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Y Wo damals die Grenzen
der Wissenschaft waren,
da ist jetzt die Mitte.

— Georg Christoph
Lichtenberg!

KAPITEL 1.

Einleitung

Kein physikalisches Phdanomen lésst sich technisch so universell einsetzen wie der elektrische
Strom. Er ermoglicht den gebiindelten und unkomplizierten Transport von Energie und Infor-
mation, zwei grundlegende Elemente heutiger Technik. Die Wandlungsfahigkeit zu anderen
Energie- und Informationsformen und die Einsatzmoglichkeiten wachsen weiter mit dem Wis-
sen iiber seine grundlegenden physikalischen GesetzméRigkeiten. In Zukunft 1dsst besonders
der technologische Vorstol$ in den atomaren Bereich auf neue Anwendungen des elektrischen
Stroms in der Datenverarbeitung hoffen.

In der vorliegenden Arbeit wurden physikalische Zusammenhinge zwischen dem elektri-
schen Transportverhalten und der atomaren Struktur wenige Atome umfassender Leiter un-
tersucht. Dazu wurde die Technik der mechanisch kontrollierbaren Bruchkontakte [RAP*96]
verwendet, um atomare Punktkontakte herzustellen, die in ihrer Geometrie auf mehr oder
weniger kontrollierbare Weise verdndert werden kénnen. Da kein mikroskopisches Verfah-
ren bekannt ist, um die genaue atomare Geometrie der Kontakte zu bestimmen, kann nur
auf gewisse Eigenschaften der Geometrie durch Beobachtung des Leitwerts riickgeschlossen
werden. Die moglichst gezielte Beeinflussung der Geometrie und zum Vergleich die Messung
der dadurch verdnderten Leitwerte standen im Vordergrund dieser Arbeit.

Mit Leitwerthistogrammen, der Kanalspektrenanalyse mittels Supraleitung und der Mes-
sung von Strom-Spannungs-Kennlinien wurden die atomaren Kontakte untersucht. Mit diesen
Untersuchungsmethoden wurden in den letzten Jahren die meisten wichtigen experimentellen
Ergebnisse zu grundlegenden Fragestellungen der atomaren Leitfdhigkeit erzielt. So konnten
Effekte der Leitwertquantisierung und auch der geometrischen Bevorzugung bestimmter
atomarer Konfigurationen (was sich zum Teil als scheinbare Leitwertquantisierung bemerkbar
macht) gefunden werden. Aullerdem konnten am mikroskopischen Limit eines einzelnen
Atoms die von R. LANDAUER vorhergesagten quantenmechanischen Leitwertkanéle [Lan57]
einzelnen Orbitalen des zentralen Kontaktatoms zugeordnet werden [SJE*97].

Eine gewisse Klassifizierung vieler Eigenschaften zeigt sich in der Unterscheidung zwi-
schen monovalenten und multivalenten Metallatomen. Die Unterschiede erkennt man in

1 1742-1799, erster deutscher Professor fiir Experimentalphysik, Zitat aus ,Sudelbuch“ H, entstanden 1784-1788.



1. EINLEITUNG

den Kanalspektren von Ein-Atom-Kontakten [SAC*98], im Verhalten von Leitwertfluktuatio-
nen [Lud99] und (eher in Ausnahmefillen) am Auftreten von Leitwertquantisierungseffekten
[KRF"95, YR97, XNOS04, THNAO5]. In dieser Arbeit wurde primir das trivalente Metall Alumi-
nium ndher untersucht.

Ubersicht iiber die Kapitel

Kapitel 2 vermittelt die theoretischen Grundlagen und die wichtigen Ergebnisse bisheriger

Experimente zur atomaren Leitfdhigkeit. Dabei wird auf die LANDAUER-Theorie der
Leitwertkanéle eingegangen, auf Supraleitungsffekte an atomaren Kontakten (multiple
Andreev-Reflexionen) und auf einige theoretische Rechnungen zur Leitfdhigkeit und
zur atomaren Struktur. Ferner werden Quanteninterferenzen (Leitwertfluktuationen),
geometrisch bevorzugte Schaleneffekte, Schwingungsanregungen und Elektromigrati-
onskrifte behandelt.

Kapitel 3 zeigt numerische Methoden, die fiir die Auswertung der Messdaten verwendet

und weiterentwickelt wurden. Der erste Teil behandelt verbesserte Methoden fiir die
Kanalanalyse zum Fit von theoretischen Kennlinen supraleitender Kontakte an experi-
mentelle Kennlinien. Ziel der Weiterentwicklung war die Absicherung gegentiber nu-
merischen Artefakten und Fitfehlern. Nebenbei wurde eine deutliche Steigerung der
Rechengeschwindigkeit erreicht. Im zweiten Teil wird ein Glattalgorithmus vorgestellt,
der urspriinglich der Untergrundbehandlung von Leitwertfluktuationen dienen sollte,
jedoch auch in dieser Arbeit mehrfach angewendet wurde.

Kapitel 4 beschreibt den experimentellen Aufbau. Ein paar Verbesserungen gegeniiber bisher

bekannten Aufbauten werden vorgestellt. Insbesondere wird auf eine spezielle Verkabe-
lung des Kryostats eingegangen, die fiir die hier durchgefiihrten Experimente entwickelt
werden musste.

Kapitel 5 zeigt die Messergebnisse. Zunédchst werden Messungen zu stromgetriebenen Um-

10

ordnungen von atomaren Kontakten beschrieben und die Ergebnisse und statistischen
Analysen diskutiert. Um die Anderungen der atomaren Beeinflussung stirker einzugren-
zen, wird durch wechselnde Stromrichtungen ein reversibles lokales Schaltverhalten
erzwungen. Die bistabilen Schaltzustinde werden mittels Kanalanalyse untersucht. Hi-
stogramme werden iiber Leitwerte und Kanaltransmissionen gebildet und miteinander
verglichen. Auch auf die Formen von IV-Kennlinien wird néher eingegangen. Dabei wird
der Frage nachgegangen, wo die Ursachen der Effekte liegen, ob lokal am atomaren
Kontakt, oder in der ndheren Umgebung. Zum Schluss werden Einzelbeobachtungen
von bistabilen Schalthysteresen gezeigt und interpretiert.



Y Ich will diese eleKtrischen
Teilchen im Anschluss an
neuere ‘Bezeichnungen
Elektronen [...] nennen. €

— Paul Drude, 1900!

KAPITEL 2.

Grundlagen

2.1. Mesoskopischer Transport

2.1.1. Mesoskopische Systeme

Fiir viele physikalische Systeme geniigt ein mikroskopisches, atomares Modell und die Kennt-
nis der makroskopischen Geometrie fiir eine vollstdndige theoretische Beschreibung der
physikalischen Vorgédnge. Im elektrischen Transport finden dagegen einige Phdnomene auf
einer mittleren Langenskala statt, die das Gesamtverhalten stark beeinflussen kénnen. Fiir
Systeme in dieser Grolenordnung wurde der Name mesoskopische Systeme (griechisch: meso =
mittel) eingefiihrt. Verantwortlich fiir die Phanomene dieser Grée sind diverse Langenskalen,
wie z. B. die Fermiwellenlénge der Elektronen (A ~ 5A), die elastische mittlere freie Weglédnge
(le ~100nm) und die Phasenkohérenzldnge (Ip ~ 1 pm). In Abbildung 2.1 sind drei Klassen
solcher mesoskopischer Leiter gezeigt, in denen diese Lingenskalen entscheidend fiir das
Verhalten sind.

2.1.2. Kurze historische Einordnung der Theorie

Die Entwicklung der Theorien iiber den elektronischen Strom begann 1900, drei Jahre nach
dem Nachweis des Elektrons [Fal97], mit dem von PAUL DRUDE vorgeschlagenen Teilchenmo-
dell [Dru00]. Der zweite Meilenstein folgte eben so kurz nach Beginn der modernen Quanten-
mechanik (1926, Schrédingergleichung) und der Entdeckung der Wellennatur des Elektrons
(1927, [DG27]), als FELIX BLOCH 1928 die neuen Erkenntnisse in einer neuen Theorie der
freien Metallelektronen anwenden konnte [Blo29], wodurch auch Einfliisse der zugrundelie-
genden Kristallstruktur erkldarbar wurden. 1957 wurde schliellich durch ROLF LANDAUER eine
mikroskopische Theorie entworfen, die sich der inzwischen ausgereiften Methoden der Atom-
physik und Quantentheorie bediente, wie der Streutheorie und der quantenmechanischen
Beschreibung elektronischer Eigenzustdnde. Die Theorie war erstmals in der Lage, elektrische

l7itat aus: Zur Elektronentheorie der Metalle [Dru00].

11



2. GRUNDLAGEN

diffusiver Leiter (quasi-) ballistischer Leiter Quantenpunktkontakt

Abbildung 2.1.: Verschiedene Grenzfille bei mesoskopischen Leitern. Diffusiv: lp > W, L > [, ballis-
tisch: L, W < [, Quantenpunktkontakt: W,L < A

Leiter mit stark eingeschréankter Geometrie korrekt zu beschreiben. Sie war zunédchst auf
effektive Zweipunkt-Kontakte begrenzt und wurde 1986 durch MARKUS BUTTIKER auf echte
Vierpunkt-Kontakte erweitert [B{i86]. Die dabei hergeleitete LANDAUER-BUTTIKER-Formel
kann zur Beschreibung von mesoskopischen Systemen als Erweiterung oder Ersatz fiir das
ohmsche Gesetz verwendet werden. Sie soll im Folgenden in groben Ziigen kurz erldutert
werden.

2.1.3. Theorie des mesoskopischen Transports

Abbildung 2.2 zeigt ein Modell des elektronischen Transports im mesoskopischen Leiter bei
einem Ungleichgewicht des chemischen Potenzials um eU, entsprechend einer angelegten
dulleren Spannung U. Die Bandkante der Elektronen in den Zuleitungen ist links und rechts
durch die Fermifunktion dargestellt, die bei endlicher Temperatur um etwa 2kg T verschmiert
ist. Die besetzten und unbesetzten Zustdnde liegen oft auf parabelférmigen Dispersionsrela-
tionen, hier abgebildet fiir beide k-Richtungen parallel zum Leiter. Im mesoskopischen Leiter
selbst stehen nur wenige diskrete Zustdnde als Transportmoden zur Verfiigung.

Ein Transport von Elektronen durch den Leiter kann nur von einem besetzten Zustand des
linken zu einem unbesetzten Zustand des rechten Reservoirs stattfinden. Im Leiter selbst miis-
sen freie Zustdnde, genannt Kandle, im dazwischenliegenden Energieintervall zur Verfiigung
stehen.

Zur Berechnung des gesamten Stroms durch den Leiter betrachten wir zunéchst einen
solchen einzelnen Kanal. Sein Beitrag zum Gesamtleitwert hingt hauptséchlich vom Uberlapp
der Wellenfunktionen der Zustdnde in den Elektroden mit dem Kanal ab. Es zeigt sich jedoch,
dass selbst im giinstigsten Fall fiir einen einzelnen Kanal eine obere Grenze des Leitwerts
existiert, die nicht {iberschritten werden kann und der eine universelle Konstante darstellt.
Dieses Ergebnis liefert folgende etwas grobe Abschédtzung. Dafiir wird der Leitwert

I AQ1
=—==——= 2.1)
U AtU
zundchst fiir den Transport einzelner Elektronen mit AQ = e und AE = eU als
o2
= (2.2)
AEAt

12



2.1. MESOSKOPISCHER TRANSPORT

< HR

Y

fE) 0 0 0 fE)

Abbildung 2.2.: Modell des elektronischen Transports durch einen ballistischen mesoskopischen Leiter
bei einer angelegten Spannung U und endlicher Temperatur.

geschrieben. In [Bat02] wird nun mit der Energie-Zeit-Unschérfe AEA¢ = h argumentiert, dass
der im Energieintervall AE = u,—p; stattfindende Transportvorgang eine Mindestverweildauer
At = h/AE fiir das Elektron zur Folge hat. Fiir nachfolgende Elektronen ist wegen des Pauli-
Verbots der Kanal die entsprechende Zeit lang blockiert. Dadurch wird der Leitwert

62

< — 2.
G<h (2.3)

eines einzelnen Kanals nach oben begrenzt. Das Zweifache dieses maximalen Leitwerts

2e?
G() = T (24)
fiir den Transport durch beide Spinzustdnde wird Leitwertquantum genannt und mit Gy

abgekiirzt. Die Summe iiber die Leitwerte aller zur Verfiigung stehender Kanéle
2¢e?
G=—)>1; (2.5)
h 5

wird als LANDAUER-Formel bezeichnet. Die 7; sind dabei Werte zwischen 0 und 1, welche
die Kopplungsstarken der &ulleren mit dem Kanal tiberlappenden Moden wiedergeben. Sie
werden als Transmissionen bezeichnet und geben die Wahrscheinlichkeit wieder, mit der ein
Elektron den Kanal durchliuft, ohne dabei zurtickreflektiert zu werden.

Die Herleitung der Formel wurde in der originalen [Lan57] und in spéteren Arbeiten und

Lehrbiichern detaillierter und sorgféltiger durchgefiihrt. Diese hier gezeigte kurze Herleitung
oder Abschitzung, die ,auf den ersten Blick eher zuféllig zum exakten Ergebnis zu fithren

13



2. GRUNDLAGEN

scheint“?, vermittelt jedoch eine plausible Idee dafiir, wie selbst bei perfekten ballistischen

Leitern dem Leitwert einzelner Kanéle eine universelle Grenze gesetzt sein kann.

Mehrere Zuleitungen

Wenn die Zuleitungen der Anregung und Spannungsmessung nahe am mesoskopischen Leiter
innerhalb des ballistischen Bereichs zusammengefiihrt werden, liefert die Leitwertmessung
andere Werte. BUTTIKER stellte eine entsprechende Formel auf, die von vier (oder einer beliebi-
gen Zahl) Zuleitungen ausgeht. Dabei werden alle Zuleitungen gleich behandelt, unabhingig
von ihrer Funktion. Das Ergebnis ist die LANDAUER-BUTTIKER-Formel

Iy = ; GpglUp - Ugl, (2.6)

die den Strom I, durch die Zuleitung mit Nummer p angibt. Uy ist die Spannung an einer
anderen Zuleitung q und

262 Ny Nq
Gpa == "Tp—q = 7 Z Z |Smp.nal (2.7)
m=1n=1

sind die Koeffizienten der Leitwertmatrix G. Die Streumatrix S enthélt die Ubergangsamplitu-
den des n-ten Zustands der Leitung g zum m-ten Zustand der Leitung p.
Die beiden Gleichungen ersetzen das altbekannte ohmsche Gesetz

A
I=GU mit GZUZ’ (2.8)

welches letztenendes als Grenzfall darin enthalten ist. 3

2.1.4. Leitwertquantisierung

1988 gelang VAN WEES ET AL. die Herstellung eines mesoskopischen Leiters mit ausschlieflich
Kandlen der Transmission 1. In einem 2D-Elektronengassystem eines Halbleiters wurden mit
zwei Gate-Elektroden mit variabler Spannung Verarmungszonen rdumlich derart variiert, dass
ein dazwischen verlaufender leitender Kanal nach Belieben eingeschniirt werden konnte. Die
Rinder dieses Leiters schienen geniigend glatt zu sein, so dass bei kontinuierlicher Anderung
der Breite die Zahl der darin Platz findenden Wellenleitermoden regelmiBig zunahm, wie
in Abb. 2.3 zu sehen ist. Die Temperatur war hier klein genug (0.6 K), und die Fermikante

27itat aus der Verdffentlichung [Bat02] selbst. Hier findet sich auch eine alternative Herleitung iiber die Ort-Impuls-

Unschirfe.
Fiir tiefergehende Details der mesoskopischen Transporttheorie wird auf das Lehrbuch von S. DATTA [Dat97]

verwiesen.

14



2.1. MESOSKOPISCHER TRANSPORT
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Abbildung 2.3.: Leitwertquantisierung bei perfekt ballistischem Leiter mit variabler Breite [WHB*88].

E

tight binding

|||'

A
p-Orbitale =—
s-Orbitale —4-4— — Er

0 DOS

Abbildung 2.4.: Atomarer Punktkontakt aus Aluminium

entsprechend scharf, so dass die Moden jeweils ab einer bestimmten Schwelle in Erscheinung
traten.

Der Leitwert, der pro Mode um 1Gy ansteigt, ist hier effektiv quantisiert. Die Leitwertquanti-
sierung darf jedoch nicht im strengen Sinn verstanden werden, wie z. B. die Quantisierung
der elektrischen Ladung durch Ladungsquanten, den Elektronen, die Grundsétzlich nicht
teilbar sind. Dass Leitwerte prinzipiell in beliebigen, nicht ganzzahligen Gy auftreten kénnen,
insbesondere bei Kontakten mit nur einem Kanal, zeigt insbesondere das Beispiel im néchsten
Abschnitt.

2.1.5. Atomare Punktkontakte

Transportmoden, wie sie in Abb. 2.3 auftreten, setzen ein entsprechendes Wellenleiterpotenzi-
al voraus. Im kugelsymmetrischen Kernpotenzial eines einzelnen Atoms sind solche Moden
nicht méglich. In atomaren Punktkontakten, wie in Abb. 2.4 links schematisch dargestellt,
werden die Elektronen durch das Potenzial eines einzelnen Atoms gezwéngt. Hier liegt die Ver-
mutung nahe, dass die Elektronenwellenfunktionen beim Durchlaufen anstelle ebenwelliger
Transportmoden vornehmlich die Form der atomaren Orbitale annehmen.

Abbildung 2.4 zeigt in der Mitte das Niveauschema eines freien Aluminium-Atoms. Die
Valenzelektronen treten in keulenférmigen p- und kugelsymmetrischen s-Orbitalen auf. An-
gekoppelt an die Kontakte werden die Energieeingenfunktionen der Orbitale verdndert und
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Abbildung 2.5.: Theoretische Rechnung der lokalen Zustandsdichte und der Transmission eines atoma-
ren Punktkontakts von Aluminium wie in Abb. 2.4 schematisch gezeigt, jeweils gegen
die Position der Fermi-Energie aufgetragen (aus [Cue99]). Nach neueren Rechnungen
kénnen an Ein-Atom-Kontakten bereits Leitwerte bis 2 Gy auftreten [PVH' 08].

dadurch energetisch in der Zustandsdichte aufgeweitet (Abbildung links). Die urspriinglich
diskreten Niveaus kénnen dadurch iiberlappen, und insbesondere mit der Fermienergie Er in
Beriihrung kommen. Dies erlaubt es, dass die Elektronen der Zuleitung die Orbitale kurzzeitig
besetzen kdnnen, um auf die andere Seite zu gelangen. Die Besetzungswahrscheinlichkeit ist
dabei proportional zur Zustandsdichte an der Fermienergie. So sind manche Orbitale entspre-
chend stérker und andere schwicher leitend. Eine Leitwertquantisierung zu ganzzahligen Gy
ist daher bei atomaren Kontakten nicht zu erwarten.

