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Vorwort

In dieser Arbeit werden amorphe Wolfram-Silizium Filme untersucht, indem supraleiten-
de Parameter, wie die kritische Temperatur 7, das obere kritische Feld H.(0), der spezi-
fische Widerstand py, der Flachenwiderstand Rg, die Ginzburg-Landau-Kohérenzlange
€(0), die Diffusionskonstante D, die Energieliicke A(0), sowie die magnetische Eindring-
tiefe A(0) in Abhéngigkeit der Filmdicke bestimmt werden. Dazu wurden Widerstands-
messungen in verschiedenen Magnetfeldern und im Nullfeld durchgefiihrt. Die Auswer-
tung zeigt, dass die supraleitenden Eigenschaften der Proben eine Abhéngigkeit von
der Filmdicke aufweisen und mit abnehmender Dicke schwécher werden. Die amorphe
Wolfram-Silizium Verbindung ist vor allem im Hinblick auf eine Anwendung in Super-
conducting Nanowire Single-Photon Detektoren von Interesse. Ein Vergleich mit Niob-
nitrid, einer Verbindung die iiblicherweise in den Detektoren zum Einsatz kommt, zeigt,
dass die Wolfram-Silizium Verbindung vor allem Vorteile in der Herstellung sowie der
Empfindlichkeit des Detektors aufweist.
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1 Einleitung

Die Supraleitung ist eine Materialeigenschaft bestimmter Metalle, Legierungen und kera-
mischer Materialien, die sich durch einen Abfall des elektrischen Widerstandes auf Null
und die Verdrédngung magnetischer Felder aus dem Inneren des Materials (Meissner-
Ochsenfeld-Effekt) dussert. Die in dieser Arbeit untersuchte amorphe Wolfram-Silizium-
Verbindung (WSi) zéhlt zu den Supraleitern mit einer relativ geringen Ubergangstem-
peratur (< 5 K [1]). Aufgrund ihrer supraleitenden Eigenschaften bietet sie jedoch eine
gute Voraussetzung fiir die Anwendung in sog. Superconducting Nanowire Single-Photon
Detektoren (SNSPD) [2]. Die SNSPD’s kénnen einzelne Photonen mittels eines supralei-
tenden Nanodrahts detektieren, was vor allem in der Quanteninformationsverarbeitung
von grossem Interesse ist, da diese darauf abzielt, mithilfe von einzelnen Quantenobjek-
ten Information zu verschliisseln und zu manipulieren [3]. Dies stellt hohe Anforderungen
an die Leistungsfiahigkeit des Photondetektors, die von den konventionellen Photonde-
tektoren wie Photomultipliern und Avalanche-Photodioden nicht erfiillt werden [3].

Das Kernstiick des SNSPD bildet ein supraleitender Nanodraht!, wobei Material, Qua-
litdt und die Anordnung des Drahtes einen grossen Einfluss auf die Leistungsfdhigkeit
des Detektors haben [4]. Fiir den Detektionsprozess wird ein sehr kleiner Drahtquer-
schnitt benotigt, weshalb der wenige Nanometer dicke und um die 100 nm breite Draht
maandernd auf dem Substrat verlauft, um eine moglichst grosse Flache abzudecken. Ein
gangiges Material zur Herstellung des Nanodrahtes ist Niobnitrid, mit dem der Detektor
Wellenldngen vom sichtbaren bis zum mittleren Infrarot-Bereich detektieren kann und
eine geringe Dunkelzihlrate sowie eine sehr gute Zeitauflosung erreicht [5]. Um die op-
timale Leistungsfahigkeit zu erhalten, wird ein absolut homogener Nanodraht benétigt,
da jegliche Inhomogenitét einen grossen Einfluss auf die Empfindlichkeit des Detektors
hat [6]. Aufgrund der kristallinen Struktur ist die Umsetzung besonders aufwendig und
vor allem im Hinblick auf grossflichige Detektoren gestaltet sie sich als dussert schwierig.
Es wurde zudem festgestellt, dass bei SNSPD’s mit Niobnitrid die Detektionseffizienz?,

'Der Detektionsprozess wird im Abschnitt 2.4 erldutert.
?Die Wahrscheinlichkeit, dass ein elektrisches Signal registiert wird, wenn ein Photon auf den Detektor
trifft



die vor allem vom Material (dem intrinsischen Detektionsmechanismus), der Geometrie
des Detektors und der optische Kopplung® abhiingt, zu niedrig ist (~ 36 % bei einer
Wellenldnge von 1550 nm [7]), um einen Einsatz in Anwendungen wie bspw. dem Quan-
tenschliisselaustausch zu ermdglichen [2].

Studien zeigten, dass unter Verwendung von amorphem Wolfram-Silizium als Absorber-
material eine deutlich hohere Effizienz (> 90 % bei einer Wellenldnge von 1520 -1610
nm) erreicht werden kann [8], die {iber einen grossen Bereich von Wellenldngen in etwa
konstant bleibt im Gegensatz zu NbN [2|. Die Detektionseffizienz lésst sich vor allem
durch die Herstellung des Detektors stark steigern, da das WSi aufgrund seiner amorphen
Struktur auf verschiedene Substrate aufgebracht werden kann und eine Strukturierung
zur Erhéhung der optischen Kopplung (Absorption der Photonen) ebenfalls leichter zu
realisieren ist 2] [8].

Eine Untersuchung der supraleitenden Eigenschaften bei diinnen WSi-Filmen ist daher
fiir die Anwendung in SNSPD’s von Interesse. Basierend auf den in dieser Arbeit ausge-
werteten Parametern konnen die supraleitenden Eigenschaften der WSi-Filme diskutiert

und mit denjenigen von Niobnitrid verglichen werden.

3Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon gestreut, absorbiert oder reflektiert wird bevor es beim Detektor
ankommt



2 Theoretische Grundlagen

Dieses Kapitel soll einen Uberblick iiber verschiedene Phénomene, wichtige Grundbe-
griffe und die Theorie der Supraleitung geben, siehe dazu [9], [10], [11], [12], [13]. Da
im Rahmen dieser Arbeit amorphe Supraleiter untersucht wurden, werden auch einige

Eigenschaften und die damit verbundenen Effekte dieser Strukturen wiedergegeben.

2.1 Phanomene der Supraleitung

Verschwinden des elektrischen Widerstandes und der Meissner-Ochsenfeld-
Effekt

Die bekannteste Eigenschaft der Supraleiter ist das Verschwinden des elektrischen Wi-
derstandes R(T') bei der kritischen Temperatur 7,. Daneben sind sie auch durch den
Meissner-Ochsenfeld-Effekt gekennzeichnet, der die Verdrangung dusserer Magnetfelder
aus dem Inneren des Supraleiters beschreibt. Eine Probe im supraleitenden Zustand ver-
hilt sich also wie ein idealer Diamagnet!. Dieser Effekt riihrt von Abschirmstrémen an
der Oberfliche der Probe her, die im Fall eines dusseren Magnetfeldes auftreten und
ein Magnetfeld erzeugen, welches das dussere Magnetfeld im Inneren des Supraleiters

vollstandig kompensiert, so dass die Probe feldfrei bleibt.

Kritisches Magnetfeld und kritischer Strom

Ahnlich wie bei der kritischen Temperatur gibt es auch fiir ein angelegtes Magnet-
feld einen kritischen Wert, bei dessen Uberschreitung die Supraleitung zusammenbricht:
Wenn das Magnetfeld den kritischen Wert H,(7)? annimmt, ist der supraleitende Zu-
stand energetisch nicht mehr vorteilhaft und es findet ein Ubergang in den normal-

leitenden Zustand statt, womit das Magnetfeld wieder in die Probe eindringt. Dieses

'Solange das dussere Magnetfeld eine kritische Feldstirke nicht iiberschreitet

2Es ist an dieser Stelle anzumerken, dass das kritische Feld des #usseren Magnetfeldes eigentlich mit B,
angegeben werden sollte, was jedoch nicht iiblich ist auf dem Gebiet der Supraleitung. Es ist daher
zu beriicksichtigen, dass im SI-System B. = poH. gilt, wobei py die magnetische Feldkonstante
bezeichnet.



