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Kapitel 1

Einleitung

In Zeiten von Internet und drahtloser Datenkommunikation werden das Verlangen nach
immer schnelleren Ubertragungstechnologien fortwihrend stirker und die Anforderun-
gen an Hochfrequenzbauelemente entsprechend hoch. Eine zentrale Rolle spielen dabei
satellitengestiitzte Kommunikationssysteme, die in Zukunft neben den gewdhnlichen
Telefon- und Televisionsprogrammen auch grofle Datenmengen fiir Mobilfunk- und
Multimediaanwendungen iibertragen miissen. Auch wenn in den letzten Jahren in der
Hochfrequenztechnik (HF-Technik) grofie Fortschritte erzielt wurden, beispielsweise in
der Mobilfunktechnik, lassen sich aktive und passive HF-Komponenten nicht beliebig
durch neue Designs optimieren. Neuartige Materialien mit geringerem Absorptions-
vermogen gewinnen zunehmend an Bedeutung. Mit der 1986 von Bednorz und Miiller
entdeckten Klasse der Hochtemperatursupraleiter (HTSL) [Bed86] stehen supraleitende
Materialien zur Verfiigung, deren Sprungtemperaturen iiber der des Siedepunktes von
fliissigem Stickstoff liegen und die kommerzielle Anwendungen mit breitem wirtschaft-
lichen Nutzen versprechen. 1988 haben erste Messungen der Mikrowelleneigenschaften
an Einkristallen und epitaktischen HTSL-Diinnfilmen von Klein et al. [KIn89] gezeigt,
dass der Oberflichenwiderstand deutlich kleiner als von Normalleitern ist. Dieser Sach-
verhalt und die hohe kritische Temperatur machen das Material fiir Hochfrequenz-
bauteile interessant und in verschiedenen Forschungsprojekten (ComDev in Kanada
[Man98], Bosch SatCom in Deutschland [K&s98]) wird zur Zeit intensiv an supralei-
tenden Subsystemen fiir Satelliten gearbeitet. Das Ziel ist die in Satelliten integrier-
ten konventionellen Hohlraumresonatoren durch Resonatoren aus supraleitenden Mi-
krostreifenleitungen zu ersetzen und neben einem entscheidenden Performancegewinn
(Schmalbandigkeit, Flankensteilheit) eine deutliche Gewichtsreduzierung zu erreichen
bei eingerechneter, zusitzlicher Kiihlertechnologie. Denn die Wirtschaftlichkeit eines
Satelliten errechnet sich heutzutage nicht nur aus einer zu erreichenden Betriebsdauer,
sondern auch aus den anfallenden Startkosten, die im Schnitt mit rund 50000 US$ pro
Kilogramm Startgewicht zu Buche schlagen.

Im Hinblick auf den kommerziellen Einsatz wurde in den letzten Jahren die Quali-
tét sowohl bei Einkristallen als auch bei Diinnschichten von gebréuchlichen HTSL, wie
beispielsweise Y BasCu3zO7, erheblich verbessert. Passive Bauelemente, wie Hochfre-
quenzfilter, benstigen HTSL-Filme, die eine Reihe von Anforderungen erfiillen miissen:
Der Oberflichenwiderstand sollte in einem Temperaturbereich von 50 K bis 80 K nied-
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rig sein und die Linearitét des Leistungsverhaltens bis etwa 10 mT gewéhrleistet sein.
Fiir planare Bauelementstrukturen benétigt man homogene Filme mit zeitlich stabilen
Eigenschaften auf moglichst groflen Substraten.

Bei der Entwicklung und Herstellung dieser Materialien miissen Systeme zur Ver-
fiigung stehen, die die Hochfrequenzeigenschaften im Hinblick auf aktuelle und zu-
kiinftige technische Anwendungen bestimmen. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit
wurden unterschiedliche Messsysteme entwickelt, die es erlauben die Temperatur- und
Leistungsabhéingigkeit des Oberflichenwiderstandes und den Oberflichenwiderstand
ortsaufgelost zu messen. Hierbei wird ein System vorgestellt, das erstmals die ortsauf-
geloste Messung des Oberfliichenwiderstandes bei Frequenzen unter 20 GHz im p£)- bis
mS)-Bereich erlaubt. Der Oberflichenwiderstand ist ein Maf fiir die Hohe der Hochfre-
quenzverluste. Die vorgestellte Arbeit ist Teil eines deutschen Verbundprojektes, das
zum Ziel hat, oxydische Keramiken fiir die Anwendung in Hochfrequenzbauelemen-
ten in der Satellitenkommunikation zu entwickeln und zu charakterisieren. Entspre-
chend liegen die Charakterisierungsfrequenzen der Messsysteme zwischen 5 GHz und
20 GHz. Der temperaturabhiingige Oberflichenwiderstand einer HTSL-Schicht ist ein
wesentlicher Parameter fiir den Vergleich verschiedener Materialien. Da hochfrequente
Magnetfelder zu Nichtlinearititen fithren kénnen, muss die Leistungsabhéingigkeit des
Oberflichenwiderstands bestimmt werden. Fiir die Herstellung grofiflichiger HTSL-
Strukturen ist die rdumliche Homogenitéit der HTSL-Schicht zur Verwendung in ein-
zelnen Bauteilen wichtig. Die entwickelten Systeme werden eingesetzt um alternative
Film- und Substratmaterialien zu charakterisieren. Hierbei steht das Ziel im Vorder-
grund Materialen zu identifizieren, die verbesserte Hochfrequenzeigenschaften aufwei-
sen. Neben YBCO-Filmen auf Saphir wird eine Substitutionsreihe der RE-BCO-Filme
(RE, engl. rare earth, Seltene Erden) untersucht, wobei DyBCO-Filme einer weiter-
gehenden Analyse unterzogen werden. Weiterhin werden die hochfrequenten Verluste
in porenreichen YBCO-Filmen auf Saphir und in YBCO-Filmen auf einer technischen
Keramik bestimmt. Abschlielend wird der Einfluss der Dotierung mit Ca-Ionen auf
die Mikrowelleneigenschaften von YBCO-Filmen betrachtet.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich mit der Einleitung in fiinf Kapitel. In Kapi-
tel 2 werden Grundlagen zur Theorie des Oberflichenwiderstandes und abgeschirm-
ter, dielektrischer Resonatoren dargestellt. Die Herstellung und die Eigenschaften von
HTSL-Schichten werden kurz erlédutert. Die vier zur Materialcharakterisierung entwi-
ckelten Messsysteme werden in Kapitel 3 vorgestellt. In Kapitel 4 werden die fiir die
HTSL-Filme erhaltenen Messergebnisse gezeigt und in Kapitel 5 zusammengefasst.



Kapitel 2

Grundlagen

2.1 Theorie der Oberflichenimpedanz

Das vollstéindige Verschwinden des elektrischen Widerstandes von Supraleitern unter-
halb der Sprungtemperatur 7, gilt nur im Falle von Gleichstrom. Bei Anlegen eines
Hochfrequenzfeldes treten hingegen dissipative Verluste durch einen nicht verschwin-
denden Oberflichenwiderstand auf. Zum besseren Verstéindnis dieses Mechanismus
wird zunéichst allgemein auf die Definition der Oberflichenimpedanz eingegangen und
danach eine Darstellung fiir Normal- und Supraleiter gegeben.

2.1.1 Elektromagnetische Wellen im verlustbehafteten
Medium

Bei hohen Frequenzen! kénnen auftretende Strome und Spannungen nicht mehr als kon-
stante Felder angesehen werden, sondern sind zusétzlich Funktionen des Ortes. Strom
und Spannung werden allgemein in magnetisches bzw. elektrisches Feld transformiert.
Die Wechselwirkung zwischen einem hochfrequenten, elektromagnetischen Wechselfeld
(HF-Feld) und einem metallischen Leiter wird durch die Maxwellschen Gleichungen
beschrieben [Jac62]

. B . - aD _ _
rotE:—aa—t, rotH:j—i—aa—t, divD = p, divB =0 (2.1)

Zur Losung dieses Gleichungssystems sind Materialgleichungen notwendig, welche
die obigen Felder in Beziehung setzen:

D=¢E, B=uH, j=cE (2.2)

Die durch diese Gleichungen definierte elektrische Permittivitéit e, magnetische Per-
meabilitit p und Leitfdhigkeit o sind im allgemeinen komplexe Tensoren. Fiir isotrope
Medien konnen sie als skalare Groflen angenommen werden. Zur weiteren Vereinfa-
chung wird im Folgenden eine senkrecht auf eine Oberfliche einfallende ebene harmo-
nische Welle betrachtet, die sich in einem nicht magnetischen Medium in z-Richtung

'Frequenzen mit Wellenléingen in der GroBenordnung der Materie mit der sie wechselwirken.
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fortbewegt und deren elektrisches Feld parallel zur x-Achse orientiert ist (magnetisches
Feld parallel zur y-Achse) Das Medium fiillt den Halbraum z > 0 aus und besitzt bei
z = 0 eine ebene Oberfléiche. Die Kombination der Gleichungen (2.1) und (2.2) ergibt
die bekannte Helmholtz Wellengleichung

O’E

922

Um die Losung der Maxwellschen Gleichungen zu vereinfachen wird hier in kartesi-
schen Koordinaten gerechnet und als Losung eine harmonische, ebene Wellen angesetzt:

= iwpy(o — iwe) E. (2.3)

E(z,t) = Eye "7 H(z,t) = Hye 77! (2.4)

Die Ausbreitungskonstante v erhélt man durch Einsetzen von Gleichung (2.4) in
(2.3):

v =/ (iwpg (0 + iwe)) = a + i3 (2.5)

Der Realteil a beschreibt hierbei die Démpfung der fortlaufenden Welle, der Imagi-
nérteil 4 die Phase. Aus dem Faradayschen Gesetz ergibt sich folgender Zusammenhang
zwischen E-und H-Feld:

0F,
0z

Die Felder stehen zueinander senkrecht und sind voneinander abhéngig. Das Ver-
héltnis von elektrischer und magnetischer Feldstéirke definiert die intrinsische Impedanz

7, oft auch als Feldwellenwiderstand bezeichnet, fiir das Medium in dem sich die Welle
bewegt [Lan97]:

—iwpgH, = (2.6)

Bzt) _ Ee _iwpy _ [( ot \_ (2.7)
H(Z, t) Hy ’Y U—{_ng

Die Wellenwiderstand wird zur Losung vieler Problemstellungen benutzt, so z.B. zur
Berechnung der Reflexionskoeffizienten von Wellen zwischen verschiedenen Medien.
Im folgenden Abschnitt soll damit die Impedanz an der Oberfliche eines leitenden
Mediums berechnet werden.

2.1.2 Elektromagnetische Wellen an der Metall-Vakuum-
Grenzfliche

Das Konzept der Oberflichenimpedanz wird hiufig benutzt, wenn zur Losung elektro-
magnetischer Probleme komplizierte Geometrien des Mediums auf eine einzige Grenz-
fliiche mit einer normalerweise frequenzabhéngigen Grenzflichenimpedanz reduziert
werden konnen. Eine Losung ist ausschliefflich mit Kenntnis dieser Oberflichenim-
pedanz moglich und die Geometrie jenseits der Grenzfliiche muss nicht bekannt sein.
Man definiert daher als Oberflichenimpedanz das Verhiltnis der Tangentialkomponen-
ten des elektrischen zu der des magnetischen Feldes:
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Sl | (2.8)

Die Oberfliichenimpedanz Z; soll an einer Halbebene mit Normalenvektor in z-
Richtung diskutiert werden. Dazu betrachtet man eine ebene Welle, die von einem
Medium mit Z; kommend sich auf ein Medium mit Z; zubewegt. Wenn man die
Zeitabhéngigkeit ignoriert, gilt fiir die einfallende Welle:

Ey;
Ei = E()iei’hz, Hl = 0 e 1*? (29)
1
Ein Teil der Welle wird an der Grenzflache reflektiert:
E
E, = Eype"?, H, = ——Xen? (2.10)

Zy

Der Exponent ist positiv, da sich die Welle in die entgegengesetzte Richtung bewegt.
FEin Teil geht durch die Grenzfliche bei z = 0 und transmittiert in das Medium mit
der Impedanz Z,:

E
Et = Egt6_72z, Ht = ﬁ(i_hz (211)
Zo
An der Grenzfliache bei 2z = 0 muss die Summe der einfallenden und reflektierten

Welle gleich dem transmittierten Anteil sein:

E;+E.=F, H;,+H,=H, (2.12)

An der Oberfliche entspricht dies den Tangentialkomponenten des Feldes, so dass

man mit der Definition der Oberflichenimpedanz folgenden Ausdruck erhélt:
B E+E
H, H;+H,

Setzt man die Gleichungen (2.9), (2.10) und (2.11) fiir z = 0 in Gleichung (2.13)
ein, so bekommt man fiir die Oberfliichenimpedanz schliellich:

7, = (2.13)

Eo; + Eor
Zy=1Uly=Il————— 2.14
*" "By — Eo, 214)
Die Oberflichenimpedanz Z, des Leiters ist also gleich seiner intrinsischen Impedanz

Zy. Der Realteil Ry und der Imaginérteil X, der komplexen Oberflichenimpedanz,

Z, = Ry +iX, (2.15)

konnen zur Berechnung weiterer Groflen verwendet werden. Die an der Oberfléiche
absorbierte mittlere Leistung Py, pro Flicheneinheit ergibt sich aus dem zeitlich ge-
mittelten Realteil des Poynting-Vektors und ist somit proportional zum Realteil von
Z [Lan67]:
1

Piies = 3 Re[E (2 = 0) H* (= = 0)] = L R |H (= = 0) (2.16)
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Ry bezeichnet demnach die Mikrowellenverluste in Normal und Supraleitern und
wird als Oberfliichenwiderstand bezeichnet.

Die Oberflichenreaktanz X, ist eine Funktion der Eindringtiefe? )\, bei der die
Einhiillende der Amplitude des elektromagnetischen Feldes im Leiter auf % exponentiell
abgefallen ist (Gleichungen (2.4) und (2.5)):

X5 = whgh (2.17)

Bemerkung zur Wellensymmetrie

Die bisherigen Betrachtungen wurden an ebenen Wellen durchgefiihrt. Das Verhéltnis
von elektrischer Feldstéirke und magnetischer Feldstérke ist immer bestimmt durch den
Feldwellenwiderstand Z und gilt fiir beliebige Arten von elektromagnetischen Wellen
(z.B. mit zylindrischer Symmetrie). Dies ist durch die Tatsache bedingt, dass die
elektrische und die magnetische Energiedichte in jedem Volumenelement gleich grof3
sein miissen.

2.1.3 Oberflichenimpedanz von Normalleitern

In diesem Kapitel steht die Diskussion der Mikrowellenverluste in supraleitenden Ma-

terialien im Vordergrund. Zum leichteren Verstiéndnis werden zunéchst die Mikro-

welleneigenschaften von Normalleitern betrachtet. Die Mikrowellenleitfihigkeit von

Metallen oder hochtemperatursupraleitenden Materialien unterscheidet sich bei Raum-

temperatur nicht von der Gleichstromleitfihigkeit o, die nach Drude durch [Ash76]
ne? l

— 2.18
m ,uovp)\f) (2.18)

gegeben ist. Hier steht n fiir die Ladungstriigerkonzentration der Elektronen und
m kennzeichnet die effektive Masse der Ladungstriger. 7 ist die Relaxationszeit. An-
schaulich ist dies die mittlere Zeit, die zwischen zwei Streuprozessen vergeht (kurz:
Streuzeit). Die freie Weglinge [ gibt die Strecke an, die ein Ladungstriger im Mittel
zuriicklegt, ohne gestreut zu werden. Maogliche Streuprozesse sind z.B. die Streuung
von Elektronen an Phononen, Elektronen und Storstellen. A, sowie vy bezeichnen die
Plasmawellenléinge bzw. die Fermigeschwindigkeit.

Setzt man die Gleichstromleitfihigkeit aus Gleichung (2.18) in den Ausdruck fiir
die Oberflichenimpedanz (2.7), so erhilt man fiir die Oberflichenimpedanz eines Nor-
malleiters:

N [WH
Z,=(1 —fo 2.19
(1+1), /52 (219)
Oberflichenwiderstand und Oberfléichenreaktanz sind nach dem normalen Skinef-
fekt betragsméfig gleich. Dies gilt jedoch nur, wenn die freie Weglénge kleiner als die
Eindringtiefe ist und der Strom in jedem Punkt vollstéindig durch das lokale, elektrische

2Bei Normalleitern wird fiir die Eindringtiefe hiiufig die klassische Skintiefe § benutzt.
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Feld erfasst werden kann. Aus der Oberflichenreaktanz und Gleichung (2.17) lisst sich
die Eindringtiefe 6, eines Normalleiters berechnen und man erhilt:

2

HoW0o

S i = (2.20)

Durch Temperaturerniedrigung bzw. Erhohung der Relaxationszeit kommt man in
den Bereich des anormalen Skineffektes, in dem die freie Weglénge grofler als die Skin-
tiefe ist. Kiihlt man gute Leiter, wie z.B. Kupfer ab, so erreicht man schon bei klei-
neren Frequenzen (f < 10 GHz) den Bereich des anormalen Skineffekts. Reuter und
Sondheimer [Reu48] berechneten fiir den Fall der spiegelnden Reflexion und der diffu-
sen Streuung von Ladungstrigern an der Oberfléiche eine integrale Losung. Fiir den
Grenzfall (I > 64ip,) existiert wieder eine geschlossene Darstellung. Fiir die Oberfld-
chenimpedanz Z° gilt dann:

1
3

(14 V/3) (2.21)

9| 2mugne?

Im folgenden Abschnitt wird ein Modell der Mikrowellenabsorption in Supraleitern
erldutert. Im Vordergrund stehen dabei die linearen Mikrowelleneigenschaften von Su-
praleitern, d.h. das Verhalten im Falle verschwindender, elektrischer und magnetischer
Felder.

2.1.4 Oberflichenimpedanz von Supraleitern

Seit der Entdeckung der Supraleiter sind eine Vielzahl phinomenologischer Modelle
zur Beschreibung thermischer und elektromagnetischer Eigenschaften supraleitender
Materialien vorgeschlagen worden. Diese Modelle haben schliefflich zur Entwicklung der
BCS-Theorie gefiihrt. Noch heute werden phénomenologische Modelle auf Grund ihrer
Einfachheit zur Interpretation von Messungen an HTSL verwendet. An dieser Stelle
soll eine auf den Londonschen Gleichungen [Lon35] und dem Zwei-Fliissigkeiten-Modell
(2F-Modell) von Gorter und Casimir [Gor34] basierende Theorie vorgestellt werden,
die ein phinomenologisches Verstédndnis des supraleitenden Zustandes unterhalb der
Sprungtemperatur 7, liefert.

Die Londonschen Gleichungen setzen die Stromdichte j und die elektromagneti-
schen Felder in einem Supraleiter in Relation zueinander und beschreiben die Feldver-
dringung aus dem Inneren eines in den supraleitenden Zustand iibergehenden Metalls
(Meissner-Ochsenfeld-Effekt):

—

90 E - H
9 _ rotj = ——, mit \} = m

ot pAL’ A [oTs€2

(2.22)

Hierbei ist n, ist die Konzentration der supraleitenden Elektronen.
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Zwei-Fliissigkeiten-Modell

Nach dem Zwei-Fliissigkeiten-Modell von Gorter und Casimir besteht die supraleiten-
de Phase aus zwei Anteilen: Ein Bruchteil der Ladungstriiger x(7") befindet sich in
der ”Gasphase”, die man sich als klassisches Elektronengas vorstellen kénnte (normal
leitende Elektronen), und ein Bruchteil 1 — z(T) in der ”Kristallphase” (supraleitende
Elektronen). Die Funktion x(7) kann so gewéhlt werden, dass Messungen thermody-
namischer Eigenschaften von Supraleitern, wie z.B. die Temperaturabhéingigkeit des
kritischen Feldes, richtig wieder ge4geben werden. Fiir konventionelle Supraleiter erhlt
man niherungsweise x(7T") = (T%)

In Verbindung mit der Londonschen Theorie macht das 2F-Modell Aussagen iiber
die Mikrowellenabsorption in Supraleitern. Der Gesamtstrom® j im Supraleiter setzt
sich aus dem Strom j, der supraleitenden Ladungstriiger und dem Strom j, der nor-

malleitenden Elektronen zusammen:

J=17Js+Jn (2.23)
Fiir die Temperaturabhéingigkeit der Londonschen Eindringtiefe gilt:

1 m

A (2.24)

T 1-z pone?’
mit n der Ladungstrigerkonzentration im normalleitenden (NL) Zustand. Mit der
Londonschen Gleichung (2.22) ergibt sich dann fiir den Suprastrom
1—
jomidz2oog (2.25)
wT

Unter der Annahme, dass sich die normalleitenden Elektronen wie in einem Normal-
leiter verhalten, erhélt man fiir den Beitrag zum Gesamtstrom bei Vernachlissigung
nichtlokaler Effekte

IO

In = —F. 2.26
J 1 —wTr ( )
Die Gleichungen (2.23), (2.25) und (2.26) liefern die resultierende Leitféihigkeit im

supraleitenden (SL) Zustand:

1—
o= mqo + z( z) % =01 + 109 (2.27)
1 —wr wT

Fiir wr < 1 folgt hieraus o, < 09, vorausgesetzt die Temperatur unterscheidet
sich ausreichend von der kritischen Temperatur, so dass -~ < i Mit Hilfe der
Ungleichung 01 < o9 lisst sich der Ausdruck (2.7) fiir die Oberfliichenimpedanz ver-
einfachen. Im Rahmen dieser Niherung ergibt sich fiir den Oberflichenwiderstand und
die Eindringtiefe [Lan97]:

3Der Strom kann hier als skalare GroBe dargestellt werden, da elektromagnetische Felder keine
Komponente senkrecht zur Oberfliche besitzen.
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1 1
Ry = ~pgwNoy, A=
2/1’[)(") 01, ,7/1/0000'2
Im Zwei-Fliissigkeiten-Modell ergeben sich fiir die Oberflichenimpedanz damit fol-
gende Eigenschaften:

(2.28)

e Fiir wr <« 1 wiichst R; quadratisch mit steigender Frequenz (die experimen-
tell beobachtete Frequenzabhiingigkeit betrigt R, ~ w'® und ist somit etwas
niedriger als im Zwei-Fliissigkeiten-Modell [Sch99]). Der Oberflichenwiderstand
wird nur durch die Leitfihigkeit der normalleitenden Elektronen bestimmt. Im
Grenzfall w = 0 schlieflen die supraleitenden Ladungstriger die normalleitenden
Elektronen kurz und der Oberflichenwiderstand verschwindet.

e Fiir wr < 1 werden der Imaginérteil der Leitfihigkeit und die Eindringtiefe nur
durch die supraleitenden Ladungstriger bestimmt. Die Eindringtiefe ist gleich
der Londonschen Eindringtiefe Ay, und héngt nur von der Temperatur aber nicht
von der Frequenz ab.