Abbildung 2.5 zeigt eine theoretische Rechnung der in Abb. 2.4 schematisch dargestellten
aufgeweiteten Niveaus [Cue99]. AuBerdem wurde hier die Transmission berechnet. Das s-
Orbital im Aluminium hybridisiert mit einem der drei p-Orbitale, welches in Transportrichtung
liegt. Der antibindende Zustand des sp; ist nicht leitend, so bleiben ein sp,- und zwei p-
Orbitale als Kanéle fiir den Transport iibrig. In der Rechnung wurde mit idealisierter Geometrie
gerechnet (pyramidenférmige Spitzen in (111)-Wachstumsrichtung). Das sp,-Orbital leitet
wesentlich besser als die beiden gleichen p-Orbitale.

Zur Bestidtigung dieser Signatur eines einzelnen Aluminium-Atoms werden im Kapitel 5
Messungen gezeigt. Erstmals wurden solche Messungen in [SJE*97] veroffentlicht. Darin
konnten unter Verwendung von Supraleitungseffekten die Transmissionswerte der einzel-
nen Kanile bestimmt werden, insbesondere bei mehreren gleichzeitig am Stromtransport
beteiligten Kanilen.? Abb. 2.6 zeigt eine Offnungskurve eines atomaren Bruchkontakts, mit
den gleichzeitig bestimmten Transmissionen der individuellen Kanile. Die Messungen be-
stdtigen das atomare Modell recht gut, da an den niedrigsten Plateaus die drei gemessenen
Transmissionswerte den individuellen atomaren Niveaus des Aluminium-Atoms iiberzeugend
zugeordnet werden konnen. Sichtbar sind ndmlich zwei dhnliche Kanéle und ein sich anders
verhaltender mit hoherer Transmission, was mit der gerechneten lokalen Zustandsdichte {iber-
einstimmt. Auch das Ansteigen des sp-Kanals mit wachsendem Abstand ist durch theoretische

4Die Methode dazu wird in den Abschnitten 2.2 und 3.1 niher erldutert.
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Abbildung 2.6.: Offnungskurve eines Aluminium-Bruchkontakts mit Bestimmung der Transmissionen
der individuellen Leitwertkanile (aus [SJET97]).

Rechnungen bestdtigt worden.

Neben Aluminium wurden auch andere Metalle untersucht [SAC*98]. Es konnte jeweils
gezeigt werden, dass am letzten Plateau des atomaren Kontakts die Zahl der Kanile kleiner
oder gleich der Zahl der freien Valenzelektronen des Metallatoms ist.

Bei Punktkontakten, die durch mehr als ein Atom in der Engstelle verbunden sind, ist in
Anbetracht dieses und des vorausgehenden Abschnitts unklar, ob hier eine Quantisierung zu
erwarten ist, oder die lokalen atomaren Zustinde den Leitwert bestimmen. Tatsdchlich ist
meist nur eine Quantisierungstendenz zu erkennen, wie weiter unten gezeigt wird.

2.2, Supraleitende SNS-Kontakte

2.2.1. Multiple Andreev-Reflexionen

Supraleitung® tritt auch in mesoskopischen Leitern auf, wobei an sehr schmalen Kontak-
ten der kritische Strom schnell tiberschritten wird und bei atomaren Punktkontakten kein
kristallines Gitter mehr vorhanden ist, welches eine Voraussetzung fiir Supraleitung ist. Im
Supraleiter-Normalleiter-Supraleiter-Kontakt (kurz SNS-Kontakt) kann es jedoch bei genii-
gend kleiner raumlicher Ausdehnung des N-Bereichs zu einem Uberlapp der Cooperpaar-
Wellenfunktionen der beiden supraleitenden Seiten kommen (JOSEPHSON-Kontakt). Hierbei
kénnen Cooperpaare und normalleitende Elektronen je nach Spannungsdifferenz die Barriere,
mehr oder weniger direkt, in bestimmten Vielteilchen-Prozessen passieren [And64]. Abb. 2.7
zeigt oben die elektronischen Zustdnde der linken und rechten supraleitenden Zuleitung.
Der dazwischenliegende Punktkontakt ist durch die gestrichelte Linie angedeutet. Bei einer

5Auf die Grundlagen der Supraleitung wird hier nicht niher eingegangen. Eine geeignete Ubersicht liefert die von
SCHRIEFFER und TINKHAM auf 4 Seiten zusammengefasste Geschichte der Supraleitung [ST99].
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Potenzialdifferenz von mindestens eU = 2A kénnen normalleitende Elektronen direkt aus
dem besetzten in den unbesetzten Bandbereich der anderen Seite oberhalb der Bandliicke
gelangen. Bei geringeren Spannungen ist dieser Ubergang nicht moglich, jedoch kénnten sich
zwei solche Elektronen zu einem Cooperpaar zusammenschlieBen, was eine Spannung von
mindestens eU = A erfordert. Unterhalb dieser Spannung ist zumindest ein 3-Teilchen-Prozess
mit einem virtuellen Zwischenniveau méoglich, wie grafisch veranschaulicht wird. Es zeigt
sich, dass n-Teilchen-Prozesse ab einer Spannung von eU = 2A/n auftreten. Alternativ wurde
im weiter unteren Teil der Abbildung die abfallende Potenzialdifferenz nicht eingezeichnet,
entsprechend bewegen sich die Elektronen um eU nach oben. Beim n-Teilchen-Prozess kann
der Teilcheniibergang abwechselnd als Elektron und als in die andere Richtung laufendes
Loch eingezeichnet werden, bis am Ende in der Summe einmal die Bandliicke iiberwunden
wurde. Aus je zwei virtuellen Niveaus, symmetrisch um das Cooperpaarniveau, kann sich am
Ende ein Cooperpaar bilden, oder bei ungeraden n kann aullerdem ein normalleitendes Elek-
tron in das unbesetzte Band gehoben werden. In einer gewissen Hilfsvorstellung werden hier
mehrfach Elektronen als Locher und Locher wieder als Elektronen zuriickreflektiert, woraus
die Bezeichnung multiple Andreev-Reflexionen (MAR) entstanden ist.

2.2.2. IV-Kennlinien

Obwohl die Vielteilchenprozesse im Allgemeinen bei groller Anzahl n mehr Ladung trans-
portieren, ist der Strombeitrag geringer, da der Prozess seltener stattfindet. Die Transmis-
sionswahrscheinlichkeit eines Elektrons ist im normalleitenden Zustand durch 7 gegeben,
daher miissen in n-Teilchen-Prozessen die Einzelwahrscheinlichkeiten beim gleichzeitigen
Auftreten multipliziert werden, wodurch eine Wahrscheinlichkeit P o< 7" maf3geblich fiir den
Strombeitrag ist. Der aus den Ubergingen resultierende Strom nimmt daher mit wachsendem
n ab. Abb. 2.7 zeigt unten den Beitrag jedes Ubergangs zum Strom-Spannungsdiagramm, der
unterhalb einer Schwelle von eU = 2A/n auf Null abfillt. Die Summe aller Beitrége ergibt hier
eine stufenférmige Kurve. Durch die unterschiedlichen Potenzen von 7 verschieben sich die
Verhéltnisse der Einzelbeitrage und damit die relativen Stufenhdhen, so dass unterschiedliche
Kurvenformen fiir unterschiedliche 7 zu erwarten sind. Dies erweist sich als Gliicksfall, weil
die damit verbundene lineare Unabhéngigkeit zur Analyse der Messdaten ausgenutzt werden
kann.

Die tatsdachlichen Kurvenformen weichen von dem idealisierten Modell (Abb. 2.7 unten)
deutlich ab. Die genauen Kennlinien kénnen jedoch numerisch berechnet werden. Das Er-
gebnis einer solchen Rechnung zeigt Abb. 2.8. Die Schwellen der Vielteilchen-Prozesse sind
hier nicht als Stufen, sondern mehr als kleine Knicke erkennbar. Die Ubereinstimmung dieser
Rechnungen mit Experimenten erweist sich jedoch als nahezu perfekt. In Abb. 2.8 wurden kei-
ne absoluten SI-Einheiten verwendet (A und V), sondern Einheiten der Energieliicke. Auf diese
Weise wird das Ergebnis universell fiir unterschiedliche Metalle giiltig, da dies der einzige und
auBerdem linear eingehende Materialparameter ist. Unterschiedliche Transportkanile, die par-
allel verlaufen (nicht im raumlichen Sinn, sondern elektronisch als effektive Parallelschaltung),
fithren zu einer Summe solcher IV-Kennlinien. Dabei gehen aufller den Transmissionswerten
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Abbildung 2.7.: Oben und Mitte: Mechanismen des Ladungstransports im SNS-Kontakt. Ab jedem
Uberschreiten einer Potenzialdifferenz von eU = 2A/n wird zusitzlich zu den bishe-
rigen Ubergingen mit n + 1, n+ 2, ... Teilchen ein weiterer Ubergang mit nur »n Teil-
chen erméglicht. Man nennt die Ubergiinge Quasiteilchen-Ubergang (n=1), Andreev-
Reflexion (n=2) und multiple Andreev-Reflexionen (n = 3). Unten: Einfache Vorstellung
zur Erkldrung der Strom-Spannungs-Kennlinien.
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Abbildung 2.8.: Von C. CUEVAS berechnete IV-Kurven [CMRY96], zur Verdeutlichung der Form mit t
normiert (unnormierte Kurven siehe Abb. 3.1, Seite 27). Fiir jeden Transmissionswert
hat die Kennlinie eine individuelle Form, die linear unabhingig von den anderen ist.
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Abbildung 2.9.: Histogramm aus 30 000 Offnungsvorgingen eines Aluminium-Bruchkontakts bei 10 mV
(aus [YR97, AYRO3]).

7; und der Bandliicke keine weiteren Parameter ein, um die IV-Kennlinie eines bestimmten
mehrkanaligen Kontakts nachzubilden. Durch eine geeignete Fitprozedur (siehe Abschnitt
3.1) kann die im Experiment gewonnene IV-Kennline auch in die einzelnen IV-Kennlinien
zerlegt werden, um so die einzelnen Transmissionen 7; zu bestimmen.

2.3. Leitwerthistogramme an Bruchkontakten

2.3.1. Leitwertquantisierung

Mechanisch kontrollierbare Bruchkontakte, die auch in dieser Arbeit untersucht wurden,
konnen durch Offnen und Schliefen in stindig neue Geometrien iiberfiihrt werden, als wiirde
die Probe permanent ausgetauscht werden. Durch diese ergodische Annahme kénnen in
einem Experiment Statistiken tiber Millionen von Proben, d. h. atomare Kontakte, gebildet
werden. Besonders eignen sich zur Auswertung Leitwerthistogramme, also Haufigkeitsver-
teilungen der vorkommenden Leitwerte. In [KRF*95] wurde auf diese Weise eine Tendenz
zur Leitwertquantisierung in Natrium- und Kupfer-Kontakten gezeigt, die mit zylindrischen
Moden erklarbar ist. In [YR97] (siehe Abb. 2.9) wurde auch fiir das hier untersuchte Mate-
rial Aluminium ein Histogramm aus 30 000 Offnungsvorgidngen gebildet. Obwohl, wie im
vorigen Abschnitt dargestellt wurde, die individuellen Leitwertkanile keine Andeutung einer
Leitwertquantisierung zeigen, sind auf den ersten Blick in der Summe der Kanéle (also im
Gesamtleitwert) bevorzugte Werte erkennbar. Diese liegen sogar in der Nédhe der Leitwertquan-
ten. In [YR97] wird jedoch hervorgehoben, dass die Maxima zum Teil auch etwas oberhalb der
ganzzahligen Vielfachen des Leitwertquantums liegen. Insgesamt deutet dies an, dass keine
reine Quantisierung der elektrischen Moden als Ursache in Frage kommt. Vielmehr konnte
eine geometrische Bevorzugung die Form des Histogramms priagen. Dies wurde durch spétere
Messungen zu Schaleneffekten auch deutlich gezeigt. Ebenso musste durch die Experimente
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Abbildung 2.10.: Links: Theoretische Vorhersagen von Schalenstrukturen bei Aluminium (aus [GET98]).
Rechts: Gemessene Histogramme an gehértetem Aluminium mit sehr regelmifRigen
Abstdnden mit AG > 1(aus [YSRS08]).

die ergodische Annahme wieder zum Teil verworfen werden, da die Vorgeschichte des Metalls
(die kristalline Struktur) die Leitwerthistogramme reproduzierbar beeinflussen kann.

2.3.2. Schaleneffekte

Experimente die eine reine Leitwertquantisierung zeigen, konnen durch Eigenzustinde der
Elektronenwellen erkldrt werden [KRF*95]. Treten jedoch bei der Erzeugung des Kontakts
bevorzugte geometrische Konfigurationen auf, wird dies ebenfalls als Hiufung der damit ver-
bundenen Leitwerte im Histogramm sichtbar. Die Haufungen liegen zum Teil in regelmi3igen
Abstdnden in einer Gré8enordnung um Gy, was die Unterscheidung von der Leitwertquan-
tisierung erschwert. Die bevorzugten Geometrien weisen eine Ahnlichkeit zu metallischen
Clustern auf. Diese bilden auf der Oberfldache der rundlichen Partikel Schalenstrukturen aus,
zum Teil geometrischer Art mit monoatomaren Schichten, und zum Teil elektronischer Art,
dhnlich den Schalen im Atommodell. Cluster mit abgeschlossenen Schalen werden magisch
genannt und sind besonders stabil und entsprechend héaufig. Geometrische und elektronische
Schalen sind meist nicht bei der selben Teilchenzahl magisch. Falls doch, spricht man von
doppelt magisch.

Bei Nanodrihten treten dhnliche Schalen im Querschnitt des Drahtes auf [YYR99, Mar06].
Abb. 2.10 links zeigt einige theoretische Vorhersagen solcher bevorzugter Geometrien bei
Aluminiumdrdhten [GET98]. Experimentell konnen die Shell-Strukturen iiber Bruchkontakt-
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Abbildung 2.11.: Molekulardynamische Simulation mehrerer Offnungskurven eines Gold-
Bruchkontakts von M. DREHER [DPH* 05]. Links: Histogramm der Querschnittsradien.
Rechts: Leitwerthistogramm mit farbig hervorgehobenen Zuordnungen zu den
Querschnittsradien.

experimente mit Spannungen >> 10 mV und mit Leitwerthistogrammen nachgewiesen werden
[YYR99]. Speziell bei Aluminium kdnnen unter bestimmten Voraussetzungen elektronische
oder geometrische Schalen dominieren [Mar06, MUB™*07]. Oder wie in Abb. 2.10 rechts kénnen
an gehirtetem® Aluminium sehr regelméRige Maxima im Abstand 1.15 Gy auftreten [YSRS08].
Eine reine Leitwertquantisierung [KRF*95], ist hier durch die geometrische Quantisierung
vollig unterdriickt.

2.3.3. Theoretische Histogramme

Zur Klarung dieser und anderer Fragen wurde eine umfangreiche Simulation von M. DREHER
durchgefiihrt [DPH* 05, Dre08]. Dabei wurden mit molekulardynamischen Simulationen voll-
stindige Offnungsvorgénge von Bruchkontakten einschlieBlich der Leitwerte berechnet. In der
Auswertung wurden auch die jeweiligen Querschnittsradien des Kontakts bestimmt, die im
Experiment nicht zuganglich sind. Obwohl deutliche Peaks im Histogramm der Querschnitts-
radien erkennbar sind (Abb. 2.11 links), sind dieselben Querschnitte im Leitwerthistogramm
tiber grollere Bereiche verteilt. Sie sind insbesondere nicht mit Vielfachen des Leitwertquan-
tums korreliert. Die Abweichung der im Experiment beobachteten Quantisierung an Gold wird
in [Dre08] den Einfliissen der relativ schmalen Anfangsgeometrie zugeschrieben. Aluminium
konnte hier aufgrund bestimmter komplizierter Eigenschaften des Metalls leider nicht in der
selben Fiille und Genauigkeit wie Gold analysiert werden.

6Der Unterschied zwischen weichem und kalt gehértetem Material ist bei Gold um einiges deutlicher sichtbar
[YSC*05, HWHSO08].
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Abbildung 2.12.: Leitwertfluktuationen im diffusiven mesoskopischen Leiter

2.4. Spannungsabhingiger Leitwert atomarer Kontakte

2.4.1. Leitwertfluktuationen

In mesoskopischen Leitern ist im Gegensatz zu ohmschen Widerstdnden der Leitwert meist
spannungsabhingig. Im diffusiven Regime kénnen Interferenzen zwischen unterschiedlichen
Elektronenpfaden auftreten (siehe Schema in Abb. 2.12). Betrachtet man die Elektronenwellen
als FEYNMANsche Pfade, die sich beim Eintritt in den Leiter aufteilen und am Ende und
innerhalb der Phasenkohidrenzlédnge wieder zusammenlaufen, so kann die dortige Grof3e der
quantenmechanischen Amplitude mit der Summe iiber alle Pfadintegrale entlang der Wege
berechnet werden. Als Wahrscheinlichkeit, fiir ein Elektron von einem Ort A zu einem Ort B zu
gelangen, ergibt sich rechnerisch

2
1 % ;
Pr_g~ Z ¥, mit ¥;= “PA,ieXp(l'(pi) und QY= Ef L(X, X, t)dt. (2.9)

alle Pfade Ia
A—B

Die als L = T — V angesetzte Lagrange-Funktion wéichst mit steigendem Spannungsgefille.
Dadurch sind zwischen Paaren von Pfaden mit unterschiedlicher Weglidnge sinusperiodische
Schwankungen der Amplitude als Funktion der Spannung zu erwarten. Der Gesamtleitwert

setzt sich aus einer Summe unterschiedlicher Frequenzen zusammen, die jeweils Aufschluss
tiber die Wegldngenunterschiede und indirekt iiber die Wegldngen geben kénnen.

Im atomaren Punktkontakt sind ebenfalls Leitwertfluktuationen zu erwarten. Abb. 2.13
zeigt schematisch die Voraussetzung dafiir. Im ballistischen Regime miissen Streuzentren
vorhanden sein, die Teilen der Elektronenwelle ermdglichen, den Kontakt z. B. ein zweites Mal
phasenverschoben zu durchlaufen. Rechts sind Messungen von Leitwertfluktuationen gezeigt
mit unterschiedlich starker Amplitude. Nahe beim Leitwert 1 Gy ist die Fluktuationsamplitude
sehr klein, da es sich meist um einen vollen Kanal handelt, bei dem der reflektierte Anteil klein
ist gegeniiber der transmittierten Amplitude.
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Abbildung 2.13.: Links: Schema von Leitwertfluktuationen an atomaren Punktkontakten. Die ballisti-
sche Streuung sorgt fiir zweifaches Durchlaufen des Kontakts mit unterschiedlichen
Teilen der Wellenfunktion des Elektrons. Rechts: Messung der Leitwertfluktuationen
bei verschiedenen Leitwerten. Aus [Lud99, LDE*99].