Verhalten weisen sog. Supraleiter erster Art auf, die eine Magnetisierungskurve wie in
Abb. 2.1 besitzen. Im supraleitenden Zustand erzeugen die Abschirmstrome an der Ober-
fliche eine Magnetisierung der Probe. Die magnetische Suszeptibilitat betrigt in diesem
Fall y = —1, da sie sich die Probe wie ein idealer Diamagnet verhélt. Sobald die Probe

wieder normalleitend wird, verschwinden die Abschirmstrome und die Magnetisierung.

supra- normal-
leitend leitend

Magnetisierung —M

»

¢ Feldstarke H

H

Abbildung 2.1: Magnetisierungskurve eines Supraleiters erster Art nach [9]

Da durch den Stromfluss auch ein Magnetfeld erzeugt wird, existiert aufgrund der Be-
grenzung des Magnetfeldes durch H,. auch fiir die Stromdichte ein kritischer Wert j..
Supraleitung tritt also nur auf, wenn sowohl fiir die Temperatur, als auch fiir das dusse-

re Magnetfeld und den Stromfluss die kritischen Werte nicht iiberschritten werden.

Bei einem Supraleiter zweiter Art wird zwischen zwei verschiedenen kritischen Feld-
starken unterschieden, dem unteren kritischen Feld H.; und dem oberen kritischen Feld
H_.,. Unterhalb von H,., verhéilt sich der Supraleiter wie ein Supraleiter erster Art und
zeigt das ideal diamagnetische Verhalten. Bei der Uberschreitung von H,; wird die Su-
praleitung jedoch nicht wie bei Typ I zerstort, sondern es tritt ein Mischzustand, die
sog. Shubnikov-Phase, auf. Die Probe bleibt weiterhin supraleitend, aber der Meissner-
Ochsenfeld-Effekt ist nicht mehr vollstiandig, da das dussere Feld in Form von quanti-
sierten, magnetischen Flussschlduchen teilweise in den Supraleiter eindringt. Dies ist in
der Magnetisierungskurve ersichtlich (siche Abb. 2.2). Der normalleitende Kern eines
Flussschlauchs ist von einem System von Kreisstromen umgeben, die als Abschirmstro-
me wirken. Jeder Flussschlauch triigt ein elementares Flussquant® ®, = h/q, wobei h
das Planck’sche Wirkungsquantum bezeichnet und ¢ = 2e mit der Elementarladung e.
Die Gesamtheit der Flussschlauche ergibt den magnetischen Fluss durch den Supraleiter.

Mit wachsendem, dusseren Feld wird der Abstand zwischen den Flussschlduchen kleiner

3Die Quantisierung des magnetischen Flusses wurde in Experimenten mit Dauerstrémen in supralei-
tenden Ringen nachgewiesen [14] [15].
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Abbildung 2.2: Linkes Bild: Magnetisierungskurve eines Supraleiters zweiter Art nach
[9], Rechtes Bild: Flussschlduche in einem Supraleiter zweiter Art in der
Shubnikov-Phase nach [9]

bis die normalleitenden Kerne beim Erreichen des oberen kritischen Feldes H., iiberlap-
pen und die Supraleitung zusammenbricht.

Indem der magnetische Fluss in den Supraleiter eindringt, kann ein angelegter Strom
durch den gesamten Supraleiter und nicht nur durch eine diinne Oberflachenschicht flies-
sen. Es findet eine Wechselwirkung zwischen dem Strom und den Flussschldauchen statt,
die aufgrund der Lorentzkraft in einer Bewegung der Flussschldauche senkrecht zum Ma-
gnetfeld resultiert. Das Wandern der Flussschlduche ist mit einem elektrischen Wider-
stand verbunden, was dazu fiihrt, dass fiir einen idealen Supraleiter zweiter Art, in dem
die Flussschlauche frei verschiebbar sind, die kritische Stromdichte in der Shubnikov-
Phase null ist. In realen Supraleitern zweiter Art gibt es ein Pinning der Flussschlauche,
was das Verankern an Haftzentren, wie etwa Storstellen im Kristall oder Korngrenzen
bezeichnet. Durch das Pinning kann das Wandern der Flussschlduche bis zu einer kriti-
schen Stromdichte verhindert werden, so dass ein endlicher Strom durch den Supraleiter

fliessen kann.

2.2 Theorie der Supraleitung

Eine Theorie fiir die mikroskopischen Mechanismen der Supraleitung wurde erst einige
Jahrzehnte nach ihrer Entdeckung mit der BCS-Theorie* gefunden. Aus den phinome-

nologischen Beobachtungen und durch thermodynamische Betrachtungen sind jedoch

4Benannt nach Bardeen, Cooper und Schrieffer



bereits schon frither verschiedene Ansétze entwickelt worden, um ein besseres theoreti-
sches Verstandnis fiir den supraleitenden Zustand zu gewinnen: Durch Erweiterungen
der Maxwell-Gleichungen formulierten Fritz und Heinz London eine phdnomenologische
Theorie des Meissner-Ochsenfeld-Effekts und eine korrekte thermodynamische Beschrei-

bung der Supraleitung nahe 7, wurde im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie erreicht.

Die London-Gleichungen bilden einen Ersatz fiir das Ohm’sche Gesetz® in einem Su-

praleiter. Aus ihnen kann eine Differentialgleichung fiir das Magnetfeld B (2.1) herge-

ms
qg/—LOns

Ladungstréger, die sich reibungslos durch die Probe bewegen und n, die Ladungstréger-
dichte bezeichnet.

leitet werden, wobei A2 = und my, ¢ die Masse und Ladung der supraleitenden

B
AL
Fiir ein Feld in z-Richtung kann eine Losung von (2.1) mit B(z) = B(0) - exp(—z/\p)

angegeben werden, was einem Magnetfeld entspricht, das von der Oberfliche der Pro-

V’B = (2.1)

be ausgehend exponentiell nach innen abféllt. Mit A, wird die Eindringtiefe des Feldes
angegeben, bei der es auf den Bruchteil 1/e abgefallen ist (siche Abb. 2.3). Die Grosse
Ar, wird daher auch als London’sche Eindringtiefe bezeichnet und ist der Grund wieso
sich beim Meissner-Ochsenfeld-Effekt Abschirmstréme an der Oberfliche des Supralei-

ters ausbilden konnen.

Abbildung 2.3: Verlauf des Magnetfeldes innerhalb des Supraleiters (z>0) nach [9]

Es zeigt sich, dass die Supraleitung einen eigenen thermodynamischen Zustand dar-
stellt, der im Vergleich mit dem normalleitenden Zustand geordneter ist. Die im Rah-
men der Ginzburg-Landau-Theorie formulierte Ginzburg-Landau-Gleichung weist grosse

Ahnlichkeit mit der zeitunabhingigen Schrodingergleichung auf, die Wellenfunktionen

5j = ¢ - E, wobei j die Stromdichte, o die Leitfshigkeit und E das elektrische Feld angibt



haben jedoch eine andere Bedeutung: In der Ginzburg-Landau-Theorie wird mit ¢(r) das
kohérente Verhalten der Gesamtheit der Ladungstrager im supraleitenden Zustand be-
schrieben und als Ordnungsparameter der supraleitenden Phase interpretiert. Der Betrag
der Wellenfunktion |+ (7)|? wird mit der Dichte supraleitenden Ladungstriger n, identi-
fiziert. Aus den Loésungen erhélt man neben der London’schen Eindringtiefe A;, auch eine
weitere charakteristische Léange des Supraleiters, die Ginzburg-Landau-Kohérenzlange €.
Sie ist ein Mass fiir die kleinste Lénge, iiber die die Dichte der supraleitenden Ladungs-
trager (ohne zusétzlichen Energicaufwand) variieren kann. Die beiden Grossen £ und A
sind material- und temperaturabhéngig.

Das Auftreten von Supraleitern zweiter Art kann durch die Betrachtung der freien Ener-
gie der (Supraleiter-Normalleiter-) Grenzflichen erkliart werden: Bei der Schaffung von
Grenzflachen wird einerseits Energie zur Verdrangung des Magnetfeldes aus dem Supra-
leiter eingespart, andererseits geht Energie durch die Abnahme der Dichte der supralei-
tenden Ladungstriger an der Grenzfliche verloren. Der Ubergang in die Shubnikov-Phase
findet nur statt, wenn das Ausbilden von Grenzflichen mit einem Energiegewinn ver-
bunden ist, was im Fall von A\;, > & ¢ moglich ist. In Supraleitern erster Art gilt hingegen
€ > A 7, was einen Energieaufwand bei der Bildung einer Grenzschicht zur Folge hat,
so dass der Ubergang in den normalleitenden Zustand energetisch von Vorteil ist. Da
das Ausbilden von Grenzflachen in einem Supraleiter zweiter Art energetisch giinstig ist,
werden moglichst viele Grenzflachen geschaffen, was unter anderem durch das Tragen

von nur einem Flussquant pro Flussschlauch realisiert wird.