Der lokale Grenzfall wr < 1 ist fiir Frequenzen unterhalb der Energieliicke des
Supraleiters f = % erfiillt.

Fiir den Grenzfall 07 < o9 ergibt sich nach Gleichung (2.28) fiir die erwartete
Temperaturabhéngigkeit von R; nach dem 2F-Modell ein fiir T— 0 K verschwinden-
der Restwiderstand. In Experimenten zeigt sich hingegen, dass alle HT'SL einen im
Vergleich zu klassischen Supraleitern hohen Restwiderstand besitzen. Man kann die-
ses Verhalten beschreiben, indem man zusétzlich zu der normal- und supraleitenden
Komponente nicht-paarende Ladungstriiger einfithrt [Miil90]. Im mittleren Tempera-
turbereich beschreibt das 2F-Modell gut das Rs(7T')-Verhalten klassischer Supraleiter
und liefert hingegen keine genaue Beschreibung der Temperaturabhéngigkeit bei HT'SL.

2.1.5 Weiterfithrende Theorien

Eine Theorie zur Absorption hochfrequenter Felder in Supraleitern auf Grundlage der
BCS-Theorie [Bar57] wurde 1958 von Mattis und Bardeen sowie Abrikosov et al. ent-
wickelt [Abr59]. Numerische Berechnungen des Oberflichenwiderstandes [Hal70] im
Rahmen dieser erweiterten Theorie stimmen mit experimentellen Ergebnissen klassi-
scher Supraleiter sehr gut iiberein [Kle89] und geben das exponentielle R,(T")-Verhalten
wider. FEin umfassendes Versténdnis fiir die Hochfrequenzverluste oxydischer HTSL
fehlt hingegen bis heute. Einen Uberblick iiber die teilweise komplementiren Ansiitze,
die gegenwirtig diskutiert werden, findet man z.B.in [Hei99].

Bedingt durch die hohe Sprungtemperatur der HTSL ist die mittlere freie Weg-
linge unterhalb der Sprungtemperatur temperaturabhéingig. Dies fithrt im mittleren
Temperaturbereich zu einem R, (T')-Verhalten, das stark von dem klassischer Supralei-
ter abweicht. Im Rahmen eines kombinierten Drude/Zwei-Fliissigkeiten-Modells kann
man folgende Beziehung zwischen Streuzeit und dem Realteil der Leitfihigkeit angeben
((2.18) in (2.27)) [Orb94]:
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Mediumbereich
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Abbildung 2.1: Darstellung der transmittierten und reflektierten Anteile der elektri-
schen Feldstérke einer Welle, die sich in positiver z-Richtung ausbreitet.

n(T) - 7(T)
1+ w?r%(T)

Im Wesentlichen wird o, durch das Produkt aus der Dichte der ungepaarten La-
dungstriger n, sogenannte Quasiteilchen, und der Streuzeit T bestimmt (wr < 1 fiir
f < 100 GHz). Die Abnahme von o; kann im supraleitenden Bereich, der bei klas-
sischen Supraleitern durch die kleiner werdende Dichte n bestimmt wird, durch eine
unter der Sprungtemperatur stark ansteigende Streuzeit der thermisch aktivierten Qua-
siteilchen kompensiert werden. Eine solche o1 (7")-Abhéingigkeit kann als Erkldrung fiir
ein auftretendes Plateau oder Maximum in R,(7") von HTSL dienen.

o1(w,T) (2.29)

2.1.6 Elektromagnetische Wellen an diinnen Filmen

Im vorhergehenden Abschnitt wurde die Ausbreitung von elektromagnetischen Wellen
in leitenden Medien behandelt, die eine ebene Oberfléiche bei z = 0 besitzen und den
gesamten Halbraum fiillen (z > 0). Damit verbunden ist eine exponentiell geddmpfte
Welle im leitenden Medium. Hat die leitende Schicht eine endliche Dicke d, so wirken
sich beide Oberfliichen auf die Feldverteilung aus. Kommt die Schichtdicke in die
Grofenordnung der Eindringtiefe, so fithrt die Uberlagerungen mit den reflektierten
Anteilen zu Feldverzerrungen und die Feldstidrke nimmt nicht mehr exponentiell mit
der Tiefe ab.

Zur Berechnung des Einflusses der Schichtdicke wird im Folgenden angenommen,
dass eine leitende, diinne Schicht mit Z; = R, + X, und ein verlustfreies Dielektri-
kum (Substrat) mit Z, = Zy/,/ey die Bereiche 1 bzw.2 in Abbildung 2.1 ausfiillen.
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Zy ist der Wellenwiderstand des Vakuums im Bereich 0 (Zy = 377 ). Eine sich in
z-Richtung ausbreitende Welle wird an beiden Grenzschichten teilweise transmittiert
bzw. reflektiert und lésst sich in den jeweiligen Bereichen durch folgende Ansitze be-
schreiben:

E E
E = Eye’* + Eie” %, H = 706702 - 716_702 (Bereich 0, z < d) (2.30)
0 0

E E,
E = Eye"* + Ese * H = 726%2 = 7367712 (Bereich 1, 0 < z < 0)  (2.31)
1 1

)
E =E«?* H= 746722 (Bereich 2,z > d) (2.32)
2

Die Ausbreitungskonstanten ~; werden nach Gleichung (2.7) durch die Impedanzen
Z; bestimmt (v, = “"Z ). Aus der Forderung, dass die Amplituden der elektrischen
und magnetischen Feldverteilung bei z = 0 und z = d stetig sind, erhélt man fiir die
Feldverteilung im Leiter:

(Z1 + Zo) ZyeteaE=2De250(d=2) 4 (7, — 7)) 7 e iz efr
(Zl + ZQ)(Z[) + Zl)e_2ia1d62f61d + (Zl — Zg)(ZO — Zl)

E(z) =Z1H(z) = 2E (2.33)

ay und (3; bezeichnen den Real- bzw. den Imaginirteil der Ausbreitungskonstante
im Leiter. Der Oberflichenwiderstand der gesamten Schicht ldsst sich mit Gleichung
(2.33) aus der pro Volumeneinheit dissipierten Energie bestimmen (vgl. Gleichung
(2.16), mittlere Leistung pro Flécheneinheit):

1
W(z) = 5o |E(z)| (2.34)
Der Ausdruck fiir W(z) ist duBlerst komplex, lisst sich jedoch fiir Temperaturen
weit unter der Sprungtemperatur vereinfachen [Bau97]. Die an der Oberfliche (bei

z = 0) absorbierte Leistung erhilt man schliellich durch Integration von z = 0 bis
z=d:

1 ) d 4
Pyiss = =Ry |H (2 =0 th{~)+——F 2.35
¢ 2 | (2 ) [CO <)\> i sinh? (%)] (2.35)
Vergleicht man die dissipierte Leistung mit Gleichung (2.16), so ist es naheliegend
einen effektiven Oberfliichenwiderstand R, einzufiihren, der die Verluste in einer diin-
nen Schicht beschreibt und einen intrinsischen Oberflichenwiderstand R™", den eine
unendlich dicke Schicht besitzt:

. d
Rs — Rznt'r th et N, S—
s (CO ()\) sinh

(%)> (2.36)

N>l
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Bei sehr diinnen Filmen (d < ) ist zusétzlich zu berticksichtigen, dass ein Teil
der elektromagnetischen Wellen in das Substrat abgestrahlt wird. Die auftretenden
Substratverluste erhohen den vermeintlichen, effektiven Oberfliichenwiderstand und
miissen bei Bedarf zusétzlich korrigiert werden [Kle90].

2.2 Theorie der Mikrowellenresonatoren

Die in dieser Arbeit verwendeten Messsysteme basieren auf der zerstérungsfreien Mes-
sung von Hochfrequenzverlusten an normal- und supraleitenden Oberfliichen. Eine
etablierte und hier benutzte Methode zur Bestimmung von Verlusten ist der Einsatz
von zylindersymmetrischen Resonatoren, die in den zu messenden Proben hochfrequen-
te Oberflichenstrome erzeugen und iiber deren Schwingungsgiite man auf den Ober-
flichenwiderstand schliefen kann. In der Mikrowellentechnik werden unter anderem
Hohlraum- und dielektrische Resonatoren verwendet. Sie dienen als frequenzselektive
Bauelemente in Filtern und Verstérkern. Die hier vorgestellten, dielektrischen Resona-
toren nutzen als Resonatorvolumen Dielektrika und erlauben eine starke Konzentration
des HF-Feldes an der zu messenden Probe.

2.2.1 Dielektrische Resonatoren

Fiillt man den Hohlraum des Resonators vollstéindig aus, so kann man die Resonanz-
frequenzen um einen Faktor /e erniedrigen. Somit ist es moglich, die gleiche Re-
sonanzfrequenz bei kleinerem Resonatorvolumen zu erhalten. Wird nur ein Teil des
Resonatorvolumens mit einem Dielektrikum gefiillt, so &ndert sich die Feldverteilung
im Resonator entscheidend. Beim Ubergang vom Dielektrikum zum Vakuum miissen
die Tangentlalkomponenten von E und H und die Normalkomponenten von D= STSOE
und B = Ly MoH stetig sein. Der Wellenvektor aulerhalb des Dielektrikums wird kom-
plex und die Feldstéirke klingt exponentiell ab. Die Randbedingungen werden durch
die abschirmenden Winde festgelegt. Fiir zylindersymmetrische Geometrie lassen sich
die Losungen der Maxwell-Gleichungen in transversal elektrische (TE)- und transversal
magnetische (TM)-Moden einteilen. Bei TE-Moden ist die Komponente des elektri-
schen Feldes E, parallel zur Resonatorachse gleich Null (Fiir TM-Moden verschwindet
H,). Die Eigenlosungen geben dariiber Auskunft wieviele Wellenléingen in azimutaler,
radialer oder axialer Richtung existieren und werden mit drei Indizes (m,n,p) spezifi-
ziert. Die in der vorliegenden Arbeit benutzte TEy;;-Mode ist rotationssymmetrisch,
wodurch die azimutale Lage der Felder eindeutig ist und definierte Koppelbedingungen
an den Erregerantennen des Resonators vorliegen.

Der Einfluss der Absorption auf die Resonatormoden liisst sich durch den Giitefak-
tor (o charakterisieren. Die unbelastete Giite )y einer Mode ist durch das Verhéltnis
der gespeicherten Feldenergie Wy zur Verlustleistung Py, im Resonator, normiert auf
eine Schwingungsperiode, definiert [Jac62):

gespeicherte Energie Wo

Qo =w (2.37)

=w
dissipierte Leistung Pliss
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Der Zusammenhang zwischen der unbelasteten Giite und den Verlusten in den
verschiedenen Materialien wird durch mehrere Fiillfaktoren w; und Geometriefaktoren
G hergestellt [Kaj86]:

1 .
@ = zl: Ww; tan 5, + zl: a (238)
Die erste Summe beriicksichtigt dabei die Verluste der dielektrischen Koérper im
Resonator und die zweite Summe die verlustbehafteten Endflichen des abschirmenden
Gehéduses. Der dimensionslose Fiillfaktor w; gibt das Verhéltnis der im i-ten Dielek-
trikum gespeicherten Energie des elektrischen Feldes zu der im gesamten Resonator
gespeicherten Energie an. Dielektrische Verluste werden durch den Verlustwinkel 6

quantifiziert:

€1 WE1€&p

tand = — =
E9 o

(2.39)

Der Imaginérteil €5 der komplexen Permittivitdt £ beschreibt die Verluste, die im
Wesentlichen aus oszillierenden Dipolen und Verschiebungsstromen resultieren. Der
Beitrag durch freie Ladungstréiger kann im allgemeinen vernachlissigt werden [Zuc97).

Fiir den Geometriefaktor G; gilt:

wpf |H|* dV
’H|2 dADeckfldchen
J

Die Geometrie- und Fiillfaktoren héingen ausschlieflich von der Geometrie des Re-
sonators und der angeregten Mode ab. Beide Grofien lassen sich aus der Feldverteilung
der betrachteten Mode ermitteln. Auch wenn die in dieser Arbeit verwendeten Resona-
toren Zylindersymmetrie besitzen, ist die Losung der Maxwell-Gleichungen schwieriger
als bei Hohlraumresonatoren. Aus diesem Grund kann eine geschlossene Losung fiir die
Feldverteilung oder die Resonanzfrequenz nicht dargestellt werden. Kajfez und Guillon
haben verschiedene semi-analytische Verfahren zur Berechnung der Feldverteilung in
dielektrischen Resonatoren entwickelt [Kaj86]. Solche Verfahren kénnen in der Regel
nur fiir bestimmte Geometrien und Moden angewandt werden. Fast beliebig einsetz-
bar sind dagegen numerische Finite-Elemente-Methoden. Im Rahmen dieser Arbeit
wurden die Feldverteilungen, Resonanzfrequenzen, Geometrie- und Fiillfaktoren mit
dem Finite-Integrations-Programm MAFIA* ermittelt. Das Programmpaket MAFIA
basiert auf der finiten Integration der Maxwell Gleichungen und der Simulation von
elektromagnetischen Feldern in einer vorgegebenen Struktur [Deh90].

Die Abbildungen 2.2 und 2.3 zeigen die Verteilung des magnetischen und elektri-
schen Feldes in einem dielektrischen Saphir-Resonator fiir die TEq;;-Mode. Die Felder
sind auf Grund der etwa 10-fach hoheren Permittivitit von Saphir stark im Inneren
des Saphirzylinders konzentriert. Das Magnetfeld ist parallel zur Symmetrieachse des
Resonators ausgerichtet und nimmt auflerhalb des Dielektrikums in radialer Richtung
exponentiell ab. Dadurch flieen verlustbehaftete Oberflichenstréome vor allem in den
unteren und oberen Deckelflichen des Resonators und Strome iiber Kanten werden

(2.40)

i

‘Maxwell Equation by Finite Integration Algorithm
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Abbildung 2.2: Mit MAFIA berechnete Magnetfeldverteilung der TEq;-Mode in einem
dielektrischen Resonator.
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Abbildung 2.3: Mit MAFIA berechnete Verteilung der elektrischen Feldstéirke in einem
dielektrischen Resonator (TEg;;-Mode).

vermieden. Die Geometriefaktoren der Deckelfléichen sind im Vergleich zu den Geome-
triefaktoren der Mantelfléiche entsprechend klein und eignen sich daher zur Bestimmung
des Oberfléchenwiderstandes mit ausreichender Messgenauigkeit (vgl. Gl. (2.38)).

2.2.2 Kopplung an das Mikrowellenfeld

Zur Anregung einer Resonatormode sowie zur Messung der reflektierten und transmit-
tierten Feldanteile sind Erregerantennen erforderlich. Das Ankoppeln an eine TEq;;-
Mode kann mit seitlich am Resonator angebrachten Koppelschleifen iiber das Magnet-
feld erfolgen (vgl. Abbildung 2.2). Die Fldchennormale der Schleifen muss dazu axial
ausgerichtet sein.

Zur gesamten Verlustleistung P7.° tragen dann zusitzlich die an beiden Antennen

diss

abgegebenen Leistungen P, und P; bei:

PI? = Pyiss + Py + Py (2.41)

diss

Analog zu Gleichung (2.37) kann man die an die Koppelschleifen abgegebene Leis-
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tung durch Koppelgiiten Q¥ (”externe Giiten”) beschreiben und bezeichnet die aus den
Gesamtverlusten resultierende Giite als belastete Giite Q)p:

1 P 111

diss
=i o
Qr woWo Qo QF Qf
(1, hingt mit der Halbwertsbreite A f und der Mittenfrequenz f,.s; der Resonanz-
kurve der transmittierten (durch den Resonator hindurchtretenden) Leistung nach

. f'res

(2.42)

Qr (2.43)

zusammen.

Die Koppelgiiten beschreiben das Verhalten der in Resonanz an der jeweiligen An-
tenne reflektierten und transmittierten Welle und konnen aus den Reflexions- und
Transmissionskoeffizienten der einfallenden, elektromagnetischen Welle bestimmt wer-
den. In der Praxis werden diese Koeffizienten mit Netzwerkanalysatoren bestimmt und
durch sogenannte Streuparameter beschrieben. Bei den hier behandelten Resonatoren-
typen handelt es sich um Netzwerke, die mit 2 Toren (4-Polen) und 4 Streuparameter
(vgl. Abbildung 2.4) vollstéindig beschrieben werden kénnen [Peh89]:

) o reflektierte Leistung an Anschlussi  Pg
Reflexion: |S;;|” = __RB

= 2.44
vorlaufende Leistung an Anschlussi  Pg ( )

transmittierte Leistung an Anschlussi  Pr

Transmission: |S;;|* = (2.45)

vorlaufende Leistung an Anschluss j  Pg

Hierbei gelten fiir die Indices i, 7 die Bedingungen i = 1,2; j = 1,2; ¢ # j. Die
Berechnung der unbelasteten Giite )y aus der gemessenen Giite (), ist mit Hilfe der
Koppelfaktoren 3; und 3, moglich, die die Stirke der Ankopplung und damit der
externen Verluste berticksichtigen:

Die Koppelfaktoren kénnen aus den Streuparametern bestimmt werden [Len97]:
1 — S| 1 — [Soa|
_ 7 = 1F2a] 2.47
A |S11] + [ S22 Pe S| + [ S22 (247)

Bei schwacher und symmetrischer Ankopplung (5; = #, < 1) kann Qg niherungs-
weise auch mit |S;;| berechnet werden [Mei92]:

QL

Qo=1— 5] (2.48)

]521|2 entspricht der Durchgangsddampfung des Resonators bei fy. Ist die Diémpfung
grofler als -40 dB, so kann die externe Belastung vernachléissigt werden:

Qo =Qr/(1—V10~4/10) = Q. /0,99 = Q.
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Anschluss 1 Anschluss 2

Resonator

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der Streuparameter eines 2-Tor Resonators.

2.3 YBCO- und RE-BCO-Diinnschichten

2.3.1 Eigenschaften

In der vorliegenden Arbeit werden Mikrowellenmessungen an oxydischen Hochtempera-
tursupraleitern (HTSL) vorgestellt. Im Vergleich zu klassischen Supraleitern (z.B. Nb)
weisen diese einige spezifische Besonderheiten auf, die sich auf die Hochfrequenzeigen-
schaften auswirken. Bei den untersuchten Materialien handelt es sich um YBayCuzO7_s
Diinnschichten (YBCO) bzw. RE-BayCuzO;_s-Filme®, bei denen das Y-Ion durch ein
Seltene Erden Ion substituiert wurde (RE-BCO).

Die Kristallstruktur supraleitender YBCO-Verbindungen liisst sich aus drei iiber-
einandenstehenden perowskitihnlichen Einheitszellen ableiten, in deren Zentren ab-
wechselnd ein Ba- und ein Y-Atom sitzt (s. Abbildung 2.5). Ein Teil der Kupferionen
befindet sich auf den Grundfliichen von vierseitigen Pyramiden, die in der a-b-Ebene
CuOs-Ebenen bilden. Das Y-Ion in der Mitte der orthorhombischen Struktur trennt
die beiden Ebenen voneinander (sogenannter Spacer). In b-Richtung fiigen sich die
iibrigen Kupferionen zu CuO-Ketten zusammen.

Die entstehende Schichtstruktur bewirkt eine starke Anisotropie der supra- und nor-
malleitenden Eigenschaften. Die Leitfdhigkeit wird hauptséichlich durch den Transport
von Lochern bewirkt und ist im Wesentlichen auf die CuOs-Ebenen beschrinkt. Aus
diesem Grund koénnen verlustarme Abschirmstréome nur in a-b-Richtung flielen. Die
Dotierung zum Lochleiter erfolgt durch den Einbau von Sauerstoff in die CuO-Ketten.

Die fiir die Supraleitung charakteristische Sprungtemperatur T, héngt empfindlich
von der Sauerstoffdefizienz 6 ab. Mit zunehmendem 6 steigt T, auf etwa 93 K (6 ~0.1)
und durchléuft dann ein Plateau mit T, ~60 K (0.4< § <0.5) [Rao91]. Fiir § > 0.6 wird
die Supraleitung zerstort und YBCO wird zu einem antiferromagnetischen Isolator.

’RE, engl. rare earth
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Abbildung 2.5: Systematische Darstellung der kristallographischen Einheitszelle von
YB&QCH307,§.

2.3.2 Substitutionsreihen

Die Sprungtemperatur von HTSL lésst sich wie bei den klassischen Supraleitern durch
Druckéinderung und der damit einhergehenden Gitterverzerrung beeinflussen. So steigt
die Sprungtemperatur von YBCO beim Anlegen eines externen Druckes von 1 GPa um
etwa 0.5 K [Neu93].

Die Substitution des im Zentrum sitzenden Yttriumions durch ein Ion mit der
gleichen Elektronenkonfiguration, jedoch abweichendem Ionenradius, fithrt zu einer
intrinsischen Druckinderung in der Einheitszelle und bewirkt ebenfalls eine Anderung
der Gitterverzerrung. Der Einfluss des Spacerradius auf die Sprungtemperatur wurde
von mehreren Gruppen systematisch untersucht und ist in Tabelle 2.1 fiir einige RE-
Ionen mit zugehdriger Sprungtemperatur zusammengestellt [Lin95][Wil96]. Hier zeigt
sich, dass eine Korrelation zwischen Spacerradius und Sprungtemperatur besteht. T,
steigt mit grofler werdendem Ionenradius an.

| Jon [ Yb | Tm | Ho | Y | Dy [ Gd | Sm | Nd |
Radius [A] | 0.98 | 0.99 | 1.02 [ 1.025 [ 1.03 | 1.06 | 1.10 | 1.12
T. K] ~8 ~90|~91|~93|~9B|~%H|=9|~9

Tabelle 2.1: Ionenradien der Seltenen Erden und Yttrium; Sprungtemperatur von RE-
BCO und YBCO.