2.4.2. Anregung von Vibrationsmoden oder Phononen

Weitere Spannungsabhingigkeiten des Leitwerts konnen auftreten, wenn ab bestimmten
Schwellspannungen Vibrationsmoden einzelner Atome oder Phononen in den Zuleitungen an-
geregt werden. Die Anregungen treten symmetrisch in positiver und negativer Stromrichtung
in Erscheinung. Oberhalb der Schwelle fiihrt die Anregung zu einer Anderung des Leitwerts.

Vibrationsmoden konnten bei einem einzelnen H,-Molekiil zwischen zwei atomaren Platin-
Elektroden (und bei massereicheren Isotopenmolekiilen) sehr deutlich nachgewiesen werden
[SNU"02]. Doch auch an einem rein metallischen Aluminium-Kontakt lieBen sich (trans-
versale) Vibrationsmoden identifizieren [BES09, B608]. Der Effekt kann teilweise nicht von
Leitwertfluktuationen unterschieden werden. Merkmal von Vibrationsanregungen und Pho-
nonen sind ein Peak bei einer positiven und ein Dip bei der selben negativen Spannung in der
zweiten Ableitung von I(V) nach V. Das entspricht einem (meist schlecht sichtbarem) Knick
in der Kennlinie I(V).

2.4.3. Gitterverzerrung

Auch die spannungs- bzw. stromabhéngigen Verzerrungen der lokalen atomaren Geometrie
konnen zu deutlichen Leitwertdnderungen in IV-Kennlinien fithren. Hinweise darauf liefern
die Messungen dieser Arbeit, wie spéter noch gezeigt wird. Physikalische Griinde fiir die dafiir
verantwortlichen Kréfte auf einzelne Atome werden im Abschnitt 2.5 zur Elektromigration
genannt. Die mit der Spannung steigenden Krifte lenken einzelne Atome aus ihrer Ruhelage
immer weiter aus, was wiederum einen spannungsabhingigen Leitwert verursacht.
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2.5. ELEKTROMIGRATION

2.4.4. Einfluss der Bandstruktur

Wie an der theoretischen lokalen Zustandsdichte in Abb. 2.5, S. 16 erkennbar ist, kann die
Zustandsdichte und damit die Transmission vom chemischen Potenzial der Elektronen ab-
héingen. Bei Variation der Spannung kann sich das chemische Potenzial lokal &ndern, und
damit also auch der Leitwert. Dieser Effekt ist jedoch bei den experimentell zugénglichen
Spannungen verschwindend gering.

2.4.5. Temperaturabhingigkeit

Die Temperatur kann am Ein-Atom-Kontakt mit wachsendem Strom ansteigen. Die dort
dissipierte Warme kann bereits mit dem Thermometer nachgewiesen werden, obwohl die
Wirme, wenn sie am Thermometer ankommt, bereits sehr ausgediinnt ist. Am Entstehungsort
um den Bruchkontakt herum ist sie dagegen stark konzentriert. Die lokale Temperatur kann
tiber Phononen oder Vibrationen einen Einfluss auf den Leitwert ausiiben.

2.5. Elektromigration

Etwas gegenteilig zu den bisherigen Themen zeigt dieser Abschnitt, wie der Strom den Leiter-
Die bisherigen Themen des ersten Kapitels zeigten Einfliisse des Leiters auf das Transportver-
halten der Elektronen. Was durch den Titel dieser Arbeit angekiindigt wurde, der Atomaren
behandelten den Einfluss der von dem dar, was bisher Der Titel dieser Arbeit bezieht sich auf
das Gegenteil von dem, was bisher in diesem Kapitel beschrieben wird. Die Fortbewegung
einzelner Metallatome durch elektrischen Strom wird durch zweierlei Krafte verursacht, die
in gegensitzliche Richtungen zeigen. In [Lod05] wurden die historischen zunédchst getrennt
prognostizierten Kréfte zu einer vereinheitlichten Theorie zusammengefasst, die das Zusam-
menspiel beider Krifte beschreibt. Benannt werden die beiden Kréfte mit direkter Kraft und
Windkraft. Fir ein Atom ergibt sich im Metall die Kraft

F = Fairect + Fwind = (Zdirect + Zwind) €E = (Z; + Z5+ Zwind) €E (2.10)

in einem elektrischen Feld E. Die direkte Kraft ist dabei die Kraft des Feldes auf den positiven
Atomkern mit der effektiven Ladung Zgirect, die sich aus der lonenwertigkeit Z; (positiv) und
einer effektiven Abschirmung der Ionenladung durch die Valenzelektronen Z*¢" (negativ)
zusammensetzt. Die Windkraft ist dagegen eine indirekte Kraft auf den Kern in die entgegenge-
setzte Richtung. Die negative Elektronenbhiille spiirt die abstoRende Kraft der ankommenden
Leitungselektronen, die wiederum durch repulsive Pauli-Kréfte einen Abstand zum Kern hal-
ten. Die Windkraft ist also eine Kraft aufgrund des Drucks des flieBenden elektrischen Stroms,
wihrend die direkte Kraft durch die elektrische Spannung hervorgerufen wird.

Es ist letztendlich entscheidend, welche der Krifte tiberwiegt, d. h. wie stark die Abschir-
mung ist. Abb. 2.14 zeigt eine Rechnung, wie die Abschirmung vom Metall und von der genauen
Potenzialform abhédngen kann, in der sich das Teilchen befindet.
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2. GRUNDLAGEN
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Abbildung 2.14.: Theoretische Rechnung der Abschirmung, abhingig vom Fermi-Wellenvektor und
von der Art des umgebenden Potenzials (aus [Lod05]).

An experimentellen Arbeiten sind besonders die von STAHLMECKE ET AL. Zu erwdhnen
[SHC"06, SCHDO06, SD07a, SD07b, Sta08]. Hier wurden in-situ-Beobachtungen von Elektro-
migrationsvorgidngen mit einem Rasterelektronenmikroskop durchgefiihrt. Unter anderem
konnte gezeigt werden, wie Material durch die Elektromigration von einer zur anderen Seite
und zuriick transportiert werden kann, je nach Stromrichtung. Bei unterschiedlichen Leitern
(z. B. polykristallines Gold und einkristallines Silber oder bei unterschiedlich verunreinigten
Oberfldichen) wurden sogar gegensétzliche Elektromigrationsrichtungen beobachtet [Sta08],
was bedeutet, dass im einen Fall die direkte Kraft, im anderen die Windkraft stirkeren Einfluss
auf die Atome ausiibt.
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Y Die Rechenautomaten haben etwas
von den Zauberern im Mdrchen. Sie
geben einem wohl, was man sich
wiinscht, doch sagen sie einem nicht,
was man sich wiinschen soll. «

— Norbert Wiener!

KAPITEL 3.

Numerische Methoden

In diesem Kapitel werden einige in dieser Arbeit verwendeten und weiterentwickelten numeri-
schen Methoden zur Datenauswertung beschrieben.

3.1. Numerische Kanalanalyse

3.1.1. Problemstellung

T T T T T I_ 1 0 T T T
) Summe iiber 3 Kanile: ]
5 ~ T 095 Tl — 08
409 6 7
085 7, =0.54
c 4r log B & T3 = 0.46
< =3 <
= 3t o7 & =47 1
£ @ g
o 4106 £ )
B 2L o B
2 405 " 2
{04 2r I
1r 40.3
40.2
—— —10.1
0 : : L10.0 0 : L
0 1 2 3 0 1 2 3
Spannung (V) Spannung (V)

Abbildung 3.1.: MAR-Theoriekurven, berechnet von C. CUEVAS und Beispiel einer Summe aus drei
bestimmten Kandlen mit den Transmissionen 0.8, 0.54 und 0.46.

Wie im Abschnitt 2.2 bereits erwdhnt, konnen die Transportkanile eines atomaren Punktkon-
takts experimentell bestimmt werden, indem die gemessene Strom-Spannungs-Kennlinie
numerisch in die Beitrdge einzelner Kanile zerlegt wird. Die von C. CUEVAS berechneten

1US-amerikanischer Mathematiker, 1894-1964, (entwickelte d. WIENER-Filter.). Quelle unklar, ev. nicht wortlich.
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3. NUMERISCHE METHODEN

Kennlinien einzelner solcher Kanile sind in Abb. 3.1 gezeigt und standen zur Analyse der
Messdaten dieser Arbeit zur Verfiigung. Jede dieser Theoriekurven ist eindeutig mit einer
2 eines Kanals verkniipft. Durch eine Zerlegung in die Einzel-Kanal-Kurven wird
also der Transmissionswert jedes beitragenden Kanals bestimmt. Dadurch liegt auch die An-
zahl der im Experiment vorhandenen Kanile fest, indem Kanile mit Transmission nahe 0 als
nicht vorhandene Kanéle betrachtet werden.

Zur Bestimmung der Kanile werden n Theoriekurven mit verschiedenen Transmissionen
(t1,72,...,Ty) so kombiniert, dass der mittlere Fehler

Transmission

" 2
O(11,72,73,...,Tp) = f (Z ITheo (T, U) — Ivess(U) | AU (3.1
i=1

minimal wird. n muss gréBer oder gleich der tatsdchlichen Zahl von Kanélen sein. Die ver-
schiedenen Kurven erweisen sich als linear unabhéngig, so dass genau ein Minimum existiert
und die Zerlegung folglich eindeutig und korrekt moglich sein sollte. Praktisch geht jedoch bei
zunehmendem Messrauschen und grof3er Zahl von Kanélen die enthaltene Information tiber
die Kanile immer mehr verloren. Im Folgenden wird das Auftreten eines Artefaktes erértert,
das dhnliche Kanéle zu scheinbar gleichen Kanélen verschmelzen ldsst.

3.1.2. Symmetrie-Betrachtungen
Symmetrie in ©

Der Fehler @ bildet eine N-dimensionale Potenziallandschaft. Aus der Vertauschbarkeit der
Summanden folgt fiir ® eine Symmetrie beziiglich paarweiser Vertauschung zweier beliebiger
Koordinaten 7; und 7;. Fiir jeden Wert in ® mit ungleichen Koordinaten existieren folglich V!
identische Kopien. Die Potenziallandschaft zerféllt daher in N!identische, zum Teil gespiegelte
Teilbereiche. Die inneren Grenzflichen

Spg:={@1, T2, Tpyee s Tgpeos TN) | Ti€10,1), T =74} (3.2)

sind % lineare Unterrdume der Dimension N — 1 fiir alle Paare p und g mit p # g. Sie bilden
Spiegelebenen, da fiir jeden Punkt im Abstand v/2d zu einer solchen Ebene S p,q das Potenzial

&(11,72,...,Tp—d,...,Tq+d,...,TN) (3.3)
wegen T, = T, und der Symmetrievoraussetzung zu
O(11,72,...,Tp+d,...,Tg—d,...,TN) (3.4)

identisch ist. Die Abstandsvektorend* = (0,...,d,...,—d,...,0)undd™ = (0,...,—d,...,d,...,0)
zum Mittel- und Symmetriepunkt stehen dabei orthogonal zur N — 1-dimensionalen Spiegele-

2Die Transmission (die Wahrscheinlichkeit fiir ein Elektron den Kanal zu durchlaufen) kann jeweils durch
2
Multiplikation mit Gg = 2% = m direkt in den Leitwert des Kanal umgerechnet werden.
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Abbildung 3.2.: Links: Fehler beim Fitten mit drei Parametern, aufgetragen gegen zwei der Parame-

ter in unterschiedlichen Ausschnitten. Dargestellt ist der jeweilige minimale Fehler
beziiglich des dritten Parameters in Farben von dunkel (klein) bis hell (grof) in stark
verzerrter Farbskala. Gefittet wird hier eine theoretische Kurve mit den Kanélen 0.8,
0.54 und 0.46. Das gefundene Minimum (schwarzes Kreuz) liegt wie zu erwarten bei
einem der 3! = 6 Spiegelbilder mit 7; = 0.8000, 72 = 0.5400 und 73 = 0.4600. Rechts:
Ausschnittsvergroflerung.
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Abbildung 3.3.: Verlauf des Minimums entlang der 72-Richtung mit den globalen Minima, dargestellt
durch schwarze Punkte. Von unten nach oben wurde die zu fittende Kurve zunehmend
verrundet. Die rechte Skala ordnet den einzelnen Kurven die entsprechende Gaulibreite
der numerischen Verrundung zu. Ab einer Verrundung von 45V fallen in diesem
Beispiel die Minima filschlicherweise zusammen.
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3. NUMERISCHE METHODEN

bene S, ; wie das verschwindende Skalarprodukt
@5, 82-81)=d(Tp2—-Tp1)—d(Tg2—Tg1) =0 mit s§1,5%€S,4 (3.5)

zeigt. Abbildung 3.2 zeigt ein Beispiel eines Potenzials mit einer sichtbaren Symmetrieebene
bzw. -linie und sechs identischen Minima, sowie eine AusschnittsvergroBerung.

Entartung des globalen Minimums

Eine weitere Symmetrieeigenschaft des Problems zeigt sich in der speziellen Form der gegebe-
nen Kurven. Hier hat der lineare Bereich im héheren Spannungsbereich ein besonders starkes
Gewicht. In rein linearen Kurven wiirde die fehlende lineare Unabhéngigkeit dazu fiihren,
dass in ® kein eindeutiges globales Minimum mehr existiert. Vielmehr tritt eine Entartung der
eigentlichen Minima w in die Richtungen gleicher Summe }_ 7; auf. Die identischen Fehler
liegen auf einer N — 1-dimensionalen Ebene

Kw:={w+(61,62,...,68) 1 6;€[0,1], Y 6; =0}, (3.6)

die aufgrund von
<(61)62)'-"6N)»(1)1)”«)1)):Zai:0 (3.7)

senkrecht zum Ursprungsvektor (1,1,...,1) und zu der in allen Spiegelebenen enthaltenen
Raumdiagonalen steht. Damit schneiden sich alle Spiegelebenen S, ; mit den Ebenen Ky mit
identischem Fehler. Da es nicht identische, sondern nur dhnliche Eigenschaften sind, ergeben
sich zwar dennoch absolute Minima, die jedoch in langlich-flachen Potenzialmulden liegen,
wie auch in Abb. 3.2 zu sehen ist.

Konsequenz

Befinden sich im Experiment zwei oder mehr Kanéle bei dhnlichen Transmissionen, so ist der
Abstand zur Spiegelebene und auch zu den Spiegelbildern gering. Verringert sich aufgrund
von Messungenauigkeiten die Tiefe der Potenzialmulde um das globale Minimum, besteht
die Gefahr, dass sich die Mulde und ihr Spiegelbild gegen die Konkavform des umgebenden
Potenzials nicht mehr durchsetzen kénnen. Dadurch verschmelzen beide spiegelbildliche
Mulden miteinander und das globale Minimum rutscht genau auf die Spiegelebene. Als
Konsequenz werden zwei oder mehr dhnliche Kanéle scheinbar identisch. Abb. 3.3 zeigt im
Querschnitt eines Potenzials, wie ab einem bestimmten Rauschen der ungewollte Fall zweier
scheinbar gleicher Kanéle auftritt.

3.1.3. Anzahl der Theoriekurven

Die Simulation und Berechnung einer Theoriekurve mit dem Programm von C. CUEVAS be-
notigt einige Rechenzeit, so dass es sinnvoll ist, die Kurven einmalig in geniigend kleinem
Raster zu berechnen und zu speichern. Fiir 5000 Kurven wurden mehrere Tage auf verteilten
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Abbildung 3.4.: Fit-Fehler als Farbskala bei einer Testkurve mit den Kanélen 0.1, 0.5, 0.7 und 0.9,
aufgetragen gegen zwei der insgesamt vier Fitparameter 73 und 74 in einem Raster von
je 500 Schritten. Die beiden anderen Kanile 7, und 7, wurden in a) 1000 Schritten und
b) 50 Schritten gerastert. Die Einschriankung der Genauigkeit der Kanile 7, und 7, auf
ein Raster von 0.02 wirkt sich in der Ebene von 73 und 74 sehr viel starker aus bis zu
einem um ca. 0.1 falsch positionierten Minimum.

Rechnern beansprucht. 5000 Abstufungen entsprechen bei einer Transmission zwischen 0
und 1 einem Raster im Abstand 0.0002. Das scheint zunéchst iibertrieben genau, da sich im
Fit eine absolute Genauigkeit der einzelnen Kanile besser als 0.05 kaum begriinden l4sst. Wie
sich aber zeigt, wirkt sich eine Ungenauigkeit eines Kanals sehr viel stirker auf die Genau-
igkeit anderer Kanile aus. Insbesondere gilt das fiir Abweichungen bei Kanédlen mit hohen
Transmissionen, die sich sehr stark auf kleine Kanéle auswirken. Abb. 3.4 zeigt den Fehler
als Farbskala aufgetragen gegen zwei der insgesamt vier Kandle. Wiahrend in a) die beiden
nicht aufgetragenen Kanile 7, und 7, mit 1000 Zwischenwerten gerastert wurden, zeigt b) das
Ergebnis fiir nur 50 Zwischenwerte. Die Quantisierungsartefakte fithren zu lokalen Minima an
falschen Positionen. Die Rauigkeit der Potenziallandschaft erschwert zudem die Konvergenz
des Monte-Carlo-Optimierungsverfahrens, das weiter unten beschrieben wird. 5000 scheint
eine ausreichende Zahl von Kurven und Transmissionswerten zu sein. Liegen die Kurven in
groberem Raster vor, konnten Zwischenwerte linear interpoliert werden. Hier haben jedoch
Versuche mit Kanalhistogrammen gezeigt, dass etwa 100 Stiitzstellen noch grenzwertig sind.
Aullerdem vergrofert die Interpolation die Rechenzeit pro Iteration um den Faktor 2 bis 3.

3.1.4. Bandliicke

Die theoretisch berechneten IV-Kurven (s. Abb. 3.1, S. 27) gelten universell fiir eine grof3e Klasse
leitender Nanostrukturen, unabhingig von Materialparametern mit Ausnahme der Bandliicke
der Supraleitung Vi. Diese Grolle geht jedoch in die IV-Kennlinien nur als lineare Skalierung
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Abbildung 3.5.: Fit einer Testkurve mit drei Kanélen (0.8, 0.54, 0.46) in Abhéngigkeit von V4. Minimaler
Fehler (schwarze Linie) mit den jeweils resultierenden Kanilen (blaue Punkte) bei a)
nicht verrundeter und b) verrundeter (35 uV) Testkurve. Die vertikale graue Linie liegt
an der Position des minimalen Fitfehlers. Die horizontale grauen Linien entsprechen
den wahren Kanalwerten.

ein, so dass bei geeigneter Wahl der Einheiten die Materialabhéngigkeit eliminiert wird. Beim
Vergleich mit dem Experiment spielt der Wert jedoch eine Rolle, da die Einheiten ineinander
umgerechnet werden miissen. Va hat beim hier verwendeten Material Aluminium einen Wert
von ca. 180 uV. Neben dem Material ist auch ein geringfiigiger Einfluss der Geometrie des
Kontakts auf V4 von maximal 1 uV denkbar, was die Analysen andeuten. In wie weit sich ein
nicht genau bekannter Wert von Vj negativ auf die Bestimmbarkeit der Kanile auswirkt, soll
nun anhand von Beispielen untersucht werden.