Abbildung 2.4: Verlauf des Magnetfeldes B(r) und der Cooper-Paardichte ng(r) =
|U(r)|? in einem Flussschlauch [16]

Eine Abschitzung des oberen kritischen Feldes H,, kann aus geometrischen Uberlegun-

gen erhalten werden (siehe auch Abschnitt 2.1): Je grosser das dussere Magnetfeld wird,

6Eine genaue Rechnung liefert x = \;, /¢ > 1/4/2, wobei x den Ginzburg-Landau-Parameter bezeich-
net. Weiter muss beachtet werden, dass diese Grenze nur in der Ndhe von T, gilt.

7/<a<1/\/§

10



desto dichter sind die Flussschlauche gepackt, was dazu fiihrt, dass beim Erreichen des
oberen kritischen Feldes jedem Flussschlauch nur noch eine Querschnittsfliche A ~ 7&2
zur Verfligung steht. Das obere kritische Feld kann daher mit pgH.o ~ 7?—502 abgeschétzt
werden, wobei p die magnetische Feldkonstante bezeichnet. Eine genaue Berechnung
im Rahmen der Ginzburg-Landau-Theorie fithrt zu (2.2), so dass die Abschéitzung also

bis auf einen Faktor 1/2 mit (2.2) tibereinstimmt.

Po

poHeo(T) = e (T

(2.2)

BCS-Theorie

Die Grundlage der BCS-Theorie bilden durch eine schwache, attraktive Wechselwirkung
gebundene Elektronenpaare, die sog. Cooper-Paare. Diese Paarung erfolgt in den kon-
ventionellen Supraleitern® durch eine iiber das Gitter vermittelte Wechselwirkung der
Elektronen, die auf der folgenden, vereinfachten (klassischen) Vorstellung basiert: Ein
Elektron zieht die umgebenden Gitterionen an, was zu einer lokal erhéhten positiven
Ladungsdichte (Polarisation) fiihrt. Entlang des Weges des Elektrons erfolgt die Polari-
sation zeitlich retardiert, da die lonen aufgrund ihrer Masse der polarisierenden Wirkung
des Elektrons nur verzogert folgen. Ein anderes Elektron wird von der Polarisation des
ersten Elektrons angezogen und somit indirekt vom ersten Elektron selber, was einer
iiber das Gitter vermittelten, attraktiven Wechselwirkung® zwischen den beiden Elek-
tronen entspricht!?.

Fiir den Fall, dass die Elektronen entgegengesetzte aber gleich grosse Impulse und ent-
gegengesetzte Spins besitzen, {k 1, —k |}, wird die Paar-Wechselwirkung maximal und
kann bei geniigend tiefen Temperaturen die Coulomb-Abstossung iiberwinden, so dass
es zur (dynamischen) Bildung von Elektronenpaaren kommt, die als Cooper-Paare be-
zeichnet werden. Der Abstand, iiber den die Paarkorrelation erfolgt, ist durch die BCS-
Kohérenzlange &, bestimmt, die ein Mass fiir die mittlere Ausdehnung eines Cooper-
Paares ist. Die Cooper-Paare haben Gesamtspin null, womit sie als Bosonen aufgefasst

werden konnen und das Pauli-Prinzip nicht mehr erfiillen miissen. Sie konnen einen

8Die Elektronen des Cooper-Paares bilden einen Zustand mit Gesamtspin S=0 und Gesamtdrehim-
puls L=0 (s-Welle), dies ist der Wellenzustand der in der BCS-Theorie beschrieben wird. Zu den
unkonventionellen Supraleitern zdhlen daher alle Supraleiter bei denen keine s-Welle vorliegt oder
die Cooper-Paare nicht durch eine Elektronen-Gitter-Wechselwirkung entstehen.

9Der Isotopeneffekt, der eine Abhiingigkeit der kritischen Temperatur von der Masse des Isotops be-
schreibt [17], bestétigt eine Beteiligung der Gitterschwingungen bei der Bildung des supraleitenden
Zustands.

10Quantenmechanisch kann die Paarbildung durch eine Elektron-Elektron-Wechselwirkung beschrieben
werden, bei der virtuelle Phononen ausgetauscht werden.
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gemeinsamen quantenmechanischen Zustand einnehmen und eine kohédrente, makrosko-
pische Wellenfunktion bilden. Eine Betrachtung des Vielteilchen-Problems zeigt, dass
der gemeinsame Grundzustand der Elektronen energetisch giinstiger ist, als der Grund-
zustand ohne Wechselwirkung. Beim Phaseniibergang vom normalleitenden zum supra-

leitenden Zustand wird daher die Kondensationsenergie (2.3) frei.
1 2

Die Grosse A entspricht dabei einer Energieliicke zwischen dem Grundzustand und dem
ersten angeregten Zustand, N(0) bezeichnet die Zustandsdichte am Ferminiveau. Im
supraleitenden Zustand bildet sich eine von der Paarwechselwirkung abhéngige Energie-
liicke!! aus, so dass die Zustandsdichte fiir Anregungsenergien F(k) < A null ist und
in einem Intervall um die Fermienergie Fr + A keine Zustédnde existieren. Das Aufbre-
chen eines Cooper-Paar erfordert eine Mindestenergie von 2A, was den supraleitenden
Zustand gegeniiber dem normalleitenden stabil macht.
Die bisherigen Ausfithrungen gelten fiir den Grundzustand bei 7' = 0, im Fall von 7" > 0
werden durch thermische Fluktuationen Cooper-Paare aufgebrochen, deren ungepaarte
Elektronen Zustande besetzen, die dann fiir das Kondensat der Cooper-Paare nicht mehr
zur Verfiigung stehen. Damit geht die Cooper-Paardichte mit zunehmender Temperatur
zuriick und die Energieliicke A(T') wird kleiner, bis sie schliesslich bei der kritischen
Temperatur T, verschwindet. Zwischen der Energieliicke A(7T" = 0) und der kritischen
Temperatur 7, eines Supraleiters lasst sich ein allgemeiner Zusammenhang (2.4) finden,
wobei v /& 0.577 der Euler-Konstante entspricht und e der eulerschen Zahl, so dass sich
e’ =~ 1.781 ergibt.

Nng@ﬂ (2.4)

Fluktuationen oberhalb von T..

Beim Ubergang vom normalleitenden zum supraleitenden Zustand kommt es aufgrund
von thermischen Schwankungen auch schon bei Temperaturen grosser als 7T, lokal zur
Bildung von Cooper-Paaren in der Probe, so dass bereits kurzzeitig supraleitende Be-
reiche entstehen. Diese Fluktuationen um den normalleitenden Gleichgewichtszustand
herum &ussern sich in einer zusétzlichen Leitfahigkeit o', die bei der Annéherung an T,
zunimmt. In amorphen Proben, wie sie fiir diese Arbeit verwendet wurden, sind Fluk-

tuationen besonders ausgeprigt [18]. Die Dimension der Probe hat dabei einen Einfluss

"Dies ist bei konventionellen Supraleitern der Fall, durch paramagnetische Verunreinigungen oder bei
unkonventionellen Supraleitern gibt es keine echte Energieliicke mehr [9].
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auf die Stiarke der Fluktuationen, da die Cooper-Paardichte ng nur iiber Langen grosser
als & variieren kann, fiir kleinere Léngen wird sie konstant bleiben. Fiir Proben mit den
Massen [,b und d >> ¢ kann ng daher in alle Richtungen variieren und fiir die Tempe-
raturabhéngigkeit der Zusatzleitfahigkeit o’(7) gilt (2.5) [19], wobei £(0) die Ginzburg-

Landau-Kohérenzlange bei T' = 0 und h das reduzierte Planck’sche Wirkungsquantum
e? T, 1/2

"T) = = 2.5

0= e (727) 29

Fiir eine zweidimensionale Probe, d.h. einen Film mit d << &, dndert sich der Beitrag
der Zusatzleitfahigkeit zu (2.6) [19].

bezeichnet.

2
T
Ty = & c_
o'(T) 16hd T — T,

(2.6)

2.3 Amorphe Supraleiter

Amorphe Strukturen sind dadurch gekennzeichnet, dass sie, im Gegensatz zu kristalli-
nen, keine langreichweitige Ordnung besitzen und die Atome in regelloser Struktur an-
geordnet sind (sieche Abb. 2.5) [20]. Es herrrscht nur eine kurzreichweitige (statistische)
Nahordnung vor, die sich aufgrund der Bindungskrifte zwischen den Atomen einstellt
[21].