Ein wichtiger Parameter von HTSL sind die im Vergleich zu klassischen Supraleitern
kleinen Kohérenzlingen. Die Kohérenzldnge &, in Richtung der a-b-Ebenen ist etwa
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der Aufdampfkammer mit Drehteller und
Aufdampfschiffchen.

um den Faktor 20 kleiner als fiir den klassischen Supraleiter Nb. Auf Grund dieser klei-
nen Kohirenzlinge kénnen sich Defekte und Kristallfehler auf atomarer Skala in einer
Verschlechterung der Ladungstransporteigenschaften bemerkbar machen. Die Emp-
findlichkeit gegeniiber solchen Einfliisse verlangt nach der Herstellung einkristalliner
Proben. Da Hochfrequenzanwendungen Probengréfien benstigen, die mit Einkristallen
nicht hergestellt werden koénnen, sind ausschlielich epitaktisch aufgewachsene Filme
von Bedeutung, die auf geeignete, dielektrische Substrate, c-Achsen orientiert, abge-
schieden werden (a-b-Ebenen liegen parallel zum Substrat). Fiir YBCO-Filme sind
dazu in den letzten Jahren verschiedene Verfahren entwickelt und optimiert worden.
FEine Moglichkeit gro3fliichige Substrate zu beschichten besteht darin, die abzuscheiden-
den Metalle thermisch zu verdampfen. Dieses Verfahren wird im nichsten Abschnitt
vorgestellt.

2.3.3 Herstellung

Beim reaktiven, thermischen Koverdampfen werden Metallatome in einem Hochvaku-
um (2-107° mbar) simultan aus den Verdampferquellen (sog. ”Schiffchen”) auf dem
geheizten Substrat abgeschieden und oxidiert. Um den fiir das Wachstum notwendigen,
homogenen Sauerstoffdruck zu erhalten, wurde am Lehrstuhl E10 ein Drehtellerverfah-
ren entwickelt, in dem Deposition und Oxidation rdumlich getrennt werden [Kin97].
In Abbildung 2.6 ist es schematisch dargestellt. Die zu bedampfenen Substrate sind
auf einem drehbaren Teller iiber den Schiffchen montiert und kénnen mittels eines
Thermocoax-Heizleiters auf 670 °C geheizt werden. Durch Rotation (7 Hz) der Dreh-
tellereinheit werden die Substrate abwechselnd durch Metalldampf und Sauerstoffzone
gefiihrt, in der sich bei einem Sauerstoffdruck von etwa 5-1073 mbar die gewiinschte
Phase ausbildet. Hierbei wird darauf geachtet, dass nicht mehr als eine Metallmonola-
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ge deponiert wird, bevor es zu einer erneuten Oxidation kommt. Die Druckiiberh6hung
in der Sauerstoffdose gegeniiber dem Hochvakuum erreicht man, indem der Abstand
zwischen Sauerstoffdose und Substrathalter auf ca. 0.3 mm eingestellt wird (” Knudsen-
Dichtung”).

Nach der Bedampfung befindet sich die Schicht im allgemeinen in einer tetragonalen
Phase, die anschlieend unter einem Sauerstoffpartialdruck von 200 mbar abgekiihlt
und in die supraleitende, orthorhombische YBayCusO;_s-Phase iiberfiihrt wird.

Die erreichbaren Schichtdicken sind abhiéingig vom verwendeten Substrat und wer-
den im folgenden Abschnitt diskutiert.

2.3.4 Rissbildung durch thermische Ausdehnung

Theoretische Betrachtungen

Nach der Herstellung stehen epitaktische RE-Bay;CusO7-Filme unter betréichtlichen,
mechanischen Spannungen. Ursache hierfiir ist vor allem die unterschiedliche, ther-
mische Ausdehnung von Film und Substrat. Beim Abkiihlen auf Raumtemperatur
bestimmt das dickere Substrat die thermische Gesamtkontraktion. Fehlanpassungen
konnen durch den Einbau von Versetzungen ausgeglichen werden. Da die Ausdehnungs-
koeffizienten der meisten Substrate kleiner sind als der von RE-Bay;Cu3zO7, kommt es
beim Abkiihlen zu einer starken Dehnung des Filmes. Die Dehnung uq; ist propor-
tional zur Temperaturdifferenz AT zwischen Depositions- und Raumtemperatur und
kann mit folgender Formel bestimmt werden:

u11 = (@rE—BCcO — Qsw) - AT (2.49)

a bezeichnet den jeweiligen Wiarmeausdehnungskoeffizienten. Dieser Effekt tritt bei
allen Substratmaterialen auf, wenn der Film nicht abgleiten kann. Eine Reduzierung
der Spannungen ist damit durch eine Zwischenschicht mit geringerer Ausdehnung nicht
moglich. Die Schichtdicken-Limitierung von etwa 330 nm ist vor allem bei den verwen-
deten Saphirsubstraten ausgepriigt: aypco = 16-107° % [K&s95], aa,0, = 7-107° %
[Kaw9s].

Eine Dehnung in der a-b-Ebene macht sich iiber die Querkontraktion in einer Lén-
genéinderung der c-Achse bemerkbar [Pru94]:

ugs = =23y, (2.50)
€33

Die Spannung o1 in a-b-Ebene lisst mit sechs unabhiingigen, elastischen Konstan-
ten (011, C12, C33, C13, Ca4, 066) bestimmen:

2

011 = (611 + C12 — Qﬁ) U1 (251)
€33

Diese Spannungen kénnen durch Rissbildung abgebaut werden. Die dadurch freige-

wordene Energie (Elastizitét) steht einer aufzubringenden Oberflichenenergie entgegen.

Das Verhiiltnis dieser Energien bestimmt nach [Tho90] die sog. kritische Filmdicke, ab

der Rissbildung moglich wird:
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250 nm DyBCO aul Saphir,

Abbildung 2.7: Lichtmikroskopaufnahmen der Oberflichen von DyBCO-Filmen unter-
schiedlicher Dicke. Film (a) zeigt mit einer Schichtdicke von 250 nm noch keine Risse.
Bei Uberschreiten der kritischen Schichtdicke (Filme b, ¢, d) relaxieren die Filme Zug-
spannungen durch Risse parallel zur < 100 >-Richtung.

dirit = (5)2 (2.52)

011

Dabei bezeichnet K die Zugfestigkeit des Materials. Durch Hirtemessungen an
YBCO-Einkristallen erhélt man fiir YBCO eine Wert von 0.7 MPa,/m. Die elasti-
schen Konstanten lassen sich z.B. durch Brillouin-Streuung ermitteln und erlauben eine
Abschétzung der Elastizitéitsmodule nach dem Verfahren von Ledbetter et al. [Led91].

Wie sich durch Messung der c-Achsenléinge mittels Rontgenbeugung zeigt [Pru94],
ist die Ausdehnung us3 um den Faktor 2 geringer als theoretisch vorhergesagt. Nach
Formel (2.51) halbiert sich damit die Spannung in a-b-Richtung und die kritische
Schichtdicke wird um einen Faktor vier hoher. Die experimentell bestimmte Schichtdi-
cke stimmt mit den aus Formel (2.52) berechneten Werten iiberein. Diese Diskrepanz
bei der Ausdehnung us;s zeigt, dass die Mechanismen der Rissbildung letztendlich nicht
vollstandig geklért sind. Unsicherheiten in der Bestimmung der Elastizitdtsmodule und
der Zugfestigkeit erklidren ebenfalls Abweichungen.

Erscheinungsbild und Oberflichenmorphologie

Bei Uberschreiten der kritische Schichtdicke relaxieren die Filme einen Teil der Zug-
spannungen durch geradlinige Risse entlang der Spaltebenen parallel zu den < 100 >
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Richtungen. REM-Messungen [Pru94] zeigen, dass sich der Film an der Oberfliche um
etwa 5 nm bis 10 nm 6ffnet.

Bei ausreichend hoher Rissdichte lassen sich bereits mit dem optischen Mikro-
skop bei polarisiertem Durchlicht Risse deutlich erkennen. In Abbildung 2.7 erkennt
man den rechtwinklichen Verlauf der Risse eines DyBCO-Filmes entlang der Spal-
tebenen. Ausgangspunkte der meisten Risse sind Oberflichendefekte wie z.B. Kupfer-
ausscheidungen. Der mittlere Abstand betrigt einige Nanometer. Die Léinge der Risse
variiert zwischen 5 pm und 100 pm.

Senkrecht aufeinander treffende Risse bilden diinne Stege von einigen 100 nm.
Durch diese Stege ist es moglich, dass ein supraleitender Bereich auf dem Film noch
existiert und gemessen werden kann. Die Einengung des Strompfades ist fiir den An-
stieg des Oberflichenwiderstandes, die reduzierte kritische Stromdichte und das ver-
ringerte kritische Hochfrequenz-Magnetfeld verantwortlich.

Vermeidung der Rissbildung

Da lokale Schwachstellen im Film als Ausloser von Rissen fungieren, ist eine optimale
Oberflichenqualitdt und Homogenitédt des Films von grofler Bedeutung. Um Risse
zu vermeiden, stellen Substrate mit groflerer Wirmeausdehnung eine Alternative fiir
technische Anwendungen dar. So erreicht man auf LaAlO; und M gO Schichtdicken
grofler als 800 nm und liegt damit bei 77 K um den Faktor 3 iiber der Londonschen-
Eindringtiefe.

Eine weitere Moglichkeit besteht darin, den Diinnfilm so aufwachsen zu lassen, dass
Poren entstehen, die die Spannungen abbauen kénnen bevor es zur Rissbildung kommt.
Durch Y-reiche Filme kénnen solche Poren gezielt in den Film eingebracht werden und
die kritische Schichtdichte um ca. 100 nm erhsht werden. Technische Substrate, wie sie
in Abschnitt 4.5 vorgestellt werden, wurden nicht speziell auf ihre kritische Schichtdicke
hin untersucht. Hier Substrathersteller bieten Materialien an, die eine ausgezeichnete
Wirmeausdehnung in Bezug auf YBayCuzO; bzw. RE-BCO besitzen.

2.3.5 Substratmaterialien

Um epitaktisches Wachstum von HTSL-Schichten zu erreichen, miissen die Substrat-
materialien u.a.eine dem Supraleiter dhnliche Gitterstruktur sowie dhnliche, thermi-
sche Ausdehnungskoeffizienten aufweisen. Weiterhin diirfen sie bei den hohen Depo-
sitionstemperaturen keine chemischen Reaktionen mit dem Supraleiter eingehen. Fiir
Hochfrequenzanwendungen sind zusitzlich geringe dielektrische Verluste, sowie eine
hohe thermische Leitfihigkeit von grofler Bedeutung. Typische Substratmaterialien
sind Saphir, LaAlO3 und MgO, teilweise mit aufgebrachten Pufferschichten. Diese
Puffer unterbinden die Wechselwirkung zwischen HTSL und Substrat und konnen das
Wachstum verbessern.

Im Folgenden werden die in dieser Arbeit benutzten Substrate Saphir (AlxO;),
LaAlO3 und Y AlO3 betrachtet. In Tabelle 2.2 sind die fiir Mikrowellenanwendungen
wichtigen Parameter, die Permittivitit ¢2® mit zugehorigen Temperaturkoeffizienten 7.
und der Verlusttangens tand bei 77 K und 290 K zusammengefasst[Zuc97].
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| | ALLO; | LaAlOs; | YAIO; |
€(290 K) 9.4 24 15.8

€ (77 K) 9.3 23.6 15.4

7.(290 K) [K~'] | 5107 9-10° | 1.5-107*
7(77 K) [K~1] 2-107° 2-107° | 2.107°
tan 6(290 K) 6-15-10°°| 2107 | 7-107°
tan 6(77 K) 1-5:107% | 1-15-1075 | 4.107F

der

Tabelle 2.2: Permittivitét e,, Temperaturkoeflizient 7. (%) und Verlusttangens tané
der in dieser Arbeit benutzten Substrate bei Raumtemperatur und 77 K fiir f=10 GHz.
Im Fall von Saphir gelten die angegebenen Werte nur fiir die Komponenten senkrecht
zur optischen Achse.

Saphir (Al,O;)

Bisher ist kein Dielektrikum bekannt, das kleinere dielektrische Verlusttangenswerte
besitzt als einkristalliner Saphir. Aus diesem Grund wird Saphir als bevorzugtes Ma-
terial fiir Resonatoren hoher Giite eingesetzt. Der Kristall hat trigonalen Charakter,
wobei die Sauerstoffatome entsprechend der hexagonalen Kugelpackung angeordnet
sind und die Aluminiumatome 2 der Oktaederliicken ausfiillen [Jac91]. Die Permittivi-
tét ist aufgrund der Kristallstruktur anisotrop und besitzt parallel zur optischen Achse
einen kleineren Wert als senkrecht dazu (e£(77 K)=11.4) [Zuc97]. Da sich die Kristall-
struktur grundlegend von der Perowskitstruktur der HT'SL-Materialien unterscheidet,
ist Saphir schlecht an die RE-BCO Verbindungen angepasst. Die Fehlanpassungen
konnen mit einem etwa 30 nm dicken CeOs-Puffer reduziert werden. Durch den im
Vergleich zu HTSL niedrigen thermischen Ausdehnungskoeffizienten (s. 2.3.4) ist die
maximale Schichtdicke fiir YBCO auf 330 nm begrenzt und liegt damit im Bereich der
Londonschen Eindringtiefe.

Zur Beschichtung mit HT'SL werden fast ausschliefllich (1102)-orientierte Substrate
verwendet (sog. "r-cut”). Da Saphirsubstrate auch in der Halbleiterindustrie Anwen-
dung finden, sind diese mit groflen Durchmessern und zu geringen Preisen erhéltlich.

Lanthanaluminat (LaAlO3)

LaAlO3 wird héufig als Substrat fiir HTSL-Filme eingesetzt, da seine Gitterstruktur
sehr gut mit der der HTSL iibereinstimmt (im Falle von YBCO betriigt die Gitter-
fehlanpassung nur 2%) und es konnten Filme mit einer Dicke von bis zu 1.2 ym auf
LaAlOs-Substraten hergestellt werden. Im Vergleich zu Saphir besitzt der Kristall eine
recht hohe Permittivitit von etwa 24 und ermoglicht als Material fiir HF-Anwendungen
eine Miniaturisierung von Bauteilen. Obwohl das Material sehr zerbrechlich ist, lassen
sich Substrate mit einem Durchmesser von bis 4 Zoll herstellen. Oberhalb von 500 °C
kristallisiert LaAlOs3 in der kubischen Perowskitstruktur. Bei Temperaturen unterhalb
500 °C' geht die kubische Phase in eine rhomboedische Phase iiber, in der Zwillings-
grenzen vorliegen. Die einzelnen Zwillingsebenen sind Spiegelebenen senkrecht zu den
(100) und (110) Richtungen und kann mit einer strukturellen Transformation erklirt
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werden [Dan96]. Die Anwesenheit von Zwillingsgrenzen in diesem Material ist der
Grund dafiir, dass die Dielektrizitdtskonstante iiber den Ort variiert und sich von Sub-
strat zu Substrat unterscheidet. Die Perowskitstruktur wirkt sich nachteilig auf das
Filmwachstum® aus und YBCO-Filme, die direkt auf ein Substrat aufgedampft werden
weisen eine hohe Anzahl von a-Achsen auf. Mit der Abscheidung einer 30 nm di-
cken Pufferschicht koénnen solche Fehlorientierungen vermieden werden und man erhélt
Filme mit den iiblichen guten supraleitenden Eigenschaften.

Die dielektrische Verluste in LaAlO3 koénnen sich herstellungsbedingt um bis zu
2 Groflenordnungen unterscheiden [Kru94|[Zuc97]. Fiir technische Anwendungen gibt
mittlerweile Substrate, die fiir Temperaturen unter 90 K tané Werte im Bereich von
107% aufweisen.

Yttriumaluminat (Y AlOs)

Im Gegensatz zu LaAlO;3 ist Y AlO3 stets unverzwillingt und zeigt eine orthorhombi-
sche Perowskitstruktur. Die Permittivitéit betridgt etwa 16 und liegt damit zwischen
den Werten von Saphir und LaAlOs. Als Substratmaterial ist einkristallines Y AlO;
demnach eine mogliche Alternative zu LaAlO3;. Wie Messungen an Scheibenresonato-
ren gezeigt haben [Bau99], liegen die dielektrischen Verluste mit 4-107% im Bereich der
Verluste von LaAlOs.

Als grofier Nachteil hat sich der geringe thermische Ausdehnungskoeffizient her-
ausgestellt [Sem00] und es konnten nicht die gleichen Schichtdicken wie auf LaAlO;-
Substraten erreicht werden (Abschnitt 4.3.4). Zusitzlich erweist sich die Herstellung
von Substraten mit einem Durchmesser grofler als 1 Zoll als schwierig, da Y AlO3 noch
briichiger als LaAlOj5 ist und im Rahmen dieser Arbeit konnten nur zwei 2 Zoll grofle
Wafer bezogen werden.

6Das gilt fiir Filme, die mittels thermischer Verdampfung hergestellt wurden, da mit anderen
Beschichtungsverfahren keine Fehlorientierung beobachtet wird.



Kapitel 3

Aufbau der R;-Messsysteme

In diesem Kapitel werden die im Rahmen der vorliegenden Arbeit entwickelten vier
Messsysteme zur Untersuchung der Hochfrequenzeigenschaften von HTSL-Filmen vor-
gestellt. Fiir die Bestimmung der Temperatur-, Feldstéirke- und Ortsabhéingigkeit des
Oberfliichenwiderstandes R, (T, By, ) werden dielektrische Resonatoren bei verschie-
denen Frequenzen eingesetzt. Die physikalischen Grundlagen und das Resonatorprinzip
sind bereits in Abschnitt 2.2 diskutiert worden. Zunéichst wird das Messsystem vorge-
stellt, das eine Bestimmung der Temperaturabhéngigkeit des Oberfliichenwiderstandes
von HTSL-Filmen erlaubt. In diesem Zusammenhang wird gezeigt, wie aus den Hoch-
frequenzfeldgroflen der Oberflichenwiderstand bestimmt werden kann. Ein skalarer
Messplatz! fiir R, wird anschlieBend kurz dargestellt. Als niichstes wird das System
zur Bestimmung der Leistungsabhiingigkeit des Oberfliichenwiderstandes vorgestellt,
das die Bestimmung von Nichtlinearitéiten im Leistungsverhalten erlaubt. Schlieflich
wird das Messsystem gezeigt, das fiir eine ortsaufgeloste Bestimmung des Oberfli-
chenwiderstandes von HTSL-Filmen entwickelt wurde. Dieses erlaubt die Untersu-
chung lokal induzierter Feldbegrenzungen und ortsabhiingiger Defekte und Gradienten
in grofifldchigen Filmen.

3.1 Bestimmung der Temperaturabhingigkeit

3.1.1 Messprinzip

Eine zentrale Anforderung war, eine Messung der Temperaturabhéingigkeit des Oberfli-
chenwiderstandes von HTSL-Filmen zerstorungsfrei durchzufithren. Zu diesem Zweck
wurde ein dielektrischer Parallel-Platten-Resonator entwickelt, der als Platten die zu
untersuchenden HTSL-Filme verwendet, die das zylinderformige Dielektrikum ein-
schlieBen [Dre99]. Das Resonatorgehéuse besteht aus einem zylindrischen, sauerstoff-
freien Kupferzylinder und den beiden Proben, die die untere und obere Platte des
Resonators ersetzen. Als Dielektrikum wurde Saphir wegen seines geringen Verlust-
faktors gewihlt. Die Resonanzfrequenz des dielektrischen Resonators bei 77 K betrégt
bei den gewihlten Abmessungen in der TEy;;-Mode 10.9 GHz. Es koénnen ein- oder

Messung des Transmissionsfaktors ohne Phaseninformation.

24
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Abbildung 3.1: Querschnitt durch den 10.9 GHz Resonator zur Messung der Tempe-
raturabhéngigkeit von R.

doppelseitige Wafer mit einem Zoll Durchmesser untersucht werden, wobei jeweils die
an das Dielektrikum grenzenden Filme charakterisiert werden. Die Abbildungen 3.1
und 3.2 zeigen einen Querschnitt durch bzw. eine Aufsicht auf den Saphirresonator.

Eine Fixierung des Dielektrikums mit Klebstoff auf dem HTSL-Film ist aus dem
oben genannten Grund nicht moglich. Um ein Verrutschen des Saphirkristalls beim
Einbau zu vermeiden, umschliefit ein diinner Teflonring an der Unterseite den Kris-
tall. Auf Grund der niedrigen Permittivitit von 2.1 und des niedrigen Verlustwinkels
[Mei92][Gey95] beeinflusst der Teflonring das Mikrowellenfeld im Inneren des Resona-
tors nur sehr wenig. Der Einfluss des Teflonringes wird dennoch bei der Berechnung
der Feldverteilung im Simulationsprogramm beriicksichtigt.

Die Proben werden elastisch mit zwei CuBe-Federn gegeneinander gedriickt und fi-
xieren so bei thermisch bedingten Ausdehnungen den Saphirkristall im gesamten Tem-
peraturbereich an ihren Oberflichen. Dies verhindert Beschidigungen an der Film-
oberfliche und erhoht die Reproduzierbarkeit der Messung, da bereits geringe Ab-
standsvariationen die Hochfrequenzeigenschaften veréndern.

Die Koppelstéirke des Resonators kann nur ex-situ veréindert werden. Bei den Kop-
pelantennen handelt es sich um Schleifen, die aus diinnen Kupferfolienstreifen ange-
fertigt sind und den Innenleiter eines Semi-Rigid-Kabels mit seinem Auflenleiter ver-
binden. Beide Antennen konnen in der Kupferabschirmung axial verfahren und fixiert
werden.

Die Bestimmung der Probentemperatur erfolgt mit zwei kalibrierten Halbleiterdi-
oden als Temperatursensoren, die mit Hilfe kleiner Tellerfedern auf die Riickseite der
Substrate gepresst werden. So kénnen die Temperatur des oberen und des unteren
Films separat ermittelt werden und auftretende Temperaturgradienten im Resonator
detektiert werden.

Fiir die Kiihlung des Resonators steht ein 4.2 K Helium-Durchflusskryostat zur Ver-
fiigung, dessen Kaltfinger an der Oberseite des Kupferzylinders befestigt ist. Um einen
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Abbildung 3.2: Fotografie des Messresonators in gedffnetem Zustand. Der Teflonring
(helle Struktur am Innenrand der Kupferwandung) fixiert den Saphirkristall in der
Mitte.

moglichen Temperaturgradienten zu minimieren und die Wérmeleitung zu verbessern,
wurden zwischen den Kupferdeckeln Indiumdichtungen angebracht.

Die Temperatur des Kaltfingers wird mit einer Diode iiberpriift und steuert die
Regeleinheit des Heizers, der sich ebenfalls am Kaltfinger befindet. Der vorgestellte
Aufbau erlaubt die Messung des temperaturabhingigen Oberflichenwiderstandes in
einem Temperaturintervall von 10 K bis 100 K.