Zunichst werden aus Theoriekurven zusammengesetzte Testkurven untersucht. Konstru-
iert wurden die Kurven mit einer Bandliicke von Vj = 180 uV. Analysiert wird mit Werten
zwischen 178 uV und 182 uV. Abbildung 3.5 a) zeigt Untersuchungen von Testkurven mit Kané-
len identisch zu den Beispielen des vorigen Kapitels. Als schwarze durchgezogene Linie ist
der minimale Fehler des Fits eingezeichnet. Bei der tatsdchlichen Bandliicke von 180 uV ist
dieser Fehler Null. Abweichende Werte fithren zu héheren, nach beiden Seiten etwa linear
ansteigenden Fehlern. Die zugehorigen Kanéle des jeweiligen Fits sind durch blaue Punkte
dargestellt. Sie weichen zunehmend von den wahren Werten (graue horizontale Linien) ab.
Bei realistischer Verrundung der konstruierten Kennlinien mit 35uV (Abb. 3.5b)) liegt das
Minimum des Fehlers zwar weiterhin bei 180 uV, die Kanéle zeigen bei diesem Wert jedoch
kleine Abweichungen.

Sehr viel empfindlicher ist das Ergebnis mit einem zusétzlichen Kanal bei 0.25 (siehe
Abb. 3.6). Hier werden im Fall einer unverrundeten Testkurve (a), wie zu erwarten, die richti-
gen Kanile ermittelt. Bei der verrundeten Kurve jedoch (b) liegt erstens das Minimum leicht
tiefer bei 179.8 uV und zweitens die Kanile bei sowohl diesem Wert als auch bei genau 180 uv
weit daneben. Bei einem bestimmten grofleren Wert Vj = 181.3 uV werden die Kanile richtig
wiedergegeben. Ein solcher Wert findet sich hiufig in vielen anderen Berechnungsbeispielen.
Gezielt einen etwas grofleren Wert von Vj zu wihlen, eignet sich jedoch nicht als sichere Stra-
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Abbildung 3.6.: Fit-Ergebnisse wie in Abb. 3.5, nur mit vier Kanélen (gegeniiber Abb. 3.5 ein weiterer
Kanal bei 0.25).
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Abbildung 3.7.: Verrundete Testkurve (35uV) wie in Abb. 3.5b) mit verrundeten Theoriekurven mit
a) 35uV und b) 30 uV. Wird also die Art der Verrundung nicht genau modelliert, kann
dadurch das Ergebnis des Fits stark beeinflusst werden.
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Abbildung 3.8.: Schwierig zu fittender Satz von Kanélen mit den Werten 0.15, 0.30, 0.45, 0.60 und 0.75
mit a) keiner und b) 35 uV starker Verrundung. Die Bandliicke muss hier relativ genau
bekannt sein. Im Normalfall sind die Kanalabstédnde viel weniger ausgeglichen, was
die Gefahr der Verschmelzung zweier Kanile noch begiinstigt.
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tegie zur Ermittlung der richtigen Kanéle, da der Abstand zu 180 uV oder zum Minimalfehler
zu sehr variiert. Die Abweichungen sind jedoch oberhalb von 180 uV im Allgemeinen etwas
geringer.

Als alternative Strategie wird nun versucht, die Theoriekurven, die zum Fitten kombiniert
werden, dem Experiment besser anzugleichen, indem diese moglichst realistisch verrundet
werden. Dazu wird eine Faltung mit einer GAUSs’schen Glockenfunktion durchgefiihrt als Mo-
dellierung der im Experiment vorhandenen Rauschverteilung. Das rein elektrische Rauschen
wird dabei als Hauptquelle der Verrundung gesehen und die endliche Temperatur als effektiv
dhnlicher Effekt eingestuft. Das Ergebnis zeigt Abb. 3.7. In Bild a) wurde dieselbe Verrundung
von 35 uV sowohl auf die Theoriekurven als auch auf die zu fittende Kurve angewendet. Wie zu
erwarten, verbessert dies nicht die Stabilitdt des Fits gegeniiber unverrundeten Kurven. Bei
korrekter Wahl von V, liefert der Fit jedoch die richtigen Kanile. In Bild b) wurde dieselbe mit
35 uV verrundete Messkurve untersucht, jedoch schwécher verrundete Theoriekurven (30 uV)
zum Fitten verwendet. Dies fiihrt immer noch zu einem Gewinn an Genauigkeit gegeniiber
dem Fit mit unverrundeten Theoriekurven (siehe Abb. 3.6 b)) bei sowohl 180V, als auch an
der Position des Minimalfehlers. Das Ergebnis zeigt jedoch auch, dass die genaue Art der
Verrundung einen starken Einfluss hat. Die etwa gaulRformige Rauschverteilung konnte im
Experiment zwar direkt gemessen werden, jedoch war unklar, welcher Anteil des Rauschens
an der Probe anliegt und welcher z. B. vom Verstdrker im Nachhinein aufgepragt wird. So
stand keine genaue gemessene Verteilung fiir die Faltung zur Verfiigung. Eine GAUSS-Kurve
konnte jedoch durch systematische Fit-Versuche in der Breite recht gut angepasst werden.
Eine gewisse Bestédtigung lieferte auch der Vergleich des Fitfehlers zum Symmetriefehler. Die
Analyse der echten experimentellen Daten wird im Kapitel 5 gezeigt.

3.1.5. Fit-Algorithmen

Wie im vorigen Abschnitt gezeigt, reduziert sich das Problem der Kanalanalyse numerisch auf
die Bestimmung eines globalen Minimums einer mehrdimensionalen Potenziallandschaft,
gebildet aus der quadratischen Abweichung des Fits vom Experiment. Hierfiir kommen ver-
schiedene Strategien bzw. Algorithmen in Frage, von denen sich das simulierte Ausheilen als
am vorteilhaftesten herausgestellt hat. Die GAUSS’sche Regression erwies sich als instabil und
das systematische Abrastern aller Werte als zu rechenaufwendig.

Systematisches Abrastern

Das vollstindige Abrastern aller moglichen Parameter erforderte eine Zahl von Rechenschrit-
ten proportional zur Ordnung O(N"), wobei n die Zahl der zu erwarteten Kanile ist und N
die Zahl der zur Verfiigung stehenden Theoriekurven (hier ist N = 5000). Abbildung 3.2 zeigt
das Ergebnis eines solchen Scanns bei drei Kanélen, was einige Minuten Rechenzeit benotigt.
Bei vier Kandlen miisste die Rechenzeit bereits in Tagen bemessen werden, ab fiinf Kanélen
in Jahren. Die Beriicksichtigung der Symmetrie beschleunigt die Berechnung um Faktor n!.
Eine Einschrankung auf kleine Bereiche um das Minimum reduziert ebenfalls die Rechenzeit,
erfordert jedoch eine manuelle Auswahl oder eine vorausgegangene grobere Rasterung.
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Abbildung 3.9.: Beispiel von 12 Fits mit simuliertem Ausheilen einer aus den Werten 0.1, 0.4, 0.7 und 0.9
zusammengesetzten Kurve. a) Pfade der simulierten Teilchentrajektorien ausgehend
von einem zufilligen Startpunkt entlang der ersten 50 000 Iterationsschritte bis zu
einem der 24 Minima (hier sind nur 4!/2!=12 sichtbar, da in dieser Projektion je zwei
aufeinander liegen). b) Kleinster Abstand zu einem der Minima aufgetragen gegen
die ersten 50 000 Iterationsschritte. 1 Million Iterationsschritte benétigen etwa eine
Sekunde Rechenzeit.

GAuss’sche Regression

Natiirlich wire es attraktiv, das globale Minimum direkt analytisch bestimmen zu kénnen.
Dies ist durch die GAUSss’sche Regressionsmethode (siehe Abschnitt 3.2.2) méglich, sofern
die Fitparameter linear in die Fitfunktion eingehen. Das ist hier zwar nicht der Fall, jedoch
kénnte man alle einzelnen zur Verfiigung stehenden Theoriekurven mit einem linearen Faktor
als freien Fitparameter versehen. Auf diese Weise wiirde das Problem linear werden, jedoch
mit zusdtzlichen Freiheitsgraden. Zu hoffen wire nun, dass die zusitzlichen Freiheitsgrade
nicht besetzt werden und dass fast alle Faktoren den Wert Null bekommen, mit Ausnahme
von einigen wenigen, die auf ganze Zahlen gerundet auftreten. Der ganzen Zahl entspriache
dann die Anzahl der Kanile zur zugehérigen Transmission. Versuche zeigten jedoch, dass dies
nur mit exakten (kiinstlich erstellten) Messkurven moglich ist. Bereits bei kaum sichtbarem
Rauschen erhoht sich die Zahl der Kanéle drastisch und die Faktoren nehmen verschiedenste
nicht ganzzahlige und auch negative Werte an. Der verbleibende Fehler wird dadurch zwar
verschwindend klein, und selbst verrauschte Messkurven werden perfekt approximiert, jedoch
unter Verwendung von physikalisch unsinnigen Parametern, wie negativen Transmissionen.
Das Verfahren ist also leider ungeeignet. Immerhin fand sich in den Gauss’schen Gleichungen
eine sehr effiziente Methode zur Berechnung von @ (siehe Kapitel 3.1.6).
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Abbildung 3.10.: Unterschiedliche Fits in Abhédngigkeit von der Anzahl der Iterationsschritte. Alle
Fits sind unabhédngig voneinander und beginnen mit Zufallswerten. a) Fit von vier
weit voneinander entfernten Kanéilen (0.8, 0.6, 0.4, 0.2) mit fiinf freien Parametern.
b) Fiinf etwas dichter liegende Kanéle (0.72, 0.68, 0.44, 0.3, 0.16) gefittet mit sechs
freien Parametern. Hier wird fiir ein stabiles Ergebnis mehr als die zehnfache Zahl an
Iterationsschritten benotigt.

Simuliertes Ausheilen

Als besonders geeignet stellte sich die Methode des simulated annealing (oder simuliertes Aus-
heilen) heraus®, ein Monte-Carlo-Optimierungsverfahren, das mit hoher Wahrscheinlichkeit
schnell ein genaues Ergebnis liefert. Der Algorithmus erlaubt es, ein globales Minimum in
einer Potenziallandschaft zu finden, falls die lokalen Minima weder sehr tief sind, noch isoliert
auftreten. Diese beiden Anforderungen erfiillt das untersuchte Problem, wie gezeigt werden
kann. Das Verfahren startet zundchst an einer zufélligen Anfangsposition in der Potenzialland-
schaft und dndert die Koordinaten um kleine Schritte in zufillige Richtungen. Der Schritt wird
verworfen, falls es bergauf geht und gleichzeitig die Bedingung exp(—®pey/Dgef) > 1 erfiillt ist,
mit dem Fehlerquadrat der neuen Position @y, einem Parameter ®ger und einer Zufallszahl
r € [0,1]. Dies entspricht der Bewegung eines Teilchens in einer Potenziallandschaft bei einer
Temperatur ®ger und der Besetzungswahrscheinlichkeit eines h6her liegenden Potenzials
gemil der BoLTZMANN-Verteilung. Das Teilchen bewegt sich also mit sehr groBer Wahrschein-
lichkeit bergab. Dennoch kann es aus einem flachen lokalen Minimum mit einer gewissen
Wahrscheinlichkeit entkommen. Die Temperatur kann je nach Tiefe der lokalen Minima an das
Problem angepasst werden. Auch wihrend des Ablaufs kann die Temperatur langsam gesenkt
werden. Das bringt in diesem Fall jedoch keine Vorteile, da die lokalen Minima hier nur auf klei-
ner Skala auftreten. Auf der gesamten Trajektorie wird die Position des minimalen Potenzials
gespeichert. Hat der Algorithmus die Mulde des globalen Minimums ndherungsweise erreicht,
verweilt er dort fiir alle kommenden Iterationsschritte und tastet die unmittelbare Umgebung
aufgrund der endlichen Temperatur griindlich ab. Um die Aufenthaltszeit in kleinen Mulden
zusdtzlich zu begrenzen, gibt ein weiterer Parameter (Kickoff) eine Wahrscheinlichkeit fiir
einen Bewegungsschritt an, der unabhéngig vom Temperaturkriterium ausgefiihrt wird. Ta-

3Die Idee zur Verwendung der Methode stammt aus der Gruppe von GABINO RUBIO-BOLLINGER aus Madrid.
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Parameter guter Wert Beschreibung

Strength 0.001 Maximale Stidrke der Zufallsinderung in jeder Iteration. Da die
Theoriekurven im Raster 0.0002 vorliegen, diirfte diese maxima-
le Schrittweite ausreichen. Héhere Werte fiihren zu langsamerer
Konvergenz.

ErrRef 1077 Temperatur fiir die Besetzungswahrscheinlichkeit htherer Poten-
ziale. Dieser Wert ist so gewdlt, dass bei grof3en Fehlern praktisch
nur Bewegungen nach unten moglich sind und bei kleinen Fehlern
nur ab und zu Verschlechterungen stattfinden.

Kickoff 0.0003 Wahrscheinlichkeit fiir Anderung in jedem Fall. Dieser Parameter
zeigt seine Wirkung in seltenen Féllen an Sattelpunkten oder bei
kleinen tiefen Mulden.

Tabelle 3.1.: Bedeutung der Parameter beim Fit der IV-Kennlinien mit simuliertem Ausheilen mit der
Angabe gut geeigneter Werte.

belle 3.1 zeigt eine Ubersicht aller Parameter und gibt Werte an, die als geeignet befunden
wurden.

Zur Demonstration der Methode zeigt Abb. 3.9 den Verlauf eines Fits mit der Methode
der simulierten Ausheilung. In a) wurde der beziiglich zweier Parameter minimale Fehler
farbkodiert gegen die beiden anderen der insgesamt vier freien Parameter aufgetragen. Die
schwarzen Stellen zeigen die spiegelbildlichen globalen Minima. Als Startpunkt werden nun
vier Zufallswerte gewdhlt und die Trajektorie wihrend der Iterationsschritte eingezeichnet. Ein
Punkt markiert die Stelle, die nach 500 000 Iterationen erreicht wurde. b) zeigt den Abstand zum
nichstgelegenen Minimum, aufgetragen gegen die Iterationsschritte. Nach 50 000 Iterationen
wurde hier in den 12 Beispielen das Minimum sehr gut erreicht. Die Trajektorie bewegt sich
erst sehr schnell, dann immer langsamer auf ein Minimum zu. Fern von den Minima scheint
das Potenzial in der Regel sehr steil zu sein, was auch Abb. 3.3 zeigt. In seltenen Féllen bleibt
die Trajektorie kurzzeitig an einem Sattelpunkt hingen.

Ein weiteres Beispiel soll ein Gefiihl dafiir vermitteln, wie viele Iterationsschritte sinnvoll
und ausreichend sind. Leichte Fitprobleme bei 4 Kandlen wie in 3.9 b) liefern schon nach
50 000 Iterationen ein recht gutes Ergebnis. Abb. 3.10 a) zeigt Fits von 5 freien Parametern bei 4
gegebenen Kandlen im Abstand 0.2. Die Fits sind voneinander unabhéngig berechnet worden
mit jeweils zufélliger Startposition. Mindestens 500 000 Iterationen sollten hier abgewartet
werden. In Abbildung b) betrdgt der Abstand der Kanile nur 0.14. Hier werden 5 Millionen
Iterationen benétigt. Die unterschiedlichen Kanéle lassen sich unterschiedlich gut fitten.
Besonders gut konvergieren im Allgemeinen die obersten Kanile. Schlecht konvergieren die
Kanile mit benachbarten Kanilen und solche mit sehr d4hnlichen IV-Kennlinien, wie etwa
zwischen 0.2 und 0.5.

Insgesamt zeigen die Beispiele, dass aufgrund der asymptotischen Konvergenz in der Regel
vollig falsche Ergebnisse nach einigen Iterationen selten sind, sofern das globale Minimum an
der richtigen Position liegt. Letzteres diirfte in der Regel die gr6Bere Fehlerquelle darstellen.
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Abbildung 3.11.: Abhéngigkeit eines Fits von der Anzahl der Iterationsschritte wie in Abb. 3.10 bei
fiinf vorgegebenen Kanilen 0.8, 0.6, 0.5, 0.3, 0.1 wenn a) maximal 6 freie Parameter
und b) maximal 20 freie Parameter zugelassen sind. Trotz der 20 freien Parameter ist
die Konvergenz nicht wesentlich langsamer. Nur in wenigen Fillen bleiben von den
anfanglichen 20 Kanélen am Ende mehr als 6 offen, wie der Farbcode zeigt. Haufig ist
selbst der Reservekanal exakt Null.

Automatische Bestimmung der Zahl der Kanile

Die Anzahl der Kanéle ist vor dem Fit nicht bekannt. Daher muss mit einer gentigend groen
Zahl an freien Parametern begonnen werden. Jeder Freiheitsgrad verlangsamt jedoch die Kon-
vergenz des Fits. Bei der simulierten Ausheilung macht dies jedoch nur etwa einen Faktor 2 aus,
wenn der zusétzliche Freiheitsgrad nicht besetzt wird. Das liegt daran, dass die Kanile, die sich
in der Ndhe von Null aufhalten, bei der Zufallsinderung jedes zweite Mal auf einen negativen
Wert fallen und negative Werte auf Null gesetzt werden. So ist jeder zweite Iterationsschritt
identisch zu einem Fit mit einem auf Null fixierten Kanal bzw. einer um eins kleineren Zahl
von Freiheitsgraden. Bei zwei zusétzlichen Kanélen ist das im Schnitt jedes vierte Mal der Fall
und so weiter. n zusétzliche freie Fitparameter verlangsamen die Konvergenz also nur um
2" nicht um (N + n)!/ N!. Dennoch lohnt es sich, mit einer Erweiterung des Algorithmus die
Konvergenz zu beschleunigen, indem die Zahl der Kanile automatisch angepasst wird.

Um das zu erreichen, wird, sobald mehr als zwei Kanile den Wert Null erreicht haben, ein
Freiheitsgrad entfernt. Wenn kein Kanal mehr den Wert Null hat, wird dagegen wieder ein
Freiheitsgrad hinzugefiigt, bis zu einer vorgegebenen Maximalzahl von Freiheitsgraden. Es
wird also immer genau ein Reservekanal offen gelassen, der den momentanen Wert Null hat.
Anderungen der Anzahl der Freiheitsgrade sollten allerdings nicht in jedem Iterationsschritt
erfolgen, sondern (zur Verringerung der Rechenzeit) immer nur dann, wenn ein neuer Bestwert
gefunden wird.

