-Arrays mit
und ohne Wasserstoff-Beladung vorgestellt und diskutiert. Abschliefend wird die
grundlegende Charakterisierung des Kreuzkorrelationsautbaus vorgestellt.

4.1 Charakteristische Grofien der dc-SQUID-Arrays

Die grundlegende Charakterisierung der de-SQUID-Arrays erfolgte bei einer Tempe-
ratur von T = 4,2 K mit Hilfe des in Abschnitt 3.5 beschriebenen experimentellen
Aufbaus. Die insgesamt acht charakterisierten SQUID-Arrays befinden sich auf vier
gleich aufgebauten SQUID-Chips. Auf jedem dieser SQUID-Chips befindet sich ein
16-SQUID-Serien-Array, bei welchem wahrend der in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen
Mikrofabrikation die einzelnen SQUID-Schleifen des Arrays gezielt mit Wasserstoff
beladen wurden, und ein 16-SQUID-Serien-Array bei dem keine gezielte Beladung
mit Wasserstoff stattgefunden hat. Dariiber hinaus wurden auf den Chips befindli-
che méaanderformige Leiterstrukturen aus Niob charakterisiert, mit deren Hilfe der
Erfolg der Wasserstoff-Beladung getestet werden sollte. Bei dieser Art von Teststruk-
tur konnte in der Arbeitsgruppe bereits in der Vergangenheit gezeigt werden, dass
eine Wasserstoff-Beladung mit der in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen Methode mdog-
lich ist. Konkret wurden méanderférmige Leiterstrukturen hergestellt, die zunachst
in Form einer Nb/Al-Zweischichtstruktur mittels eines Lift-Off-Verfahrens auf einem
Substrat abgeschieden wurden. Bei einer Hélfte dieser Leiterstrukturen wurden die
auf dem Nb befindliche Al-Lage mittels der alkalischen Entwicklerlésung und bei der
anderen Hilfte mittels der siurebasierten Al-Atze entfernt (siche Abschnitt 3.2.1).
Die im Anschluss an diesen Strukturen durchgefiihrten elektrischen Messungen zeig-
ten, dass der Raumtemperatur-Widerstand der Nb-Leiterstrukturen, die mittels der
Entwicklerlosung von der Aluminiumschicht befreit wurden und damit potentiell ei-
ne Wasserstoff-Beladung erfahren haben, zwischen 10% und 40% hoher ist als bei
den mit der mit Al-Atze freigelegten Nb-Leiterbahnen. Der kritische Strom I, einer
Nb-Leiterstruktur mit einer Schichtdicke von 250 nm und einer Bahnbreite von 5 um

27
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fallt durch Wasserstoff-Beladung von I. ~ 150 mA auf einen Wert von I, < 100 mA.
In einigen Féllen hat die Wasserstoff-Beladung sogar dazu gefiihrt, dass die Struktur
bei einer Temperatur von 7' = 4,2 K iiberhaupt nicht mehr supraleitend ist.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden @hnliche Leiterstrukturen zur Beurteilung des Er-
folgs der Wasserstoff-Beladung verwendet. Diese Strukturen wurden aus der Nb/Al-
AlO, /Nb-Dreischichtstruktur gefertigt, bei der zunéchst die Deckelelektrode mittels
ICP-RIE-Verfahren (siche Abschnitt 3.2) entfernt wurde. Die Al-Schicht wurde dann
entweder mit der Entwicklerlosung oder mit der siurebasierten Al-Atze entfernt, be-
vor im letzten Prozessschritt die maanderformigen Leiterbahnen mittels ICP-RIE-
Verfahren aus der Basiselektrode der Dreischichtstruktur gefertigt wurden. Die ver-
schiedenen Atzschritte sind hierbei identisch zu den Atzschritten bei der Herstellung
der SQUID-Arrays, das heifst beide Stukturen wurden jeweils simultan gefertigt.

SQUID /zugehérige Nb-Struktur | Wasserstoff-| 1. x1, [mA] | Tt [K] | Rsoox [€]
Beladung
HDSQH2 wl 1A7 SQ1 Ja 139 7.6 1201
HDSQH2 w1 1A7 SQ2 Nein / 7.6 1173
HDSQH2 w1 2A7 SQ1 Ja 143 7.6 1192
HDSQH2 w1 2A7 SQ2 Nein 138 7,6 1153
HDSQH2 w1 2A11 SQ1 Ja 129 7,6 1179
HDSQH2 w1 2A11 SQ2 Nein 140 7.6 1180
HDSQH2 w1 3B11 SQ1 Ja 135 7,7 1244
HDSQH2 w1 3B11 SQ2 Nein 130 7,7 1214

Tab. 4.1: Ubersicht iiber die Werte des kritischen Stroms I, von Niob-Leiterstrukturen,
sowie der kritischen Temperatur 7. und dem Raumtemperatur-Widerstand verschiedener
SQUID-Arrays.