Der gesamte Resonator ist in eine Vakuumkammer integriert. Vor Beginn einer
Messung wird die Vakuumkammer bis auf einen Enddruck von etwa 1073 mbar eva-
kuiert, um Eiskristallbildung auf den Filmoberflichen zu vermeiden. Erst dann wird
der Resonator und mit ihm die Proben auf eine Starttemperatur von iiblicherweise
15 K abgekiihlt und ins Gleichgewicht gebracht. Der Heizer erwirmt wihrend der
Messung den Resonator in festen Temperaturschritten (z.B. 0.1 K) bis zu einer wiihl-
baren Endtemperatur. Zwischen den Aufwirmphasen misst der Netzwerkanalysator
alle notwendigen Mikrowellenparameter und wartet bis die Frequenz konstant ist, be-
vor er die entsprechende Bestimmung des Oberflichenwiderstandes startet. Dies ist
notwendig, da die Eindringtiefe von HT'SL mit steigender Temperatur stark zunimmt
und entsprechend die Mittenfrequenz der TEg;;-Mode verstimmt wird. Eine konstante
Frequenz ist somit das Zeichen fiir eine konstante Temperatur des Resonators. Die mit
dem Messsystem erreichte Genauigkeit der Bestimmung des Oberfléichenwiderstandes
wird in Abschnitt 3.5 diskutiert.

3.1.2 Komponenten des Messsystems

Der Messaufbau besteht aus dem bereits erwihnten dielektrischen Resonators, dem
Durchflusskryostaten und drei unabhéngigen Mess- und Regelkomponenten (s. Ab-
bildung 3.3). Der Netzwerkanalysator dient gleichzeitig als Mikrowellen-Quelle und
-Detektor. Er eignet sich fiir frequenzabhéngige Messungen in Transmission und Refle-
xion. Zur Bestimmung der belasteten Giite des Resonators wird die Resonanzkurve in
Transmission gemessen (vgl. Formel (2.43)). Aus der Bandbreite der Resonanzkurve
wird die Giite der Schwingung des Saphirkristalls berechnet und damit der mittlere
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Abbildung 3.3: Komponenten des Messsystems zur Bestimmung des temperaturabhén-

gigen Oberfliichenwiderstandes.
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Oberflichenwiderstand der HTSL-Filme bestimmt. Mittels Reflexionsmessungen wer-
den die Streuparameter zur Berechnung der Koppelfaktoren ermittelt. Um die externe
Belastung durch den Netzwerkanalysator zu minimieren, wird mit schwacher Kopplung
gemessen, d.h. nur ein Bruchteil der Mikrowellenleistung wird in den Resonator ein-
gestrahlt. Zur Speicherung der Messdaten und fiir die automatische Messung werden
alle Mess- und Regelinstrumente mit Hilfe eines Computers ausgelesen und gesteuert.

3.1.3 Hochfrequenzkenngriflen des Resonators

Die Messungen erfolgen, wie bereits erwihnt in der T'Ey;; Mode. Dennoch kénnen infol-
ge des innenliegenden Teflonringes und den nicht zu vernachléissigenden Wandverlusten
die relevanten Parameter, wie Resonanzfrequenz, Geometriefaktoren und Fiillfaktoren
nicht analytisch berechnet werden. Um einen moglichst groflen Modenabstand be-
nachbarter Resonanzfrequenzen zu erreichen, sollte der Radius des Dielektrikums etwa
seiner Hohe entsprechen [Mei92].

Die Bestimmung des Oberfliichenwiderstandes erfolgt aus der dissipierten Leistung
nach Gleichung (2.37). Der mittlere, temperaturabhéingige Oberflichenwiderstand bei-
der HTSL-Filme berechnet sich nach Gleichung (2.38) mit folgender Formel:

Cu
RHTS(T) = % (QOZET) —wp tanép(T) — wr tan 67 (1) — RST]\(/IT)) (3.1)

Gr, Gy und wp, wr sind Geometrie- und Fiillfaktoren und wurden mit M AFTA
berechnet. Sie werden als temperaturunabhéngig angesehen. In Tabelle 3.1 sind die
Parameter des Resonators zusammengefasst:

fO hSaphir @Saphir €r GF GM Wp wr
10,9 GHz | 6,15 mm | 12,8 mm | 9,4 | 640 Q | 69200 2 | 0,88 | 8,8 x 10~ *

Tabelle 3.1: Parameter des 10.9 GHz Hochfrequenzresonators.

Die Terme tandép und tandr sind die temperaturabhéngigen Verlustfaktoren von
Saphir bzw. von Teflon. RC%(T) ist der temperaturabhingige Oberflichenwiderstand
der Kupferwandung. Bei der Konstruktion des Resonators wurde darauf geachtet,
dass diese Verlustmechanismen klein gegeniiber den fiir die R,-Bestimmung verwen-
deten Verlusten in den HTSL-Filmen sind. Trotzdem werden sie bei der Berechnung
des Oberflichenwiderstandes beriicksichtigt. Die temperaturabhingigen Verlustwinkel
wurden experimentell durch Vergleichsmessungen bestimmt [Bra85][Bra87].

Da sich die HF-Kopplung wihrend einer Messung nicht verstellen lésst, wird bei ei-
ner Temperatur von 77 K eine Kopplung vorgewiihlt, die bei tiefen Temperaturen nicht
zu starke HF-Belastungen mit sich zieht und bei hohen Temperaturen dem Netzwerk-
analysator ausreichend Signal zur Verfiigung stellt. Eine Korrektur auf die unbelastete
Giite Q(T") wird im gesamten Temperaturintervall durchgefiihrt.

Infolge der Heliumkiihlung sind Untersuchungen mit dieser Apparatur somit sehr
zeit- und kostenaufwendig. Eine Messung zwischen 10 K und 90 K und einem Tem-
peraturschritt von 0.1 K benotigt inklusive Einbau der Proben etwa 15 Stunden. Fiir
einen schnellen Qualitédtscheck ist dieses Verfahren nicht geeignet.
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Abbildung 3.4: Bildschirmausdruck der entwickelten Steuer- und Analyse-Software des
skalaren Messplatzes fiir 77 K und 5.6 GHz.

3.2 Skalarer Messplatz

Um gleichzeitig zur temperaturabhiingigen Messung Mikrowellencharakterisierungen
durchfithren zu kénnen, wurde ein weiteres System entwickelt, das ohne vektoriellen
Netzwerkanalysator arbeitet. Es kommt ein Stickstoff gekiihlter dielektrischer 5.6 GHz
Resonator zum Einsatz, mit dem der Oberflichenwiderstand von 2 Zoll groflen HTSL-
Filmen gemessen werden kann. Die Quelle des Netzwerkanalysators wurde durch einen
externen Synthesizer ersetzt. Die skalare Analyse der vor- und durchlaufenden Leistung
iibernehmen zwei Prizisions-Mikrowellendetektoren in Verbindung mit einem externen
Richtkoppler, der vor den Resonator geschaltet ist (dhnlicher Aufbau wie in Abbildung
3.5). Die Steuerung der Messgeriite und die Auswertung des Oberflichenwiderstandes
erfolgt Rechner-gestiitzt (s. 3.4). Mit diesem Messplatz wurde eine kostengiinstige-
re Variante fiir die Bestimmung des Oberflichenwiderstandes bei kleinen Leistungen
und einer Temperatur von 77 K entwickelt, der hinsichtlich der Genauigkeit bei der
Bestimmung des Oberflichenwiderstandes gleichwertig zu Messungen mit dem vekto-
riellen Netzwerkanalysator ist.

3.3 Bestimmung der Leistungsabhingigkeit

3.3.1 Messprinzip

Im Hinblick auf den technischen Einsatz der hergestellten Filme, stellte sich schnell her-
aus, dass eine Charakterisierung bei kleinen Leistungen (< 1 pW) nicht ausreicht, um
auftretende Nichtlinearititen zu messen. Um diese Liicke zu schlieflen, wurde ein di-
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Abbildung 3.5: Aufbau des Systems zur Messung des leistungsabhiéingigen Oberflichen-
widerstandes im CW- und Puls-Betrieb.

elektrischer Resonator fiir 2 Zoll grofie Filme konstruiert, der in der TEq;;Mode eine Re-
sonanzfrequenz von 5.6 GHz bei 77 K besitzt. Um an der Einkoppelantenne Leistungs-
niveaus bis zu einigen Watt erreichen zu konnen, wird ein TWT?-Verstéirker eingesetzt.
Der Verstirker arbeitet im C-Band (4 GHz — 8 GHz) und liefert maximal 250 W. Die
vom Netzwerkanalysator erzeugte Mikrowelle wird vor dem Einspeisen in den Resona-
tor verstirkt und erhoht so das im Resonator gespeicherte HF-Oberflichenmagnetfeld
(s. Abbildung 3.5).

Nichtlineare Effekte konnen dazu fiihren, dass die Resonanzkurve im transmittierten
Signal nicht die Lorentz-Form besitzt (s. Abbildung 3.6). In diesem Fall kann die Giite
nicht mehr aus der Halbwertsbreite bestimmt werden. Im CW3-Betrieb erhoht sich
zusitzlich die Temperatur im Resonator, was zu einer Frequenzverschiebung fiithrt und
eine Auswertung der Messung erschwert.

Daher wurde der Messaufbau modifiziert und ein nicht kontinuierliches Mikrowel-
lensignal verwendet. Eine externe Mikrowellenquelle (Synthesizer) wird hierzu von
einem Pulsgeber getriggert. Der so erzeugte Mikrowellenpuls wird im TW'T-Verstérker
verstirkt und in den Resonator geleitet (s. Abbildung 3.5). Die vorlaufende und
transmittierte Pulsleistung wird mit Mikrowellen-Schottky-Dioden detektiert und der
zeitliche Verlauf der so gewonnenen Spannungspulse mit einem digitalen Oszilloskop
aufgezeichnet (s. Abbildung 3.7). Die Giite der Resonanzschwingung kann aus der
vorlaufenden und transmittierten Pulsleistung (dissipierte Energie pro Zeit) oder aus
der Abklingzeit 74, eines Pulses bestimmt werden. Diese beschreibt den zeitlichen

2Traveling Wave Tube
3Continuous Wave
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Abbildung 3.6: Resonanzkurven des 5.6 GHz-Resonators bei verschiedenen Leistungen.
Bei CW-Betrieb erhoht sich die Temperatur im Resonatorinneren und die Resonanz-
frequenz verschiebt sich zu niedrigeren Werten. Durch das Auftreten von Nichtlinea-
ritéiten bei hoheren Leistungen werden die Kurven zusitzlich unsymmetrisch. FEine
Auswertung der Giite iiber die Halbwertsbreite ist nicht mehr moglich.

Leistung [willklrliche Einheiten]

o Leistung [willkiirliche Einheiten]

o
|

Zeit [us] Zeit [us]

Abbildung 3.7: Vorlaufende Leistung P, (Rechteckpuls) und transmittierte Leistung
Pirans als Funktion der Zeit bei niedrigen (links) und hohen Leistungsniveaus (rechts).
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Abbildung 3.8: Schlittenkonstruktion fiir die in-situ verstellbare Mikrowellenkopplung.

Abfall der Feldenergie im Resonator geméf ¢ 7aee nach Abschalten der HF-Leistung
zum Zeitpunkt ¢t = 0. Die Pulsléinge muss so gewihlt werden, dass sich das elektroma-
gnetische Feld vollstéindig aufbauen kann. Nur fiir Pulsldngen 7p;,> % kann sich ein
statischer Zustand einstellen und die transmittierte Leistung kann zur Auswertung her-
angezogen werden. Leistungsniveaus sind absolut zu messen, um Absolutwerte fiir den
Oberflichenwiderstand und das Oberflichenmagnetfeld zu erhalten. Um hohe Leistun-
gen bzw. Feldstirken im Resonator zu erreichen wird die HF-Einkopplung kritisch und
die HF-Auskopplung schwach eingestellt.

3.3.2 In-situ HF-Kopplungseinstellung

Als schwierig erwies sich zunéchst die Ankopplung der Mikrowellen an den Resonator.
Um bei Leistungsmessungen die gesamte Energie in den Resonator zu deponieren,
muss mit Anpassung gearbeitet werden. Es wurde daher eine Mechanik entwickelt,
die es gestattet die Koppelschleifen im Kalten zu verfahren und die bereits erwihnten
Kopplungsbedingungen zu erhalten (s. Abbildung 3.8). Diese Einstellmoglichkeit hat
sich als sehr vorteilhaft erwiesen, da der Resonator nicht aus dem Kiihlsystem (fliissiger
Stickstoff) ausgebaut werden muss. Dies reduziert die Charakterisierungszeiten und
schont die HT'SL-Schichten.

3.3.3 Berechnung des Oberflichenmagnetfeldes

Sind die Koppelgiiten ; bekannt (Gl. (2.47)), kann die unbelastete Giite Qo und damit
der Oberflichenwiderstand R, ausschlieBllich aus dem Verhiltnis der transmittierten zur
vorlaufenden Leistung berechnet werden [Kai98]:
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Die im Resonator dissipierte Leistung Pjss errechnet sich aus der vorlaufenden
Leistung und den Koppelfaktoren:

18,
B 0378, 17 )

Zur Untersuchung der Feldabhiingigkeit Ry(B) muss die maximale Amplitude des
Oberflichenmagnetfeldes By,., berechnet werden, fiir die gilt:

’Bmax’ = CBV wW = CBV QoPdiss (34)

Dabei bezeichnet cg den sogenanten Feldeichfaktor, der mit Hilfe von MAFTA
numerisch berechnet wurde:

Phiss = (3.3)

N 2
BOb erf lache

% max
w [ff ‘EOberfldche

2
Cp =

: (3.5)
&7

Der Netzwerkanalysator dient zur Bestimmung der Koppelfaktoren und damit der
Koppelgiiten als Funktion der Frequenz bei kleiner Leistung. Zu einer Messung wird
die Leistung der Mikrowellenpulse und damit das Oberflichenmagnetfeld im Resonator
schrittweise erhoht. Mit YBCO-Filmen hoher Qualitét erreicht man unbelastete Giiten
in der Grofienordnung 106 bei 77 K und somit Feldstirken von bis zu 20 mT. Da die
Feldstéirke eine Funktion der Zeit ist, treten Nichtlinearitéiten nicht gleich nach Anlegen
einer Leistung auf.

Ein entwickeltes Computerprogramm iibernimmt die Bestimmung des leistungsab-
hingigen Oberflichenwiderstandes R,(B), die Kalibrierung der Dioden und die Steue-
rung der Messgerite. In Tabelle 3.2 sind die Parameter des 5.6 GHz-Resonators zu-
sammengestellt.

fO hSaphir @Saphir €r GF GM CB WSaphir tan 5Saphir
5.6 GHz | 12 mm | 25 mm | 9,4 | 439 © | 79733 €2 | 4.6 \/J% 0.98 10-8

Tabelle 3.2: Parameter des 5.6 GHz-Scanners. Geometriefaktoren, Fiill- und Feldeich-
faktor wurden mit MAFIA berechnet.

3.4 Ortsaufgeloste Messung

Mit den bisher vorgestellten drei Charakterisierungssystemen kénnen integrale Messun-
gen des Oberflichenwiderstandes an einer Position der Probe vorgenommen werden.
Mochte man lokale Defekte oder Gradienten analysieren, sind ortsauflésende Messver-
fahren erforderlich. Diese sollten im Idealfall eine hohe Ortsauflosung und R,-Auflosung
besitzen und Messungen bei hohen Feldstérken zulassen.
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3.4.1 Ubersicht verschiedener Techniken

Infolge der Relevanz ortsauflosender Messverfahren haben verschiedene Arbeitsgruppen
mit der Entwicklung oder dem Aufbau der entsprechenden Apparaturen begonnen. Ei-
ne Ubersicht dieser Aktivititen wird beispielsweise in [Hei99] gegeben. Entsprechende
Systeme konnen mit dielektrischen, konfokalen- oder Hohlraum-Resonatoren realisiert
werden. Konfokale Resonatoren erlauben die Messung des Oberflichenwiderstands nur
im Bereich m{2 bis €2, wiihrend mit dem dielektrischen Resonator R, im uf2- bis m€)-
Bereich bestimmt werden kann. Die Ortsauflosung der konfokalen Resonatoren ist auf
mehrere Millimeter begrenzt. Der dielektrische Resonator besitzt eine hohere, effektive
Auflssung von 1 mm (vgl. Abschnitt 3.4.4).

Eine alternative Methode besteht in der Messung der komplexen Leitfihigkeit einer
Probe mittels Nahfeldmikroskopie. Eine Antenne, die beispielsweise aus dem Innen-
leiter einer Koaxialleitung bestehen kann und gleichzeitig als Sende- und Empfangs-
FEinheit arbeitet, wird hierbei iiber die Probe gerastert, um die Reflektivitéit zu messen.
Hieraus kann die Leitfihigkeit und der Oberflichenwiderstand bestimmt werden. Die
Ortsauflosung eines solchen Messverfahrens liegt bei einigen Mikrometern. Demgegen-
iiber steht allerdings eine sehr geringe Rs-Auflosung im m$2- bis ()-Bereich. In Tabelle
3.3 sind die verschiedenen Methoden zur Bestimmung des ortsaufgelosten Oberflichen-
widerstandes noch einmal gegeniibergestellt.

Methode konfokaler Nz‘ihfeld— dielektrischer
Resonator mikroskop Resonator
!
Prinzipskizze Probe e
Frequenz 145 GHz 80 GHz 20 GHz
Temperatur 10 — 300 K >80 K 76 K
Auflésung ~ 3 mm 20 — 100 pm 1 mm
Genauigkeit <15% keine Angabe <15 %
R;-Bereich mS?2 bis ) m{2 bis ) 1£2 bis mf2
- Messung bei - hohe Ortsauflosung D
Vorteile verschiedenen - Rand der Probe ) n{edrlge F}requenz
- hohere Leistungen
Temperaturen erfassbar
- hohe Frequenz
Nachteile - kleine Leistungen - hohe Frequenz - Rand der Probe
- Rand der Probe - kleine Leistungen nicht erfassbar
nicht erfassbar
Literatur [Sch99][Mar91] [Gol96][Lan99] vorliegende Arbeit

Tabelle 3.3: Vergleich der Messsysteme zur ortsauflosenden Messung des Oberfléchen-
widerstandes.
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3.4.2 Saphirresonator fiir ortsauflésende Messungen

Motivation fiir die Entwicklung eines ortsauflosenden Messverfahrens zur Bestimmung
des Oberflichenwiderstandes war es, auf gro3flichigen HT'SL-Filmen, die im Verbund-
projekt fiir Filterbauelemente eingesetzt werden, Defekte und Gradienten zu finden.
Da diese Filter bei Frequenzen unter 20 GHz betrieben werden, verbot sich fiir eine
realitéitsnahe Charakterisierungen eine zu hohe Arbeitsfrequenz, wie sie bei konfoka-
len Resonatoren zu finden ist (f > 80 GHz). Um eine Aussage iiber die Homogenitét
der Schichten machen zu kénnen, sollte die Ortsauflosung im Millimeter-Bereich liegen
bei einer R,-Unsicherheit unter 20 %. Um die genannten Vorgaben zu erfiillen, wur-
de ein Saphirresonator entwickelt, der es gestattet den Oberflichenwiderstand einer
HTSL-Probe bei 77 K zerstorungsfrei mit einer Ortsauflosung von einem Millimeter zu
messen.

Geeignete in-situ Scanning-Techniken auf Basis dielektrischer Resonatoren zur orts-
auflosenden Messung groflfliichiger Proben miissen ein Verfahren der Probe oder des
Resonators erlauben. Um ortsaufgelst messen zu konnen, muss der bisher vorgestellte
Resonatortyp dahingehend modifiziert werden, dass eine Seite durch einen beweglichen
Resonatordeckel ersetzt wird. Zahlreiche Experimente mit einem beweglichen Reso-
nator haben gezeigt, dass ein Aufsetzen des Resonators im Kalten (77 K) aufgrund
der steifen Mikrowellenzuleitungen technisch schwer zu realisieren ist und die Repro-
duzierbarkeit der Messungen nicht gegeben waren. Deswegen wurde ein mechanisches
System entwickelt, das bei kryogenen Temperaturen die Bewegung der Probe selbst
gegeniiber dem Resonator in drei Raumrichtung erlaubt.

Im Zeitraum dieser Arbeit wurden zwei Messsysteme entwickelt, die bei unterschied-
lichen Frequenzen arbeiten. Das erste System, arbeitet bei 10.5 GHz und erlaubt, auf-
grund des Frequenzbereiches bei etwas hoheren Leistungen zu arbeiten. Mit diesem
System konnten lokale Nichtlinearitéten bei HT'SL-Schichten gefunden werden [Irg00].
Das zweite System ist eine konsequente Weiterentwicklung des 10.5 GHz Messstandes
und arbeitet bei 19.7 GHz [Lud01]. Im Folgenden wird dieser Messstand 20 GHz R,-
Scanner genannt. Durch die Weiterentwicklung konnte zum einen die Ortsauflosung
fast verdoppelt werden (Faktor 1.8) und zum anderen der maximale fiir die Messung
zugéngliche Bereich vergrofiert werden. Ferner wurde die variable Mikrowellenkopp-
lung aus dem Leistungsmessstand iibernommen und ein aktives Kiihlsystem integriert.
Im weiteren Verlauf wird nur der 20 GHz-Messstand detailliert dargestellt. In Tabelle
3.4 sind die Parameter des 20 GHz R,-Scanners zusammengestellt. Der Auflendurch-
messer des 20 GHz Resonators ist so grofl gewéhlt, dass grofiere Proben (2-3 Zoll) bei
der Messung sicher auf dem Resonator aufliegen.

fO hSaphir @Saphir €r GPr obe GRef GM WSaphir | WN, tan 5N2
197GHz | 5mm | 5mm |94 | 659 | 6567 Q2| 2613 Q| 0.79 0.2 | 510°°

Tabelle 3.4: Parameter des 20 GHz-Scanners. Die Geometrie- und Fiillfaktoren wurden
mit MAFTA berechnet.

In Abbildung 3.9 ist der Querschnitt des Rj-Scanners dargestellt. Dem Resonator
fehlt der obere, verschraubbare Kupferdeckel. An dessen Stelle befindet sich nun der
in alle drei Raumrichtungen bewegliche Probenhalter (C'u) mit der zu untersuchenden
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Abbildung 3.9: Querschnitt des 20-GHz Scanner-Resonators fiir die ortsaufgeloste Mes-
sung. Der Resonator-Innendurchmesser betrégt 10 mm.