Abbildung 3.11 demonstriert das Verhalten bei unterschiedlich vielen Freiheitsgraden. In
beiden Fillen wurden Fits mit unterschiedlicher Anzahl von Iterationen gestartet. Dabei
wurden zunéchst alle Werte auf Zufallszahlen gesetzt. Nach einer gewissen Zeit werden in der
Regel alle tiberfliissigen Freiheitsgrade, bis auf einen, geschlossen und die Konvergenz wird so
insgesamt nicht verlangsamt.
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Im Folgenden wird der Quelltext des Algorithmus in vereinfachter Notation gezeigt (Pseudo-
code). Er wurde in C++ kompiliert und als dynamische Bibliothek (DLL) in Python als Funktion
implementiert. Grundlage diese Codes war ein Algorithmus von R. GABINO-BOLLINGER. Die
Verbesserungen bestehen im Verzicht auf die Interpolation, in der effizienteren Berechnung
des Fehlers und in der Erweiterung, die die Kanéle um Null automatisch sperrt oder wieder
offnet. Alle drei Verbesserungen dienen der Geschwindigkeitssteigerung der Konvergenz um

mindestens Faktor 20.

for count = 0..maxiter:

//Iterationen zdhlen

// Berechnung des neuen Fehlers
ErrNew = ¢
for i = 0..channels-1:
ErrNew += b[TNew|[i]]
for j = 0..i-1:
ErrNew += A[TNew[i],TNew[j]]

//DP=c+...
//+b,‘

//+Aij

// Verbesserung eingetreten?
if ErrfNew < ErrNow:
ErrNow = ErrNew

//— libernehmen
//— libernehmen

for i = 0..channels—1: TNow[i] = TNew][1i]
// Verschlechterung eingetreten?
else:

if ((exp(—ErrNew/ErrRef)) > (random(0..1)):
ErrNow = ErrNew
for i = 0..channels—1: TNow[i] = TNew[i]
else:
if random(0..1) < KickOff:
ErrNow = ErrNew
for i = 0..channels—1: TNow[i] = TNewl[i]

// Temperaturkriterum
//— libernehmen
//— libernehmen

/ /Kick-Off-Kriterium
//— libernehmen
//— libernehmen

// neuer Bestwert gefunden?
if ErrNow < ErrBest:
ErrBest = ErrNow
zerochannels = 0
for i = 0..channels—1:
TBest[i] = TNow][i]
if TNow[i] = 0: zerochannels += 1

//— speichern

//— speichern
//zédhle Nullkanéle

// Kanidle offnen oder schliellen?
if zerochannels # 1:
if zerochannels > 1:
i = 0; while TBest[i] #0: i +=1
TNow[i] = TBest[i] = TBest[channels—1]
TNow[channels—1] = TBest[channels—1] =
if channels > 1: channels —= 1
else:
if channels < channelsMax: channels +=
for i = 0..channels-1:

//Kanal schlielSen?
// erster Nullkanal?
//leeren Kanal...
//...ans Ende setzen
//— Kanal schlielSen

//— Kanal 6ffnen
//Zufallsénderung

TNew([i] = min(TMax, max(0,TNow[i]+int(Strengthx(random(—-1..1)))))

Ende

Listing 3.1: Simuliertes Ausheilen mit automatischer Kanalreduktion (Pseudocode)

39



3. NUMERISCHE METHODEN

3.1.6. Effiziente Berechnung des Fitfehlers ©

Die Effizienz der Berechnung des Fitfehlers

2
n
®(T11T2!T37~--)TI’Z) = J f (Z ITheo(Ti, U) - IMess(U) dU (3-8)
i=1

pro Iterationsschritt scheint zundchst durch die Integration begrenzt zu sein. Sie entspricht bei
diskreten Messwerten der Summation iiber die Anzahl der Stiitzstellen. Bei tiblicherweise etwa
300 Messpunkten sind 300(7 + 2) Rechenoperationen bei n Kanilen notwendig. Diese Zahl
kann jedoch durch geeignete Vorbereitung auf %n(n + 1) Additionen verringert werden. Dazu
wird ausgeniitzt, dass nur endlich viele (hier N = 5000) theoretische Kurven ¢ ; bei diskreten
Transmissionswerten j/N vorliegen. Mit

n
f=Ivess(), 8= Itheo(m;,U) und ¢ = Itheo(j/N,U) (3.9)
i=1

und mit ganzahligen Koeffizienten a ; € N (= 2 bei mehreren gleichen Kanélen), so dass gilt
n N
§=2 0w =) ajpj, (3.10)
i=1 j:l

kann der Fehler umformuliert werden zu

V(11,75,..,70) = |g-fl,=(e-f.g-F) 3.11a)
N N
= <Zlaj(l’j_frkzak(l’k_f> (3.11b)
j= =1
N N N
= <f'f>—2,21“j<f,<ﬂj>+Zlkzlaj“k@jwpw (3.11c)
j= J=1k=

N j-1
(f. f)+ Zlaj (_2<f»‘l’j>+<(l’j»(l’j>+zkz ar{pj pr)| (3.11d)
j= =1

N j-1
= C+Zaj(bj+2akAjk (3.11e)
j=1 k=1
n j-1
= ct+) ba;n + > A NN |- (3.111)
j=1 k=1

In3.1lewurde Aji:=2{@;,¢i), bj = 3A;;—2(f,¢;)und c:= ([, f) definiert. Zuletzt werden
die eingefiihrten ganzzahligen a ; wieder eliminiert, indem die Indizes einfach oder mehrfach
gezdhlt oder ausgelassen werden. Die Skalarprodukte, d. h. die rechenaufwendigen Integrale,
kénnen nun vor der Fitprozedur einmalig berechnet und gespeichert werden. Wéhrend b;
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und c fiir jede Messkurve vor dem Fit einmal berechnet werden muss (ca. 50 ms Rechenzeit auf
einem normalen Biirorechner), kann die Matrix A ;. einmalig fiir alle Messkurven berechnet
(ca. 5 Minuten Rechenzeit) und fiir zukiinftige Fits gespeichert werden (200 MByte-Datei bei
5000 x 5000 Werten). Damit ist die Rechenzeit fiir ® wihrend des Fits jetzt sehr gering und
unabhingig von der Zahl der Stiitzstellen der Messkurve.

Bei z. B. n = 4 Kanilen ist der Rechenaufwand fiir die Berechnung von ® pro Iterationsschritt
von urspriinglich 300(7 + 2) = 1800 Rechenoperationen (zum Teil Multiplikationen) auf nur
noch %n(n +1) = 10 Additionen gesunken, also um mindestens Faktor 180 schneller geworden.
Fiir eine Abrasterung benétigt ein aktueller Prozessor (2.8 GHz Quadcore) pro Kern etwa 30 ns
Rechenzeit fiir die Berechnung von @, d. h. man erhilt 33 Millionen Werte pro Sekunde. Ein
Iterationsschritt der simulierten Ausheilung benétigt 0.7 ps. Die Berechnung von ® nimmt
hier nur noch einen sehr kleinen Teil der Zeit in Anspruch. Pro Sekunde kommt man immer
noch auf 1.4 Millionen Iterationsschritte.

Ein Verlust an Rechengenauigkeit macht sich bei der Methode nur in den letzten 4-5 von
insgesamt 15-16 Dezimalstellen des Double-Typs bemerkbar, was vernachléssigbar ist.

3.2. Glattalgorithmus

In diesem Abschnitt wird ein Algorithmus zur Kurvenglidttung beschrieben, der auf der loka-
len Regression® basiert und in dieser Arbeit verbessert (auf O(n) beschleunigt und fiir eine
numerisch stabile Interpolation erweitert) und mehrfach angewendet wurde. Er sollte der
Untergrundbehandlung von Leitwertfluktuationen dienen, erwies sich jedoch auch als ein
niitzliches Werkzeug zur Behandlung von verschiedenen Messdaten und ist dabei anderen
Gléattmethoden iiberlegen.

Anforderungen

Glattalgorithmen werden oft nur zur besseren grafischen Darstellung von Daten verwendet,
um bestimmte Tendenzen fiir den Betrachter leichter erkennbar zu machen. Hangen jedoch
Rechenergebnisse empfindlich von der Art und Weise der Gldttung ab, sind die einfachen
bekannten Algorithmen unzureichend. Das ist beispielsweise bei der Untergrundbehandlung
von Leitwertfluktuationen der Fall, wenn daraus Autokorrelationsfunktionen berechnet wer-
den sollen, oder bei den im Experiment vorliegenden Rauschartefakten, die in theoretischen
Stom-Spannungs-Kennlinien (siehe Abschnitt 3.1.4) modelliert werden sollen.
Glattalgorithmen sollten insbesondere zwei Eigenschaften besitzen: Sie sollten die Kurve
mdoglichst glatt darstellen und gleichzeitig im Mittel moglichst wenig von der urspriinglichen
Kurve abweichen. Diese beiden kombinierten Anforderungen definieren einerseits qualitativ
das Gliatten und beschreiben andererseits recht genau die in den Messdaten verborgene
Information, die bei den genannten Anwendungsbeispielen herausgelesen werden soll. Das

4In der Literatur findet sich z. B. eine ausfiihrliche Behandlung in [Loa99]. Dort wird erwihnt, dass die Methode
bereits 1866 vom italienischen Astronom SCHIAPARELLI (,Entdecker” der Marskanile) verwendet wurde.
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Filtern bestimmter Frequenzanteile wire hier eine unpassende Beschreibungssprache des
Problems. Oft werden schon die Begriffe Filtern und Glédtten kaum sprachlich unterschieden.
Ebenso wenig gezielt werden die verschiedenen Algorithmen eingesetzt, die nur von weitem
betrachtet dhnliche Wirkung zeigen. Wahrend beim Filtern bestimmte Bestandteile abgetrennt
werden sollen, meist Frequenzanteile, driickt Gldtten die Eigenschaft des Ergebnisses aus, in
der Krimmung begrenzt zu sein. Ferner sollte ein Gléttalgorithmus auch durch verstiandliche
und dem Problem angepasste, physikalisch motivierbare Kontrollparameter prézise gesteuert
werden konnen.

3.2.1. Bekannte Glittalgorithmen

In der Literatur sind eine Vielzahl von Glattalgorithmen zu finden. Verbreitet in der Sekun-
darliteratur und in Numerikpaketen sind jedoch ausgerechnet diejenigen, die nicht immer
zuverldssig glitten, wie man es qualitativ erwarten wiirde oder auch von Hand zeichnen kénn-
te. Die bekannten Algorithmen zeigen sogar fast alle am Rand einer schrigen Geraden eine
Zunahme der Kriimmung.

Sehr verbreitet und leicht zu programmieren ist der gleitende Durchschnitt, bei dem iiber
eine feste Zahl von benachbarten Messpunkten gemittelt wird. In Nachschlagewerken zur
Numerik (z. B. Numerical Recipies [Pre02]) oder in numerischen Softwarepaketen (z. B. Num-
py/Scipy, Origin, NAG-library) finden sich jedoch auch fortgeschrittenere Algorithmen, wie
z. B. eine Spline-Approximation [Die95], eine FFT-Filterung, die GAUSS- Faltung, die optima-
le (WIENER-) Filterung [Wie64, Pre02] oder die SAVITZKY- GOLAY- Gldttung [SG64, Pre02]. In
wissenschaftlichen Publikationen findet sich dagegen eine uniiberschaubar grof3e Zahl von
Filter- und Glattalgorithmen, hdufig fiir Zeitreihen (d. h. asymmetrisch) oder fiir die digitale
Bildbearbeitung optimiert.

Echte Glittung

Am strengsten erfiillt die weniger verbreitete WHITTAKER-HENDERSON-Methode [Whi23]° die
Anforderungen des Glattens. Hier wird das mathematische Optimum zwischen den Forde-
rungen nach Glattheit (kleine mittlere quadratische n-te Ableitung) und Genauigkeit (kleine
mittlere quadratische Abweichung vom Original) berechnet. Der Kontrollparameter ist das
Verhiltnis beider Grolen. Der Parameter ist jedoch etwas unhandlich und eine Lingenskala
muss erst umstédndlich ermittelt werden (siehe dazu [Eil03]). Die x-Werte miissen auerdem
in einem dquidistanten Raster vorliegen, was die Methode einschrankt.

Ahnlich gute Resultate liefert die hier verwendete lokale Regression mit glockenférmigem
Glattkern. Die geglattete Kurve setzt sich hierbei aus punktuell ausgewerteten Regressionspoly-
nomen zusammen, die durch lokale Gewichtung der jeweiligen niheren Umgebung gewonnen
wurden. Als Kontrollparameter kann direkt die Breite der Glockenkurve als Langenskala der
Glattung angegeben werden, was sich gut physikalisch motivieren ldsst. Bei sehr schwacher

5Die WHITTAKER- HENDERSON-Methode [Whi23], in der Okonomie auch unter HODRICK-PRESCOTT-Filter be-
kannt [HP97], geht nach [HP97] ebenfalls auf den italienischen Astronom SCHIAPARELLI zuriick (1867).
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3.2. GLATTALGORITHMUS

Schnelle lokale Regression
fwhm=9, order=1

GAuss-Faltung
fwhm=10

FFT-Filter (FERMI-Funktion)
f=6,w=038

Gleitender Durchschnitt
d=16

WIENER-Filter
kernel = 15, noise =50

SAVITZKY-GOLAY-Gldttung
kernel =15, order=1

DIERCKX-Splinefit
s=1420

Abbildung 3.12.: Vergleich der lokalen Regression (mit iterativer Glockenfaltung) mit verschiedenen

giangigen Algorithmen. Die meisten davon weisen Schwichen an den Réandern auf.
Viele reagieren auf einzelne Ausreiler mit sich ungiinstig iiberlappenden rechteckigen
Unstetigkeiten. Neben den hier sichtbaren Mangeln st6[3t man bei der Anwendung
einiger Filter auf weitere Schwierigkeiten, wie z. B. eine schlechte Kontrollierbarkeit
des Verhaltens mit den zur Verfiigung stehenden Parametern.
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Glattung dhnelt das Ergebnis der Faltung mit der Glockenkurve, bei sehr starker Glattung
geht das Ergebnis gegen das Regressionspolynom. Weitere Vorteile sind: Die x-Werte miissen
nicht dquidistant sein und Interpolation ist méglich. Die lokale Regression wurde daher als
Grundlage fiir den hier beschriebenen Algorithmus verwendet.

Vergleich

Abb. 3.12 zeigt einen qualitativen Vergleich der verschiedenen Glidttmethoden mit dem hier
vorgestellten Algorithmus. Die Testkurve wurde aus einer zweifach geknickten Geraden aus
101 Punkten konstruiert. Links wurden Peaks an zwei einzelnen Punkten hinzugefiigt, rechts
Rauschen bis zum linken Ende.® Die in der Abbildung offensichtlichen und weitere Nachteile
werden im Folgenden zusammengefasst:

Gauss-Faltung: Ungewollte Kriimmung der Kurve an den Rdndern. Erweitert man die GauR-
Faltung derart, dass die Fldche der GauB-Kurve genau im Uberlappbereich immer
auf eins normiert bleibt, verbessern sich die Rand-Effekte (gestrichelte Kurve), jedoch
streben dann die Rdnder immer in Richtung des Mittelwerts der Kurve und auch nicht
gegen die Gerade.

FFT-Filter (FERMI): Die Abweichung am linken Rand héngt ungiinstigerweise sogar vom
Kurvenverlauf am rechten Rand ab. Dies liegt an der Periodizitdt der FOURIER-Approxi-
mation. Als Abschneidefunktion wurde die FERMI-Funktion gewé&hlt.

Gleitender Durchschnitt: Unstetigkeiten bleiben immer auch in der geglédtteten Kurve unste-
tig, was nicht den Erwartungen des Glittens entspricht.

WIENER-Filter: Die sogenannte optimale Filterung erzeugt in der besten Einstellung Artefakte
dhnlich denen des gleitenden Durchschnitts.

SAVITZKY-GOLAY-Gldttung: Zeigt ebenfalls Unstetigkeiten, selbst wenn eine héhere Poly-
nomordnung in den Parametern gewahlt wird. AuBerdem ist der Kontrollparameter zur
Einstellung der Stirke der Glattung nicht kontinuierlich.

DIERCKX-Splinefit: Splines erscheinen zwar glatt und zeigen keine Randartefakte, sie sind
jedoch oft unvorhersehbar: Manche Details werden beriicksichtigt, andere ignoriert
(siehe die beiden Peaks im Vergleich). AuBerdem @ndern sich Splines sprunghaft bei
kontinuierlicher Anderung des Kontrollparameters und bei kontinuierlicher Anderung
von Funktionswerten der Kurve. Dies liegt daran, dass die Kurve durch eine endliche
ganze Zahl von Splineknoten beschrieben wird. Bei besonders starker Gldttung sind nur
sehr wenige Knoten vorhanden und dadurch die Quantisierungsartefakte besonders
aufféllig und storend.

6Werte der Testkurve fiir Vergleiche: x =0...100, y = 5,5.5, 6, 6.5, 7, 7.5, 8, 8.5, 9, 9.5, 10, 10.5, 11, 11.5, 12, 12.5, 13, 13.5, 14,
14.5, 40,155, 16, 16.5, 17, 17.5, 18, 18.5, 19, 19.5, 35, 20.5, 21, 21.5, 22, 22.5, 23, 23.5, 24, 24.5, 25, 25.5, 26, 26.5, 27, 27.5, 28,
28.5,29,29.5, 30, 29, 28, 27, 26, 25, 24, 23, 22, 21, 20, 19, 18, 17, 16, 15, 14, 13, 12, 11, 14, 9.75, 9.5, 10.25, 19, 9.75, 7.5, 17.25, 16,
25.75,19.5, 11.25, 18, 26.75, 16.5, 19.25, 29, 24.75, 31.5, 22.25, 27, 25.75, 32.5, 23.25, 22, 27.75, 38.5, 28.25, 26, 29.75, 39.5.
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3.2.2. Neue Gldttmethode

Die neue Gliattmethode beruht auf der lokalen Regression mit glockenférmigem Gléttkern,
die im Folgenden beschrieben wird. Anstelle einer Gaultkurve wird jedoch eine dazu dhnliche
Glockenkurve verwendet, die eine schnellere Berechnung zuldsst, so dass der Rechenaufwand
des Algorithmus insgesamt mit O(n), also linear mit der Anzahl der gegebenen Messpunkte n
skaliert und insbesondere unabhingig ist von der Stiarke der Glattung oder der Punktezahl
m = n der Faltungsfunktion.

In der Literatur fanden sich auch nach intensiver Recherche keine solchen gauf3artigen
Filter mit dieser seltenen ,,constant-time*“-Eigenschaft, wie sie z. B. bei einem Median-Filter
(Weichzeichner) gefunden wurde [PHO7]. Faltungen, die anstelle von O( n?) mit O(n) skalieren
(schneller wie die FFT-Faltung mit O(nlogn)), sind dagegen in [Wer03] fiir eine groRere Klasse
von Funktionen beschrieben, jedoch ist keine Glockenkurve ersichtlich darin enthalten. In
diesem Abschnitt wird die hier gefundene O(n) iterative Glockenfaltung vorgestellt. Zunéchst
soll jedoch die bereits bekannte lokale Regression erldutert werden.