Tabelle 4.1 fasst die gemessenen Werte fiir den kritischen Strom I, 1, der méanderfor-
migen Leiterstrukturen sowie die kritische Temperatur 7, und den Raumtemperatur-
Widerstand Rk der zu diesen Leiterstrukturen gehérenden SQUID-Arrays zusam-
men. Die kritischen Strome der getesteten Leiterstrukturen stimmen im Rahmen der
experimentellen Genauigkeit iiberein und liegen geringfiigig unter dem aus vorheri-
gen Messungen erwarteten Wert von I, = 150 mA fiir nicht mit Wasserstoff beladenes
Niob. Insbesondere wurden, entgegen der urspriinglichen Erwartung, keine geringeren
Werte fiir den kritischen Strom fiir die nominell mit Wasserstoff beladenen Struk-
turen gemessen. Die kritische Temperatur 7. der SQUID-Arrays wurde in einem
3He/*He-Verdiinnungs-Kryostaten gemessen. Fiir die getesteten SQUID-Arrays lag
die kritische Temperatur bei T, = 7,6 K beziehungsweise 7,7 K und damit unter dem
erwarteten Wert fiir Nb-Vollmaterial, der bei T, = 9,2 K liegt. Weiterfithrende Mes-
sungen haben hier allerdings gezeigt, dass aktuell alle in der Arbeitsgruppe gefertig-
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ten Nb-Strukturen eine gegeniiber Vollmaterial signifikant reduzierte kritische Tem-
peratur besitzen. Die Ursache hierfiir ist aktuell nicht bekannt. Der Raumtemperatur-
Widerstand Rsgok eines SQUID-Arrays wird mafigeblich durch den Widerstand der
Leiterstrukturen aus Niob bestimmt. Bei den potentiell mit Wasserstoff beladenen
SQUID-Arrays ist in drei von vier Féllen ein leicht erhohter Widerstandswert zu
erkennen (Tabelle 4.1).
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Abb. 4.1: a) + c):Exemplarische Strom-Spannungs-Kennlinien zweier dc-SQUID-Arrays
bei verschiedenen externen magnetischen Fliissen b) + d): Die SQUID-Spannung in Abhén-
gigkeit des in die Riickkoppelspule eingepragten Stroms /¢ }, bei maximalem Spannungshub.

Fiir die elektrische Charakterisierung der einzelnen SQUID-Arrays wurden jeweils
die Strom-Spannungs-Kennlinie sowie die Fluss-Spannungs-Kennilinie gemessen. In
Abbildung 4.1 sind exemplarisch die Strom-Spannungs-Kennlinien fiir verschiedene
Werte des magnetischen Flusses @, die zwischen n @, und (n+1/2) @, liegen, sowie die
Fluss-Spannungs-Kennlinien bei maximalem Spannungshub AU, fiir zwei verschie-
dene SQUID-Arrays gezeigt, wobei die Al-Lage bei einem der SQUID-Arrays mit Ent-
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wicklerlosung und bei dem anderen SQUID-Array mit sdurebasierter Al-Atze entfernt
wurde. Aus den gemessenen Kennlinien wurden die Werte fiir den kritischen Strom
I.sq und den Normal-Widerstand Ry gq sowie der maximale Spannungshub der
Fluss-Spannungs-Kennlinie AU,,.., die Gegeninduktivitat Mp, der Riickkoppelspu-
le beziiglich der SQUID-Schleife, sowie der Fluss-zu-Spannungs-Transferkoeffizient
Vs und der Fluss-zu-Strom-Transferkoeffizient I bestimmt. In Tabelle 4.2 sind die
jeweiligen Werte fiir die acht charakterisierten de-SQUID-Arrays zusammengefasst.
Ferner ist angegeben, welche SQUID-Arrays potentiell mit Wasserstoff beladen wur-
den.
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4.1. Charakteristische Grofen der de-SQUID-Arrays
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Der kritische Strom I.. sq wurde durch I. sq & Ip max/2 anhand der Strom-Spannungs-
Kennlinie abgeschatzt, wobei I, max der grofste Strom ist, der an das SQUID angelegt
werden kann, ohne dass eine Spannung iiber dem SQUID abféllt. Die Rauschverrun-
dung der Kennlinie wurde nicht beriicksichtigt. Anhand der Kennlinien in Abbildung
4.1 a) und 4.1 ¢) ergeben sich die kritischen Stréme von I.sq ~ 3,0 pA beziehungs-
weise . gq ~ 4,4 pA. Im Durchschnitt liegt der kritische Strom fiir die potentiell mit
Wasserstoff beladenen SQUIDs bei I, gq ~ 3,0 pA und fiir nicht beladene SQUIDs bei
I.sq ~ 4,1 pA. Nach den zur Herstellung der SQUID-Arrays verwendeten Prozess-
parametern (vergleiche Abschnitt 3.2) sollte der kritische Strom bei I.gq ~ 4,2 pA
liegen. Dieser Wert stimmt sehr gut mit den experimentell bestimmten kritischen
Stromen der SQUID-Arrays iiberein, welche nicht gezielt mit Wasserstoff beladen
wurden. Bei den nominell beladenen SQUID-Arrays ist der kritische Strom geringer.
Dieser Effekt kann, wie bereits in Abschnitt 2.3.1 erwéahnt, daher resultierten, dass
Wasserstoff in mindestens einer Nb-Elektrode des Josephson-Tunnelkontaktes durch
eine Anderung des chemischen Potentials zu einem Anstieg der Potentialbarriere
fithrt, wodurch der kritische Strom des Josephson-Tunnelkontaktes sinkt.

Der Widerstand Ry gq wurde iiber die Steigung der Strom-Spannungs-Kennlinie bei
hohen Betriebsstrémen bestimmt, bei denen sich das SQUID-Array im normallei-
tenden Zustand befindet. Experimentell zeigt sich ein hoherer Widerstand Ry sq bei
SQUID-Arrays, bei denen die Al-Lage mit der siurebasierten Al-Atze entfernt wurde.
Wie in Abschnitt 3.2.1 beschrieben, bildet sich bei dem Entfernen der Al-Schicht mit
siaurebasierter Al-Atze eine Oxidschicht auf der unteren Niobschicht, die eine Diffu-
sionsbarriere fiir Wasserstoff darstellt. Durch die Oxidierung der Niobschicht nimmt
die effektive elektrische Dicke der Nb-Schicht die Nioblage geringfiigig ab, was zu
einer Erhohung des elektrischen Widerstandes fiihrt. Um den gemessenen Effekt al-
lein durch die Oxidierung der Nioblage zu erkldren, miisste die Oxidschicht etwa
30nm dick sein, obwohl fiir die sich bei dem Atzprozess bildende Oxidschicht nur
eine Dicke von wenigen nm erwartet wird. Ferner zeigen Messdaten in [Hin08| an mit
Wasserstoff beladenen Nb/AlO, /Nb-Josephson-Kontakten, dass sowohl der kritische
Strom I.gq als auch der Normal-Widerstand Ry sq, sowie das I, sqRn sq-Produkt
durch Wasserstoff-Beladung einer Niob-Elektrode sinkt. Dies steht im Einklang mit
dem im Rahmen dieser Arbeit gemachten Beobachtungen.