HTSL-Schicht. Damit ist es nun moglich die Probe an eine beliebige Position zu fahren
und den Oberflichenwiderstand zu messen. Es ist jedoch darauf zu achten, dass der
Resonator nach dem Aufsetzen geschlossen ist, um Verluste durch Abstrahlung zu
vermeiden. Durch diese Forderung kann ein 3 mm breiter Auflenrand der Probe nicht
angefahren und nicht charakterisiert werden.

Der untere Film wird durch einen HTSL-Referenzfilm mit bekanntem Oberfléichen-
widerstand ersetzt, in dessen Zentrum der Saphir-Kristall mit einem Polymerkleber
fixiert wird, damit er nicht aus seiner zentralen Position verrutschen kann. Der Poly-
merkleber fithrt zu keinen merklichen Hochfrequenzverlusten und bleibt auch bei der
Temperatur von fliissigem Stickstoff elastisch. Prinzipiell wire auch eine Kupferscheibe
als Referenzfilm denkbar. Dann steigen aufgrund des hoheren Oberflichenwiderstandes
von Normalleitern die HF-Verluste im Resonator, was zu einer ungenaueren Bestim-
mung der geringen Verluste in der supraleitenden Probe fiihrt.

Um zu vermeiden, dass die zu messende Probe beim Aufsetzen auf den Resonator
durch den Kristall beschidigt wird oder nicht plan auf dem Resonator aufliegt, ist
dessen Hohe 100 pm geringer als die der Zylinderinnenwandung. Der entstandene Spalt
fithrt zu keinen gréfleren Einbuflen in der Empfindlichkeit der Messung auf die Probe.
Die Kupferwandung, auf der die Probe aufliegt, ist poliert, sodass keine Beschidigung
durch sie moglich ist.

Fiir eine Messung wird die Probe mit dem Polymerkleber auf den Cu-Probenhalter
aufgeklebt. Damit erreicht man einen guten Wirmekontakt und vermeidet mechanische
Spannungen im Substrat beim Aufsetzen auf den Resonator. Um mechanische Schwin-
gungen auf den Resonator zu minimieren, wird der Probenhalter nicht wie beim 10
GHz-Scanner mittels eines gefederten Haltearms montiert, sondern an einen Topfma-
gneten angeschlossen, der es erlaubt die Probe nach dem Absetzen wieder loszulassen.
Ein Schrittmotor hebt und senkt den Magneten und sorgt dafiir, dass vor dem Anfah-
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Abbildung 3.10: Komponenten des Messsystems fiir die ortsaufgeloste Messung, 20-
GHz-Scanner.

ren einer neuen Position die Probe vom Resonator abgehoben wird. Damit vermeidet
man die sonst auftretenden Kratzer in der Filmoberfléche.

Der Komponenten des Messsystems sind in Abbildung 3.10 dargestellt. Nach dem
FEinbau der Probe wird der gesamte Resonator in einem Dewar mit fliissigem Stick-
stoftf auf 77 K abgekiihlt und an den Netzwerkanalysator angeschlossen. Bei einer
automatisierten Messung sorgt eine externe Regelung dafiir, dass der Stickstoffpegel
nicht unter ein einstellbares Niveau sinkt. Die HF-Einspeisung erfolgt iiber zwei in-
situ einstellbare Schleifenantennen (Abschnitt 3.3), die im Normalfall schwach an das
Magnetfeld ankoppeln. Die Messung der Giite erfolgt wiederum in der T Ey11-Mode.
Die Berechnung des Oberflichenwiderstands erfolgt nach dem in Abschnitt 3.1.3 vor-
gestellten Prinzip. Sowohl die Datenaufnahme als auch die Steuerung der Schrittmo-
toren erfolgt PC-gestiitzt. Die so gewonnenen Rg-Daten werden mit einer geeigneten
Visualisierungs-Software zu 2-dimensionalen R¢-Karten aufbereitet.

3.4.3 Frequenzstabilitit

Wenn die Probe wiihrend einer Messung an eine Neue Position gefahren wird, wird der
Resonator kurzzeitig geoffnet und fliissiger Stickstoff dringt ein. Schon kleinste Wiér-
meeintrige, z.B. durch die Koppelschleifen, fithren dazu, dass Gasbléschen entstehen.
Gasformiger Stickstoff steigt im Inneren des Resonators auf und fiillt den mittlerwei-
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Abbildung 3.11: Resonanzfrequenz als Funktion der Zeit mit (offene Symbole) und
ohne (geschlossene Symbole) zusitzliche, aktive Kiihlung.

le wieder geschlossenen Resonator langsam auf. Wihrend dieser Zeit dndert sich die
effektive Dielektrizitdtskonstante und damit die zu detektierende Resonanzfrequenz
(geschlossene Symbole in Abbildung 3.11).

Fiir die Messung ist eine Frequenzstabilitét von Af $ 100 kHz erforderlich, was
durch die Blasenbildung erst nach 15 Minuten erfiillt ist, wenn der gesamte Resonato-
rinnenraum mit gasférmigem Stickstoff gefiillt ist. Bei einer ortsauflosenden Messung
einer 2-Zoll Probe mit einem Abstand der Messpunkte von 5 mm fiihrt dies zu einer
Messzeit von ca. 20 Stunden.

Um die Messzeiten zu verringern, muss die Blasenbildung im Inneren des Resona-
tors vermieden werden. Hierzu wird der Resonator an der Unterseite mit einer Kiihl-
schlange aktiv gekiihlt. Dazu ist das eine Ende der Kiihlschlange mit einer Kapillaren
verschlossen, das andere mit einer Vakuumpumpe verbunden. Durch Abpumpen und
Dampfdruckerniedrigung erreicht man so eine Temperaturreduzierung von etwa 0.2 K.
Der Effekt der Kiihlung ist in Abbildung 3.11 zu sehen. Die Resonanzfrequenz stellt
sich bei einer um 250 MHz verringerten Frequenz instantan ein. Die automatisierte
Messung benotigt hierdurch fiir die vollstéindige Charakterisierung eines 2-Zoll Films
mit einer Auflésung von 5 mm etwa 3 Stunden.

3.4.4 Erhoshung der Ortsauflésung

Der Netzwerkanalysator, der auch als Mikrowellenquelle dient, limitiert die maximale
Messfrequenz auf 20 GHz und setzt somit auch eine untere Grenze fiir die Abmessungen
des Resonators und des Dielektrikums, da bei kleiner werdenden Saphirabmessungen
die Resonanzfrequenz steigt. Die primére Ortsauflosung bei 19.7 GHz betrigt 5 mm
und entspricht dem Durchmesser des Kristalles. Eine Erhohung der Ortsauflosung
setzt somit einen Kristall mit kleinerem Durchmesser voraus. Dieses Problem kann
umgangen werden, wenn man einen Kristall mit hoherer Dielektrizitéitskonstante be-
nutzt. Rutil (70;) beispielsweise besitzt eine Permittivitit von etwa 110 und lisst
bei gleichbleibender Frequenz eine Verkleinerung der Abmessungen zu. Leider besitzt
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Abbildung 3.12: Darstellung der Messpunkte bei verschiedenen Schrittweiten.
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Abbildung 3.13: Line-Scan iiber eine Bruchkante mit verschiedenen Schrittweiten.

T'iO sehr hohe intrinsische Verluste, die vermutlich auf Farbzentren zuriickzufiihren
sind. Bei Experimenten mit diesem Material wurden auch nichtlineare Effekte beob-
achtet, die schon bei Leistungen im Milliwatt-Bereich auftraten. Auf den Einsatz eines
Ti0y-Kristalles wurde daher verzichtet.

Die runde Form des Kristalls bedingt eine kurze Diskussion der effektiven Auflésung.
Versetzt man die Probe beim Scannen jeweils um den Durchmesser des Kristalls, wird
nicht die gesamte Fliche des HTSL-Filmes abgedeckt. Abbildung 3.12 zeigt, dass
hierfiir eine Uberlappung von 50%, also eine Schrittweite von 2.5 mm notwendig ist.

Zur experimentellen Bestimmung der Ortsauflosung wurde eine Probe mit kiinst-
lichen Defekten charakterisiert. Dazu wurde ein Line-Scan aufgenommen, der mit
unterschiedlichen Schrittweiten entlang der x-Achse durchgefiihrt wurde.

In Abbildung 3.13 ist deutlich zu erkennen, dass die Messinformation mit kleiner
werdender Schrittweite zunimmt. An der Position x = 13 mm wird bei einer Schrittwei-
te von kleiner als 5 mm ein Defekt sichtbar, der bei 5 mm Schrittweise nicht erkennbar
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ist. Bei Schrittweiten kleiner als 1 mm ist keine weitere Detailverbesserung beobacht-
bar. Somit wird 1 mm als effektive Ortsauflosung angegeben.

3.5 Messfehler

In diesem Abschnitt werden die Messfehler erldutert. Die Geometrie der Resonatoren
spielt fiir das Hochfrequenzfeld eine entscheidende Rolle. Infolge des komplexen Auf-
baus der Saphirresonatoren, sowie deren Halterungen und der Vielzahl der verwendeten
Materialien, fithrt thermische Expansion zu analytisch nicht berechenbaren Frequenz-
verschiebungen wihrend einer R;,-Messung. Dariiber hinaus erweisen sich Einfliisse
als nicht reproduzierbar, die von der jeweiligen Montage abhéingen. Dazu gehort die
Justierung der CuBe-Federn, die in allen genannten Resonatoren Anwendung finden,
die Lage des Teflonringes, die Verklebung des Saphirs und das Auf- und Absetzen
des Probehalters beim Rs,-Scanner. Diese Einfliisse fithren zu statistischen Fehlern in
der Angabe der Geometrie- und Verlustfaktoren und damit zu Fehlern bei der Anga-
be des Oberflichenwiderstandes Aus den fehlerbehafteten Koppelgiiten resultiert ein
Absolutfehler fiir die Felder Bg von 20%. Die Unsicherheit bei der Bestimmung der
Probentemperatur ist durch den montageabhéngigen Warmewiderstand zwischen Di-
odensensor und Substrat gegeben. In Tabelle 3.5 sind die auftretenden, maximalen
Messfehler zusammengestellt.

Messgrofie Maximaler Fehler
Oberflichenwiderstand Rs(T") 10 %
Oberflichenwiderstand R4(B) 155 é ((]%2 <Z 11 TZL?))

Oberflichenwiderstand Rs(x,y) 15 %
Oberfléichenmagnetfeld Bg 20 %
Temperatur 7' 0.2 K

Ort (x,y) 0.1 mm

Tabelle 3.5: Zusammenstellung der Messfehler.



Kapitel 4

Messergebnisse und Diskussion

Im Rahmen dieser Arbeit wurden epitaktische YBCO-Filme auf ihre Mikrowelleneigen-
schaften untersucht und auf ihre Tauglichkeit als HF-Bauelemente iiberpriift. Hierzu
wurden die in Kapitel 3 vorgestellten Messsysteme eingesetzt, um die Temperatur-
abhéngigkeit, die Leistungsabhiingigkeit des Oberflichenwiderstandes und den Ober-
flichenwiderstand ortsaufgelost verschiedener HT'SL-Substrat-Kombinationen zu un-
tersuchen. Zentrale Anforderungen an HTSL-Filme fiir den Einsatz in Hochfrequenz-
bauelementen sind der einleitend erwiihnte, niedrige Oberflichenwiderstand, mit einem
linearen Leistungsverhalten bis 10 mT. Weiterhin sollen die Filme in grofflichigen
Strukturen rdumlich homogen hergestellt und mit geeigneten Beschichtungen versehen
werden konnen.

Zunichst wurde im Hinblick auf eine Verwendung von HTSL-Filmen in Hochfre-
quenzfilterbauelementen YBCO mit unterschiedlichen Schichtdicken auf Saphirsubstra-
ten charakterisiert. Weiterhin wurden Substitutionsreihen fiir YBCO in der Gruppe
der Seltenen Erden hinsichtlich einer méglichen Erhohung der Sprungtemperatur unter-
sucht. Als aussichtsreicher Kandidat wurden DyBCO-Filme eingehend charakterisiert.
Um eine weitere Absenkung des effektiven Oberflichenwiderstandes zu erreichen, wur-
den alternative Substratmaterialien untersucht und porenreiche YBCO-Schichten auf
Saphir analysiert. Technische Substrate in Verbindung mit einer Pufferschicht wur-
den ebenfalls auf ihr Potenzial fiir Hochfrequenzanwendungen untersucht. Schliellich
wurden Ca-dotierte YBCO-Filme charakterisiert und mit Messwerten zur kritischen
Stromdichte bei tiefen Temperaturen verglichen. Neben den hier vorgestellten Mi-
krowellencharakterisierungen wurden die Filme zusétzlich mit der optischen und Ras-
terelektronenmikroskopie (REM) untersucht. Die kritische Temperatur T. und die
kritische Stromdichte j. sind induktiv gemessen worden [Cla91].

4.1 YBCO-Filme auf Saphir

4.1.1 Einsatz von HTSL-Filmen fiir Filteranwendungen

Motivation fiir die Messaufbauten und die Charakterisierung der HTSL-Schichten war
ein Industrieprojekt mit der Firma Bosch und zahlreichen Universitéiten, das zum Ziel
hatte HTSL-Filme in Hochfrequenzbauelementen fiir die Satellitenkommunikation ein-

41
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Abbildung 4.1: Filtercharakteristik eines 8-kreisigen Mikrostreifenfilters und die Spezi-
fikationen fiir die Aulerbandddmpfung (S21) und Reflexionsdémpfung (S11), Messung:
[K&s99], Bosch SatCom.

zusetzen [K#s98|. Die in dieser Arbeit vorgestellten Messsysteme und Ergebnisse sind
Teil des vom BMBF' geforderten und vom VDI getragenen deutschen Verbundprojek-
tes ”Hochtemperatursupraleiter in der Satellitenkommunikation” (FKZ 13N6827/1)
[Irg98]. Ziel war die Prototypen-Entwicklung eines Satellitentransponders (Demons-
trators), dessen Kanalfilter auf Basis supraleitender Diinnschichten gefertigt sind.

Ein Vorteil der HTSL-Schichten ist, dass durch den niedrigen Oberflichenwider-
stand supraleitende Mikrostreifenfilter [Cha96][K&s99] in sehr kompakter Form aufge-
baut werden konnen. Dielektrische Filter, die abschirmende Winde zum FErreichen
hoher Giiten benotigen, kénnen so in kleinerer und damit leichterer Form realisiert
werden [Sho98]. Die Integrationsdichte dieser Bauteile spielt hier eine untergeordnete
Rolle. Entscheidend ist das Gewicht der Bauelemente, da jedes Kilogramm Nutzlast
des Satelliten Kosten von etwa $ 50.000 verursacht, die von den Betreibern der Kom-
munikationssystem getragen werden. Dariiber hinaus besitzen HTSL-Bandpassfilter
steilere Filterflanken und geringere Einfiigungsddmpfungen (s. Abbildung 4.1) und
erreichen dadurch eine hohere Selektivitéit als konventionelle Filter.

4.1.2 Herstellung der YBCO-Filme auf Saphir

Die hier charakterisierten YBCO-Filme auf Saphir wurden mit dem in Abschnitt 2.3.3
beschriebenen Drehtellerverfahren hergestellt. Als Substrate sind (1102) (r-Schnitt)
Saphirscheiben des Durchmessers 1 und 2 Zoll mit einer Dicke von 0.5 mm verwendet
worden. Bei der gewihlten Orientierung ist der Unterschied zwischen der Kristall-
struktur von Saphir und der Perowskitstruktur von YBCO am geringsten (r-Ebene
des Saphirs ist um 57.6° zur a-b-Ebene verdreht). Dennoch ist eine Pufferschicht
zwischen Substrat und YBCO-Film notwendig, um die Gitterfehlanpassung auszuglei-
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Abbildung 4.2: Effektiver Oberflichenwiderstand eines 330 nm dicken YBasCuzO7-
Filmes auf Saphir und einer 500 ym dicken Kupferscheibe.

chen. Die Pufferschicht dient zudem als Barriere und verhindert die Diffusion von
Al-Atomen bei den hohen Prozesstemperaturen von bis zu 670 °C aus dem Substrat in
das supraleitende Material. Als Pufferschicht wurde standardmiiflig eine 30 nm dicke
CeOq-Pufferschicht mit Hilfe des auch zur YBCO-Deposition eingesetzten Verfahrens
aufgebracht.

4.1.3 Temperaturabhingigkeit des Oberflichenwiderstandes

Abbildung 4.2 zeigt den temperaturabhéingigen Verlauf des Oberflichenwiderstandes
eines 1 Zoll groflen YBayCuzO;—Filmes auf Saphir bei zu vernachlissigender Feld-
stidrke. Die dargestellten Daten wurden mit dem in Abschnitt 3.1 erlduterten Heli-
um gekiihlten Saphir-Resonator durch Anregen der TEq;;-Mode bei 10.9 GHz gewon-
nen. Als Referenzfilm wird eine Probe aus der selben Herstellungscharge mit gleichen
Wachstumsbedingungen verwendet. Die Filme werden paarweise vermessen und der
Mittelwert des effektiven Oberflichenwiderstandes bestimmt. Der Ubergang von der
normalleitenden in die supraleitende Phase (T. = 88 K) wurde mit dem hier verwende-
ten Messsystem nicht untersucht. Zum Vergleich mit einem Normalleiter ist zusétzlich
der Oberflichenwiderstand einer Kupferprobe dargestellt.

Die YBCO-Filme zeigen den geforderten, monotonen, glatten Temperaturverlauf
des Oberflichenwiderstandes R, von T, bis hinunter auf etwa 60 K. Bei 77 K betrigt
der Oberflichenwiderstand einer 330 nm dicken Schicht 530 uf2. Zwischen 60 K und
40 K nimmt R nicht mehr so stark ab und es wird eine Tendenz zur Ausbildung eines
Plateaus beobachtet. In diesem Bereich wird die Temperaturabhéingigkeit mafigeblich
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durch die ungepaarten Ladungstriger, die Quasiteilchen bestimmt. Bei kristallinem
Massivmaterial liegt hier ein relatives Maximum vor [Bon93].

Der Verlauf des Oberflichenwiderstandes kann qualitativ durch das in Abschnitt
2.1.4 beschriebene Drude-Zwei-Fliissigkeiten-Modell mit einer temperaturabhéingigen
Streurate der Quasiteilchen 77'(T) = ®F beschrieben werden (vp =Fermigeschwin-
digkeit, [=freie Weglinge) [Bon93][Har93]. Anhand von Messungen der Leitfihigkeit
an Y BasCuszO7—Einkristallen wurde von Bonn et al. [Bon93| eine exponentielle Tem-
peraturabhéngigkeit der Quasiteilchenstreurate gefunden:

T
1y 109 e—1 -1
7 (T)=6-10"s "exp <12K) + Tres (4.1)

71 bezeichnet dabei eine temperaturunabhiingige, elastische Verunreinigungsstreu-

rate fiir 7" — 0 K. Dieser Einfluss spiegelt sich im Realteil o1 der komplexen Leitfihig-
keit wider (Gleichung (2.29)): o1 ~ n - 7. Die gegensitzliche Temperaturabhéingigkeit
dieser Groflen (7 nimmt mit sinkender Temperatur zu, n hingegen ab) kann in einem
Maximum der Quasiteilchen-Leitfihigkeit im mittleren Temperaturbereich resultieren.
Dieser Aspekt wurde bereits in in zahlreichen Arbeiten diskutiert und wird daher nicht
weiter behandelt [Orb94][Zuc97].

Bei tieferen Temperaturen unterscheidet sich das R,(T')-Verhalten der oxydischen
Hochtemperatursupraleiter von dem klassischer Supraleiter wie z.B. Niob. Das Tief-
temperaturverhalten ist zwar im Hinblick auf technische Anwendungen weniger rele-
vant, erlaubt dafiir wesentliche, physikalische Erkenntnisse hinsichtlich der Symmetrie
des Paarwellenzustandes. Wihrend sich bei einem anisotropen s-Wellen-Paarzustandes
mit minimaler Energieliicke A, eine exponentielle Temperaturabhéingigkeit fiir R, er-
gibt, erwartet man fiir einen d-Wellen-Paarzustand eine Abhéngigkeit, die schwicher
als T? ist [Zuc97]. An dieser Stelle sei ausdriicklich betont, dass die Frage nach der
Symmetrie des Paarzustandes in HT'SL-Schichten nicht eindeutig bestimmt sein muss.
Eine Vielzahl von Messungen verschiedener Forschungsgruppen léisst sich durch die An-
nahme einer gemischten Symmetrie des Ordnungsparameters erklidren. Zur Zeit wird
diese Uberlegung als wahrscheinlichste Antwort angesehen.

Den Restwiderstand Ry bei T' — 0 K erhiilt man durch Extrapolation des tempe-
raturabhiingigen Verlaufs bis zum absoluten Nullpunkt. Man stellt fest, dass R, bei
0 K einen endlichen Wert annimmt und nicht verschwindet. Der Restwiderstand ist
stark von den einzelnen Proben abhéingig und betréigt in Abbildung 4.2 etwa 80 uf2.
Er resultiert aus Defektstrukturen, der Sauerstoffordnung, schwachen Bindungen (engl.
weak links) und Oberflichenrauigkeiten.

Die hier vorgestellte Messung wurde bei magnetischen Feldstéirken vernachléssig-
barer Amplitude durchgefiihrt und zeigt daher ein lineares Verhalten. Das Verhalten
dndert sich drastisch, wenn eine bestimmte Feldamplitude iiberschritten wird. Dieses
nichtlineare Verhalten soll im folgenden Kapitel untersucht werden

4.1.4 Leistungsabhingigkeit des Oberflichenwiderstandes

Neben der Temperaturabhiingigkeit wurde zusitzlich der leistungsabhéngige Mikro-
wellenoberfliichenwiderstand mit Hilfe des in Abschnitt 3.3 vorgestellten Systems fiir
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Abbildung 4.3: Leistungsvertriiglichkeit eines thermisch koverdampften, 330 nm dicken
Y BayCusOr— Filmes auf Saphir bei 77 K und 5.6 GHz.

2 Zoll Proben bei 5.6 GHz bestimmt. Das nichtlineare Verhalten von HTSL wurde
bereits von anderen Gruppen untersucht und ist im Detail noch nicht ganz verstanden
[Kai98][Oat92]. Die Untersuchungen an unserem Institut bei einer festen Temperatur
von 77 K haben in erster Linie eine Uberpriifung der Schichtqualitiit zum Ziel und sollen
zeigen, wie sich Mikrowellenbauteile aus den hergestellten HTSL bei hohen Leistungen
verhalten.