Funktionsweise des Algorithmus

Zur Bestimmung eines geglatteten Werts einer Messkurve werden die Koeffizienten zur Be-
rechnung eines Regressionspolynoms um die ndhere Umgebung glockenformig gewichtet.
Das durch diese lokale Gewichtung gewonnene Regressionspolynom wird an der jeweiligen
Position ausgewertet. Das selbe Spiel wird fiir jeden zu berechnenden Wert durchgefiihrt und
die Glockenkurve dazu jeweils mit ihrem Maximum zu diesem Wert geschoben. Aus diesen
Werten bildet sich eine gegléttete Kurve, die lokal einem Regressionspolynom entspricht,
jedoch einem dhnlichen Einfluss der Umgebung unterliegt wie bei einer Faltung mit der Glo-
ckenkurve. Die Faltung und die Berechnung eines Regressionspolynoms werden in gewisser
Weise zu einem einzigen Algorithmus vereint.

Das Regressionspolynom kann sehr schnell berechnet werden. Auf CARL FRIEDRICH GAUSS
und ADRIEN-MARIE LEGENDRE geht die ,Methode der kleinsten Quadrate” zuriick. Diese er-
laubt es, fiir eine gemessene Funktion f mit den Messwerten (x1,y1) ... (X5, ¥,) ein Fit-Polynom
k-ten Grades mit minimalem Fehlerquadrat, oder auch eine andere lineare Modellfunktion,
zusammengesetzt aus beliebigen linear unabhédngigen Basisfunktionen ¢;, direkt analytisch
zu berechnen.

Die Koeffizienten c; vor den Basisfunktionen bzw. die Polynomkoeffizienten erhilt man
direkt als Losung des linearen Gleichungssystems

(0o, 00) (@0, 01) - (Po,pr)) [co (frp0)
(‘Pl,:(l)o) <<P1»:(,01> <(P17.(Pk> C:1 _ (f,:m) ’ (5.12)
(pr00) (Poo1) - (o)) \cx) \(fror)
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das aus der Forderung nach der kleinsten Fehlerquadratsumme hergeleitet wird.” Als Basis-
funktionen ¢, wihlt man die Basis der Polynome, also die x-Potenzen ¢, = x". Die Skalarpro-
dukte definiert man bei der lokalen Regression abhingig von der zu berechnenden x-Position
x; mittels glockenformiger Gewichtung durch

(fro) Zf(x,)wp(x,)g(x, - X7) (3.15)

mit einer Glockenfunktion g(x), z. B.

8o (x) = exp (_1 (g)z) . (3.16)

ov2n
Aus den c;f) erhélt man nun durch Auswertung des Polynoms an der Stelle x; den gesuchten
gegldtteten i-ten Wert

koo
si= Y, ey xiP. (3.17)
=0

Die beschriebene Prozedur wird fiir alle Positionen x; durchgefiihrt, wobei sich das Maxi-
mum der Glockenfunktion jeweils an der selben Position x; befindet. Die x; in 3.15 und 3.17
miissen dabei nicht notwendigerweise mit den x; der Messung libereinstimmen. Dadurch
kann bei der Gliattung auch eine Interpolation und Neuverteilung der Stiitzstellen erreicht
werden.

Schnelle Berechnung der Gewichtung

Im beschriebenen Algorithmus miissen fiir jede Position x; die Skalarprodukte berechnet
werden, die eine Faltung mit einer Glockenkurve beinhalten. Die Zahl der Rechenoperationen
fiir die Gliattung wichst dann insgesamt mit der Ordnung O(n?) oder iiber die FFT-Faltung mit

"Die Herleitung des Gleichungssystem erfolgt hnlich zur Gleichung 3.11, S. 40, mit der Messwertfunktion f,
der Fitfunktion g, den Basisfunktionen ¢;, den Koeffizienten ¢; und durch die Umformung der quadratischen
Abweichung

@2(01,02,...,ck) = IIg—f||§=(g—frg—f> (3.13a)
k k
= <Z Ci‘Pi_frZCj‘Pj_f> (3.13b)
i=1 j=1
k k k
= <f'f>_220i<fr(ﬂi>+zZCiCj<(Pir‘Pj> (3.13¢)
i=1 i=1j=1
und durch die Extremalforderung
1ai)——(f -)+Xk:c-< ; ‘>—0 firi=0,1,...,k (3.14)
2 0c Pi j:1 ) ‘Pz’(P] =Y — ULy .

Ferner kann gezeigt werden, dass die zweite Ableitung (Hessematrix) positiv definit ist, so dass es sich beim
gefundenen Extremum um ein Minimum handelt [SK09, Gro69].
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O(nlogn). Die Rechenzeit auf O(n) zu reduzieren gelang, indem die Gauss’sche Glockenkurve
3.16 durch die im Folgenden iterative Glocke genannte Kurve

g (x)—lex (—m)—iex (— m) mit —2 (3.18)
8o e p p yo p YU 7’_20 :

ersetzt wurde. Diese Funktion ist zweimal stetig differenzierbar und, wie in Abb. 3.13 erkennbar,
relativ glockenformig. Die Ahnlichkeit zur GAUSs-Form kann noch gesteigert werden, wie
spéter gezeigt wird.

]..5 T T T T T T
— GAUss-Glocke
— iterative Glocke
1+ i
0.5 .
O 1 1 1 1 1
-2 -1 0 1 2

Abbildung 3.13.: Vergleich der glockenférmigen GAUSS’schen Normalverteilung (3.16) mit der itera-
tiven Glocke (3.18). Beide Funktionen sind auf die Flache 1 und das Maximum 1
normiert.

Der Wert y sollte wegen Rundungsfehlern zwar nicht zu nahe bei eins liegen, damit aber die
Form nicht zu spitzig wird, auch nahe genug bei eins. Der Effekt der iterativen Glocken-Faltung
wird nun erkennbar, wenn die Funktion (3.18) durch

~ 1 1
8o (X) = hg(x) - Fhaly(x) —hg(=x) + 77ha/y(—x) (3.19)

in vier halbe e”*-Funktionen

1 X . [0 x<0
hy (x) = ;exp(—;)@(x) mit  ©(x) _{ L oo (3.20)
zerlegt wird. Jede der in negativer Richtung abklingenden h, (x)-Funktionen (mit x = 0) kann
nun mit der aufsteigenden Iterationsformel

kil (U] x"(”) (3.21)

Vi=Yinri+y) 1 —r;) mit r; =exp (— -

in endlichen Schritten schnell mit O(n) gefaltet werden. Analoges gilt fiir die in positiver
Richtung abklingenden Funktionen mit einer absteigenden Iteration. Als Startwert der Itera-
tion wird y; = 0 gesetzt. Die X; sind die Mittelpunkte der beiden benachbarten gemessenen
x-Werte und markieren die sprunghaften Ubergéinge zwischen zwei diskret vorliegenden
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y-Werten. j(i) gibt den Index vom vorhergehenden Grenzwert an, bei dem gegebenen neuen
(eventuell interpolierenden) Positionsindex i. Ohne Interpolation ist j(i) = i. y steht stellver-
tretend fir alle zu faltenden GroBen x” und yxP. Die y; enthalten nach der Iteration die mit
hy (x) gefalteten Werte. Nach dem Zusammensetzen von vier Faltungen gemil$ Gleichung 3.19
erhilt man die Skalarprodukte, die in Gleichung 3.12 eingesetzt werden.

Herleitung der Iteration

Zu zeigen ist, dass die Faltung einer Messkurve y(x) mit der Funktion h; (x) durch die Iterati-
on 3.21 gegeben ist. Die Faltung in kontinuierlicher Schreibweise

1 Xn —
y(x) = —f y(&) exp (_x_f)@(x_f) dé (3.22)
0 Jx, (o2

ist wegen der HEAVISIDE-Funktion © identisch zu

1 X
o =~ f 63 exp(——‘f) dé. (3.23)

X —
o

Das Integral dieser Faltung bis x; kann an der letzten Ubergangsstelle %;(;) des y-Werts in

~ 1 (%o X;— 1 [ X —
Fo) =~ f Y(€) exp (— : 5) dé+—|  y@exp (— : 5) d¢ (3.24)

0 Jx, g Xji) o
aufgespaltet werden und lédsst sich mit einem vorausgegangenen Iterationsschritt y(X;(;))

durch _ | rx ¢

N o Xi—Firi ; i
yWﬂ=yuﬂmeq%—J—+HQ+—-_ ﬂaeq%—ig—yk (3.25)
Xja)

ausdriicken. Nimmt man nun in y(¢) zwischen X;(;) und x; den konstanten Wert y(x;) an®,
kann das verbleibende Integral gelost werden zu

o Xja) = Xi Xi — Xji
Y(xi) = Y(Xji) exp Y +y(x;) [1—exp — | (3.26)

Vereinfacht ergibt sich daraus mit y; = y(x;) und y;;) = y(Xj(;)) die Iterationsformel

ﬁlﬂ@) (3.27)

Vi=Yinrity) 1 —r;) mit r; =exp (— >

8Damit werden die Wert an den diskreten Siitzstellen iiber ein Intervall zwischen den Stiitzstellen verteil. Bei einer
schwachen Glittung niedriger Ordnung kommt die Verteilung als Treppenfunktion zum Vorschein. Alternativ
konnen die Stiitzstellen als DIRAC’sche Deltafunktionen verteilt werden, wie im nichsten Abschnitt gezeigt
wird.
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Fiir alle Werte, die x-Potenzen enthalten, wird ebenfalls ein im Intervall [X;, X ;1] konstanter
Wert bereitgestellt. Damit selbst bei sehr schmaler Glockenkurve die Matrix von Gleichung
3.12 positiv definit bleibt und eine eindeutige Losung existiert, miissen geniigend Werte zum
Skalarprodukt beitragen. Konkret muss jedes Skalarprodukt, dass x-Potenzen enthilt, aus
einer Summe iiber mindestens k — 1 verschiedene Werte gebildet werden. Eine numerisch
sichere Losung ist, fiir jedes Intervall [X}, Xj+1] den integralen Mittelwert der x-Potenzen

Y- X = P— (3.28)
Xj—Xj-1J%, (p+D(X;—Xj-1)

1 ij xpd X.J p+1 _ J_C]—l p+1

zu berechnen und diesen dann als konstanten Wert iiber das ganze Intervall zu verteilen.

Variante mit DIRAC’scher Deltafunktionen

Alternativ zur Gleichverteilung des Stiitzstellenwertes {iber das Intervall zwischen Messwert
und Interpolationspunkt kann der Stiitzstellenwert auch punktférmig konzentriert bleiben. An-
stelle einer Treppenfunktion wéaren die Werte der Stiitzstellen dann in Form von DIRAC’schen
Deltafunktionen verteilt.

Dieser Ansatz vermeidet zwar Treppenstufen-Artefakte, fiihrt jedoch bei zu schwacher Glat-
tung dazu, dass nicht mehr sichergestellt ist, dass ein ausreichender Anteil der benachbarten
Stiitzstellenwerte im Bereich zwischen den Stiitzstellen gemischt wird. Dadurch treten dort
Null-durch-Null-Divisionen oder nicht mehr 16sbare Gleichungssysteme auf.

Als Iterationsformel ergédbe sich dann

Ji = JiiFit = (it 4y mit i =ex (F=5) (3.29)
Yi=VYi-1Ti Py Yi-1ri tYi i = €exp o . .

Dabei werden die Deltafunktionen durch die x;-Werte in der Mitte halbiert. Als Startwert setzt
man jy; = %yll(l +717).

Verbesserte GAuss-Ahnlichkeit

Die Form der iterativen Glocke , wie in Abb. 3.13, ist gegeniiber der GAUSSschen Normalver-
teilung etwas spitzer und unten breiter. Um ndher an die physikalisch leichter motivierbare
GAUSss-Form heranzukommen, kann die iterative Glockenfaltung mehrfach durchgefiihrt
werden mit jeweils einer um einen geeigneten Faktor (bei doppelter Faltung = 0.6) reduzierten
Breite.

Abbildung 3.14 zeigt das Ergebnis einer doppelten Faltung im Vergleich zur GAUusSschen
Glocke. Da die Faltung dem Gesetz der Assoziativitét folgt, wird durch das mehrfache Falten
effektiv mit der abgebildeten Funktion gefaltet.
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15 T T T T T
— GAuUss-Glocke
) — doppelter Faltung mit iterativer Glocke
0.5 .
O 1 L 1 L 1
-2 -1 0 1 2

Abbildung 3.14.: Vergleich der glockenférmigen GAauss’schen Normalverteilung (3.16) mit der Glocken-
funktion der zweifach auf eine Deltafunktion angewandten iterativen Glockenfaltung.

Beide Funktionen sind wie in Abb. 3.13 auf die Flache 1 und das Maximum 1 normiert.
Sie sind sich nun wesentlich dhnlicher.
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Y Jede hinreichend fortgeschrittene
Technologie ist von Magie nicht
mehr zu unterscheiden. €

— Arthur C. Clarke!

KAPITEL 4.

Experimentelle Techniken

4.1. Uberblick

Bei den Experimenten zu dieser Arbeit wur-
den elektrische Messungen an mechanisch
kontrollierbaren atomaren Bruchkontakten
durchgefiihrt. Dabei sind schwache Supralei-
tungseffekte gemessen und Einfliisse durch
hohe Strome untersucht worden. Dieses Ka-
pitel zeigt die verschiedenen dafiir verwende-
ten und weiterentwickelten experimentellen
Techniken.

Abbildung 4.1 zeigt den zentralen Gegen-
stand der Experimente, hier eine Goldpro-
be in einer elektronenmikroskopischen Auf-
nahme und die grafische Veranschaulichung
eines atomaren Kontakts, dargestellt mittels
Computergraﬁkz . Abbildung 4.1.: REM-Bild und Modell

4.1.1. Bekannte und neue Techniken

Beschrieben wird in diesem Kapitel ein Bruchkontaktexperiment mit lithografisch erzeugten
Proben, wie es erstmals in [RAP*96] verwendet und spéter in der Arbeit [SJE*97] erweitert
wurde, um individuelle Leitwertkanile bestimmen zu kénnen. Fiir die hier vorliegende Arbeit
wurde eine Erweiterung der Messelektronik entwickelt, die zusétzlich Elektromigrationsex-
perimente erlaubt.

Obwohl die meisten in diesem Kapitel beschriebenen experimentellen Techniken nicht
prinzipiell neu sind und bereits veréffentlicht wurden, wird hier dennoch ein vollstdndiger

L Britischer Science-Fiction-Schriftsteller, 1917-2008, Zitat: drittes Clarke’sches Gesetzes.
2Die Methode zur Erzeugung dieser , kiinstlerischen Darstellung wird im Anhang A.1 beschrieben.
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Uberblick iiber die wesentlichen Details wiedergegeben, die zum Nachbau des Experiments
wichtig sind. Insgesamt stellt der Aufbau ein fiir die beschriebenen Experimente optimales
System dar, d. h. einerseits wurden weder beim Kryostat noch bei der Messelektronik unnétig
komplizierte und kostspielige Gerédte verwendet, andererseits ist vom Einsatz minderwertige-
rer Gerite deutlich abzuraten. Grenzen der Qualitdt der Messdaten lagen vermutlich nicht an
den Geréten, sondern an Details der Abschirmung, Erdung oder Warmeankopplung.

Die wichtigsten neu entwickelten Techniken sind in den folgenden drei Punkten zuammen-
gefasst:

¢ Umschaltbare Verkabelung im Kryostat mittels Relais bei tiefen Temperaturen fiir zwei
Messungen, die unterschiedliche Anforderungen an die Kabel stellen — Abschnitt 4.5.1.

* Einkerbung des Substrats zur Optimierung der mechanischen Eigenschaft der Probe
beim Brechen des Bruchkontakts — Abschnitt 4.7.1.

* Python als alternative Messsoftware und guter Kompromiss zwischen interaktiven Pro-
grammen (z. B. Labview) und klassischen Sprachen (C oder Pascal) — Abschnitt 4.6.3.

4.1.2. Anforderungen

Eine erfolgreiche elektrische Messung an extrem kleinen Strukturen wie einzelnen Atomen
am Bruchkontakt ist unweigerlich an das Erreichen ebenso extremer experimenteller Be-
dingungen gekoppelt. Die Erzeugung eines stabilen atomaren Bruchkontakts erfordert ein
entsprechend kleines mechanische Ubersetzungsverhiltnis. Dafiir ist wiederum eine dulerst
schmale (100 nm breite) und flach aufliegende Sollbruchstelle notwendig. Um Fremdmolekiile
(z. B. Sauerstoff, Wasser) aus der Atmosphire von den zu messenden Atomen fernzuhalten ist
ein sehr gutes, kryogenes Vakuum erforderlich, insbesondere bei leicht oxidierenden Proben
aus Aluminium. Auch zur mechanischen Stabilisierung auf atomarer Skala und zur Erzeugung
von Supraleitung sind die tiefen Temperaturen eines Kryostats zwingend notwendig. Und
schlief{lich miissen extrem storungsarme und kleine elektrische Stréme gemessen werden.
Das erfordert gute elektrische Abschirmungen und durchdachte Erdungen der Messleitungen.
Um an statistischer Aussagekraft zu gewinnen, war es notig, die Experimente automatisch
wiederholen zu lassen. Die mehreren tausend Einzelexperimente wiren anders nicht durch-
fithrbar gewesen. Die vollstindige Computersteuerung erforderte einige kleine Erweiterung
des Aufbaus. Softwareseitig musste aufgrund der Komplexitit der Vorginge ein neues Konzept
gegeniiber Standardlésungen wie LabView oder Compilersprachen entwickelt werden.

4.1.3. Ablauf der Experimente

Zunichst werden Proben wie in Abb. 4.1 mit einer 100 nm engen briickenartigen Sollbruchstel-
le lithografisch hergestellt. Tabelle 4.3, S. 69 beschreibt den Herstellungsprozess. Als Substrat
wird das bei tiefen Temperaturen elastische Material Bronze verwendet. Die Probe wird durch
zwei mit Steckern versehenen Kupferdrdhten kontaktiert und an die Messleitungen angeschlos-
sen. Danach wird sie unter geringer mechanischer Spannung in die Bruchmechanik eingesetzt.
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Anschliefend wird die Vakuumhiilse des Kryostats geschlossen und die Kaltfahrprozedur
durchgefiihrt. Nach einigen Vorversuchen zum Testen der Probe und der Verkabelung kann
das eigentliche Experiment beginnen. Mittels eines Motors mit starkem Untersetzungsgetrie-
be und mit der im Kryostat befindlichen Bruchmechanik wird die Probe langsam gebogen.
Wiéhrenddessen wird der Leitwert gemessen und beobachtet. Ist die Engstelle gebrochen und
ein atomarer Kontakt hergestellt, konnen die Versuche mit steigender Stromstdrke durchge-
fithrt und die atomaren Umordnungen beobachtet werden. Befindet sich der Kryostat auf
Basistemperatur (250 mK), kann die Verkabelung umgeschaltet werden und die Messung von
multiplen Andreev-Reflexionen zur Kanalanalyse erfolgen. Nach einigen anfanglichen Ver-
suchen wurde zur besseren Statistik das Experiment computergesteuert vielfach wiederholt.
Bei reinen Elektromigrationsexperimenten gentiigten etwa zwei Wochen bei einer Probe. Die
zeitaufwendigeren Experimente mit der Erzeugung bistabiler Zustinde und gleichzeitigen
Messungen der Kanalspektren liefen drei Monate.