Weiterhin l&sst sich anhand der bei maximalem Spannungshub gemessen Kenn-
linien in Abbildung 4.1 b) und d) erkennen, dass mit Wasserstoff kontaminierte
SQUID-Arrays einen deutlich geringeren Spannungshub aufweisen. Der geringere
Spannungshub AU« o< I sqRnsq ist ein Resultat aus den geringeren Werten fiir
I.sq und Rngq. Ferner zeigt sich, dass sich die SQUID-Arrays in Hinblick auf die
Gegeninduktivitdaten der Riickkoppelspulen erwartungsgeméaft nicht unterscheiden.
Nominell mit Wasserstoff beladene SQUID-Arrays weisen in Vergleich zu ihren auf
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dem gleichen Chip befindlichen nicht beladenen Partnern einen deutlich geringeren
Fluss-zu-Spannungs-Transferkoeffizient auf. Dieser Unterschied folgt aus einem Un-
terschied im Spannungshub AU der jeweiligen SQUID-Arrays. Der Fluss-zu-Strom-
Transferkoeffizient variiert leicht, ohne einen eindeutigen Trend abzubilden.

4.2 Niederfrequentes magn. Flussrauschen der untersuchten
dc-SQUID-Arrays

In einem *He/*He-Verdiinnungs-Kryostaten wurde die spektrale Leistungsdichte der
Rauschspektren der im vorherigen Abschnitt behandelten de-SQUID-Arrays in ei-
nem einstufigen Aufbau mit negativer Flussriickkopplung (sieche Abschnitt 3.3) bei
Temperaturen 7" von 113 mK, 221 mK, 414 mK und 743 mK gemessen. Hierfiir wurde
der in Abschnitt 3.5 beschriebene experimentelle Aufbau verwendet und fiir jeweils
30 min ein Zeitverlauf des Spannungssignals der SQUID-Elektronik aufgenommen. In
Abbildung 4.2 a) ist exemplarisch ein solcher Spannungsverlauf gezeigt. Obwohl zur
Vermeidung von Storsignalen eine supraleitende Abschirmung fiir den experimentel-
len Aufbau verwendet wurde, traten wéahrend der Messungen sehr héufig derartige
Storsignale auf. Die Ursache dieser Storsignale konnte nicht identifiziert werden. Bei
diesen Storsignalen handelte es sich in erster Linie um unregelméfige Spitzen, die
entweder direkt in das SQUID oder in den Messaufbau elektromagnetisch einkop-
peln. Zur Entfernung dieser Storsignale bei der sich anschliefenden Berechnung der
Rauschspektren wurde ein Peak-Entfernungs-Algorithmus verwendet, dessen Vorge-
hensweise beispielhaft anhand der in Abbildung 4.2 gezeigten Messung verdeutlicht
wird. Bei dem Peak-Entfernungs-Algorithmus wird manuell ein Minimal- und Maxi-
malwert fiir die Spannungsamplitude festgelegt aufserhalb derer das Signal verworfen
wird. Bei der zur Berechnung des Rauschspektrums verwendeten Fouriertransforma-
tion wird der gemessene Zeitverlauf in Intervalle unterteilt.

Liegt nun ein Spannungswert nicht innerhalb der durch den Minimal- und Maximal-
wert festgelegten Grenzen, wird das betroffene Intervall bei der Fouriertransformation
nicht berticksichtigt. Auf diese Weise kann ein grofier Teil der Storsignale nachtréglich
herausgefiltert werden. Allerdings muss bei diesem Verfahren darauf geachtet wer-
den, dass noch eine ausreichende Menge geniigend grofser Intervalle an Messpunkten
iibrig bleibt, um auch bei sehr niedrigen Frequenzen bis unter 1 Hz ein zuverlassiges
Spektrum berechnen zu kénnen. Aufgrund dessen kénnen bei einer zu hohen Dichte
an Storsignalen nicht alle Peaks entfernt werden. In Abbildung 4.2 a) sind beispiel-
haft drei verschiedenen Grenzen fiir den Peak-Entfernungs-Algorithmus dargestellt.
Im Fall der blau gewéhlten Grenzen werden keine Bereiche des Spannungsverlaufs
entfernt. Im Fall mit den im griin dargestellten Grenzen werden grobe Storsignale
aus dem Zeitverlauf des Spannungssignals entfernt, wihrend fiir die gelb dargestellten
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Abb. 4.2: a) Gemessener Zeitverlauf der Spannung der SQUID-Elektronik, die zum Aus-
lesen eines SQUID-Arrays verwendet wird. Zusétzlich eingezeichnet sind drei verschiedene
Grenzen des Spannungssignals, die fiir den zur Bereinigung von Storsignalen eingesetzten
Peak-Entfernungs-Algorithmus verwendet wurden. b) Die aus dem bereinigten Zeitver-
lauf fiir die in a) dargestellten Grenzen des Peak-Entfernungs-Algorithmuses resultierenden
Rauschspektren.