Kristallin Amorph

Abbildung 2.5: Vergleich kristalline und amorphe Struktur [20]

Daraus folgt, dass einige Begriffe zur Beschreibung der Struktur, wie die Elementarzelle
aufgrund der fehlenden Symmetrie nicht mehr definierbar sind, andere wie der Abstand
und die Anzahl der nidchsten Nachbarn kénnen hingegen angepasst werden [22]. Die star-
ken Gitterstorungen in einer amorphen Probe haben auch einen Einfluss auf die Streuung
der Elektronen: Im Gegensatz zu einem kristallinen Metall ist die mittlere freie Weglédnge
nur sehr kurz, was zu einem héheren Widerstand im normalleitenden Zustand fiihrt und
einen Einfluss auf die Eindringtiefe A und die Kohérenzldnge £ hat [18] [9].
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Die Entdeckung amorpher Supraleiter durch Buckel und Hilsch 1954 [23] zeigte, dass
nicht nur Kristallinitdt zu Supraleitung fithrt, sondern auch andere Strukturen dieses
Verhalten aufweisen konnen. In den zahlreichen experimentellen und theoretischen Stu-
dien, die auf diese Entdeckung folgten, wurde ersichtlich, dass amorphe Supraleiter grob
in zwei verschiedene Gruppen eingeteilt werden koénnen: Nicht-Ubergangsmetalle und
Ubergangsmetalle!? [20]. Diese Einteilung erfolgt aufgrund der Unterschiede, die sich in
verschiedenen Eigenschaften der Supraleiter, wie bspw. der kritischen Temperatur oder
der Elektron-Phonon-Wechselwirkung, dussern. In der Regel fiihrt ein amorpher oder
stark ungeordneter'® Aufbau in den Nicht-Ubergangsmetallen dazu, dass die kritische
Temperatur grossere Werte annimmt als im kristallinen Fall [25] [18]. Im Gegensatz dazu
kann bei den Ubergangsmetallen, je nach Element, die kritische Temperatur im amor-
phen Zustand grosser aber auch kleiner sein als im kristallinen [26]. Wie in Abb. 2.6
ersichtlich ist, konnen die strukturbedingten Abweichungen in der kritischen Tempera-

tur sogar mehrere Kelvin betragen.
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Abbildung 2.6: Kritische Temperatur in Abhéngigkeit von der Anzahl Elektronen pro
Atom fiir die 4d-Ubergangsmetalle; die gestrichelte Kurve entspricht dem
Fall kristalliner Supraleiter (Matthias-Regel [27]), die Messpunkte be-
zeichnen den amorphen Fall [26]

Die dquivalente Beschreibung der Mechanismen in amorphen und kristallinen Supralei-
tern kann nur als Anndherung verstanden werden. Allgemein gilt, dass die supraleiten-

den Eigenschaften durch das Zusammenwirken des Phononenspektrums, der Stiarke der

12 Als Ubergangsmetalle werden diejenigen Elemente bezeichnet, deren Atome nur eine teilweise besetzte
d-Schale besitzen. Dazu zéhlen die Elemente Sc bis Cu, Y bis Ag, La bis Au und Ac bis Rg [24]
13Es muss beriicksichtigt werden, dass in reinen Metallen unter Umstinden nur ein nanokristalliner

und kein amorpher Zustand erreicht werden kann [22].
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Elektron-Phonon-Wechselwirkung und der Zustandsdichte am Fermi-Niveau bestimmt
sind. Da sich jedoch eine exakte Beschreibung einer amorphen Struktur aufgrund der
fehlenden Translationssymmetrien dusserst aufwendig und kompliziert gestaltet, begniigt
man sich in der Regel mit den vorhandenen Modellen (freies Elektronengas, Phono-
nen als Gitterschwingungen oder die Peridiodizitdt des Gitterpotentials). Die Betrach-
tung im sog. Dirty Limit, bei dem die mittlere freie Weglénge kleiner ist als die BCS-
Kohérenzlinge (I << &), bietet eine Moglichkeit die geringe mittlere freie Weglinge
in amorphen Proben zu beriicksichtigen. Die Kohérenzlange ¢ und die Eindringtiefe A
zeigen dabei eine Abhingigkeit von der freien Weglinge [, so dass £ ~ /I, abnimmt
und A ~ /& /I zanimmt mit abnehmendem [ [28] [29].

2.4 Funktionsweise eines SNSPD

Das eigentliche Detektorelement in einem SNSPD ist, wie in der Einleitung erwéhnt,
der supraleitende Nanodraht. Zur Detektion einzelner Photonen wird der Draht im su-
praleitenden Zustand deutlich unter 7T, gekiihlt und ist stromdurchflossen, so dass die
Stromdichte gerade knapp unterhalb des kritischen Wertes liegt. Wenn ein Photon auf
den Nanodraht trifft, werden Cooper-Paare durch die Energie des Photons aufgebrochen
und es entstehen angeregte, ungepaarte Elektronen. Diese bilden einen lokal gestérten
Bereich (Hotspot), der durch die Diffusion der Elektronen wéchst, sich aber nicht iiber
den gesamten Querschnitt des Drahtes erstreckt. Der Strom fliesst nun durch die Rand-
bereiche neben dem Hotspot hindurch, was aufgrund der geringen Breite des Drahts, zu
einer Uberschreitung der kritischen Stromdichte in den supraleitenden Bereichen fiihrt,
so dass der Nanodraht auf der gesamten Breite normalleitend wird (siehe Abb. 2.7 (ii)-
(v)). Das plotzliche Auftreten eines Widerstandes dussert sich in einem Spannungssignal,
das gemessen werden kann. Da der Draht weiterhin gekiihlt wird und die Elektronen ihre
Energie durch Wechselwirkungen mit Phononen abgeben, stellt sich nach einer charak-

teristischen Zeit der supraleitende Zustand wieder ein [4] [30].
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3 Experimentelle Arbeit

Zur Bestimmung der kritischen Temperatur der amorphen Proben wurden Widerstands-
messungen durchgefiihrt. Um den Ubergang in die supraleitende Phase zu erreichen,
mussten die Proben auf einen Temperaturbereich < 5 K abgekiihlt werden. Fiir die
Messungen und Abkiihlung der Probe wurde daher das Physical Properties Measure-
ment System (PPMS) der Firma Quantum Design Inc. verwendet. Dabei handelt es sich
um einen Kryostat mit integriertem Magnet, so dass die Widerstandsmessung nicht nur
im Null-Feld, sondern auch bei angelegten Magnetfeldern durchgefiihrt werden kann. Die
zusétzlichen Messungen im Magnetfeld erlauben es, eine Aussage iiber das obere kriti-
sche Feld H., zu treffen, was zur Bestimmung verschiedener anderer Parameter benotigt
wird (siehe Abschnitt 3.4).

3.1 Herstellung der Proben

Um eine amorphe Struktur der Probe zu erreichen, kann das Sputter-Verfahren ange-
wandt werden. Dabei wird durch Ziinden eines Plasmas in einer Vakuumkammer ein
Target mit Edelgasionen beschossen, so dass die Atome herausgelost werden und auf
einem Substrat kondensieren konnen. Wenn das Substrat bei einer geringen Tempera-
tur gehalten wird, verlieren die Atome beim Auftreffen einen grossteil ihrer kinetischen
Energie, wodurch eine kristalline Strukturbildung verhindert wird [18].

Fiir die Herstellung der Filme wurde das Magnetron-Sputtern verwendet, bei dem durch
ein zusétzliches Magnetfeld die Sputterrate (in nm/min) erhéht wird [31]. Fiir den Sput-
tervorgang werden gleichzeitig verschiedene Wafer aus den einzelnen Komponenten der
Legierung als Target verwendet, um bestimmte Stoffmengenanteile zu erhalten. Mit dem
Sputtern kénnen homogene Filme mit wenigen nm Dicke erzeugt werden, die aus der
Sputterrate und -zeit abgeschétzt werden kann. Die Filmdicken der Proben, die in dieser
Arbeit untersucht wurden, betragen idealerweise 200 nm, 100 nm, 50 nm, 20 nm und

10 nm!. Zum Schutz vor Oxidation wurde auf die Proben zuséatzlich eine 1-2 nm dicke

IFiir die genauen Filmdicken siehe Tab. 3.1 im Abschnitt 3.4
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Siliziumschicht aufgetragen.

Zu Beginn wurden Filme aus Wolfram-Silizium und Molybdé&n-Germanium hergestellt,
wobei Saphir bei beiden als Substrat diente. Es zeigte sich jedoch, dass die MoGe-Filme
Inhomogenitaten und somit eine schlechtere Beschaffenheit aufwiesen (sieche Abb 3.1),
was wohl darauf zuriickzufiihren ist, dass die Germanium-Quelle beim Sputter-Prozess

beschidigt worden war. Die restlichen Filme wurden daher nur aus WSi hergestellt.