Abbildung 4.3 zeigt den leistungsabhéingigen Oberflichenwiderstand einer YBCO-
Probe auf Saphir als Funktion des Magnetfeldes. Bis zu einem Oberfliichenmagnetfeld
von 15 mT zeigt die Schicht nahezu lineares Verhalten und R4 (77K) nimmt nur leicht
zu. Oberhalb von 15 mT steigt der Oberflichenwiderstand deutlich an bis die Supra-
leitung bei etwa 17 mT zusammenbricht (engl. quench).

Der Verlauf von Ry (B) bis 15 mT kann durch die im Supraleiter eindringenden
Flussschlduche verstanden werden: Durch verstirktes ”Pinning”, d.h.durch starkes
Haften der Flussschlduche an Defekten oder Inhomogenititen, konnen die Flusslinien
nicht mehr reversibel verschoben werden und es kommt zu hysteretischen Verlusten.
Das Beanmodell beschreibt den Zustand, der durch das gegenliufige Zusammenspiel
von ”Pinning”-Kriiften, die den Flussschlauch festhalten, und Lorentzkriften, die ihn
verschieben, entsteht [Bea64]. Bei Supraleitern mit starkem Pinning werden die Fluss-
schlduche bis zu einem kritischen Magnetfeld Bp;, festgehalten. Aus Modellberech-
nungen erhilt man eine lineare Feldabhéngigkeit des Oberflichenwiderstandes [Hei99].
Systematische Untersuchungen [Kai98] haben gezeigt, dass das zu erwartende, kritische
Magnetfeld, der B.-Wert aus der Ginzburg-Landau-Beziehung von etwa 10 mT von
keinem YBayCu3O; -Film signifikant iiberschritten wird und deshalb als Grenze fiir
mogliches Pinning Bp;, betrachtet werden kann.
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Der deutliche Anstieg von R,(B) bei einem Magnetfeld iiber 15 mT kann mit Hilfe
des endlichen Oberflichenwiderstandes erkldrt werden. Der endliche Oberflichenwi-
derstand verursacht Mikrowellenverluste im Film, die in Joulsche Wirme umgewan-
delt werden und die Temperatur in der Schicht erhhen. Wird in der Umgebung eines
Defektes die Energiedichte so hoch, dass sich die lokale Temperatur iiber die Sprung-
temperatur erhoht, kann die im Film gespeicherte Energie lawinenartig frei gesetzt
werden und der gesamte Film wird normalleitend. Erhoht man das Magnetfeld iiber
15 mT hinweg, steigt der Oberflichenwiderstand sprunghaft an. Das entsprechende
Zeitverhalten von Py, ist in Abbildung 3.7 zu sehen und wird als Feldzusammen-
bruch bezeichnet. Dieses Phéinomen ist nur an Proben mit sehr hoher Qualitéit bei so
hohen Feldern beobachtbar, da sonst andere Mechanismen, wie weak-links, bereits bei
kleineren Feldstéirken einen Anstieg von R,(B) bewirken [Oat92].

Zusammenfassend kann man sagen, dass die durch thermische Koverdampfung
hergestellten Filme eine ausgezeichnete Leistungsvertriglichkeiten besitzen, die auf
eine sehr niedrige Defektdichte zuriickzufithren ist. Durch die hohe, kritische HF-
Magnetfelddichte von 15 mT eignen sich die Schichten fiir den Bau von Ausgangsfiltern,
die hoheren Leistungen von HF-Verstirkern ausgesetzt sind.

Komplexe Mehrkreis-Filter lassen sich durch planare Strukturen realisieren, deren
Positionen auf der Filmoberfliche der Wafer durch das Layout festgelegt sind. Zum
Erreichen der erforderlichen Spezifikationen ist es daher sehr wichtig, dass der Ober-
flichenwiderstand der Schicht moglichst homogen ist. Das folgende Kapitel zeigt die
ortsaufgeloste Messung des Oberflichenwiderstandes, die die Homogenitét der herge-
stellten HTSL-Filme widergibt.

4.1.5 Ortsaufgeloster Oberflichenwiderstand

Zur Messung der Homogenitéit von HT'SL-Schichten werden am Institut standardméfig
ortsaufgeloste Messungen der kritischen Stromdichte durchgefiihrt. Die Charakterisie-
rung findet bei relativ niedrigen Frequenzen statt (~kHz-Bereich) und erlaubt daher
nicht die Messung hochfrequenter Verluste im HTSL. Das in Abschnitt 3.4 vorgestellte
Messsystem schliefit diese Liicke und erginzt die Materialanalyse um die Charakte-
risierung des Oberflichenwiderstandes als Funktion des Ortes. Zur Bestimmung der
Homogenitit und der Inhomogenititen wurden 330 nm dicke YBayCuzO;—Filme! der
Firma THEVA charakterisiert.

Um den Einfluss systematischer Messfehler, wie Temperaturdrifts auszuschlieflen
wurden die Proben jeweils um 90° gedreht und ein zweites Mal gemessen. Abbildung
4.4 zeigt die ortsaufgeloste Messung des effektiven Oberflichenwiderstand (19.7 GHz,
77 K) von drei unterschiedlichen 2 Zoll grofien YBayCuzO7—Filmen auf Saphir bei einer
gewihlten Ortsauflosung von 2.5 mm. Blaue Messpunkte kennzeichnen Positionen auf
dem Film, die nicht ausgewertet wurden. Die Verteilung und das integrale Mittel der
R,-Werte ist den beigefiigten Histogrammen zu entnehmen.

Es zeigt sich, dass die Schichten lokale Schwankungen in R, um den Mittelwert zwi-
schen - 40% und + 100% aufweisen. Da die Messunsicherheit maximal 15 % betriigt

IHerstellung: Thermische Verdampfung mit dem in Abschnitt 2.3.3 beschriebenen Drehtellerver-
fahren.
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Abbildung 4.4: Ortsaufgeloste Messung des Oberflichenwiderstandes an drei verschie-
denen YBayCuszO7-Filmen auf Saphir bei 19.7 GHz und 77 K.
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Abbildung 4.5: Vergleich von Oberflichenwiderstand und kritischer Stromdichte der
Probe 170801/B5 als Funktion des Ortes.

(Abschnitt 3.5), sind die beobachteten Inhomogenititen intrinsischer Natur. Diese
entstehen z.B. durch Inhomogenitéiten im Substrat und durch Gitterfehler wie Verset-
zungen und Stapelfehler und sind in jedem epitaktisch aufgewachsenen Film zu finden.

Die Probe 170801/B5 aus Abbildung 4.4 weist zusiitzlich einen leichten Gradienten
auf. Der Oberflichenwiderstand nimmt in positiver y-Richtung leicht zu. Eine inho-
mogene Temperaturverteilung auf dem Substrat bei der Herstellung (Abschnitt 2.3.3)
konnte einen solchen Gradienten erkléren.

Fiir die Probe THEVA 170801/B5 wurde zum Vergleich die kritische Stromdichte
als Funktion des Ortes bestimmt. Das Messverfahren bedient sich der induktiven An-
regung und Messung eines kritischen Abschirmstromes im HTSL [Cla91] und erlaubt
durch Versetzen der Induktionsspule eine Kartierung der kritischen Stromdichte.

In Abbildung 4.5 sind die Ortsabhéingigkeiten von Oberfliichenwiderstand und kriti-
scher Stromdichte gegeniiber gestellt. Dabei ist auf die gegenlédufige Farbskala zu ach-
ten. Wihrend niedrige Oberflichenwiderstdnde dunklen Punkten auf der R,—Karte
zugeordnet sind, entsprechen dunkle Messwerte einer hohen kritischen Stromdichte.
Der Vergleich zeigt deutlich, dass die kritische Stromdichte homogen iiber die gesamte
Filmoberfléiche verteilt ist und lediglich bei y = 20 mm niedrigere Werte besitzt. Die
mittlere Stromdichte (j.) der Probe betrigt 2.7 24,

Die ortsauflosende Messung des Oberfliichenwiderstandes kann somit Inhomoge-
nitdten auf der Filmoberfliche detektieren, die mit der Messung der ortsaufgelosten
Stromdichte nicht sichtbar sind. Damit ist gezeigt, dass die Bestimmung hochfrequen-
ter Verluste ein geeignetes Verfahren darstellt, die Qualitit einer HTSL-Schicht zu
beurteilen.
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4.2 Substitutionsreihe Seltene Erden

4.2.1 Allgemeine Eigenschaften

Wie bereits in Abschnitt 2.3.2 erwiihnt wurde, lassen sich die Sprungtemperaturen eini-
ger Seltenen-Erden-Verbindungen (RE-123-Verbindungen) in Perowskitstruktur durch
die Substitution von Yttrium zum Teil bedeutend erhthen. Da der Oberflichenwider-
stand iiber 70 K entscheidend von der Sprungtemperatur abhingt, wurden im Hinblick
auf die technische Nutzung, diinne HTSL-Schichten aus RE-Verbindungen hergestellt
[Sem00] und das HF-Verhalten der neuen Materialien untersucht [Irg98][Irg99].

Die untersuchten RE-BCO Filme auf Saphir sind in Verbindung mit den Werten der
kritischen Stromdichte (77 K), der Sprungtemperatur und dem gemessenen Oberflé-
chenwiderstand (77 K und 5.6 GHz) in Tabelle 4.1 aufgelistet. Die Ergebnisse werden
im Folgenden in Abhiingigkeit der Ionenradien der seltenen Erden diskutiert.

. . . R, |2 .
RE-Film Filmdicke [nm] | Substrat @5‘[5ng Je [i\fn—‘;‘] T. K]
YBCLQCU307 330 AlgOg 140 2.6 88
E?”BCLQCU307 400 AlgOg 290 2.4 89
E?”BCLQCU307 420 AlgOg 280 2.5 88
ErBasCusOr 500 AlyO5 495 3.1 88
NdBasCuzOr 200 AlsO3 >600 gerissen 93
DyBCLQCU307 250 AlgOg 130 2.9 91

Tabelle 4.1: Supraleitende Eigenschaften bei 77 K verschiedener RE-Filme der Substi-
tutionsreihe auf Saphir.

4.2.2 Seltene Erden mit grofieren Ionenradien als Y (La, Nd)

Die Ionen der seltenen Erden La, Nd und Eu weisen einen grofleren Radius als Yttriu-
mionen auf. Bei der Herstellung der HT'SL-Schichten auf Saphir mit diesen Elementen
zeigten sich Probleme durch die grofleren Radien. LaBayCusO7- und NdBayCuzO7-
Filme konnten nur bis zu einer kritischen Schichtdicke von etwa 200 nm auf Saphir auf-
gedampft werden. Durch die grofleren Ausdehnungskoeffizienten kommt es im Schicht-
material bei hoheren Schichtdicken zu starker Rissbildung im Film. Der Oberflichen-
widerstand eines 200 nm dicken NdBasCusO7-Filmes liegt oberhalb von 600 pf). Eu
erwies sich bereits beim Aufdampfen als sehr problematisch. Durch das starke Subli-
mationsverhalten von Eu konnten keine Filme hergestellt und charakterisiert werden.

4.2.3 Seltene Erden mit kleineren Ionenradien als Y (Yb, Lu)

Die Ionen der seltenen Erden Yb und Lu weisen einen kleineren Radius als Yttriumio-
nen auf. Yb sublimiert wie Eu sehr stark und lisst sich daher sehr schwer anschmelzen.
LuBayCu3O7-Filme konnen zwar auf Grund des kleineren Ausdehnungskoeffizienten di-
cker als 200 nm beschichtet werden, sie zeigten jedoch ein starkes Abweichen von der



KAPITEL 4. MESSERGEBNISSE UND DISKUSSION 20

erforderlichen Stochiometrie im Filmwachstum. Weitere Versuche zu den beiden Ele-
menten wurden daher eingestellt.

4.2.4 Seltene Erden mit dhnlichen Ionenradien als Y (Er, Dy)

Aussichtsreiche Substitute wurden bei den Elementen gefunden, die einen &hnlichen
Ionenradius wie Y besitzen. Dies sind Erbium und Dysprosium. Die hergestellten
ErBay;Cu3O7-Filme hatten eine Sprungtemperatur von 88 K. Der Oberflichenwider-
stand lag bei diesen Proben iiber dem von YBayCu3O7-Filmen. Eine Optimierung der
Aufdampfparameter sollte zu einer Verbesserung der HF-Eigenschaften fiihren.

DyBay;CusO7-Filme hingegen zeigen bereits ohne eine wesentliche Anpassung der
Prozessparameter eine deutliche Verbesserung der HF-Eigenschaften und eine Erho-
hung der Sprungtemperatur um 3 K. Schichten auf Saphir mit einer Dicke von 250 nm
haben bei 77 K einen bis zu i kleineren intrinsischen Oberflichenwiderstand als ver-
gleichbare YBayCu3O7-Schichten. Durch die stark unterschiedlichen Ausdehnungsko-
effizienten von DyBayCu3zO7-Filmen und Saphirsubstraten konnten zunéchst nicht die
gleichen Schichtdicken wie bei YBCO-Filmen erreicht werden. Da das Wachstum dieser
Filme hinsichtlich des Zusammenhangs zwischen Stéchiometrie und Oberflichenmor-
phologie sehr dhnlich dem von YBayCu3O;-Filmen ist, kann man auf die Erfahrung
aus der YBayCuzO7-Herstellung zuriickgreifen und den Prozess optimieren.

Temperatur- und leistungsabhéingige Messungen des Mikrowellenoberflichenwider-
standes geben Aufschluss dariiber, inwieweit sich das neue Material fiir HF-Bauteile
eignet und werden daher im folgenden Abschnitt vorgestellt.

4.3 DyBCO-Filme auf Einkristallsubstraten

4.3.1 DyBCO-Filme auf Saphir

Bereits die ersten Beschichtungen von DyBa,CuzO; auf Saphir haben gezeigt, dass die
Filme schneller reiflen als vergleichbare YBa,Cu3O7-Filme und der Ausdehnungskoef-
fizient apypco > aypco ist. Obwohl die in Abschnitt 2.3.4 vorgestellte Theorie den
Einfluss der Elastizitdt auf die limitierende Schichtdicke beschreibt, kénnen hieraus
keine kritischen Schichtdicken berechnet werden und miissen daher experimentell be-
stimmt werden. Dazu wurden DyBay,CusO7-Filme mit drei verschiedenen Filmdicken
und zwei unterschiedlichen Aufdampftemperaturen hergestellt und der temperaturab-
héingige Oberflichenwiderstand bestimmt.

In Abbildung 4.6 sind die Messergebnisse dargestellt und mit den Werten einer
330 nm dicken YBayCuzO7-Probe verglichen. Auf Grund der hsheren Sprungtempera-
tur ist der Anstieg des Oberflichenwiderstandes aller DyBasCusO7—Schichten nahe T,
im Vergleich zu der YBCO-Schicht um 2 K bis 3 K zu hsheren Temperaturen verscho-
ben. Der Anstieg von R verlduft allerdings etwas flacher als bei YBCO-Filmen, da die
Temperaturabhéngigkeit von R, durch die geringere Schichtdicke zum Tragen kommt.
Die Erhohung der Aufdampftemperatur von der Standardtemperatur von 670 °C auf
715 °C und die damit einhergehende Verbesserung der Kristallinitdt brachten indes
keine weitere Optimierung.
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Abbildung 4.6: Oberflichenwiderstand von DyBCO-Filmen unterschiedlicher Dicke auf
Saphir.

4.3.2 Leistungsvertréiglichkeit von DyBCO-Filmen auf Saphir

Die Untersuchung des Verlaufs des temperaturabhiingigen Oberflichenwiderstands von
DyBCO-Schichten unterschiedlicher Dicke auf Saphir gibt Hinweise auf eine reduzierte
Leistungsvertriglichkeit. Es zeigt sich jedoch, dass dies erst bei Dicken iiber 250 nm auf
Saphir auftritt. Die Ergebnisse sind im Folgenden dargestellt und werden diskutiert.

Der effektive Oberfliichenwiderstand des 250 nm dicken DyBCO-Filmes bei 77 K
ist mit 500 pf2 trotz der geringeren Schichtdicke um 40 w2 niedriger als beim darge-
stellten YBCO-Film (540 pf2). Auf Grund eines hoheren Restwiderstandes schneiden
die 250 nm dicken DyBCO-Schichten die Messkurve der 330 nm dicken YBCO-Schicht
bei etwa 82 K. Wihrend sich bei YBCO-Filmen im mittleren Temperaturbereich ein
Plateau andeutet, kann bei keinem der DyBCO-Filme ein schwéicher werdender R,(T')-
Abfall zwischen 60 K und 40 K beobachtet werden. Diese Beobachtung ldsst vermuten,
dass die mit zunehmender Gitterfehlanpassung auftretenden Gitterspannungen in den
Filmen einen hoheren Beitrag zur elastischen Streurate liefern. Erst bei Temperaturen
unter 20 K nimmt der Oberflichenwiderstand der 250 nm dicken Schicht schwicher
ab und sittigt in einen relativ hohen Oberflichenwiderstand von etwa 140 uf). Der
Widerstand R,(15 K) von YBCO liegt vergleichsweise niedrig bei 90 uf2.

Ein dhnliches Verhalten kann auch bei DyBCO-Schichten mit 300 nm und 350 nm
Dicke beobachtet werden. Mit zunehmender Schichtdicke erhsht sich der Widerstand
R4(15 K) und der temperaturabhéngige Verlauf des Oberflichenwiderstand verschiebt
sich zu grofferen Werten. Die Rs;-Werte bei 77 K der 300 nm und 350 nm dicken
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Abbildung 4.7: Vergleich der Leistungsvertriglichkeiten eines 250 nm dicken
DyBayCuszO7- Filmes mit einem 330 nm dicken YBay,CuzO7-Film. Beide Filme sind
auf Saphir abgeschieden.

Filme liegen iiber den Messwerten der YBCO-Schicht und sind damit fiir technische
Anwendungen weniger interessant.

Einen Hinweis auf dieses Verhalten gibt die Auswertung der Resonanzkurven. Be-
reits bei kleinsten HF-Leistungen (pW-Bereich) und schwacher Ankopplung sind die
Transmissionskurven der gemessenen Filme (300 nm und 350 nm) verzerrt und zeigen
nichtlineares Verhalten. Diese Beobachtung und die Tatsache, dass sich der Oberfld-
chenwiderstand mit zunehmender Schichtdicke erhoht, kann nur mit einer Verschlech-
terung der Mikrostruktur erkldrt werden und spiegelt sich in den Lichtmikroskop-
Aufnahmen der DyBCO-Schichten wider (s. Abbildung 2.7). Ab einer Schichtdicke
von 250 nm beginnen die Filme zu reiflen und zeigen die typischen, um 90° versetzten
Risse, die in polarisiertem Licht als helle und dunkle Linien erscheinen. Die entstehen-
den Risse engen den Strompfad ein und setzen die kritische Stromdichte herab, was
sich in einer stark reduzierten Leistungsvertréiglichkeit bemerkbar macht.

Da die Vermutung nahe lag, dass auch der 250 nm dicke Film aufgrund der hoheren
Risstendenz eine niedrigere Leistungsvertréiglichkeit besitzt, wurde zusétzlich der HF-
Magnetfeld abhiéngige Oberflichenwiderstand bestimmt und mit einem YBCO-Film
auf Saphir verglichen. Wie man in Abbildung 4.7 sieht, steigt R, bis 10 mT nur
geringfiigig an und geht bei etwa 15 mT in die Normalleitung iiber. Der DyBCO-
Film besitzt damit ein etwas niedrigeres, kritisches HF-Oberflichenmagnetfeld als die
charakterisierte YBCO-Schicht, das maximale Feld ist dennoch ausreichend um die
Spezifikationen fiir HF-Filter zu erfiillen.
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Die Messung zeigt, dass die 250 nm dicke DyBCO-Probe rissfrei ist und keine
Defekte besitzt, die den Transport groflerer Strome verbietet. Ein Vergleich mit der
kritischen Stromdichte (j. = 2.9 (1;;—%) bestétigt die hohe Qualitéit der hergestellten
DyBCO-Probe.

Eine Einschrinkung fiir DyBCO-Filme auf Saphir stellt somit die kritische Schicht-
dicke von 250 nm dar, gegeniiber 330 nm fiir YBCO-Filme. Eine entscheidende Ernied-
rigung von Ry bei 77 K kann jedoch erst bei hoheren Schichtdicken erreicht werden.
HTSL-Filme mit Schichtdicken grofler als 330 nm benétigen Substrate, die einen hshe-
ren, thermischen Ausdehnungskoeffizienten besitzen. LaAlOj erfiillt diese Anforderung
und erlaubt die Deposition von Schichten mit einer Dicke von bis zu 1200 nm mittels
Koverdampfung.

4.3.3 Filme auf LaAlO;

Auf Lanthanaluminat konnten sowohl YBCO- als auch DyBCO-Schichten mit einer
Dicke von bis zu 1200 nm hergestellt und charakterisiert werden. In Abbildung 4.8 ist
die Temperaturabhiéingigkeit des Oberflichenwiderstands fiir zwei DyBCO-Schichten,
700 nm und 1200 nm dick, mit der einer 600 nm dicken YBCO-Schicht verglichen.
Die aufgetragenen Messwerte der DyBCO-Proben schneiden die der YBCO-Proben
aufgrund der oben diskutierten unterschiedlichen Sprungtemperatur in Verbindung mit
den unterschiedlichen Restwiderstinden. Zusétzlich schneiden sich die Messkurven der
beiden DyBCO-Filme oberhalb von 80 K.

Im Temperaturbereich von etwa 40 K bis 60 K variiert der Oberflichenwiderstand
nur sehr schwach mit der Temperatur. Das Plateau zeigt, dass auch bei hoheren
Schichtdicken eine akzeptable Mikrostruktur vorliegt. Neben Lanthanaluminat als Sub-
strat wurden zusétzlich Messreihen mit Yttriumaluminat durchgefiihrt.