Grenzen der grofstmogliche Teil der auf dem Rauschen befindlichen Peaks von dem
Zeitverlauf entfernt werden. In Abbildung 4.2 b) sind in den jeweiligen Farben, die
aus den verschiedenen Grenzen resultierenden Spektren gezeigt. Daraus ist zu schlie-
fsen, dass der verwendete Algorithmus zur Entfernung von Storsignalen geeignet ist
und zuverldssige Spektren bestimmt werden konnen.
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Abb. 4.3: Zwei Typische im Rahmen dieser Arbeit gemessene Rauschspektren der unter-
suchten SQUID-Arrays, wobei in blau das gemessene Rauschspektrum dargestellt ist, in rot
das berechnete Rauschen der SQUID-Elektronik und in gelb das intrinsische Rauschspek-
trum des jeweiligen SQUID-Arrays.
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Abbildung 4.3 a) zeigt ein typisches im Rahmen dieser Arbeit gemessenes Rausch-
spektrum. Um das Spektrum in einem spéteren Schritt numerisch anpassen zu kon-
nen, wurden die Peaks entfernt, die etwa in Abbildung 4.2 b) auf dem Rauschspek-
trum zu erkennen sind. Diese resultieren hauptsachlich von der Netzversorgung und
deren Oberschwingungen. Das von Peaks bereinigte Spektrum ist in Abbildung 4.3
in blau dargestellt. Man kann das Plateau des weifen Rauschens fiir hohe Frequen-
zen, sowie die f~*-Abhéngigkeit bei geringen Frequenzen erkennen. Das Rauschen
der zur Auslesung der SQUID-Arrays verwendeten Raumtemperatur-Elektronik lie-
fert im einstufigen Aufbau einen Beitrag zum Gesamtrauschen. Der Rauschanteil der
Elektronik wird nach der Gleichung 3.2 berechnet, wobei der Fluss-zu-Spannungs-
Transferkoeffizient Vg und der Fluss-zu-Strom-Transferkoeffizient I vor jeder Mes-
sung experimentell bestimmt wurden. Der Beitrag der SQUID-Elektronik ist in rot in
Abbildung 4.3 dargestellt. Das Rauschen der Raumtemperatur-Elektronik wird vom
gemessenen Rauschspektrum abgezogen, um das intrinische Rauschen des SQUID-
Arrays zu erhalten.

Durch die numerische Anpassung der Gleichung 2.15 an das Spektrum des intrini-
schen Rauschens ergeben sich die Rauschparameter S¢.,, S¢,1/y und a. Bei einem
Teil der gemessenen Spektren ist eine Tiefpass-Verhalten zu beobachten (siche Ab-
bildung 4.3 b)), weshalb hierfiir eine um eine Lorentz-Kurve erweiterte Version

So(f) = Sow(f) + Spr(1Hz) [+ Ar

, T OTF (4.1)

von Gleichung 2.15 zur numerischen Anpassung verwendet wurde. Die Parameter A
und 7 sind hierbei freie Anpassungsparameter. Eine solche Lorentz-Kurve stellt bei-
spielsweise das Rauschspektrum eines Zwei-Niveau-Systems dar, welches statistisch
zwischen seinen Zusténden fluktuiert [Ant13|. Das Auftreten von Rauschen durch
ein einzelnes sowie einer Vielzahl von Zwei-Niveau-Systemen in SQUIDs und dessen
mogliche Ursachen wurde in Abschnitt 2.3 behandelt. Zur Erklarung des niederfre-
quenten magnetischen Zusatzrauschens in SQUIDs mit einer Amplitude von etwa
1uA/ VHz bei 1Hz durch zufillig angeordnete Zwei-Niveau-Systeme wird eine De-
fektdichte von 5-10'" m~2 [Koc07| angenommen. Um die gemessene Charakteristik
des in Abbildung 4.3 b) Rauschspektrums mit einem einzigen Zwei-Niveau-System
zu erkliren, miisste dieses um einen grob geschiitzten Faktor 107 erhéhtes Dipolmo-
ment besitzen oder in einem um einen Faktor 10'7 erhéhten elektrischen Feld sitzen.
Dementsprechend ist es sehr unwahrscheinlich, dass das beobachtete Verhalten durch
ein einziges intrinsisches Zwei-Niveau-System erklart werden kann.

Aus der numerischen Anpassung der Gleichung 2.15 respektive Gleichung 4.1 an die
intrinsischen Rauschspektren der SQUID-Arrays (sieche Anhang A) bei verschiedenen
Temperaturen wurden Werte fiir den Exponenten « des niederfrequenten Flussrau-
schens, sowie die Amplitude der spektralen Leistungsdichte Sg ;/;(1 Hz) bestimmt
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Abb. 4.4: Aus der numerischen Anpassung des intrinsischen Flussrauschens der verschie-
denen charakterisierten dc-SQUID-Arrays ermittelte Exponenten « des niederfrequenten
Flussrauschens in Abhéngigkeit von der Temperatur. Es werden jeweils die auf demselben

SQUID-Chip befindlichen SQUID-Arrays miteinander verglichen.

und in Abbildung 4.4 respektive Abbildung 4.5 fiir jeden SQUID-Chip gegen die Tem-
peratur aufgetragen. Werte von SQUID-Arrays, bei denen die Al-Schicht mit einer
Entwicklerlosung entfernt wurde und die deshalb nominell mit Wasserstoff beladen
sind, sind in den Abbildungen als rote Kreise dargestellt, wahrend Werte der mit Sau-
re behandelten SQUID-Arrays als blaue Dreiecke dargestellt sind. In Abbildung 4.4
ist fiir die SQUID-Chips HDSQH2w1 1A7, HDSQH2w1 2A7 und HDSQH2w1 3B11
kein eindeutiger Trend im Unterschied zwischen nominell beladenen und nicht nomi-
nell beladenen SQUID-Arrays zu erkennen. Bei dem SQUID-Chip HDSQH2w1 2A11
liegen die Werte fiir a bei dem mit Entwickler behandelten SQUID-Array im komplet-
ten Temperaturgang iiber den mit Sdure behandelten SQUID-Arrays. Ein analoges
Verhalten zeigen die spektralen Leistungsdichten Sg ;/¢(1 Hz), wobei hier das mit
Saure behandelte SQUID-Array auf Chip HDSQH2w 3B11 leicht héherer Werte fiir
Ss.1/r(1 Hz) aufweist. In Abschnitt 2.3 wurde der Einfluss von Wasserstoff-Beladung
in de-SQUIDs auf das niederfrequente Flussrauschen diskutiert. Wasserstoff an der
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Abb. 4.5: Aus der numerischen Anpassung des intrinsischen Flussrauschens der verschiede-
nen charakterisierten dc-SQUID-Arrays ermittelte Amplitude der spektralen Leistungsdich-
te S ;/r(1Hz) in Abhéngigkeit von der Temperatur. Es werden jeweils die auf demselben
SQUID-Chip befindlichen SQUID-Arrays miteinander verglichen.