4.2. Gesamtaufbau Verstirker 1 —— Motor
A/D-Wandler a1 Verstirker 2
— Steuerleitung Spannungsquelle ®
— Datenleitung Stromquelle | A t§‘.[irlomdurch-
L - o aall] B2 ithrungen
Messleitung Motor-Steuerung ) Relaish
elaisbox
Kryostat-Steuerung \ AT : W
Magnet-Steuerung 1 = / 45 Kryostat
i
= Helium-
= | 1 n Pumpe
[FELp T E: Sand_
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I THP / i aé\] ....... R
— 7 st B
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computer (B it == |z A i
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Abbildung 4.2.: Aufbau des Experiments im Uberblick

Der experimentelle Aufbau besteht aus einem 3He-Verdampfungskryostat mit mehreren ko-
axial geschirmten elektrischen Durchfiihrungen und einer mechanischen Drehdurchfiihrung.
Mit einem computergesteuerten Motor kann die Achse zum Offnen und SchlieBen des Bruch-
kontakts bewegt werden. Zur elektrischen Anregung der Probe wird eine Strom- und eine
Spannungsquelle verwendet und zur Messung des Widerstands rauscharme hochohmige Vor-
verstédrker sowie ein Datenerfassungssystem mit A/D- und D/A-Wandler. Im Dewar des Kryo-
stats befindet sich eine supraleitende Spule fiir ein externes Magnetfeld zur Unterdriickung
der Supraleitung in der Probe. Am Kryostat ist eine fiir den Betrieb notwendige externe Dreh-
schieberpumpe angeschlossen. Die Vibrationen der Pumpe werden gedampft, indem der
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Abbildung 4.3.: Prinzip der Bruchmechanik. a) Die von der Drehdurchfiihrung kommende Achse ist
durch ein Zwischenstiick in der Lange variabel. b) Schraubt sich die Achse durch zwei
Gewindebuchsen mit unterschiedlicher Steigung, bewegen sich die Gewindebuchsen
relativ zueinander um 50 pm pro Umdrehung. c) Dadurch wird die Probe von zwei
Gegenlagern auf einen Keil gedriickt und gebogen. Die Sollbruchstelle reif3t dabei sehr

langsam ein.

Wellschlauch zwischen Pumpe und Kryostat durch eine mit Sand gefiillte Kiste gefiihrt wird.
Der Dewar mit Kryostat hdngt in einem Gestell, ist aber sonst nicht zuséitzlich vom Boden
mechanisch entkoppelt. Elektrisch ist er vollstdndig isoliert und nur iiber die Strom- oder

Spannungsquelle mit einer speziellen Messerde verbunden.

4.3. Bruchmechanik

Bestandteil der Bruchmechanik ist eine mechanische Vakuum-
Drehdurchfiihrung. Die Drehbewegung wird iiber ein in der Lénge
variables Zwischenstiick (Abb. 4.3 links) und tiber eine Schraube
mit Differenzgewinde (Abb. 4.3 mitte) in eine vertikale Bewegung
des Probenhalters iibersetzt. Dieser driickt die von zwei Gegenla-
gern gehaltene Probe gegen einen Keil und biegt sie bis zu 2.5 mm
durch (Abb. 4.3 rechts). Das 300 um dicke Substrat wird dabei an
der konkaven Seite gestaucht und auf der konvexen Oberfldche
horizontal gestreckt, was zum langsamen Einreillen des 100 nm
dicken Metallfilms an der Sollbruchstelle fithrt. Das Untersetzungs-
verhiltnis liegt dabei in der GréRenordnung 1 : 10%. Von auRen
wird die Achse mit einem geregelten Prizisionsmotor gesteuert.
Der hier ungiinstig grof3e Abstand von der Schraube zur Probe,
welcher durch die geometrischen Gegebenheiten des Kryostats
vorgegeben ist, erzeugt eine starke Hebelkraft, die auf das Gewinde
wirkt. Das fithrt zu einem hohen mechanischen Verschleil und auf
Dauer zum Klemmen der Achse. Je stirker die Achse klemmt, um
so hoher ist die Energie, die im 250 mK-Bereich pro Umdrehung in
Wirme umgesetzt wird. Dadurch steigt beim Drehen die Tempera-
tur an und das fliissige >He wird schneller verbraucht. Aus diesem
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Abbildung 4.4.: unteres En-
de des Kryostats mit Bruch-
mechanik, Filterarray und
eingesteckter Probe.



4.4. KRYOSTAT

Grund musste ein Weg gefunden werden, wie die Probe mit weniger Kraft gebogen werden

kann. Die Losung ist im Kapitel 4.7.1 beschrieben.

4.4. Kryostat

Der verwendete Kryostat ist ein *He-Verdampfungskryostat vom Typ
Heliox VL der Firma Oxford Instruments mit einer Basistemperatur von
250 mK. Diese Temperatur war fiir die Messung ausreichend. Verrundun-
gen des Tunnelspektrums der supraleitenden Bandliicke waren deutlich
hoher, als durch Temperatureffekte zu erwarten. Begrenzend fiir die
Auflésung waren hauptséchlich eingekoppelte Storsignale oder mogli-
cherweise noch nicht ganz ausgereizte Temperatur- und Entstorfilter.
Die Wirkungsweise des Kryostats beruht auf der Verdampfungskiih-
lung von gepumptem fliissigem 3He. Das 3He befindet sich dabei in ei-
nem geschlossenen System des Kryostats und kann abwechselnd verfliis-
sigt und wieder verdampft werden. Der Kondensationsvorgang dauert
etwa eine halbe Stunde. AnschlieBend kiihlt das wieder verdampfen-
de 3He das System fiir etwa zwei Tage, wenn nicht durch die Reibung
der Bruchmechanik oder auch durch Elektromigrationsexperimente mit
hohen Strémen Wirme eingebracht und die Standzeit verringert wird.
Das Prinzip des Kryostats ist in Abb. 4.5 dargestellt. Der Wechsel von
der 3He-Verdampfung zur erneuten 3He-Kondensation wird dabei ledig-
lich durch eine elektrische Heizung in der Sorbtionspumpe vollzogen,
ohne dass die Stellung des Nadelventils verdndert werden muss. Dadurch
vereinfacht sich, hinsichtlich einer vollautomatischen Computersteue-
rung des Experimentes, die Kontrollierbarkeit des Kryostats deutlich.

4.5. Elektrische Verkabelung des Kryostats

gasf. flus.
4He {H_‘ \H74He
Sorb- k
tions- ”o?
IS
Pumpe u\‘f
heizen 3
kiihlen |/~
Z
Nadel-
ventil
Kahl-
spirale
1.5K
A
konden- verdamp-
sierendes fendes
3He 3He

T=15K J T=250 mK

Experiment

Abbildung 4.5.: Prin-
zip des *He-Verdam-
pfungskryostats.

In diesem Abschnitt wird eine fiir diese Experimente spezialisierte Kabelfithrung im Kryo-
stat vorgestellt, die eine Kanalanalyse bei Elektromigrationsexperimenten erlaubt. Die hier
entwickelte Technik wurde in Review of Scientific Instruments veroffentlicht [SPS09].

4.5.1. Schaltbare Verkabelung

Die Verkabelung stellt in Tieftemperatur-Experimenten der Nanoelektronik oft den schwie-
rigsten Teil des Aufbaus dar. Hier kann in der Regel auf keine kommerziellen Lésungen auf
technisch neustem Stand zuriickgegriffen werden, wie es z. B. beim Kryostat und bei den
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elektrischen Messgeréten der Fall ist. Typische, sich zum Teil widersprechende Anforderungen
sind hier:

e Minimale Stérsignale und minimales Rauschen

Effektive Filterung der Elektronentemperatur

* Geringe Wirmeiibertragung entlang der Kabel

Niedrige Kabelwiderstidnde fiir geringen Spannungsabfall

Niedrige Kabelkapazitéten fiir schnelle Signaliibertragung

Die Erfahrung auf diesem Gebiet der Forschung wéchst jedoch. So konnte z. B. in den letz-
ten Jahren die Widerspriichlichkeit zwischen einer effektiven thermischen Filterung und
gleichzeitig geringen Kabelkapazitdten mithilfe der neu entwickelten Kupferpulverfilter zu-
friedenstellend gel6st werden (siehe Abschnitt 4.5.2). Einen weiteren Widerspruch galt es fiir
die Experimente dieser Arbeit zu 16sen: Experimente mit sehr rauscharmen Messungen im
Mikrovolt-Regime schienen unvereinbar mit Experimenten, bei denen hohe Stréme bis 1 mA
tiber vergleichsweise kleine Zuleitungswiderstdnde zur Probe gefiihrt werden sollen. In Zah-
len sind die hier geforderten Voraussetzungen eine Spannungsauflésung bei IV-Kurven von
< 10V bei einer Stromauflosung von 100 pA. Gleichzeitig sollen Strome bis mindestens 200 pA
moglich sein bei Leitungen mit Widerstinden deutlich kleiner als der Probenwiderstand. 3

Losungsidee

Eine universelle Kabelfiihrung konnte nicht gefunden werden. Als einziger Weg blieben um-
schaltbare Kabel, die zwischen zwei fiir die jeweilige Anforderung optimierten Kabelfithrungen
hin- und herschalten. Abb. 4.6 a) zeigt beide Kabelfithrungen. Die linke Variante ist optimiert
fiir hohe Strome, die fiir Experimente zur Elektromigration erforderlich sind. Die Spannung
fallt bei Proben mit R > 900Q zum gréReren Teil {iber der Probe ab, so dass bei abrupten
Leitwertdnderungen kein Spannungsabfall der Leitungen sprungartig auf die Probe {ibergehen
kann. Ebenso wenig heizen unnétige Verluste in den Leitungen den Kryostat zu sehr auf. Die
rechte Variante zeigt im Fall der hochauflésenden Messungen, wie durch die Anregungsstrome
eingebrachte Storsignale durch einen Spannungsteiler in der Amplitude auf 1/37 reduziert
werden kdnnen. Der Spannungsteiler ist im Bereich tiefer Temperaturen platziert, um kein
thermisches Rauschen zu erzeugen. Er verhindert allerdings, dass der Strom durch die Probe in
verldsslicher Genauigkeit gemessen werden kann, so dass ein zusitzlicher Referenzwiderstand
bekannter Grolle zur Bestimmung des Stroms notig ist. Er wird in Serie zur Probe angebracht

3Mit der Auflsung ist iibrigens nicht die Rauscharmut der Messsignale gemeint. Sie wird vielmehr iiber die
kleinstmoglichen Details definiert, die in nichtlinearen Strom-Spannungs-Kennlinien gemessen werden kon-
nen. Zeitliches Rauschen des Messsignals kann im Gegensatz dazu bei geniigend langsamem Messen oder
bei vielen Datenpunkten im Nachhinein, bei der Auswertung im Computer, durch Mitteln minimiert werden.
An der Probe anliegendes Rauschen, das zu verrundeten Strom-Spannungs-Kennlinien fiihrt, zerstért dage-
gen unwiderruflich Information. Effektiv wird die zu messende Kennlinie mit der Rauschverteilungsfunktion
gefaltet.
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Abbildung 4.6.: Umschaltbare Verkabelung: a) Effektive Verkabelungen, zwischen denen hin- und
hergeschaltet werden kann. b) Verkabelung aulerhalb des Kryostats mit Relais zum
Umschalten zwischen Strom- und Spannungsquelle. ¢) Verkabelung innerhalb des
Kryostats mit Relais zum Aktivieren und Deaktivieren eines Spannungsteilers und
eines seriellen Referenzwiderstands.

und verkleinert die Anregungsspannung und die eingebrachten Stérsignale zusétzlich um den
Faktor Rprobe/ (Rprobe + RRef)-
Fehlgeschlagene Varianten

Um die Vorteile beider Verkabelungen zu vereinen, wurden verschiedene Versuche durch-
gefiihrt. Zum Beispiel wurde die Probe direkt mit einer Stromquelle am Spannungsteiler
vorbei angeregt, indem Leitungen auBerhalb des Kryotaten umfunktioniert worden sind. Pro-
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blematisch war dabei jedoch der parasitédre Strom durch den zur Probe parallel liegenden
1kQ-Widerstand des Spannungsteilers und durch den Referenzwiderstand. Dieser fiihrte
zur Verfalschung des Messwerts, zu einer zusdtzlichen Masseschleife und einer damit ver-
bundenen Storanfilligkeit. Aullerdem rief die d&ullere Relais-Schaltbox zum Wechseln der
Kabelfunktion und die darin nicht koaxial geschirmten Unterbrechungen ebenfalls Storsigna-
len hervor. Die Alternative, stattdessen weitere Kabel mit jeweils fest bleibender Funktion und
je eigenem Messgerdt zu ergidnzen, wiirde weitere Stérungen verursachen. Grund dafiir sind
unvermeidbare Masseschleifen durch die beiden stdndig verbundenen Quellen (Strom- und
Spannungsquelle). Beim volligen Verzicht auf den Spannungsteiler konnte die erforderliche
Rauscharmut und Messauflésung nicht erreicht werden. Eine weitere Alternative wiére, die
Widerstdnde auBerhalb des Kryostats in fliissigem Stickstoff zu lagern. Dies wurde teilweise in
der Arbeit von P. KONRAD umgesetzt [Kon03, KBS*05], wo mit einem externen Spannungstei-
ler eine ausreichende Messauflésung erreicht werden konnte. Darauf aufbauend liel3e sich
der externe Spannungsteiler iiber Schalter deaktivieren. Der interne Serienwiderstand von
100 kQ kénnte dann durch Umfunktionieren der Kabel umgangen werden. Hierzu wurden
jedoch keine weiteren Versuche unternommen, da die Reproduzierbarkeit dieser als Notl6sung
entworfenen Variante sehr unsicher erschien.

Beste Variante

Abbildung 4.6 b) und c) zeigen die in dieser Arbeit realisierte Losung des Problems. Kernstiick
ist ein bei tiefen Temperaturen platziertes elektromechanisches Relais, das den Spannungstei-
ler und Referenzwiderstand zu- und abschalten kann. Damit wird effektiv zwischen den beiden
in Abb. 4.6 a) gezeigten Varianten hin- und hergeschaltet. Die Messleitungen U behalten dabei
die feste Funktion der Spannungsmessung {iber der Probe. Leitungen I werden nur bei Verwen-
dung des Spannungsteilers bendotigt. Leitungen U und I konnen also beide unterbrechungsfrei
mit dem dulleren Messgerit verbunden bleiben. Einzig die Anregungsleitungen B miissen
beim Umschalten verdndert werden. Diese sind aber weniger problematisch, da eingebrachte
Storungen bei der hochaufl6senden Messung durch den Spannungsteiler minimiert werden.
Die Messleitungen U und I kommen ohne derartige Schutzwiderstdnde aus. Sie sind mit sehr
hochohmigen (1 GQ) Vorverstdrkern verbunden. Durch sie flie3t also kaum Strom, wodurch
wenige dulere Storsignale eingebracht werden. Die mittels Antennenwirkung eingekoppelten
Storungen werden durch Verdrillung der Leitungspaare (Twisted-Pair-Kabel) minimiert.

Abbildung 4.6 b) zeigt die Verkabelung aullerhalb des Kryostats. Mithilfe der &ueren Um-
schaltbox kann die Stromquelle (Keithley 6221a) gegen die Spannungsquelle (Yokogawa)
ausgetauscht werden. Wahrend des Umschaltvorgangs werden 1 MQ-Widerstanddnde zwi-
schengeschaltet, die bei leichten Potenzialunterschieden die Probe vor kurzen Stromspitzen
schiitzen sollen.

Beispielmessungen fiir beide Varianten

In Abbildung 4.7 wird zur Demonstration der Eigenschaften beider Schaltzusténde je eine
Beispielmessung gezeigt. a) zeigt die Kennlinie des kritischen Stroms mit hohen Strémen in der
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Abbildung 4.7.: Demonstration der Leistungsfdhigkeit der Verkabelung in den beiden Relaisstellungen:
a) Experiment zur Messung des kritischen Stroms, zum Teil bis 1 mA b) Hochauflésende
Messung einer multiplen Andreev-Reflexion, Detail um Null und gréQerer Ausschnitt
im Inset.

Variante ohne Spannungsteiler. Bei 0.4 mA tritt noch kein nennenswerter Temperaturanstieg
am He3-Thermometer auf. Maximal sind etwa 50 mA moglich. In b) wird die hochste erreichte
Auflosung bei aktiviertem Spannungsteiler gezeigt. Details der Kennlinie von etwa 6 1V sind
noch deutlich erkennbar.

Details zum Relais

Bei dem im Kryostat verwendeten Relais vom Typ RAL-5 D W-K handelt es sich um ein bistabi-
les Zweifachrelais. Das bedeutet, dass die Magnetspule nur fiir kurze Zeit mit Strom versorgt
werden muss (fiir = 6 ms). Der geschaltete Zustand wird dann iiber einen Permanentmagneten
dauerhaft gehalten. Zuriickgeschaltet wird mit umgekehrter Polaritdt oder wahlweise tiber ei-
ne zweite umgekehrt gewickelte Spule. Um ein zusitzliches Kabel zu vermeiden, wurde erstere
Option gewdhlt. Nur mit einem bistabilen Relais ist es moglich, bei tiefen Temperaturen, wie
hier bei 250 mK, zu schalten, ohne den Kryostat dabei aufzuheizen. Ein Relais dieser Art hat
bei 5V eine Leistungsaufnahme von 150 mW. Bei einem monostabilen Relais wire der Kryostat
mit seiner Kiihlleistung von 40 uW bei 300 mK vielfach iiberlastet. Die kurze Schaltzeit von
15 ms zeigte aber pro Schaltvorgang bei 250 mK einen sehr geringen Temperaturanstieg im
3He von nur 2 mK fiir wenige Minuten. Das Kunststoff-Gehiuse des Relais wurde entfernt, so
dass beim Abpumpen keine Luft im Gehduse bleibt, die auf den Kontakten gefrieren und diese
verschlechtern konnte. Stattdessen wurde das Relais in einem aus Kupferblech geformten
Gehiuse untergebracht, das fiir elektrische Abschirmung und einen ausreichenden Warme-
kontakt zum Kiihlsystem sorgt, und iiber ein gebogenes R6hrchen evakuiert werden kann. In
Abb. 4.6 c) ist das Kupfergehduse mit einer gestrichelten Linie dargestellt. Die Widerstédnde des
Spannungsteilers befinden sich im selben Gehéduse. Als Widerstdnde wurden SMD-Bauteile
verwendet, die soweit méglich mit Kupferfolie umwickelt und thermisch angekoppelt wurden,
damit die entstehende Warme abflief3en kann.
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Eigenschaften der Kabelpaare U,Iund B Wert

Kabelmaterial Manganin
Kabeldurchmesser 50 um
Kabellidnge 1.5m
Abschirmungsmaterial Edelstahl
AuRerer Durchmesser der Abschirmung 400 um
Innerer Durchmesser der Abschirmung 200 um
Gesamtwiderstand 490Q
Spezifischer Widerstand (Herstellerangabe) 224.9Q/m
Spezifische Kapazitéat (bei 5 kHz) 20pF/m
Spezifische Induktivitat 140nH/m
Errechnete Dampfung bei 5 GHz -58dB/m
Errechnete Abschneidefrequenz 14 MHz

Tabelle 4.1.: Eigenschaften der verwendeten Kabel.