4.3.4 Filme auf YAIO;

Aufgrund seiner zwillingfreien Kristallstruktur erscheinen Y AlO3-Substrate auf den
ersten Blick als interessante Alternative zu LaAlOsz-Substraten. Bereits die ersten
Beschichtungen haben allerdings gezeigt, dass auf Y AlOs-Substraten aufgrund ihrer
niedrigen thermischen Ausdehnungskoeffizienten nicht die gleichen Schichtdicken wie
auf LaAlOs erreicht werden konnen. Bereits bei 600 nm dicken Filmen tritt deutliche
Rissbildung auf. Schichten mit 330 nm Dicke kénnen dagegen rissfrei hergestellt wer-
den. Zum Vergleich wurden DyBCO- und YBCO-Filme identischer Dicke (330 nm) auf
Y AlO3 abgeschieden und mit Mikrowellen charakterisiert. Der Verlauf des temperatur-
abhéingigen Oberflichenwiderstandes wurde mit einem entsprechenden Film auf Saphir
verglichen (s. Abbildung 4.9). Der Oberfléichenwiderstand des Filmes auf Y AlO3 liegt
jeweils iiber dem des Filmes auf Saphir. Die Werte des Oberflichenwiderstandes der
DyBCO-Filme liegen im gesamten Temperaturbereich unter 80 K iiber den Werten der
YBCO-Filme. Die DyBCO-Filme weisen kein Plateau im mittleren Temperaturbereich
auf. Zum Vergleich ist der Oberfliichenwiderstand bei 77 K und 5.6 GHz in Tabelle 4.2
aufgefiihrt.
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Abbildung 4.8: Temperaturabhiéingiger Oberfl #chenwiderstand von DyBCO-Filmen
unterschiedlicher Dicke auf LaAlOs;. Die Messkurven sind mit einem 600 nm dicken
YBCO-Film verglichen.
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Abbildung 4.9: Temperaturabhéngiger Oberflichenwiderstand von YBCO-Filmen und
einem DyBCO-Film gleicher Dicke auf AloO3- und YAIOs-Substraten.
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Die beobachtete Schichtdickenbegrenzung und die damit einhergehende Temperatu-
rabhéngigkeit des Oberflichenwiderstandes machen Y AlO3-Substrate fiir HF-Anwen-
dungen relativ uninteressant. Die Tatsache, dass Y AlOs-Substrate extrem briichig
sind, erschwert zusitzlich die Herstellung und Handhabung entsprechender Bauteile.

Die gemessenen Leistungsabhiéingigkeiten von RE-BCO-Filmen auf LaAlO3- und
Y AlO3-Substraten bei 5.6 GHz zeigen keine Auffilligkeiten und sind vergleichbar mit
Filmen auf Saphir [Irg99]. Um einen méglichen Einfluss von Zwillingen auf den Ober-
flichenwiderstand zu untersuchen, wurden an YBCO-Filmen auf LaAlO-Substraten
zusiitzlich ortsaufgeloste Messungen bei 19.7 GHz und 77 K durchgefiihrt. Alle cha-
rakterisierten Proben zeigen lediglich die normalen, lokalen Schwankungen in R, wie
sie bei jedem epitaktisch aufgewachsenen Film auftreten [Lud01].

In Tabelle 4.2 sind fiir die untersuchten DyBCO-Filme die Werte der kritischen
Stromdichte, die Sprungtemperatur und der Oberflichenwiderstand bei 77 K und
5.6 GHz zusammengestellt. Die angegebene Charakterisierungsfrequenz liegt im Fre-
quenzbereich der im Verbundprojekt entwickelten HTSL-Filter.

RE-Film Filmdicke [nm] | Substrat gg [g g%—lz je [25] | T, [K]
Y BayCusOr 330 AlyO3 140 2.6 88
Y BayCuszOr 600 LaAlOs 110 2.8 88
Y BayCuszOr 1200 LaAlOs 110 >2.4 89
YBGQCU307 330 YA[Og 166 - 88
DyBCLQCU307 250 AlgOg 130 2.9 91
DyBCLQCU307 330 AlgOg 234 - 91
DyBasCusOr 500 LaAlOs 104 2.4 90
DyBayCusOr 750 LaAlOs 95 2.4 90
DyBayCusOr 700 LaAlOs 95 2.9 90
DyBayCusOr 1200 LaAlOs 98 — 90
DyBCLQCU307 330 YA[Og 180 - 90

Tabelle 4.2: Supraleitende Eigenschaften der DyBCO-Filme bei 77 K im Vergleich mit
YBCO-Filmen auf drei unterschiedlichen Substraten.

4.4 Porenreiche Filme auf Einkristallsubstraten

4.4.1 Erhohung der Schichtdicke

Die extrem niedrigen, dielektrischen Verluste machen Saphir zu einem interessanten
HTSL-Substrat fiir HF-Anwendungen. Durch die schlechte Gitteranpassung kénnen
jedoch nicht die gleichen Schichtdicken wie beispielsweise auf LaAlO3 erreicht werden
und 330 nm dicke HTSL-Filme auf Saphir weisen daher einen hoheren extrinsischen
Oberflichenwiderstand auf als 600 nm dicke Filme auf LaAlOs.

Aus diesem Grund gibt es immer wieder Bestrebungen, die erreichbaren Schichtdi-
cken zu optimieren und es konnte gezeigt werden, dass durch den gezielten Einbau von
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Abbildung 4.10: Oberflichenwiderstand 330 nm dicker YBCO-Filme bei 15 K bzw. 77 K
(runde bzw. eckige Symbole) und maximal erreichbare Schichtdicken (Kreuze) als Funk-
tion des Y/ Ba-Verhéltnisses. Die dargestellten REM-Aufnahmen besitzen alle den glei-
chen Mafistab (10.000-fache Vergrs ierung ) und zeigen deutlich wie die Porendichte
mit zunehmendem Y-Gehalt ansteigt.

Defekten in HT'SL-Schichten mittels Sputtern auf Saphir Schichtdicken bis zu 700 nm
hergestellt werden kénnen [Wo6r98]. Eine weitere Moglichkeit die Rissanfilligkeit zu
reduzieren besteht darin, bereits beim Filmwachstum Poren entstehen zu lassen, an
denen die Spannungen, die zu Rissbildung fiihren, relaxieren kénnen.

Semerad hat bei Stochiometrie-Untersuchungen an der Drehtelleranlage (Abschnitt
2.3.3) festgestellt, dass die kritische Schichtdicke stark von der Zusammensetzung der
Filme beeinflusst wird und je nach Metallstochiometrie die Filme eine charakteristische
Oberfléichenmorphologie besitzen [Sem00]. Die Zusammensetzung der HTSL-Schichten
erfolgt dabei iiber die unabhingige Kontrolle der Aufdampfraten der abzuscheiden-
den Metalle. Weitere Untersuchungen ergaben, dass sich ab einem Y/Ba-Verhiltnis
von etwa 0.60 Poren bilden, deren Anzahl mit zunehmendem Y -Gehalt steigt und bei
Yttrium-reichen Filmen zu einer Uberlappung und damit zu einer Grabenbildung fiihrt.
Die Entstehung von Poren in den Filmen wird auf Y503-Ausscheidungen zuriickgefiihrt
[Kru97], die nur schlecht iiberwachsen werden, und ist auch bei anderen Herstellungs-
verfahren beobachtet worden. Yttrium-arme Filme hingegen zeigen keine Poren und
haben die Eigenschaft schneller zu reiflen.
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4.4.2 Einfluss der Oberflichenmorphologie

Aufgrund dieser Beobachtungen wurde versucht, die kritische Schichtdicke fiir Filme
auf Saphir durch Anheben des Y-Anteils zu erhohen und den Mikrowellenoberfléchen-
widerstand zu reduzieren (vgl. Gl. (2.36)). In Abbildung 4.10 ist der gemessene Ober-
fliichenwiderstand von 330 nm dicken YBCO-Filmen auf unterschiedlichen Substraten
bei 10.9 GHz, fiir 15 K und 77 K, und die maximal erreichbare Schichtdicke jeweils in
Abhingigkeit des Y /Ba-Verhiltnis dargestellt. Zusitzlich werden REM-Aufnahmen,
der zu den Y/Ba-Verhéltnissen korrespondierenden Oberflichenmorphologien gezeigt.
Ein Einfluss des Substratmaterials auf die Morphologie wurde nicht beobachtet und
spielt deshalb fiir die folgenden Betrachtungen keine Rolle.

Der niedrigste Oberflichenwiderstand bei der technisch relevanten Temperatur von
77 K konnte bei Filmen mit nur geringem Y-Uberschuss gefunden werden und betrug
510 pf). Mit zunehmendem Y-Gehalt steigt Rs(77 K) linear an und macht bei einem
Y/ Ba-Verhéltnis von 0.78 einen leichten Sprung zu htheren Werten. Das ist der Be-
reich, in dem die Poren sich zu iiberlappen beginnen. Bei extrem Yttrium-reichen
Filmen gehen die Poren so stark ineinander iiber, dass sich lange, zusammenhingen-
de Griben bilden. Diese beeinflussen das eindringende, elektromagnetische Feld stark
und sorgen dafiir, dass das elektromagnetische Feld nicht mehr exponentiell abnimmt
und der Oberflichenwiderstand ansteigt. Bei tiefen Temperaturen (15 K) hingegen ist
die Eindringtiefe stark herabgesetzt und ein Anstieg des Restwiderstandes durch den
Einfluss der Poren ist nicht zu erkennen.

Wie man in Abbildung 4.10 sehen kann, nimmt die maximale Schichtdicke mit zu-
nehmendem Y/ Ba-Verhiiltnis zu. Im Bereich von 0.77 bis 0.83 konnten YBCO-Filme
mit einer Dicke von bis zu 470 nm rissfrei hergestellt werden. Der gemessene Oberfld-
chenwiderstand einer solchen Schicht betrégt allerdings 605 p{2 und ist damit grofer
als der eines 330 nm dicken Standardfilmes (R = 530 uf2). Der positive Schichtdicken-
Gewinn bei dieser Porendichte kann die intrinsische Verschlechterung der Mikrowellen-
eigenschaften nicht mehr kompensieren.

Optimiert man jedoch die Oberfliichenmorphologie weiter und sorgt dafiir, dass die
Poren sich gerade nicht mehr iiberlappen, so kann der Schichtdickenzuwachs gewinn-
bringend fiir Mikrowellenanwendungen eingesetzt werden. Mit einem Y/ Ba-Verhiltnis
von etwa 0.65 konnte ein 400 nm dicker YBCO-Film auf Saphir (unteres rechtes REM-
Bild in Abbildung 4.10) rissfrei abgeschieden und gleichzeitig der effektive Oberflichen-
widerstand reduziert werden. Um die 2 Zoll grofle Probe fiir Mikrowellenanwendungen
zu qualifizieren, wurde der Oberflichenwiderstand bei 77 K als Funktion des Oberfli-
chenmagnetfeldes charakterisiert (s. Abbildung 4.11). Bei kleinen Leistungen betréigt
Ry etwa 120 pf2 und ist damit 20 uf2 niedriger als bei einem 330 nm dicken Stan-
dardfilm. Dies entspricht einem R, von etwa 450 uf) bei 10.9 GHz. Mit zunehmender
Leistung erhoht sich R, nur gering und der betrachtete 400 nm dicke Film erreicht
vergleichbare HF-Magnetfeldamplituden wie Standardfilme zwischen 12 mT und 15
mT.

Die Sprungtemperatur #ndert sich in diesem Stochiometriebereich nur sehr gering
(88 K) und die kritische Stromdichte j. besitzt konstant hohe Werte iiber 2.5 i\ﬁl—’;‘.

Hiermit konnte eine Moglichkeit zur Erhohung der Schichtdicke bei gleichbleibender
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Abbildung 4.11: Oberflichenwiderstand eines 400 nm dicken, porigen YBCO-Filmes
(n(Y)/n(Ba)=0.65) auf Saphir als Funktion des HF-Magnetfeldes. Zum Vergleich ist
die Leistungabhiingigkeit einer Standard-YBCO-Schicht mit einer Dicke von 330 nm
dargestellt.

Filmqualitit durch das ”Einfiigen” von Poren gezeigt werden. Fiir Anwendungen, bei
denen eine etwas rauere Oberfliichenmorphologie toleriert werden kann, stellen porige
Filme eine Alternative mit verbesserten Hochfrequenzeigenschaften dar.

4.5 YBCO-Filme auf technischem Substrat
4.5.1 YBCO-Filme mit IBAD-YSZ-Puffer auf Keramik SM210

Die bisher vorgestellten RE-BCO Filme fiir Mikrowellenanwendungen wurden auf teure
Einkristall-Substrate abgeschieden. Technische Keramiken, die speziell fiir Mikrowel-
lenanwendungen entwickelt wurden, bieten demgegeniiber eine Reihe von Vorteilen. Sie
sind in nahezu beliebiger Grofle verfiigbar, die Dielektrizitéitskonstante ist isotrop und
kann durch geeignete Wahl der Zusammensetzung zwischen etwa 10 und 110 eingestellt
werden. Bei der Herstellung grofler Stiickzahlen ist letztendlich eine nicht unerhebliche
Preisreduzierung zu erwarten.

Den genannten Vorteilen stehen Schwierigkeiten bei der Priaparation der Substrate
und der epitaktischen Schichten gegeniiber. Wegen der polykristallinen Natur solcher
Substrate kann es bei der chemo-mechanischen Politur zum Herausbrechen einzelner
Korner aus dem Verbund kommen. Lécher und Poren in der Substratoberfliche ent-
stehen.

Im Folgenden werden die HF-Charakterisierungen an einer YBCO-Schicht auf ei-
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Abbildung 4.12: YBCO-Filme mit IBAD-YSZ Puffer auf Kyocera Keramik SM210 mit
unterschiedlicher Politur.

ner kommerziell erhéltlichen, 2 Zoll groflen Mikrowellenkeramik der Firma Kyocera,
mit dem Namen SM210, mit einer Dielektrizitéitskonstante €,=21 vorgestellt. Die Per-
mittivitéit liegt nahe an der von LaAlO3; und ldsst kompakte Filterstrukturen zu. Die
Keramik besitzt einen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von 9.2 ppm/K und sollte
demnach rissfreies Wachstum dickerer YBCO-Filme erméglichen.

Um ein Abscheiden des HTSL auf einem polykristallinen Material zu erméglichen,
wurde die Beschichtung in zwei Schritten durchgefiihrt. Zunéchst wird als Puffer eine
2 pm dicke hochwertige IBAD2-YSZ3-Schicht auf das polierte, 0.5 mm dicke Substrat
aufgebracht [Dzi00][Dzi99]. Der IBAD-YSZ-Puffer wurde mittels PLD* vom ZFW Got-
tingen abgeschieden und ermdoglicht durch die so entstandene Textur in einem zweiten
Schritt den eigentlichen YBCO-Film mittels thermischer Verdampfung herzustellen.
Die YBCO-Schicht auf dem 2 Zoll grolen Substrat wurde von der Firma THEVA her-
gestellt.

Die Textur des IBAD-YSZ-Puffers gibt eine hervorragende in-plane Orientierung
von etwa 8° vor. Abbildung 4.12 zeigt die REM-Aufnahmen von YBCO-Filmen auf
verschieden polierten Proben. Deutlich ist zu erkennen, wie sich Substratporen bei
Probe (a) in den YBCO-Film fortgesetzt haben und nicht iiberwachsen wurden. Mit
einer speziellen chemo-mechanischen Politur hingegen kann die Porendichte niedriger
gehalten werden und der YBCO-Film tiberwiichst wihrend der Aufdampfphase iibrig
gebliebene Locher (b). Man erkennt deutlich, dass Substratporen einen Einfluss auf
das Filmwachstum haben und YBCO kleine Inseln bildet. Offene, bis auf das Substrat
durchgehende Poren, wurden dennoch nicht gefunden. Rissbildung konnte bis zu einer
Filmdicke von 700 nm nicht beobachtet werden.

4.5.2 Supraleitende Eigenschaften

Beide charakterisierten Proben sind 700 nm dick und besitzen eine Sprungtemperatur
von 87 K. Die ortsaufgeloste Messung der kritischen Stromdichte (rechte Darstellung in

2Jon Beam Assisted Deposition
3Yttrium Stabilisiertes Zirkonoxid
4Pulsed Laser Deposition
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Abbildung 4.13: Ortsaufgeloste Messung des Oberfléichenwiderstandes (links) und der
kritischen Stromdichte (rechts) eines YBCO-Films auf SM210 Keramik. Zum besseren

Vergleich sind dunkle Messpunkte niedrigen R,-Werten und hohen kritischen Strom-
dichten zugeordnet.

Abbildung 4.13) zeigt hohere Werte im unteren, linken Bereich des Filmes (& 1.6%)
verglichen mit dem Mittelwert der Messung (~ 1.5%). Die optische Kontrolle der Pro-
be zeigt in diesem Sektor einen Halbmond férmigen Schatten, der auf einen leichten
Gradienten in der Textur des YSZ-Puffers zuriickgefiithrt werden kann. Zur weiteren
Bewertung der Filmqualitét fiir Filteranwendungen wurde der temperatur- und ma-
gnetfeldabhéingige Oberflichenwiderstand bestimmt. In der Mitte des Filmes besitzen
beide Proben ein Rg von 470 pf2 bei 77 K und 10.9 GHz und sind damit vergleichbar
mit typischen R,-Werten von 330 nm dicken YBCO Filmen auf Saphir-Einkristallen.
Der temperaturabhéingige Verlauf des Oberflichenwiderstandes bei 10.9 GHz liegt nahe
an den Werten einer YBCO-Schicht auf Saphir (s. Abbildung 4.14), wobei der Rest-
widerstand der Keramikprobe hoher ist. In der selben Abbildung ist zusitzlich der
temperaturabhéngige Verlauf einer YBCO-Schicht auf LaAlOs mit einer vergleichba-
ren Schichtdicke von 600 nm dargestellt. Der Film auf LAO besitzt bei 77 K einen
signifikant niedrigeren Oberflichenwiderstand von 250 ) als der dickere YBCO-Film
auf der SM210 Keramik. Die Messung zeigt, dass der intrinsische Wert der YBCO-
Probe auf SM210 erhoht ist, da es trotz einer Schichtdicke von 700 nm zu hoheren
Mikrowellenverlusten in der YBCO-Schicht kommt.

Die Leistungsabhéngigkeit bei 5.6 GHz ist in Abbildung 4.15 gezeigt und zeigt li-
neares Verhalten bis etwa 4 mT. Ab dieser HF-Magnetfeldamplitude nimmt der Ober-
fliichenwiderstand bis 6.5 mT linear auf etwa den doppelten Wert zu und steigt bei
hoheren Werten stirker an. Ab 8.5 mT geht der HT'SL in die Normalleitung iiber und
es kann kein Oberflichenwiderstand mehr gemessen werden. Verglichen mit hochwerti-
gen YBCO-Filmen auf Saphir oder LaAlOj3 ist das maximal erreichbare HF-Magnetfeld



KAPITEL 4. MESSERGEBNISSE UND DISKUSSION 61

Q * YBCO auf AL,O, (300nm)

1 4 YBCO/IBAD auf SM210 (700nm)
YBCO/IBAD auf SM210 (700nm)
YBCO auf LAO (600nm) E

0,01 5

1E-3 4

R(T) @ 10.9 GHz

1E-4 4 / =

Temperatur K

Abbildung 4.14: Oberflichenwiderstand von YBCO-Filmen auf drei verschiedenen Sub-
straten. Der temperaturabhéingige Verlauf von R, der beiden Schichten auf dem poly-
kristallinen Substrat (SM210) ist nahezu identisch und zeigt, dass die Filme reprodu-
zierbar hergestellt werden konnen.

B,ae damit ungefihr 3 mal niedriger.

4.5.3 Ortsaufgeloster Oberflichenwiderstand

Schliellich wurde eine ortsaufgeloste Messung des Oberflichenwiderstandes bei 20 GHz
und 77 K durchgefiihrt. Das Ergebnis ist in Abbildung 4.13 dargestellt und zeigt einen
Gradienten von der Mitte der Probe aus in Richtung des Sektors, in dem die héchsten
je-Werte gefunden wurden. Bei den Darstellungen ist zu beachten, dass helle (dunkle)
Bereiche hohen (niedrigen) Oberflichenwiderstéinden und niedrigen (hohen) Strom-
dichten entsprechen. In diesem Sektor werden deutlich niedrigere Rs-Werte gemessen.
Der Mikrowellenoberflichenwiderstand reagiert empfindlicher auf Texturinderungen
als dies bei der kritischen Stromdichte beobachtet wurde.

4.5.4 Mikrowellenverluste im Substrat

Um den Verlustwinkel der SM210 Keramik zu bestimmen wurden zwei verschiede-
ne Experimente durchgefiithrt. Zuerst wurde der Mikrowellenverlust der Riickseite
einer Probe (durch die SM210 Keramik hindurch) als Funktion der Temperatur be-
stimmt. Das Ergebnis dieser Charakterisierung ist in Abbildung 4.16 dargestellt und
mit den Messungen an der YBCO zugewandten Seite verglichen. Im gesamten Tem-
peraturbereich sind hohe Mikrowellenverluste zu beobachten, die bei 70 K in einem
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Abbildung 4.15: Oberflichenwiderstand der 700 nm dicken YBCO-Schicht auf SM210
als Funktion des Oberfliichenmagnetfeldes bei 77 K und 5.6 GHz.
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Abbildung 4.16: Temperaturabhéingigkeit der Mikrowellenverluste, gemessen an der
YBCO- (leere Symbole) und Substratseite (ausgefiillte Symbole). Die zusitzlichen
Verluste im Substrat erhéhen den effektiv gemessenen Oberflichenwiderstand.



KAPITEL 4. MESSERGEBNISSE UND DISKUSSION 63

Intervall von etwa 10 K nahezu temperaturunabhéngig sind. Um einen moglichen Ein-
fluss der IBAD-YSZ-Schicht auszuschlieen, wurde in einem zweiten Experiment eine
unbeschichtete 2 Zoll grofle SM210 Keramik in einer Sandwichkonstruktion zwischen
dielektrischen Saphirkristall und einem Referenzfilm (HTSL mit bekanntem Ry) in den
5.6 GHz Resonator eingeschlossen und die Mikrowellenverluste bei 77 K gemessen. Die
Messung und Berechnung (auf 10.9 GHz umgerechnet, nicht dargestellt) ergeben bei
77 K vergleichbare Verluste wie sie bei der temperaturabhéngigen Charakterisierung
der HT'SL-Schicht auf der SM210 Keramik zu finden sind. Dies lisst den Schluss zu,
dass Verlustmechanismen im Substrat und nicht in der 2 um dicken IBAD-YSZ-Schicht
eine Rolle spielen. Die Berechnung nach Gleichung (2.38) ergibt ein tand von 5-107°
der SM210 Keramik. An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass es sich bei den
angegebenen Werten nicht um einen Oberflichenwiderstand im herkommlichen Sinne
handel, da die Verluste im Substrat iiberwiegen und es sich nach Gleichung (2.38) um
einen Volumeneffekt handelt. Das beobachtete Plateau gibt einen Hinweis darauf, dass
im betrachteten Temperaturbereich ein relatives Maximum des Verlustwinkels vorliegt,
das den mit sinkender Temperatur abnehmenden Verlusten im HTSL entgegen steht.
Derartige Verluste konnen auch bei anderen Substratmaterialien beobachtet werden
[Kru94].