Oberfliche von Niob als auch in dessen Inneren kann eine Quelle fiir magnetische
Momente sein, welche unkorrelierte Zwei-Niveau-Systeme darstellen, die zum nie-
derfrequenten Flussrauschen beitragen. Somit ist zu erwarten, dass mit Wasserstoff
beladene SQUIDs erhohte Werte fiir o und S ;/; aufweisen. Dieses Verhalten wird
bei einem der vier getesteten SQUID-Array Paare beobachtet.

Um das Rauschen der in dieser Arbeit untersuchten SQUIDs besser mit anderen
Daten von SQUID-Arrays mit anderer Induktivitat L vergleichen zu konnen, werden
die Werte in die Energiesensitivitat

() = 22)

(4.2)

umgerechnet, die fiir die folgenden Diskussionen verwendet werden. Hierbei bezeich-
net S¢(f) die spektrale Leistungsdichte des Flussrauschens des de-SQUIDs und L
die SQUID-Induktivitdt. Betrachtet man aus Gleichung 2.15 den frequenzabhéingi-
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Abb. 4.6: a) Grafische Darstellung des niederfrequenten Flussrauschens eines SQUID-
Arrays, das aus den Parametern der numerischen Anpassungen berechnet wurde, bei
vier verschiedenen Temperaturen. Die Spektren schneiden sich bei einer Frequenz von
fe = (2.6 £2.0) Hz. b) Darstellung der Energiesensitivitiat des niederfrequenten Flussrau-
schens € 1,¢(1Hz) gegen den Rauschexponenten « fiir ein SQUID-Array bei verschiedenen
Temperaturen. Aus der numerischen Anpassung der Gleichung 4.3 an die Messpunkte wurde
fe = (2.9 £ 3.0) Hz als Schnittfrequenz bestimmt.

gen Anteil des Flussrauschens eines de-SQUID-Arrays bei verschiedenen Tempera-
turen erkennt man, wie auch in [Ant13] beobachtet, dass die Spektren sich bei einer
bestimmten Frequenz f. schneiden. Fiir die aus der numerischen Anpassung ermit-
telten Parameter o und Sy ;/¢(1Hz) ist das niederfrequente Flussrauschen bei vier
verschiedenen Temperaturen in Abbildung 4.6 a) fiir ein SQUID-Array exemplarisch
gezeigt. Anhand der Abbildung kann eine Schnittfrequenz f. = (2.6 + 2.0) Hz abge-
schétzt werden. Analoge grafische Darstellungen der anderen SQUID-Arrays sind im
Anhang A zu finden. Bei dieser Schnittfrequenz f. ist somit die Amplitude der spek-
tralen Leistungsdichte des niederfrequenten Flussrauschens S, ; /¢(f.) respektive die
Energiesensitivitét €;1/7(f.) temperaturunabhéngig. Das birgt einen groken Vorteil
gegeniiber S, ;/¢(1 Hz) beziehungsweise € 1,7(1Hz), weshalb der frequenzabhéngige
Teil des Rauschspektrums aus Gleichung 2.15 mit der Energiesensitivitat in der Form

€s,1/7(f) = €s1r(fe) - (%)a (4.3)

dargestellt werden kann.

In Abbildung 4.6 b) ist exemplarisch die fiir das SQUID-Array HDSQH2w1 2A11
SQ1 bei verschiedenen Temperaturen bestimmte Energiesensitivitiat des niederfre-
quenten Flussrauschens € 1/;(1 Hz) gegen den Rauschexponenten o aufgetragen. An
die Datenpunkte wurde die Gleichung 4.3 numerisch angepasst. Aus dieser numeri-
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schen Anpassung resultiert eine Schnittfrequenz von f. = 2.9 Hz mit einem Fehler
von 3 Hz, was mit der anhand von Abbildung 4.6 a) manuell bestimmten Schnittfre-
quenz f. = (2.6 £ 2.0) Hz sehr gut tibereinstimmt.
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Abb. 4.7: a) Die Amplitude der Energiesensitivitit e ;,r(1Hz) in Abhingigkeit des
Rauschexponenten « aller im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Spektren fiir nominell mit
Wasserstoff beladene und nominell unbeladene de-SQUID-Arrays. b) Vergleich der Ampli-
tuden der Energiesensitivitit €, 1,7(1Hz) gegen den Rauschexponenten o der de-SQUID-
Arrays, welche in [Kem16| vorgestellt wurden (blau) mit den in dieser Arbeit vorgestellten
de-SQUID-Arrays, welche nominell mit Wasserstoff kontaminiert wurden (orange) und no-
minell nicht kontaminiert wurden (rot).