Abbildung 3.1: Inhomogenitéten in einem MoGe-Film

Die endgiiltige Struktur der Filme wurde mit dem photolithografischen Verfahren ange-
fertigt und ist so konzipiert, dass es Kontaktstellen fiir den Messstrom und die Span-
nungsabnahme gibt (siehe Abb. 3.2). Fiir jede Dicke wurden jeweils Filme mit 200 pm,
100 pm, 50 pm und 10 pm breiten Leiterbriicke hergestellt.

Abbildung 3.2: WSi-Proben mit 100 pm und 50 pm breiten Briicken, die seitlichen Kon-
taktstellen dienen der Spannungsabnahme, durch die obere und untere
Kontaktstelle wird der Messstrom geleitet
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3.2 Das Physical Properties Measurement System

Das PPMS besteht grundsétzlich aus einem Controller (Modell 6000), der die Steue-
rungstechnik enthélt, und einem Tank in dem sich der Helium-Kryostat befindet. Zudem
ist ein supraleitender Magnet im Tank eingebaut, mit dem Felder bis zu 9 T senkrecht
zur Probenoberflache erreicht werden konnen. Der Aufbau des Tanks kann grob in drei
Bereiche eingeteilt werden (siehe Abb. 3.3): Die dusserste Schicht des Tanks besteht
aus einer Kammer gefiillt mit fliissigem Stickstoff, die als thermische Isolation fiir den
Helium-Kryostat dient. Innerhalb der Stickstoff-Kammer befindet sich der Magnet und
das fliissige Helium. Der innerste Bereich, der fiir die Kiihlung der Probe verantwortlich
ist, besteht aus dem Cooling Annulus (Kiihlring), der den Probenraum umgibt. Die Pro-
be, die sich im Probenraum befindet, wird indirekt durch das kalte Helium gekiihlt, das
durch den Cooling Annulus geleitet wird. Eine wichtige Voraussetzung ist daher, dass
die Probe durch gut leitende Materialien und Konstruktionen mit dem Kiihlmedium
verbunden ist. Durch eine Kapillare gelangt fliissiges Helium in den Cooling Annulus,
wodurch die Probe bis auf 4.2 K gekiihlt werden kann. Durch das Abpumpen des ver-
dampften Heliums mit einer Vakuum-Pumpe kann eine Temperatur von 1.5 K erreicht

werden.

To Cooling Annulus

To Sample Space

To Dewar
5 Superinsulation

50
27550
0 .
77557 | Liquid Nitrogen
4
A% Vs iA
A I oA g
////,//// 277/ _+—Vacuum
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/ s
\l_f_’// Impedance Assembly

Abbildung 3.3: Innerer Aufbau des Tanks

Um tiefere Temperaturen zu erhalten, muss zusétzlich die sog. Helium-3 Option verwen-
det werden, bei der mit einem zuséatzlichen Pumpsystem ein Helium-3-Kreislauf angetrie-

ben wird. Dafiir wird ein spezieller stabférmiger Probeneinsatz (siche Abb. 3.4) benétigt,
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in dem sich ein Kondensor befindet, der (unter Betrieb) auf 2 K gekiihltes fliissiges *He
enthilt. Von dort gelangt das fliissige 3He durch eine Kapillare in einen 3He-Topf, so dass
mit Verdampfunsgkiihlung die Probe auf eine Temperatur von ~ 0.4 K gekiihlt werden

kann.

Abbildung 3.4: Probeneinsatz mit aufgebrachtem Probenhalter

3.3 Messung

Die Saphirpldttchen mit den Filmen darauf werden zur Vorbereitung fiir die Messung
auf dem Probenhalter (siche Abb. 3.5) mit einem Klebstoff aufgebracht.

Abbildung 3.5: Probenhalter mit den aufgebrachten Saphirplattchen

Um den elektrischen Kontakt zwischen Probenhalter und Probe herzustellen, wird auf-
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grund der geringen Grosse der Probe ein Wedge-Wire-Bonder? (Firma tpt) verwendet.
Die Stromabhingigkeit des Widerstandes in der Néahe der kritischen Temperatur wird
dazu genutzt, einen Messstrom zu finden, der die kritische Stromstérke nicht {iberschrei-
tet. Ein geeigneter Messstrom &aussert sich dann dadurch, dass der Widerstand auch
bei einer Anderung des Stroms gleich bleibt. Aufgrund der geringen Grésse der Proben
wurden meistens Messstrome < 1 pA verwendet.

Bei der Widerstandsmessung im Nullfeld (siche Abb. 3.6) wird die Temperatur von
300 K bis T < T, variiert. Die Messungen im Magnetfeld zeigen nur den Ubergang
zwischen normalleitendem und supraleitendem Zustand (siche Abb. 3.7). Dabei wurde
beginnend mit dem héchsten Magnetfeld® zuerst in Schritten von 1 T und ab 1 T in
jeweils halbierenden Schritten bis zu einem Feld von 0.0625 T fiir jedes Magnetfeld die
Widerstandsmessung durchgefiihrt.

Dicke 50 nm, Breite 100 um

500 g AAAA s
400+
'g 500 - SRR
< e ¥
[®) 400
o 300+ *
& 300
&
€ 500l 200
= 100
100y s S 55 6 65 7 s
0 * L L L L L J
0 50 100 150 200 250 300
Temperatur [K]

Abbildung 3.6: Widerstandsmessung eines 50 nm dicken und 100 pm breiten WSi-Films
im Nullfeld, der Ausschnitt zeigt den Ubergang vom normalleitenden in
den supraleitenden Zustand

Bei der Widerstandsmessung wurden fiir jede Dicke jeweils die 100 pm und 10 pm breiten

Proben verwendet?.

2Ein Wire-Bonder verfiigt iiber eine Metall-Spitze, durch die ein diinner Aluminiumdraht lduft mit
dem die Kontaktstellen verbunden werden kénnen. Indem die Spitze den Draht andriickt und sich
gleichzeitig mit Ultraschall-Frequenz bewegt, wird der Draht befestigt.

3Dies war je nach Probe verschieden, da das obere kritische Magnetfeld mit abnehmender Dicke kleiner
wird (sieche Abschnitt 3.4).

4Eine Ausnahme musste bei den Filmen mit 200 nm Dicke gemacht werden, da aufgrund eines Fehlers
beim Photolithografieren der 10 pm breite Film nicht verwendet werden konnte. Die Messung wurde
stattdessen mit dem 50 pm Film durchgefiihrt.
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Dicke 50 nm, Breite 100 um

——B=0.0625T
—+—B=0.125T
—+—B=025T
~—+-B=05T

5001

4001

3001

Widerstand [Ohm]

N

o

o
T

1001

3
Temperatur [K]

Abbildung 3.7: Widerstandsmessung mit angelegten Magnetfeldern, die rote Kurve links
entspricht einer Messung im grossten Magnetfeld (6 T), die blaue rechts
einer im kleinsten Magnetfeld (0.0625 T)

3.4 Auswertung und Resultate

Filmdicken und Stochiometrie

Mit einem Rasterkraftmikroskop (AFM) wurden die Filmdicken gemessen und die Daten
anschliessend mit der Software Gwyddion ausgewertet. Die AFM-Messungen der diinne-
ren Proben lieferten jedoch keine sinnvollen Ergebnisse und auch ein zweiter Versuch bei
dem der Querschnitt unter dem Elektronenmikroskop betrachtet wurde, um daraus die
Dicken zu bestimmen, ergab keine genaueren Resultate. Um abzuschétzen inwiefern die
angestrebten Filmdicken den realen entsprechen, wurde das Verhéaltnis des gemessenen
Normalwiderstandes Ry von Proben mit gleicher Breite betrachtet. Da der spezifische
Widerstand ungeféhr konstant bleibt (siehe Abb. 3.11), héngt dieses Verhéltnis nur von
der Dicke der Proben ab. Die Filmdicken kénnen somit abgeschétzt werden und das
Ergebnis zeigt, dass die idealen Werte in etwa mit den realen {ibereinstimmen, wobei ein

Fehler von 10%, resp. 20 % angenommen wird (siehe Tab. 3.1).