Wenn es gelingt das Verlustmaximum durch weitere Behandlungsschritte oder ande-
re Herstellungsfahren zu hoheren Temperaturen (>100 K) zu verschieben, so erscheint
die polykristalline Keramik aufgrund ihrer isotropen Dielektrizitéitskonstante fiir Fil-
terdesigns sehr interessant. Die zum Teil sehr aufwendigen Abstimmverfahren von
planaren Filterstrukturen wiirden in diesem Fall erheblich vereinfacht werden. In Ta-
belle 4.3 sind wichtige physikalische Eigenschaften der polykristallinen Keramik SM210
zusammengefasst.

Substrat SM210 | Einheit
Dielektrizitidtskonstante e, 21 —
Verlustwinkel tan ¢ (10 GHz) | 5-107°

Ausdehnungskoeffizient > 9.2.10°° =
Thermische Leitfahigkeit oy, 0.018 mf‘t,l e
Materialdichte p 3.7 5
Biegesteifigkeit £ 2.0 C’:rfg

Tabelle 4.3: Physikalische Eigenschaften der Kyocera Keramik SM210. Die genaue
chemische Zusammensetzung des polykristallinen Materials ist nicht bekannt.
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4.6 Ca-dotierte YBCO-Filme

4.6.1 Einfluss der Dotierung

Bei den bisher betrachteten HTSL-Proben wurden das Mikrowellenverhalten reiner
undotierter RE-BCO-Verbindungen studiert. Supraleitende Elektronik wie sie heutzu-
tage eingesetzt wird, benotigt Josephson-Kontakte (sog. SIS-Kontakte) mit definierten
Eigenschaften [Hin88|. Fiir Anwendungen ist es wiinschenswert die Transporteigen-
schaften wie kritische Stromdichte, den Normalleitungswiderstand oder die Kapazitéit
kontrolliert einzustellen. Diese Kontaktparameter konnen beispielsweise iiber die Kon-
taktgrofle, die Wahl des Barrierematerials oder die Fehlorientierung von Korngrenzen
eingestellt werden. Alternativen zu den genannten Moglichkeiten sind die Dotierung
des Supraleiters mit bestimmten Metallen [Sun97] oder die Anderung des Sauerstoff-
gehaltes [Kaw92].

Durch die Dotierung der Elektroden von YBCO-Josephson-Korngrenzkontakten auf
24° Bikristallen mit Ca?*-Tonen gelang es Schneider et al. [Scc99] und Mannhart et
al. [Man97] die kritische Stromdichte bei 4.2 K in einem solchen Kontakt, im Ver-
gleich zu #dquivalenten Kontakten auf undotierten Filmen, um mehr als eine Grofen-
ordnung zu erhohen. Als Erklirung dieses Effektes geben Schneider et al. eine erhchte
Ladungstriigerdichte (Locher) an den Kontakten durch die 2-fach positiv geladenen
Ca*"-Ionen an, die zu einer reduzierten Thomas-Fermi-Abschirmlénge [Kit93] an den
SIS-Kontaktstellen und damit zu einem verbesserten Stromtransport fiithrt®. Die Bar-
riere, die SIS-Kontakte darstellen, wird demnach stark von der Ladungstrigerdichte
beeinflusst. Andererseits ist ebenfalls der Ordnungsparameter und die damit einher-
gehende Paarwechselwirkung eine Funktion der Ladungstriagerdichte. Die Ladungstra-
gerdichte kann iiber den Dotierungsgrad gezielt eingestellt werden. Somit kann durch
geeignete Dotierung die temperaturabhéingige Lénge, auf der der Ordnungsparameter
und damit die Supraleitung reduziert oder unterdriickt wird, minimiert werden.

Wie in Abschnitt 2.1.4 dargestellt wurde, wird andererseits die Mikrowellenabsorb-
tion unter anderem durch die Ladungstrigerdichte und die Anzahl bzw.die Art von
Defekten im HTSL bestimmt. Mit dem Wissen, dass die kritische Stromdichte und
damit der Stromtransport durch eine gezielte Dotierung optimiert werden kann, stellt
sich die Frage, inwieweit die Dotierung von YBCO mit zusétzlich eingebrachten La-
dungstrigern das Mikrowellenverhalten beeinflusst und welche Effekte zu beobachten
sind.

Da eine Dotierung mit Sauerstoff begrenzt ist (O7), wurde der Einfluss einer Ca-
Dotierung auf den Oberflichenwiderstand von YBCO-Filmen auf Saphir-Einkristallen
experimentell untersucht. Die im Folgenden vorgestellten Y;_,.Ca, BasCuzO7_s-Filme
wurden von Numssen mit dem in Abschnitt 2.3.3 beschriebenen Drehtellerverfahren
hergestellt. Ca wird hierzu in einem 4. Schiffchen verdampft. Uber eine zusitzlich
eingebrachte Lochblende kann die Dampfkonzentration und damit der Dotierungsgrad
festgelegt werden. Die partielle Ersetzung von Y?* durch Ca?*-Ionen in der Ein-

>Mannhart et al. geben als ein mogliches Szenario eine Bandverbiegung in der Gréfenordnung des
reziproken Fermi- Wellenvektors (Nanometerbereich) in der Nihe des Kontaktes an.
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Abbildung 4.17: Oberflichenwiderstand von drei YBCO-Filmen mit unterschiedlicher
Ca-Dotierung. Zur Bestimmung des Restwiderstandes wurde der temperaturabhéngige
Verlauf bis auf T=0 K extrapoliert (exponentielles Verhalten).

heitszelle Y BasCusO7_s fithrt zu einer Uberdotierung der CuO,-Ebenen®. Ab einer
Ca-Konzentration von mehr als 30% wird die kritische Stromdichte wieder reduziert,
da dann die Loslichkeit fiir Ca in Y BasCuzO7_s erreicht wird [Kuc95].

4.6.2 Vergleich mit Modellergebnissen

Zur Untersuchung des Einflusses des Ca-Gehaltes auf die Mikrowelleneigenschaften
wurde der temperaturabhingige Oberflichenwiderstand einer undotierten, einer 5%-
und einer 10%-Ca-dotierten Probe jeweils zwischen 15 K und nahe der Sprungtem-
peratur gemessen. Wie in Abbildung 4.17 gezeigt wird, nimmt die Sprungtemperatur
mit zunehmendem Ca-Gehalt ab. Da alle drei Proben mit der gleichen Sauerstoftbe-
ladung hergestellt wurden, ist diese Beobachtung einer Ladungstrigerdotierung durch
das Ca-Ion zuzuschreiben und mit Sauerstoff vollbeladene, C'a-dotierte Filme erschei-
nen iiberdotiert [Scs99]. Wihrend der Oberfliichenwiderstand des undotierten Filmes
im Temperaturbereich zwischen 40 K und 60 K die Tendenz zur Ausbildung eines Pla-
teaus zeigt, nimmt R, der dotierten Filme weiterhin stark ab und liegt ab etwa 55 K
unter dem Wert der undotierten Probe. Bei 15 K schliellich ist der Oberflichenwider-
stand des 10%-dotierten Filmes deutlich gegeniiber dem 5%-dotierten Film abgesenkt.

Die drastische Abnahme des Oberfliichenwiderstandes der dotierten Filme bei tiefen
Temperaturen kann nicht allein mit einer Zunahme der supraleitenden Ladungstriger-
dichte (Abnahme der Normalleitenden) durch die Ca-Ionen erklirt werden, wie die

6Das 2-wertige Ca stellt einen Ladungstriiger (Loch) zusitzlich bereit.
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Abbildung 4.18: Restwiderstinde bei T—0 K (extrapoliert) und bei 0.2 7, der herge-
stellten YBCO-Filme als Funktion des C'a-Gehaltes. Die Steigung der gefitteten Kur-
ven (durchgezogene Kurve) steht in Ubereinstimmung mit dem Korngrenzen-Modell.

Zum Vergleich sind Messwerte der kritischen Stromdichte an einem Bikristall aufgetra-
gen [Scc99).

folgende Abschiitzung zeigt. Fiir tiefe Temperaturen (T—0 K) gilt fiir die Leitfihig-
keit der Quasiteilchen (vgl. Gleichung (2.27) in Verbindung mit (2.18)):

T
A (0K)

Setzt man voraus, dass Ca-Ionen keine elastischen Streustellen darstellen” (7 vari-
iert nicht mit dem Ca-Gehalt) und setzt obigen Ausdruck in den Oberflichenwiderstand
aus dem Zwei-Fliissigkeiten-Modell (Gleichung (2.28)) ein, so erhilt man fiir R;(0K)
folgenden Zusammenhang;:

01 (4.2)

R, (0K) ~ AL(0K) (4.3)

Der Oberflichenwiderstand bei T—0 K ist direkt proportional zur Londonschen
Eindringtiefe AL(0K) und damit zu ﬁ (n = Ladungstréigerdichte). Selbst eine Do-
tierung der YBCO-Filme mit 10% Cla fiihrt nach dem Zwei-Fliissigkeiten-Modell (mit
einem empirisch eingefiihrten Restwiderstand) nur zu einer Reduktion des Oberfléichen-
widerstandes um etwa 15 %. Fiir die gemessene, deutliche Abnahme von R, um mehr
als den Faktor 2 muss daher ein zusétzlicher Mechanismus verantwortlich sein.

Eine mogliche Erklirung fiir dieses Verhalten liefern planare Defekte, wie z.B. Ca-
dotierte SIS-Kontakte in den HTSL-Schichten. In Einkristallen konnen solche SIS-

"Eine Analyse der Messdaten im Zwei-Fliissigkeiten-Modell ergibt eine mittlere freie Weglinge I
von mindestens 0.4 pm. Der mittlere Abstand der Ca-Ionen betriigt dagegen nur etwa 10 A.
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Kontakte durch Antiphasengrenzen [Joo99] bei der Beschichtung entstehen. Der Strom-
transport an solchen Barrieren wird, wie bereits beschrieben, durch einen Josephson-
Tunnelstrom bestimmt und kann mit der Dotierung der Konzentration k¢, beeinflusst

werden. Die Ca-Dotierung liefert zusitzliche Ladungstréiger pro dotierte Einheitszelle®
[Tal95], d.h.

n=no(1l+ 3kcq) (4.4)

ng ist hier die Ladungstriagerdichte ohne Dotierung. Die resultierende Barrierendi-
cke ist durch die Thomas-Fermi-Abschirmléinge Arr gegeben [Kit93]. Fiir sie gilt:

D=

(4.5)

Mit zunehmender Teilchendichte nimmt die Breite der Barriere ab und die kritische
Stromdichte J. iiber einen solchen (Josephson-) Kontakt exponentiell zu:

)\TF ~n

Jo ~ exp(—const - \rr) (4.6)

Der notige Zusammenhang zwischen der kritischen Stromdichte und dem Oberfli-
chenwiderstand bei T—0 K ldsst sich aus dem Korngrenzenmodell ableiten [Hal99]
[Num02]. Das Modell beschreibt den Einfluss von planaren Defekten wie z.B. Antipha-
sengrenzen und Korngrenzen und sagt die Existenz eines Restwiderstandes bei tiefen
Temperaturen voraus. Fiir den Restwiderstand R.*® und die kritische Stromdichte iiber
eine Korngrenze (Josephson-Kontakt) erhiilt man folgenden Zusammenhang;:

RZES _ R(O K) ~ Jc—const (47)

Aus dem Verhiiltnis der Stromdichten eines undotierten und eines dotierten Filmes
mit der Konzentration k¢, lésst sich dann mit den Gleichungen (4.4) bis (4.6) folgender
funktionaler Zusammenhang finden:

JC(KCa = 0) 1
In [ JC(/{CG) :| ~ [ATF(KCa) )\TF</€C¢1 = O)] ~ [1 m} (48)

Der natiirliche Logarithmus von J.(kcq = 0)/J.(kce) und entsprechend auch von
R (kca) /Ry (kca = 0) (vgl. Gleichung (4.7)) sollte entsprechend diesem Modell
mit 1 — (1+ 3/10(1)_1/ ? linear abnehmen. In Abbildung 4.18 sind die extrapolierten
Restwiderstinde R4(0) und die Oberflichenwiderstéinde bei 0.2 7, der untersuchten
Y1 «Ca.BasCu3z0O7_s- Filme bzw. des Y BasCu3zO7_s-Filmes in einem entsprechenden
Koordinatensystem aufgetragen. Man erkennt deutlich, dass alle Messwerte auf einer
Geraden liegen und mit steigendem C'a-Gehalt abnehmen, ebenso wie die kritische
Stromdichte, gemessen an 24° Bikristallkorngrenzen bei 4.2 K [Scc99].

Dieses Ergebnis unterstiitzt die Annahme, dass der Mikrowellenoberflichenwider-
stand bei tiefen Temperaturen stark von planaren Defekten beeinflusst wird und gezielt
durch Ladungstriagerdotierung eingestellt werden kann. Das ertffnet die Moglichkeit,
durch eine Optimierung der Dotierungen eine fiir Anwendungen relevante Reduzierung
des Oberfléchenwiderstandes bei nicht zu tiefen Temperaturen (> 60 K) zu erreichen.

8Bei optimaler Sauerstoffbeladung existieren 2 - 0.16 = 0.32 Ladungstriiger pro Einheitszelle.



Kapitel 5

Zusammenfassung

Hochfrequenzfilter aus Hochtemperatursupraleitern (HTSL) benstigen homogene Diinn-
schichten mit niedrigem Oberflichenwiderstand und hoher Leistungsvertriglichkeit.
Fiir die technische Verwendung der Schichten muss der Oberflichenwiderstand be-
stimmt werden. Im Rahmen dieser Arbeit sind verschiedene Messsysteme auf der
Basis abgeschirmter Saphir-Resonatoren entwickelt worden, die die Untersuchung der
Temperatur-, Feld- und Ortsabhiingigkeit des Oberflichenwiderstandes epitaktischer,
grofiflichiger (1 und 2 Zoll) HTSL-Filme bei unterschiedlichen Frequenzen zwischen
5 GHz und 20 GHz erlauben. Wihrend die Apparatur zur Messung der Temperatur-
abhéngigkeit des Oberflichenwiderstandes Charakterisierung im Bereich zwischen 10 K
und T, ermoglicht (10.9 GHz), finden die Messungen zur Ortsabhéngigkeit (19.7 GHz)
und Leistungsabhéingigkeit (5.6 GHz) bei 77 K statt. Die Koppelstirke kann bei dem
letztgenannten System in-situ variiert werden und man erreicht an Filmpaaren mit
hoher Qualitdt bei 5.6 GHz Oberflichenmagnetfelder von bis zu 15 mT. Mit den auf-
gebauten Resonatoren wurden Charakterisierungen an Y BasCu3zO7-, DyBasCuszO7-
und weiteren Seltenen-Erden-Schichten (RE-BCO) durchgefiihrt. Diese wurden durch
thermisches reaktives Koverdampfen auf Einkristallsubstraten (AlsOs, LaAlOz und
Y AlO3) und einer polykristallinen, technischen Keramik (SM210 von Kyocera) herge-
stellt.

Durch den Einsatz eines Helium gekiihlten Durchflusskryostaten konnte das Tief-
temperaturverhalten von R, zwischen 10 K und 60 K sowie die Verluste der HTSL-
Filme bei 10 K gemessen werden. Dabei ergaben sich fiir YBCO-Filme auf Saphir bei
10.9 GHz ein Bestwert von R4(10K) = (90+£15) pf2. Die auf Saphirsubstrate deponier-
ten DyBCO-Filme zeigen wie auch die auf andere Substrate abgeschiedenen YBCO-
Filme grundsétzlich einen hoheren Restwiderstand. Eine drastische Reduzierung der
Restverluste konnte bei Ca-dotierten YBCO-Filmen erreicht werden. Der Restwider-
stand einer mit 10% Ca-dotierten Probe betrug nur noch etwa die Hilfte im Vergleich
zu einem undotierten Film. Als Ursache des festgestellten, dotierungsabhéingigen Ver-
haltens wurden planare Defekte diskutiert. Von 10 K bis etwa 40 K nimmt R,(T") bei
allen Schichten exponentiell zu. Im Temperaturbereich zwischen 40 K und 60 K findet
sich bei allen undotierten, untersuchten RE-BCO-Schichten die Tendenz zur Ausbil-
dung eines Plateaus, das bei RE-BCO-Filmen auf LaAlO3 am stirksten ausgepragt
ist. Dieses Verhalten kann im Rahmen des Drude-Zwei-Fliissigkeiten-Modells in Ver-
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bindung mit einer temperaturabhéngigen Streurate der Quasiteilchen erkléirt werden.
Ab 60 K nimmt der Oberflichenwiderstand wieder stirker zu und steigt in der Nihe
der Sprungtemperatur stark an.

Die Tauglichkeit der HTSL-Filme fiir HF-Anwendungen wird durch den Oberfli-
chenwiderstand bei Temperaturen iiber 60 K bestimmt. Die hier vorgestellten RE-
BCO-Filme erfiillen die Anforderungen, die Mikrowellenanwendungen an HTSL-Filme
stellen. R -Werte von 540 p2 bei 77 K und 10.9 GHz kénnen an 330 nm dicken YBCO-
Schichten auf Saphir reproduzierbar erreicht werden. Die Realisierung noch niedrigerer,
effektiver Oberflichenwiderstéinde ldsst sich nur durch Erhéhen der Schichtdicke oder
der Sprungtemperatur erzielen. Im Fall der betrachteten Schichten auf Saphir ist al-
lerdings mit wachsender Filmdicke eine Verschlechterung des Oberfléichenwiderstandes
festgestellt worden, da bei hoheren Filmdicken die Filme verstérkt zur Bildung von Mi-
krorissen neigen. Durch das Einfiigen von Poren in YBCO konnte die kritische Schicht-
dicke auf 400 nm erhoht und der effektive Oberflichenwiderstand bei 77 K auf 450 uf2
reduziert werden. LaAlOsz-Substrate und eine getestete polykristalline Keramik erlau-
ben grundsitzlich das Abscheiden noch hoherer Schichtdicken. FEine Reduzierung des
effektiven Oberflichenwiderstandes bei 77 K konnte allerdings nur bei RE-BCO Filmen
(700 nm bis 1200 nm) auf LaAlOs-Substraten erreicht werden. Der niedrigste, effektive
Oberflichenwiderstand bei 77 K betrug 330 uf2 fiir einen 1200 nm dicken DyBCO-Film
auf LaAlOs, der eine um etwa 3 K hohere Sprungtemperatur als YBCO besitzt. Auf
Grund der hoheren Ausdehnungskoeffizienten von DyBCO konnten DyBCO-Schichten
auf Saphir nur bis zu einer Dicke von 250 nm rissfrei beschichtet werden. Trotz der
geringeren Schichtdicke ist hierbei R,(77 K, 10.9 GHz) im Vergleich zu einer 330 nm
dicken YBCO-Schicht um mehr als 7 % reduziert.

Bei R,-Messungen in Abhéngigkeit des Oberflichenmagnetfeldes Bs(77 K, 5.6 GHz)
wurden maximale Felder in RE-BCO-Filme auf Einkristallsubstraten von bis zu 15 mT
erreicht. Dies erlaubt unter anderem den Einsatz der Filme in dielektrischen Filtern
bei hoheren Leistungen. YBCO-Schichten auf einer polykristallinen Keramik zeigen
dagegen einen graduellen Anstieg der Verluste mit zunehmender Feldstéirke schon ab
etwa 4 mT. Diese Beobachtung wird der Existenz von Defekten zugeschrieben, die durch
den Einfluss der polykristallinen Keramik wihrend des Filmwachstums entstanden sind.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Messverfahren entwickelt, das die ortsauflosen-
de Analyse des Oberflichenwiderstandes bei Frequenzen zwischen 10 GHz und 20 GHz
ermoglicht. Experimente und Untersuchungen an HTSL-Filmen haben gezeigt, dass die
effektive Ortsauflosung auf 1 mm gesteigert werden kann. Mit den ortsauflosenden Sys-
temen konnten lokale Defekte und inhomogene Hochfrequenzverluste in HTSL-Filmen
gefunden werden. Bei Homogenitédtsuntersuchungen hat sich herausgestellt, dass der
Oberfléichenwiderstand auch bei qualitativ hochwertigen Schichten um mehr als 15 %
um einen mittleren Wert schwanken kann. Eine Korrelation zwischen ortsaufgelostem
Oberflichenwiderstand und kritischer Stromdichte konnte speziell bei den charakteri-
sierten YBCO-Schichten auf der polykristallinen Keramik beobachtet werden. Dariiber
hinaus gibt es Inhomogenitéiten auf Filmen, die nur mit Mikrowellen bei Bestimmung
des Oberfliichenwiderstandes detektiert werden konnten. Dies belegt, dass die Messung
des Oberflichenwiderstandes eine empfindliche Messmethode darstellt.

Die im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Messsysteme zeigten bei ihrer intensi-
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ven Nutzung ihre hervorragende Eignung zur Bestimmung der Hochfrequenzverluste.
Obwohl eine Steuerung es erlaubt, die mehrstiindigen Messungen der Temperatur- und
Ortsabhiingigkeit vollautomatisch durchzufiihren, ist eine Reduzierung der Messzeiten
wiinschenswert. Diese kann beispielsweise mit Hilfe eines verbesserten Kiihlsystems
realisiert werden. Eine weitere Erhohung der Ortsauflosung des bestehenden Systems
durch geeignete Dielektrika sollte das Ziel kiinftiger Arbeiten sein. Die systematische
Untersuchung der Mikrowellenverluste hat gezeigt, dass die mittels Koverdampfung
hergestellten YBCO- bzw. RE-BCO-Schichten auf Grund der geringen Mikrowellen-
verluste sich ideal fiir den Einsatz in der HF-Technik eignen. Fiir planare Filterstruk-
turen ist die weitere Optimierung der nichtlinearen Verluste in RE-BCO-Schichten not-
wendig und eine systematische Untersuchung der Korrelation ihrer Mikrostruktur mit
den Mikrowelleneigenschaften erforderlich. Die Entwicklung von Schutzschichten zur
Korrosionsbestéindigkeit der HT'SL und die Bereitstellung geeigneter Kiihler sind der
néichste Schritt in Richtung kommerzieller Anwendung in der Satellitenkommunikation
und in terrestrischen Basisstationen.
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