In Abbildung 4.7 a) sind die Amplituden der Energiesensitivitit e,7(1 Hz) in Ab-
héngigkeit des Rauschexponenten « fiir alle im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Rauschspektren von nominell mit Wasserstoff beladenen und nominell unbeladenen
de-SQUID-Arrays gezeigt. Auch wenn kein signifikanter Unterschied zu erkennen
ist, zeigt sich, dass tendenziell nominell mit Wasserstoff beladene SQUID-Arrays ge-
geniiber unbeladenen SQUID-Arrays héhere Werte fiir a und €51,7(1 Hz) aufweisen.
Abbildung 4.7 b) zeigt einen Vergleich der Amplitude der Energiesensitivitdt des
niederfrequenten Flussrauschens €,;(1 Hz) gegen den Rauschexponenten o der im
Rahmen dieser Arbeit vorgestellten de-SQUID-Arrays mit nomineller Wasserstoff-
Beladung (orange) und nominell ohne Wasserstoff-Beladung (rot) mit den Daten der
dc-SQUID-Arrays, die in [Kem16| vorgestellt wurden. Hierbei représentiert in Abbil-
dung 4.7 b) jeder Punkt eine einzelne Rauschmessung eines SQUID-Arrays bei einer
Temperatur unter 1 K. Die Daten aus [Kem16| sind in Gruppen A1 bis A6 aufgeteilt,
wobei fiir die Gruppen A3 bis A6 durch schwarzen Linien numerische Anpassungen
der Gleichung 4.3 an die Datenpunkte dargestellt sind. Es ist zu erkennen, dass die
Daten der in dieser Arbeit untersuchten SQUID-Arrays vergleichbare Amplituden
der Energiesensitivitit wie die Vergleichsdaten der Gruppen A6 und A5 besitzen,
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jedoch starker streuen. Auch fiir die Werte von « sind die Daten bis auf wenige Aus-
nahmen vergleichbar mit den Gruppen A5 und A6. Aus dieser Analyse von ¢/ und
« lasst sich schlussfolgern, dass der erwartete Anstieg des niederfrequenten Flussrau-
schens durch Wasserstoff-Beladung in den vorgestellten SQUID-Arrays hinsichtlich
der Parameter € ,; und « in einem geringen Maf zu beobachten ist, es jedoch keinen
signifikanten Unterschied zwischen den in dieser Arbeit mit Entwickler behandelten
und mit Sdure behandelten SQUID-Arrays zu sehen ist.

4.3 Kreuzkorrelationsaufbau

Bei Rauschmessungen an einzelnen SQUIDs in einem einstufigen Aufbau liefert die
Raumtemperatur-Elektronik einen signifikanten Rauschbeitrag zum scheinbaren ma-
gnetischen Flussrauschen des Gesamtsystems (vergleiche Abschnitt 3.3). Die Ver-
wendung eines zweistufigen SQUID-Aufbaus kann diesen Beitrag zwar verringern,
jedoch sind in dem Rauschspektrum des Gesamtaufbaus immer noch Anteile des zur
Vorverstarkung verwendeten SQUID-Arrays sowie des Raumtemperatur-Verstérkers,
welche eine Bestimmung des intrinsischen Rauschens des auszulesenden SQUIDs er-
schweren. Der in Abschnitt 3.4 beschriebene Kreuzkorrelationsaufbau bietet gegen-
iiber dem einstufigen und zweistufigen Aufbau den groften Vorteil, dass das intrin-
sische Rauschen des SQUIDs direkt gemessen werden kann. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurden erste Charakterisierungsmessungen an dem in Abschnitt 3.5 gezeigten
Kreuzkorrelationsaufbau getétigt. Eine systematische Messung des niederfrequenten
magnetischen Flussrauschens von einzelnen SQUIDs, die potentiell mit Wasserstoff
beladen wurden, mit Hilfe dieses Kreuzkorrelationsaufbaus war aus Zeitgriinden vor
Abschluss dieser Arbeit nicht mehr moglich. Jedoch sind diese Messungen zeitnahe
geplant.

Fiir die Charakterisierung des Kreuzkorrelationsautbaus wurde das Stromsensor-
SQUID nicht betrieben, das heifst die abfallende Spannung iiber dem SQUID ist null.
In diesem Betriebsmodus wird das Rauschen in der in Abbildung 3.4 griin hinterleg-
ten Stufe nur durch das Stromrauschen des Widerstands Rg bestimmt, wihrend das
Stromsensor-SQUID nicht zum Rauschen beitrégt. In diesem Fall vereinfacht sich die
spektrale Leistungsdichte des scheinbaren magnetischen Flussrauschens eines Kanals
nach Gleichung 3.3 zu

SI,C]

2
[45,Array

o 4kgT
f‘“ + M2 (4.4)
V@,Array RG

+

545 = S@,Array +

Durch die Kreuzkorrelation der Signale beider Kanéle fallen die Rauschbeitréige der
SQUID-Arrays sowie der Raumtemperatur-Verstarkung weg und die spektrale Leis-
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10 f
[ e Kreuzkorrelation
= lineare Anpassung
Kanal 1
-~ — Kanal 2
N
iy
S 10'}
=
S
@
o K3 .....' . :”
10 *
10" 10" 10°
Frequenz f [HZ]

Abb. 4.8: Typische, mit Hilfe des Kreuzkorrelationsaufbaus aufgenommene Rauschspek-
tren des Widerstandsrauschens des Widerstandes Rg. In gelb und griin ist die an Kanal 1
beziehungsweise 2 gemessene spektrale Leistungsdichte des scheinbaren magnetischen Fluss-
rauschens des Gesamtsystems gegen die Frequenz aufgetragen. In blau ist die Kreuzkorrela-
tion der beiden Spektren aufgetragen, an welche die in rot eingezeichnete lineare Funktion
numerisch angepasst wurde.

tungsdichte des Flussrauschens hiangt mit
_ 4kgT
= R

nur noch vom thermischen Rauschen des Widerstandes ab. Dieser Rauschbeitrag
steigt linear mit der Temperatur, weshalb der Aufbau als Rauschthermometer ge-

S

M2 (4.5)

nutzt werden kann.