Ideal 200 nm 100 nm 50* nm 20* nm 10* nm
Gemessen 2014+ 7nm 107+ 6nm 50+5nm 20+ 4nm 104+ 2 nm

Tabelle 3.1: Ergebnisse der Messung der Filmdicken fiir die 100 pm breiten Briicken,
wobei * bedeutet, dass die Daten aus dem AFM nicht verwendet werden
konnten
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Die Elementzusammensetzung der Filme kann mittels Rontgenanalyse (EDX) im Raste-
relektronenmikroskop (REM) bestimmt werden. Beim Auftreffen des Elektronenstrahls
des REM auf die Probe werden die Atome in einem Anregungsvolumen, das von der
Energie der Elektronen abhéangt, angeregt und senden Rontgenstrahlung aus. Die Ener-
gie der Rontgenstrahlen ist dabei fiir jedes Element charakteristisch, so dass auf die
Zusammensetzung der Probe geschlossen werden kann. Die Messungen der Elementzu-
sammensetzung eines amorphen WSi-Filmes ist in Abb. 3.8 ersichtlich. Der Wolfram-
und Silizium-Peak liegen sehr nahe beieinander und sind in der Graphik nicht unter-
scheidbar, der Aluminium- und Sauerstoff-Peak stammen vom Saphir-Substrat (Al,Os).
Fiir die Untersuchung mit dem REM wurden die Proben mit Kohlenstoff beschichtet, um
eine leitende Oberflache zu erhalten. Es ist daher in Abb. 3.8 auch ein Kohlenstoff-Peak
vorhanden. Die genaue Energie der Peaks wird durch die farbigen Linien angezeigt, ihre
Hohe gibt die relative Intensitét der verschiedenen Peaks eines Elements an. Die griinen

Linie entspricht Silizium, die gelben Linien Wolfram.

Al

Counts

0.50 1.00 1.50 2.00 2.50 3.00 3.50 4.00 keV

Abbildung 3.8: Elementanalyse des Films mit 200 nm Dicke und 100 pm Breite, auf der
x-Achse ist die Energie der registrierten Rontgenstrahlen aufgetragen

Die Auswertung ergab einen Siliziumanteil von 30 bis 33 at. %. Fiir die diinneren Filmen
(ab 50 nm) wurde zwar ein etwa doppelt so hoher Anteil gemessen, dies ldsst sich jedoch
einerseits darauf zuriickfithren, dass die Siliziumschicht zum Schutz vor Oxidation relativ
gesehen einen grosseren Anteil ausmacht bei den diinneren Filmen, andererseits muss die

Beschleunigungsspannung kleiner gewéahlt werden, damit das Anregungsvolumen auch
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innerhalb der Probe liegt und nicht im Substrat. Dies fiihrt zu mehr Wechselwirkungen
in der Siliziumschicht und macht die Messung daher sensitiver fiir die Oberflachenbe-
schichtung. Es wird daher angenommen, dass der Siliziumanteil fiir alle Proben ungefahr

gleich ist.

Kritische Temperatur T,

Zur Bestimmung der kritischen Temperatur werden die Widerstandsmessungen verwen-
det. Da der Ubergang vom normalleitenden in den supraleitenden Zustand bei amorphen
Proben nicht scharf, sondern aufgeweitet ist aufgrund von Fluktuationen, muss fiir den
gemessenen Widerstand R(7") die Zusatzleitfdhigkeit (2.5) beriicksichtigt werden. Dazu
wird die Leitfdhigkeit als spezifischer Widerstand ausgedriickt (3.1), oy bezeichnet dabei

die Leitfahigkeit im normalleitenden Zustand.

oT) = —— (3.1

Da die diinnsten Filme nur eine Dicke von 10 nm besitzen, muss neben der Zusatzleit-
fahigkeit fiir ausgedehnte Proben (2.5) auch die Zusatzleitfdhigkeit (2.6), die fiir den
Fall d << € gilt, beriicksichtigt werden. Indem der spezifische Widerstand durch den
Normalwiderstand ausgedriickt wird, erhdlt man (3.3) und (3.2), wobei A = b - d der
Querschnittsfliche und [ der Lange, in diesem Fall der Distanz zwischen den Kontakt-

stellen der Spannungsabnahme, des Leiters entspricht.

R _ Ry Aé?
Rsp(T) = P —r mit azp = oo (3.2)
T 32hl¢(0)
1+ asp - (T—CTC)
R . Ry Ae?
Rop(T) = l p. mit asp = 1jghld (3.3)
14+ asp - (T—CTC)

Diese Funktionen werden an die Messdaten gefittet (siche Abb. 3.9), wobei Ry, asp
(azp) und T, die Fitparameter sind. Da (3.2) und (3.3) nur fiir Fluktuationen ober-
halb T, gelten, konnen fiir den Fit nur Messpunkte in einem kleinen Temperaturintervall
T. + A beriicksichtigt werden, in dem der Widerstand gerade zu sinken beginnt. Es
wurde daher ein Widerstandswert, der im Ubergang normalleitend-supraleitend liegt,
als Startwert gewahlt und vom zugehodrigen Temperaturmesspunkt aus die Funktion in
einem Intervall von A = +1.8 K gefittet (siche Abb. 3.9). Fiir den Fit wurde die Least-

Squares-Methode verwendet mit einem Konfidenzintervall von +20. Um zu vergleichen,
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welcher der beiden Fits geeigneter ist, wurde der Root-Mean-Square-Error (RMSE) be-
trachtet. Abb. 3.10 zeigt die kritische Temperatur in Abhéngigkeit der Dicke der Filme.

Dicke 50 nm, Breite 100 um
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Abbildung 3.9: Fit von R3p an die Widerstandsmessung im Nullfeld

Der Fehler auf die Temperaturwerte ist zu klein, um ihn aufzutragen®, er betrigt etwa

0.01 K und wurde aus dem Fitparameter T, erhalten.
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Abbildung 3.10: Kritische Temperatur T, in Abhéngigkeit der Filmdicke

Es zeigt sich, dass T, mit abnehmender Filmdicke sinkt. Dieses Verhalten kann bei vielen

5Dies gilt fiir alle Plots ohne Fehlerbalken, der Fehler ist dann jeweils in der Bildunterschrift zu finden
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Materialien nachgewiesen werden® und es gibt verschiedene Modelle, die eine mégliche
Ursache liefern, wie bspw. der Size-Effekt” oder der Proximity-Effekt®. Keines der Model-
le vermag jedoch die Gesamtheit aller Daten zu beschreiben [33], so dass eine genauere
Betrachtung der Ursache dieses Verhaltens hier nicht durchgefiihrt wird.

Die kritische Temperatur kann auch aus den Widerstandsmessungen im angelegten Ma-
gnetfeld bestimmt werden. Dort kénnen allerdings nicht mehr (3.2) und (3.3) verwendet
werden, da diese Ausdriicke nur im Nullfeld-Fall gelten. Im Fall eines dusseren Magnet-
feldes gibt es jedoch keine dquivalenten Formeln und es wird in vereinfachter Weise das
sog. 50%-Kriterium zur Abschéitzung der kritischen Temperatur angewendet. Dabei wird
T, als diejenige Temperatur festgelegt, bei der der Widerstand auf die Hélfte abgefallen
ist. Um den Verlauf zwischen den Messpunkten zu erhalten und das Kriterium anwenden

zu konnen, wird eine stiickweise Interpolation® durchgefiihrt.

Spezifischer Widerstand pn und Flachenwiderstand Rg

Aus dem Normalwiderstand Ry, der ebenso wie die kritische Temperatur als Fitparame-
ter aus dem Fit an die Nullfeldmessung erhalten wird, kann der spezifische Widerstand
pn bestimmt werden. Es zeigt sich, dass py etwa fiir alle Dicken gleich bleibt oder nur
einen leichten Anstieg erfahrt (siche Abb. 3.11).

Der Flachenwiderstand Rg berechnet sich aus Rg = py/d und nimmt daher stark zu
mit kleiner werdender Filmdicke d (siehe Abb. 3.12).

SUntersuchungen zeigten, dass bei gewissen Proben mit abnehmender Filmdicke die kritische Tempe-
ratur steigt, der allgemeine Fall ist jedoch eine Abnahme der kritischen Temperatur [32]

7Aufgrund der geringen Grosse der Probe kommt es zum Auftreten von Quanteneffekten.

8Dieser Effekt beschreibt eine Wechselwirkung zwischen Normalleiter und Supraleiter an deren ge-
meinsamer Grenzfliche, wobei Elektronen aus dem Normalleiter in den Supraleiter eindringen und
umgekehrt. Da bei den in dieser Arbeit untersuchten Proben sowohl das Saphir-Substrat als auch
die Siliziumschicht als Isolatoren betrachtet werden kénnen, wird dieser Effekt hier keinen oder nur
einen geringen Einfluss haben.

9Piecewise cubic hermit interpolating polynomial
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Abbildung 3.11: Spezifischer Widerstand p in Abhéngigkeit der Filmdicke
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Abbildung 3.12: Flachenwiderstand Rg in Abhéngigkeit der Filmdicke
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Oberes kritisches Feld H.»(0)

Die mit dem 50%-Kriterium gefundenen kritischen Temperaturen werden gegen das an-
gelegte Magnetfeld aufgetragen, um den Verlauf von H.(T') zu erhalten (siehe Abb.
3.13). Um daraus H (T = 0) zu bestimmen, wird die WHH-Formel (3.4) verwendet, die

unter Berticksichtigung des Dirty-Limits (I << &) das obere kritische Feld fiir Supraleiter
zweiter Art beschreibt [34].

dH.,

Hea(0) = ~0.60T. —

(3.4)

T=T.

Der Verlauf von He(T) flacht fiir 77 — 0 in diesen Materialien ab im Vergleich zur

linearen Approximation. Der Wert fiir H,,(0) aus (3.4) ist daher um einen Faktor ~ 1//2
kleiner, als der extrapolierte.

50 nm Dicke, 100 um Breite

— Lineare Approximation
* Messdaten

Kritisches Feld [T]

0 1 2 3 4 5
Temperatur [K]

Abbildung 3.13: Oberes kritische Feld H.(0) in Abhéngigkeit der Temperatur, die Mess-
punkte geben das jeweils gemessene T, an

Das obere kritische Feld zeigt ebenso wie die kritische Temperatur eine Abnahme bei
geringerer Filmdicke (sieche Abb. 3.14).
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Abbildung 3.14: Oberes kritische Feld H.(0) in Abhéngigkeit der Filmdicke, die Fehler
auf die Werte des kritischen Feldes betragen 0.1 T bis 0.2 T.

Ginzburg-Landau-Koharenzldnge £(0)

Eine Abschétzung der Kohérenzlange £(0) ergibt sich auf zwei verschiedene Arten: FEi-
nerseits aus dem oberen kritischen Feld H.(0), siehe (2.2), woraus sich (3.5) ergibt,

andererseits aus dem Fitparameter asp aus (3.2), was zu (3.6) fiihrt.

£(0) = ,/%ﬁﬁdm) (3.5)

€QRNA
£0) = 32haspl

Der Vergleich von Abb. 3.15 und Abb. 3.16 zeigt, dass es deutliche Unterschiede in den
Ergebnissen fiir die Kohérenzlédnge gibt. Dies kann damit erklart werden, dass in (3.6)
€(0) von verschiedenen Grossen abhéngig ist, so dass sich mehr Fehlerquellen ergeben.
Zudem werden mit (3.6) die Ergebnisse fiir die diinneren Filme tendenziell schlechter,
da der Anteil der 2D-Zusatzleitfahigkeit immer grosser wird. Da (3.5) mit allgemeinen
geometrischen Betrachtungen verstanden werden kann (siehe Abschnitt 2.2) und fiir die
Berechnung von £(0) nur das kritische Feld beriicksichtigt wird, kann davon ausgegangen

werden, dass mit (3.5) die genaueren Resultate erhalten werden.
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Abbildung 3.15: Kohérenzldnge £(0) in Abhéngigkeit der Filmdicke, der Fehler auf die
Werte der Kohéarenzlange betréigt zwischen 0.05 nm und 0.1 nm
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Abbildung 3.16: Kohérenzlange £(0) in Abhéngigkeit der Filmdicke, berechnet aus dem

Fitparameter asp. Fiir d = 10 nm konnte kein ¢ bestimmt werden, da
der 2D-Fit bessere Ergebnisse liefert.
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Diffusionskonstante D

Die Diffusionskonstante der Elektronen (3.7) ist abhédngig von der mittleren freien Weg-

lange der Elektronen [ und der Fermigeschwindigkeit vp.

1
D = gurl (3.7)

Mit Hilfe von (3.4) ldsst sich ein Zusammenhang (3.10) zwischen der Steigung des obe-

L. dH.
ren kritischen Feld <72 ™
dass im Dirty-Limit die Ginzburg-Landau-Kohérenzlange £(7) nahe T, die Temperatur-

abhéngigkeit (3.8) besitzt [29].

und der Diffusionkonstante D finden. Dazu wird verwendet,

73 T.—T\ "
LT = 5151 ( T ) (3.8)
eThup
§0 - W (39)

Zusammen mit (3.9), einem Ausdruck fiir die BCS-Kohérenzlédnge [35], fithrt dies auf
(3.10), wobei kp die Boltzmann-Konstante ist.
dH.y 4kp

- 0B 3.10
M7ar |, ;. ~ " weD (3.10)
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Abbildung 3.17: Diffusionskonstante D in Abhéngigkeit der Filmdicke, der Fehler auf
die Werte der Diffusionskonstante betréagt zwischen 1 np—“j und 2 “p—“;z
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Die Diffusionskonstante hat in einem SNSPD sowohl einen Einfluss auf die Zeit zur

Formation des Hotspots, als auch auf diejenige zur Relaxation.

Energieliicke A(0)

Die Energieliicke A bei T'= 0 wird mithilfe von (2.4) bestimmt und wird daher ebenso
wie die kritische Temperatur mit abnehmender Dicke der Filme kleiner (siehe Abb. 3.18).
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Abbildung 3.18: Energieliicke A(0) in Abhéngigkeit der Filmdicke, der Fehler auf die
Werte der Energieliicke betragt ~ 0.01 meV

Magnetische Eindringtiefe A(0)

Fiir die Bestimmung der magnetischen Eindringtiefe wird wiederum ein Ausdruck ver-

wendet (3.11), der aus dem Dirty-Limit hergeleitet werden kann [28].

A0) = AL (0) % mit Ay, (0)2 = m (3.11)

Dabei beschreibt Az (0) die London’sche Eindringtiefe bei T = 0 K [29] und N(0) =

1/(e*pn D) die Zustandsdichte am Ferminiveau. Mit (3.12), einem weiteren Ausdruck
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fiir die BCS-Kohérenzlénge [35], lasst sich (3.13) finden [29].

hvp
o= (3.12)

A(0) = ’/#AN(O) (3.13)

1.5F a{e
E
=
S
<
0.5+
{> Breite =10 um
O Breite = 50 um
>k Breite = 100 um
0 L L T T
0 50 100 150 200

Filmdicke [nm]

Abbildung 3.19: Magnetische Eindringtiefe A(0) in Abhéngigkeit der Filmdicke
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4 Diskussion und Ausblick

Stochiometrie der Filme

Untersuchungen der Abhéngigkeit der kritischen Temperatur vom Siliziumgehalt in
amorphen WSi Filmen zeigten, dass der Siliziumanteil einen entscheidenden Einfluss
auf die Ubergangstemperatur hat [1]. Im Bereich von 15 bis 20 at. % erreicht die kri-
tische Temperatur ein Maximum von etwa 5 K, bei einem kleineren oder grosseren
Stoffmengenanteil nimmt sie wieder ab (siehe Abb. 4.1). Die Werte fiir die kritischen
Temperaturen der dickeren Filmen (50 nm - 200 nm) betragen ~ 4.8 K (siche Abb.
3.10) bei einem Siliziumanteil von 30 bis 33 at. % und sind in guter Ubereinstimmung

mit den Ergebnissen aus [1].

S - cEPCI
. C!S Unn
::::4_,:F 8]
3+
& e g
5 e ¥
gl ol W
1L
[T VR TN (NN SO NN N S |
0 20 40 60 80

Si CONTENT (at.$%)

Abbildung 4.1: Abhéngigkeit der kritischen Temperatur vom Siliziumgehalt nach [1], die
vertikalen Pfeile entsprechen 7T, < 1.9 K

Neben der kritischen Temperatur wurde in [1] der Normalwiderstand py in Abhéngig-
keit des Siliziumanteils ausgewertet (siehe Abb. 4.2). Fiir einen Siliziumgehalt von ca.
30 at. % ergibt sich py &~ 150 u2-cm. Wie in Abb. 3.11 ersichtlich, betragen die spezifi-
schen Widerstdnde der gemessenen WSi-Filme etwa 500 1{2-cm und sind somit deutlich
hoher. In Abb. 3.6 ist ersichtlich, dass der Widerstand der Probe bei 300 K geringer ist,
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Abbildung 4.2: Widerstand in Abhéngigkeit des Siliziumgehalts nach [1]

als beim Ubergang normalleitend-supraleitend aus dem py bestimmt wurde'. Korrek-
terweise miissten daher die Widerstande bei Raumtemperatur fiir einen Vergleich mit
den Werten in [1] betrachtet werden. Da die Abweichung jedoch nur gering ist, kann
der grosse Unterschied in den Messungen der Widersténde nicht darauf zuriickgefiihrt

werden und ist wahrscheinlicher durch Abweichungen in der Struktur gegeben.