Anhand dieses einfachen Modells kann der Kreuzkorrelationsaufbau getestet werden.
Hierzu wurden bei Temperaturen zwischen 100 mK und 750mK Zeitverlaufe der Aus-
gangsspannung der SQUID-Elektronik gemessen und wie in Abschnitt 4.2 beschrie-
ben von Storsignalen bereinigt. Die daraus resultierenden Einzelspektren wurden
anschlieftend kreuzkorreliert. Abbildung 4.8 zeigt exemplarisch fiir eine Temperatur
von T = 743 mK in gelb und griin die Rauschspektren der beiden Kanéle (vergleiche
Abbildung 3.4), sowie in blau das Spektrum der Kreuzkorrelation beider Kanéle, an
welches eine lineare Funktion numerisch angepasst wurde. Die numerische Anpas-
sung zeigt, dass das Rauschen des Widerstandes wie erwartet auf einem konstanten
Rauschniveau liegt. Die so bestimmten spektralen Leistungsdichten des aufgrund des
thermischen Rauschens im Widerstand R erzeugten Flussrauschens sind in Abbil-
dung 4.9 in Abhangigkeit von der Temperatur aufgetragen. Exemplarisch wurde bei
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414 mK mit der gemessenen spektralen Leistungsdichte anhand der Gleichung 4.5 der
Wert des Widerstands Rg zu Rg = 299,5 m() bestimmt. Der Widerstand Rg besteht
aus einer 250 nm dicken Schicht aus Gold-Palladium und besitzt ein Aspektverhélt-
nis [/b = 0,3 und einen spezifischen Flichenwiderstand von 1,28 /], womit sich ein
Widerstand von Rg = 313 m(2 ergibt. Der spezifische Flachenwiderstand wurde an-
hand des gemessenen elektrischen Widerstand des SQUID-Arrays im normalleitenden
Zustand Ry gq und dem Aspektverhéltnis der Shuntwiderstande des SQUID-Arrays
bestimmt. Der so bestimmte Wert fiir Rg bestétigt den exemplarisch anhand des
Rauschplateaus bei einer Temperatur 7" = 414 mK bestimmten Widerstandswert.
Der Kreuzkorrelationsaufbau konnte im Rahmen dieser Arbeit erfolgreich getestet

® Daten o
1.4+
N 1.2f
] o
2
— 1.0r
&
n
®
0.8r
. 1 1 1
0 200 400 600 800

Temperatur T [mK]

Abb. 4.9: Die mit Hilfe eines Kreuzkorrelationsaufbaus bestimmte spektrale Leistungs-
dichte des aus dem thermischen Rauschen des Widerstandes Rq resultierenden Flussrau-
schens in Abhéngigkeit von der Temperatur.

werden. In folgenden Experimenten konnen somit an den drei Fingern, die der expe-
rimentelle Aufbau bereitstellt, das intrinsische magnetische Flussrauschen von drei
verschiedenen Stromsensor-SQUIDs direkt bestimmt werden. Somit eignet sich dieser
Aufbau sehr gut, um das magnetische Flussrauschen von potentiell mit Wasserstoff
beladenen und unbeladenen Stromsensor-SQUIDs miteinander zu vergleichen.

4.4 Ausblick

Die Untersuchungen in den Abschnitten 4.1 und 4.2 zeigen keinen signifikanten Un-
terschied zwischen nominell mit Wasserstoff beladenen und unbeladenen SQUID-
Arrays. Auch wenn Messungen des kritischen Stromes I.gq der SQUIDs oder des
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Raumtemperatur-Widerstand Rsgox der SQUIDs einen durch Wasserstoff-Beladung
erwarteten Effekt ergeben haben, konnte bei dem kritischen Strom I, n, der mean-
derférmigen SQUID-Teststrukturen und der kritischen Temperatur der SQUIDs T,
nur geringe oder keine Unterschiede zwischen nominell mit Wasserstoff beladenen
und unbeladenen Bauteilen festgestellt werden. Diese waren insbesondere bei dem
Rauschverhalten der nominell mit Wasserstoff beladenen SQUID-Arrays in Bezug
auf nicht beladene SQUID-Arrays sehr gering. Deshalb muss entweder angenommen
werden, dass die gezielte Wasserstoff-Beladung einzelner SQUID-Arrays nicht voll-
stindig gelungen ist, oder dass eine Wasserstoff-Beladung keine Auswirkung auf das
niederfrequente magnetische Flussrauschen hat. Dass sich Niob bei Kontakt mit der
Entwicklerlosung, welche im Rahmen dieser Arbeit zur Beladung mit Wasserstoff ver-
wendet wurde, mit Wasserstoff belddt, haben vorherige Experimente gezeigt. Eben-
falls wurde experimentell gezeigt, dass bei der Verwendung der sauren Atzlosung sich
eine Oxidschicht auf dem Niob bildet, die ein Beladung von Wasserstoff verhindert.
Wiéhrend der Wasserstoff Kontaminierung war jedoch die betroffene Niobschicht noch
nicht strukturiert, sondern bildet eine den kompletten Wafer iiberziehende Schicht
(vergleiche Abschnitt 3.2). Selbst wenn die Stellen der Niobschicht, welche nicht
mit Wasserstoff beladen werden sollen, wiahrend der Kontaminierung durch einen
Schutzlack abgedeckt waren und keinen Kontakt zum Entwickler hatten, ist es nicht
ausgeschlossen, dass der in Niob sehr mobile Wasserstoff [Sch68| innerhalb der Niob-
schicht diffundiert. Den Weg L, welchen Wasserstoff in einer bestimmten Zeit 7 in
Niob durchschnittlich durch Diffusion zuriicklegt, kann mit

L=vD-1 (4.6)