Supraleitung in diinnen Filmen

Aus der Betrachtung der Parameter in Abschnitt 3.4 ldsst sich schliessen, dass die su-
praleitenden Eigenschaften in den WSi-Proben mit geringerer Filmdicke schwécher wer-
den. Allgemein kann gesagt werden, dass durch die Geometrie der Probe die Cooper-
Paardichte entlang einer Dimension (der Dicke) verringert wird, was bei diesen Proben
zu einer Abschwiichung der supraleitenden Eigenschaften fiihrt? [33]. Wie bereits bei der
Auswertung der kritischen Temperatur erwahnt, lassen sich verschiedene Modelle zur
Beschreibung dieses Verhaltens finden. Je nach Modell wird die kritische Temperatur in
Abhéngigkeit der Filmdicke oder in Abhéngigkeit des Flachenwiderstandes ausgedriickt.
Eine einheitliche Beschreibung, die alle drei Grossen berticksichtigt und eine allgemeinere

Theorie der Supraleitung in diinnen Filmen ermdglicht, ist jedoch noch nicht vorhanden
[33].

!Dies ist auf eine schwache Lokalisierung der Elektronen aufgrund der geringen freien Weglinge in
amorphen Filmen zuriickzufiihren, die bei abnehmender Temperatur stérker wird [36].

2In Hochtemperatursupraleitern hingegen fiihrt gerade die Schichtstruktur zu den ausgeprigten su-
praleitenden Eigenschaften [9].
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Mit der Skalierung d - T,(Rg), wie in [33]| vorgestellt, wird sowohl die kritische Tempera-
tur T, und die Filmdicke d, als auch der Flachenwiderstand Rg beriicksichtigt. Es zeigt
sich, dass die skalierten Messdaten viel weniger gestreut sind als bei den Darstellungen
T.(d) oder T,(Rs) und durch einen Fit der Funktion d-7. = A- Rg” beschrieben werden
kénnen, wobei A und B die Fitparameter sind. Wie in Abb. 4.3 ersichtlich, gilt diese

Skalierung auch fiir die Daten aus den Untersuchungen der WSi-Proben.
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Flachenwiderstand [Ohm]

Abbildung 4.3: Skalierung der Daten mit d - T,

Durch das Auftragen der skalierten Daten auf logarithmischen Achsen, ist ein linearer
Verlauf beobachtbar (siche Abb. 4.4). Dieses Verhalten kann bei einer ganzen Reihe von
Proben aus den unterschiedlichsten Materialien nachgewiesen werden, wie in [33] gezeigt
wird, und es scheint sich daher um ein allgemeingiiltiges Verhéltnis von d, T, und Rg zu
handeln®. Mit Hilfe dieser Skalierung kann die kritische Temperatur einer Probe aus der
Messung des Flachenwiderstandes und der Filmdicke abgeschétzt und die aufwendigere

Messung der kritischen Temperatur somit umgangen werden.

3Das lineare Verhalten der skalierten Daten konnte zwar nicht bei allen Proben festgestellt werden,
doch die Mehrheit der untersuchten Messdaten zeigte eine Ubereinstimmung [33].
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Abbildung 4.4: Skalierte Messdaten aufgetragen auf logarithmischen Achsen

Supraleiter-lIsolator-Ubergang

In diinnen supraleitenden Filmen kann ein geniigend hohes Magnetfeld dazu fiihren, dass
es zu einem Supraleiter-Isolator-Ubergang kommt [37] [38]. Dabei weist der Supraleiter
das Verhalten eines Isolators auf und der Widerstand steigt mit abnehmender Tempe-
ratur.

Bei dem diinnsten Film mit 10 nm Dicke ist das obere kritische Feld bereits bei ~ 3.5 T
erreicht (siche Abb. 3.14). Bei den Widerstandsmessungen ab 4 T ist der Ubergang in
den supraleitenden Zustand zwar nicht mehr beobachtbar, doch es ist ersichtlich, dass
der Widerstand weiterhin sinkt (siche Abb. 4.5). Bei der Messung in einem Magnetfeld
von 6 T ist dies jedoch nicht mehr der Fall, der supraleitende Zustand kann sich nicht
ausbilden und es scheint eine Zunahme des Widerstandes bei abnehmender Temperatur
zu geben, was auf einen Supraleiter-Isolator-Ubergang hindeutet (siche Abb. 4.6). Um
eine genauere Aussage dariiber treffen zu konnen, ob diese Art von Ubergang vorliegt,

miisste jedoch der weitere Verlauf der Kurve bekannt sein.
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Abbildung 4.5: Widerstandsmessung des diinnsten Filmes mit 10 nm Dicke in einem
Magnetfeld von 5 T
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Abbildung 4.6: Widerstandsmessung des diinnsten Filmes mit 10 nm Dicke in einem
Magnetfeld von 6 T
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Vergleich von WSi mit NbN

Zum Vergleich einiger supraleitenden Parameter von NbN und WSi (siehe Tab. 4.1) wur-
de der diinnste WSi-Film verwendet. Es zeigt sich, dass es vor allem bei der kritischen

Temperatur, der Eindringtiefe und der Energieliicke grosse Unterschiede gibt.

Parameter  d T. Rs D €0) A0) A(0)

(om) (K) (@) (w/ps) (am) (am) (meV)
NbN 6 12.6 431 54.4 4.3 399 2.3
WSi 10 3.5 590 75.7 7.9 1300 0.5

Tabelle 4.1: Vergleich der supraleitenden Parameter von NbN und WSi, die Werte fiir
NbN wurden aus [39] entnommen

Die magnetische Eindringtiefe von WSi ist im Vergleich zu derjenigen von NbN deut-
lich grosser, was eine Konsequenz der geringen Zustandsdichte am Ferminiveau, resp.
der kleineren supraleitenden Ladungstrégerdichte in WSi ist (siehe (3.11)) [40]. Da die
Stromdichte von der supraleitenden Ladungstréagerdichte abhingt, ergibt sich daher auch
eine kleinere kritische Stromdichte. Fiir einen SNSPD mit WSi als Absorbermaterial hat
dies ein geringeres Signal-Rausch-Verhéltnis zur Folge, was zu einer schlechteren Zeitauf-
16sung fiihrt [8].

Die kritische Temperatur von WSi liegt deutlich tiefer als diejenige von NbN, womit
auch die Energieliicke entsprechend reduziert ist. Die kleinere Energieliicke ist fiir die
Photondetektion jedoch von Vorteil, da bei einem auftreffenden Photon potentiell mehr
Cooper-Paare aufgebrochen werden koénnen. Aufgrund der geringeren Ladungstréger-
dichte miissen zudem pro Fliche weniger Cooper-Paare zerstort werden, um die Su-
praleitung zu unterdriicken. Zusammen fiithren diese Eigenschaften zur Bildung eines
grosseren Hotspots, der einen grossen normalleitenden Kern besitzt [40]. Dies erlaubt
die Verwendung breiterer Nanodrihte, wodurch die Herstellung grossflachiger Detekto-
ren vereinfacht wird [2].

Die kleinere Energieliicke hat auch einen Einfluss auf die Detektionseffizienz, da sie es
ermoglicht, auch Photonen mit geringerer Energie zu detektieren, wodurch der Detektor
eine hohe Empfindlichkeit insbesondere bei grosseren Wellenldngen aufweist [4].

Neben den Vorteilen in der Herstellung der Nanodrahte und der Empfindlichkeit der De-
tektoren (siche auch Kap. 1) hat ein SNSPD mit WSi also den Nachteil der schlechteren
Zeitauflosung, sowie der aufwendigeren Kiihlung aufgrund der tieferen kritischen Tem-
peratur. Die Herstellung grossflachiger SNSPD’s, die vom optischen bis zum mittleren

Infrarot-Bereich eine hohe Detektionseffizienz aufweisen, scheint mit WSi als Absorber-
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material dennoch mdoglich [8].

Eine Steigerung der Leistungsféahigkeit des SNSPD ist durch die Wahl eines geeigneteren
Supraleiters moglich. Aufgrund der Vorteile in der Herstellung des Nanodrahtes ist es je-
doch naheliegend fiir grossflichige Detektoren amorphe Supraleiter als Absorbermaterial
zu wéhlen. Als Beispiel lésst sich amorphes MoGe anbringen, das nur eine geringfiigig
héhere kritische Temperatur? und somit eine dhnlich grosse Energieliicke wie WSi auf-
weist, angewendet in einem SNSPD jedoch zudem eine bessere Zeitauflosung sowie eine

kiirzere Totzeit erreicht [41].

4In dicken Filmen sind es ~ 6.8 K [41] im Vergleich zu ~ 5 K in WSi
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