abgeschétzt werden. Hierbei ist D der Diffusionskoeflizient, welcher nach [Sch68] in
reinem Niob bei Raumtemperatur D = 2,5- 1071 m?/s entspricht. Fiir einen durch-
schnittlichen Diffusionsweg L von 3,2mm, welcher der Breite eines SQUID-Chips
entspricht, wiirde Wasserstoff in reinem Niob nach Gleichung 4.6 etwa 11 Stun-
den benétigen. Bei der Herstellung des in dieser Arbeit verwendeten Wafers sind
Wasserstoff-Beladung und Strukturierung der Niobschicht an aufeinander folgenden
Tagen durchgefiihrt worden, weshalb die Diffusion innerhalb der Niobschicht durch-
aus relevant ist. Unter dieser Annahme wéren auch die in dieser Arbeit als nicht
beladen bezeichneten SQUIDs mit Wasserstoff kontaminiert, wobei die Konzentra-
tion der Wasserstoff-Beladung bei allen getesteten SQUIDs gering anzunehmen ist.
Um diese Vermutung zu bestétigen oder zu widerlegen, sind weitere Messungen mit
einem abgednderten Herstellungsprozess geplant. Hierbei soll die Niobschicht vor der
Beladung in unzusammenhéngende Gebiete aufgeteilt werden und anschliefsend ein
Teil dieser Gebiete mit Wasserstoff beladen werden. Da fiir diesen Fall keine Ver-
bindung zwischen mit Wasserstoff beladenen und nicht beladenen Fléchen besteht,
kann keine Diffusion von Wasserstoff in nominell unbeladene SQUIDs stattfinden.
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Mit dieser potentiell verbesserten Methode der Beladung und den getesteten Kreuz-
korrelationsaufbau kann das magnetische Flussrauschen sowohl von SQUID-Arrays,
als auch von Stromsensor-SQUIDs auf verlassliche Weise gemessen werden und der
Einfluss von Wasserstoff-Beladung in einer Fortfithrung dieser Arbeit untersucht wer-
den.



5. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde der Einfluss einer Wasserstoff-Beladung auf das
niederfrequente magnetische Flussrauschen in de-SQUIDs untersucht. Hierzu wur-
de bei verschiedenen dc-SQUIDs gezielt die SQUID-Schleife mit Wasserstoff bela-
den. Diese Beladung erfolgte wihrend des in [Kem13| néher beschriebenen Herstel-
lungsprozesses der de-SQUIDs. Hierzu wurde eine Aluminiumschicht, die wihrend
des Herstellungsprozesses die SQUID-Schleife zunéchst abdeckt, mit einer basischen
Entwicklerlosung gedtzt. In die wihrend des Atzens freigelegte Niobschicht konnten
Protonen aus der Losung eindringen. Als Vergleich wurden auf dem gleichen Wa-
fer SQUIDs produziert, bei welchen an Stelle der basischen Entwicklerlosung eine
sdurebasierte Atzlosung eingesetzt wurde. Diese oxidiert unmittelbar die freigelegte
Niobschicht und das dabei entstehende Nioboxid stellt eine effektive Diffusionsbar-
riere fiir Wasserstoff beziehungsweise Protonen dar.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden vier nominell mit Wasserstoff beladene 16-SQUID-
Serien-Arrays und vier nominell unbeladene 16-SQUID-Serien-Arrays untersucht und
miteinander vergleichen. Von jedem dieser de-SQUID-Arrays wurde die kritische
Temperatur 7. und der Widerstand bei Raumtemperatur R3pok gemessen. Zudem
wurde der kritische Strom I w1, der Niob-Strukturen anhand von Niob-Teststrukturen
bestimmt. Ferner wurde der maximale Spannungshub AU, der Fluss-Spannungs-
Kennlinie, sowie der kritische Strom /.gq des SQUID-Arrays und der elektrische
Widerstand Ry sq im normalleitenden Zustand gemessen.

Das magnetische Flussrauschen der acht SQUID-Arrays wurde mittels eines ein-
stufigen Aufbaus mit negativer Flussriickkopplung gemessen. Diese Rauschmessun-
gen fanden bei vier verschiedenen Temperaturen unter 1K statt. Mit Hilfe der
gemessenen Rauschspektren wurde die Amplitude der spektralen Leistungsdichte
S3.1/5(1Hz) des niederfrequenten Flussrauschens beziehungsweise die Energiesen-
sitivitét €s1/7(1 Hz) sowie der Rauschexponenten o bestimmt. Bei einem der vier
SQUID-Array-Paare zeigten sich signifikant héhere Werte fiir S 1,¢(1 Hz) und o des
mit Wasserstoff beladenen SQUID-Arrays gegeniiber den nicht beladenen SQUID-
Arrays. Anhand dieses SQUIDs wurde exemplarisch gezeigt, dass sich die Spektren
des 1/ f-Flussrauschens eines dc-SQUID-Arrays bei verschiedenen Temperaturen alle
in einem Punkt schneiden. Anschliefend wurden die Werte der Energiesensitivitéiten
€s,1/f(1 Hz) in Abhéngigkeit des Rauschexponenten o der in dieser Arbeit untersuch-
ten Arrays untereinander und mit Messdaten von de-SQUID-Arrays aus [Kem16]
verglichen. Es zeigte sich, dass SQUID-Arrays mit kleinen Werten von € ;,(1Hz)
und « tendenziell gezielt mit Wasserstoff beladen wurden, wahrend SQUID-Arrays

45
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mit hohem Wert fiir €,1,7(1 Hz) und « tendenziell unbeladene SQUID-Arrays waren.
Bei einem groften Anteil der untersuchten Spektren war jedoch kein signifikanter
Unterschied zwischen nominell mit Wasserstoff beladenen SQUIDs und unbeladen
SQUIDs zu erkennen.

Als mogliche Ursache fiir dieses Verhalten wurde identifiziert, dass wiahrend der Bela-
dung Wasserstoff in der zu diesem Zeitpunkt noch zusammenhéngenden Niobschicht
diffundiert ist und auch die nominell unbeladenen SQUID-Arrays parasitiar beladen
wurden. Zukiinftige Experimente mit einem abgednderten Verfahren zur gezielten
Beladung von SQUIDs mit Wasserstoff werden diese Annahme iiberpriifen.

Zuletzt wurde ein Kreuzkorrelationsaufbau zum Auslesen einzelner SQUIDs charak-
terisiert. Um die Funktionsweise des Aufbaus zu iiberpriifen, wurde das thermische
Rauschen eines Widerstandes in Abhéngigkeit der Temperatur gemessen. Anhand
dieser Messung wurde erwartungsgemaf ein linearer Verlauf der Amplitude der spek-
tralen Leistungsdichte des Rauschens des Widerstandes mit der Temperatur festge-
stellt.
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