Als Nachteil der Relais-Schaltung sei erwidhnt, dass keine grolleren Magnetfelder (= 50 mT)
beim Experiment verwendet werden kénnen. Das Relais wiirde sonst ungewollt schalten, oder
bei stiarkeren Feldern mechanische Schiaden verursachen.

Details zu den Kabeln

Die Kabelpaare U, I und B bestehen aus jeweils verdrillten Manganin-Dridhten der Linge
1.5m und des Durchmessers 50 pum in einer Edelstahlkapillare. Im Zwischenbereich wurde die
Kapillare mit verdiinntem Silikon ausgefiillt (L6sungsmittel Toluol). Das Silikon hélt die Drahte
mechanisch stabil in der Abschirmung und sorgt als Elektrolyt fiir eine gewisse Kapazitt.
Der fiir ein Metall recht hohe Widerstand des Manganins, die Kapazitdt und Induktivitét
bilden zusammen einen elektrischen Tiefpass mit einer Abschneidefrequenz von 14 MHz und
einer Ddmpfung von —58 dB bei 5 GHz (gerechnet fiir 1 m Kabelldnge). 5 GHz entspricht der
mittleren thermischen Energie der Anregungen im verwendeten Kryostat mit T = 250 mK
umgerechnet in die Photonenfrequenz v = kp T/ h. Tabelle 4.1 fasst einige Daten zu den Kabeln

zusammen.*

4.5.2. Kupferpulverfilter

Neben der schon erwédhnten Filterwirkung der Koaxialkabel wurden weitere Filter zur Senkung
der elektronischen Temperatur und zum Abschneiden hoher Frequenzen ab 100 MHz ver-
wendet. Die Weitergabe der Warme durch den Leiter erfolgt hauptsédchlich durch elektrische
Felder (der sich mit fast Lichtgeschwindigkeit ausbreitende ,Schall“ des Elektronengases) und

4Herstellung und Vermessung der Kabel erfolgte durch H.-F. PERNAU
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Abbildung 4.8.: Filter B. Links: Abbildung des Filterarrays im kompakten Kupfergehiuse mit Ose zur
Befestigung und thermischen Ankopplung. Rechts: Filterkurven mit der transmittierten
Leistung durch zwei der sieben Kanile (Messung: Wissenschaftliche Werkstétten).

durch Diffusion. Die Elektronen bewegen sich selbst zwar auch sehr schnell (vg = 1600 km/s
in Cu), jedoch sind die mittleren Driftgeschwindigkeiten bei den verwendeten Stromstédrken
vernachlissigbar klein (ca. 10 nm/s bis 1 um/s)®. Das Durchlaufen des nur 5 cm langen Filter-
drahtes bendtigt fiir ein Elektron Tage bis Monate. Die Aufgabe des Filters ist, die Elektronen
zu kiihlen und die Frequenzen des thermischen Rauschens im elektrischen Signal zu ddmpfen.
Hier wurden ausschlieBlich die neu entwickelten Kupferpulverfilter MDC87, BGH* 03] anstel-
le herkdmmlicher RC-Glieder eingesetzt. Die Vorteile sind schirfere Abschneidefrequenzen
und stirkere Ddmpfung bei hohen Frequenzen. Jede der von Raumtemperatur kommenden
Leitungen durchlduft, wie in Abb. 4.6, S. 57 gezeigt, einen Kupferpulverfilter. Zwei Arten dieser
Filter wurden eingebaut:

Filter A

Als Filter A werden Filter mit isolierten Drahten bezeichnet. Die Linge des Drahtes muss fiir
eine ausreichende Filterwirkung im Bereich von Metern liegen (hier 2.4 m). Aufgrund des
Skineffekts findet der elektrische Transport hoher Frequenzen nahe an der Oberfldche des
Leiters statt. Als evaneszente Wellen iiberlappen diese durch die Isolierung hindurch mit dem
Kupferpulver und geben dorthin ihre Leistung ab. Die Kupferpartikel sorgen aufgrund ihrer
elektrisch isolierenden Oxid-Oberflache fiir eine sehr selektive Weiterleitung und allm#hliche
Dampfung hochfrequenter Signale, aulerdem durch die gute Warmeleitfdhigkeit fiir ausrei-
chende Kiithlung der entstandenen Warme. Der 2.4 m lange Draht muss in einem ca. 3cm
langen Filtergehduse untergebracht werden. Dies geschieht mit einer speziellen Wicklung mit
verschwindender Induktivitidt, damit magnetische Storfelder moglichst keine Stréme indu-
zieren konnen. Die Ddmpfung dieser Filter liegt bei einer Frequenz von 600 MHz bei -70 dB.
Damit wird kein nennenswertes thermisches Rauschen, das Temperaturen von 250 mK und
hoher entspricht, zur Probe hin durchgelassen.

5Bei einer MAR-Messung am Ein-Atom-Kontakt ist z.B. I = 0...100nA und vpyig = I/ (nenr?), mit r = 50um,
n=8.45x 1022 cm~3 [Kit06] und e = 1.6 x 10719 C.
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Eigenschaften Filter A Filter B
KorngréBe des Kupferpulvers <40pm <40pm
Léange des Kupferdrahtes 24m 5cm
Durchmesser des Kupferdrahtes 50 um 100 um
Isolierung Kapton ca. 5pm keine
Abschneidefrequenz (—3 dB) 100MHz 1 bis 3GHz

Tabelle 4.2.: Eigenschaften der verwendeten Filter.

Filter B

Filter B bezeichnet einen Kupferpulverfilter mit einem nicht isolierten Draht, der direkten
Kontakt zum Kupferpulver hat. Sehr feink6rniges Kupferpulver, wie es hier verwendet wurde,
ist aufgrund der Oxid-Oberflidche beziiglich der Leitfahigkeit bei niedrigen Frequenzen und auf
groflen Distanzen nicht perkolierend. Der direkte Kontakt zum Pulver verursacht daher keinen
Kurzschluss zur Masse, verbessert jedoch die Filterwirkung betrichtlich, so dass wesentlich
kiirzere Drédhte im Filter zur gleichen Filterung fiihren. Filtergehduse kénnen so wesentlich
kompakter gebaut werden, da keine Wicklung notwendig ist. In ca. 5cm Abstand von der
Probe konnte hier ein solch kompaktes (25 mmx21 mmx5 mm) siebenfaches Filterarray in
der innersten Abschirmhiilse gut untergebracht werden. Nachteile sind ab und zu auftretende
leitende Pfade durch das Kupferpulver zur Gehdusemasse oder zu benachbarten Drihten.
Dies muss vor jeder Messung gepriift werden. Liegt ein solcher Fall vor, kann das Kupferpulver
durch leichte St6Re umgeordnet oder gelockert werden, bis keine Kurzschliisse mehr gemes-
sen werden. Abbildung 4.8 zeigt die Messung zweier Kanéle des Filters. Beide Kurven sind
sehr unterschiedlich und hdngen von der Anordnung der Pulverpartikel ab. Die Filterkurven
wurden unter gednderten Bedingungen auerhalb des Kryostats bei Raumtemperatur gemes-
sen. Sie zeigen jedoch, dass trotz der vereinfachten Bauweise ohne ein durchgehend koaxial
abgeschirmtes Geh&use eine Filterwirkung erkennbar ist. Der Filter dient als zweite Filterstufe.
Ein zusitzlicher Vorteil ist die Kiihlung der weiter zur Probe fithrenden nur 5 cm langen Drihte.
Abgesehen von den Metallen im Stecker und in den Létverbindungen wird dadurch die Probe
{iber einen Kupferdraht direkt an den vom 3He-Pot kommenden Kupferstab angekoppelt. Die
1.5 um dicke Polyimidschicht zwischen der 100 nm dicken Aluminiumstruktur und dem Bron-
zesubstrat isoliert die Probe thermisch, daher spielt die Kiithlung durch die Zuleitungen eine
sehr wichtige Rolle. Tabelle 4.2 fasst die wichtigsten Daten der beiden Filtertypen zusammen.

4.5.3. Erdung und Abschirmung

Zur Verringerung der Einkopplung von Storsignalen ist eine gute Abschirmung und eine
durchdachte Erdung notwendig. Letzteres bedeutet insbesondere, dass die Erdung sternfor-
mig von der speziellen Messerde ausgeht, damit keine Masseschleife und kein Kontakt zur
Netzerde gebildet wird. Variationen dieser Grundstrategie mussten jedoch durch Ausprobieren
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optimiert werden. Als erfolgreich erwies sich, den kompletten Kryostat zunédchst von jeder
Masse abzukoppeln. Auch die Abschirmung jeglicher Messleitungen wurden nur einseitig
verbunden. Der Anschluss zur Masse war dann iiber eine einzige Abschirmung der Anregungs-
leitung gegeben. Eine masselose Messung beziiglich der Messleitungen selbst erwies sich als
ungiinstig. So wurde der Minuspol der jeweiligen Quelle auf Masse gelegt. Damit lag die Probe
selbst nicht mehr auf dem Massepotenzial der Abschirmung, was sich jedoch aufgrund des
Zuleitungswiderstands bis zur Probe und des Spannungsteilers nicht vermeiden liel3.

4.6. Geriite und Steuerung

4.6.1. Messelektronik

Bei der Wahl der Messgerite wurden die Aufgaben auf jeweils spezialisierte Geréte verteilt.
Im Einzelnen sind das eine Gleichstromquelle, Gleichspannungsquelle, zwei Messsignal-
Verstdrker, ein D/A-Wandler und, nicht zu vergessen, das Gerit, welches auf die méglichst
alleinige ,, Denkarbeit” spezialisiert sein sollte, der Computer. So wurde fiir jede Aufgabe das
meiner Meinung nach beste erhiltliche Gerét eingesetzt und dabei eine hohe Flexibilitat
bewahrt. Bei der Arbeit mit Universalgerdten (SMUs (source and meassure units) oder Di-
gitaloszilloskope) ist man oft auf den mehr oder weniger durchdachten Funktionsumfang
eingeschrénkt und steht zum Teil vor uniiberwindlichen Grenzen bei bestimmten, experimen-
tell zwingenden Vorgaben.®

Anforderungen

Aufgrund der temperaturabhingigen Widerstdnde der Zuleitungen von den Messgeriten
zur Probe musste eine Vierpunktmessung durchgefiihrt werden, was separate Quellen und
Messgerite erfordert. Die Messung der multiplen Andreev-Reflexionen benétigt eine extrem
stabile Gleichspannungsquelle und einen guten Verstidrker, um ein Signal von wenigen pV
rauschfrei zu erfassen. Da sich die Kabelkapazitdten je nach Probenwiderstand als zeitliche
Verzogerungen bemerkbar machen konnen und die Verstérker eine eingeschriankte Bandbreite
besitzen, wurde auf Wechselspannung verzichtet und entsprechend langsam, etwa im 0.5
bis 1 s-Takt gemessen. Fiir manche Messungen, z. B. zur Beurteilung des Rauschens, sollte
dennoch die Moéglichkeit bestehen, am selben Aufbau schnelle oszilloskopische Messungen
durchfiihren zu kénnen.

Wabhl der Gerite

Als Quelle fiel die Wahl auf die sehr rauscharme Gleichstromquelle Keithley 6221 bzw. die
ebenso rauscharme Gleichspannungsquelle Yokogawa 7651. Messseitig wurde das Signal kurz

6Besonders tiickisch bei Quellen ist der vom Gerit gut gemeinte automatische Wechsel des Verstiarkungsbereiches,
der jedoch durch Spannungspulse den atomaren Kontakt zerstéren oder verdndern kann. Vorbildlich passiv
und durchschaubar ist z. B. die Spannungsquelle Yokogawa 7651.
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nach den Vakuumdurchfiihrungen mit den sehr kompakt gebauten, rausch- und driftarmen
FET-Spannungsverstdrkern DLPVA-100-F-D der Marke Femto verstédrkt. Das hinterher unemp-
findliche Signal zwischen -10 V und 10 V wird mittels Datenerfassungssystem ADwin digital
erfasst. Als ein weiteres Gerat fiir vorbereitende Messungen wurde teilweise auch anstatt Ver-
starker und Datenerfassung das Nanovoltmeter Keithley 2182A verwendet. Alle Gerédte wurden
tiber GPIB bzw. iiber Ethernet vom Computer gesteuert und synchronisiert. Die Gerdte im
Einzelnen:

Stromquelle Keithley 6221: Primér eine Gleichstromquelle mit einigen Wechselstromfunk-

tionen. Eine Spannungsbegrenzung ist in relativ kleinen Abstufungen méglich, was zum
Schutz der Probe wichtig ist. Weitere verwendete Funktion: digitaler Ausgang, womit die
dullere Relaisbox geschaltet werden konnte. Ein tiickischer Nachteil soll noch erwédhnt
werden: Befindet sich die Erdung im Stromkreis zu weit vom Minuspol entfernt, sendet
die Quelle extreme Storsignale aus. Davor wird im Handbuch nicht explizit gewarnt.
Das schliefst jedoch z. B. die Moglichkeit aus, die Erdung des Stromkreises direkt an die
Probe zu legen, da dieser Punkt bereits durch die Zuleitungswiderstdnde zu weit vom
Minuspol entfernt liegt.

Spannungsquelle Yokogawa 7651: Die Gleichspannungsquelle ist &ul3erst stabil und rausch-

arm, und nicht mit unnétig komplizierter Software ausgestattet. Sie bietet die Moglich-
keit, mit einer zusétzlichen Feedbackleitung die Spannung weiter vom Ausgang entfernt
zu iberwachen und so die auf dem Weg entstandenen Storsignale zu kompensieren.
Von letzterer Funktion wurde jedoch kein Gebrauch gemacht, da keine Verbesserung
erreicht werden konnte.

Spannungsverstirker Femto DLPVA-100-F-D: Zwei dieser Verstdrker wurden messseitig mit

nur 20 cm kurzen Koaxialleitungen sehr nahe an der Stromdurchfiihrung platziert. Das
sehr kleine Geh&duse konnte mit Paketklebeband leicht am Kryostat befestigt werden. Der
Verstdrker ist ausreichend rauscharm und hat Einstellmdéglichkeiten fiir die zwei Band-
breiten 1kHz und 100 kHz sowie vier Spannungs-Verstiarkungsbereiche 10!, 10%, 10°
und 10*. Die Verstiarkungsbereiche kénnen iiber einen optisch entkoppelten digitalen
Eingang vom Computer aus eingestellt werden.

Datenerfassungssystem ADwin: Dieses handliche Gerét besitzt zwei Arten von A/D-Wand-
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lern: 16 bit bei 200 kHz oder 14 bit bei 2 MHz. Dariiber hinaus bietet es 16 bit D/A-
Ausgédnge und einige digitale Ausgénge. Anstelle von umfangreichen Funktionen stellt
das Gerit einen einfach gehaltenen Basic-Compiler zur Verfiigung, um beliebige Funktio-
nen mit einem internen 40 MHz-Prozessor abarbeiten zu lassen. So kénnen z. B. Daten
bereits als Mittelwerte an den Computer weitergeleitet werden, oder als Histogramm
oder gepuffertes und getriggertes Oszilloskopbild. Fiir unsere Experimente wurde ein
Mittelwert gebildet und bei Stromrampen zusétzlich eine bestimmte Einschwingzeit
nach jeder Stromédnderung abgewartet. Jeder Messpunkt ist ein numerischer Mittelwert
tiber einen genau festgelegtes Zeitintervall mit etwa 100 000 Einzelmesspunkten. Die
Belastung des eigentlichen Messcomputers und der Datenleitungen bleibt dabei sehr
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gering. Die Ausgédnge des Gerdtes wurden zum Umschalten der Verstdrker und zum
Schalten des Relais im Kryostat verwendet.

Nanovoltmeter Keithley 2182A: Dieses Gerdt wurde urspriinglich anstelle der Femto-Verstér-
ker und des Datenerfassungssystem ADwin verwendet. Vorteil ist ein gepulster Modus
fiir differenzielle Messungen, um einen Widerstand beim Kaltfahren des Kryostats drift-
frei ohne thermischen Effekte auslesen zu kénnen. Dabei wird ein Synchronisations-
und Datenkabel zur Stromquelle Keithley 6221 verwendet. Der Widerstand wird dann
am Display der Stromquelle angezeigt. Nachteil des Gerdtes ist, dass keine schnellen
Oszilloskop-Messungen moglich sind.

4.6.2. Computersteuerung

Es erwies sich als dullerst vorteilhaft, dass alle Gerdte des Experiments vollstdndig fiir den
Fernsteuerbetrieb per Computer ausgelegt waren. Die fiinf elektronischen Messgerite, die
Geréte zur Steuerung des Kryostats und des Magnetsystems, sowie der Controller fiir den
Motor der Bruchmechanik konnten alle iiber digitale Datenleitungen (GPIB, Ethernet, RS232)
vom Computer aus gesteuert bzw. ausgelesen werden. Die Relais zum Umschalten der Kabel
waren ohne Schwierigkeit iiber eines der anderen Geréte schaltbar. Nur so war es iiberhaupt
moglich, die Experimente in der hohen Quantitidt durchzufiihren. Durch die Computersteue-
rung konnten fiir die vielen Einzelvorgdnge und Entscheidungen Abldufe und Regeln in Form
von Python-Skripten einmalig formuliert und vielfach durchgefiihrt werden. Der folgende
kurze Auszug aus der Logdatei

08-02-24 02:29:45 Strom steigt

08-02-24 02:30:19 Sprung von 0.904 nach 0.538

08-02-24 02:30:19 Strom sinkt

08-02-24 02:30:23 Sprung von 0.563 nach 0.904

08-02-24 02:30:24 Strom sinkt

08-02-24 02:31:32 Strom steigt

08-02-24 02:31:33 Feld ausschalten...

08-02-24 02:32:29 Feld ist auf OmT

08-02-24 02:32:29 Andreev-Reflexionen

08-02-24 02:32:38 He3-Pot: warten auf T<280mK

08-02-24 02:42:41 Kondensieren...

08-02-24 03:05:07 Kryo: warten auf T<280mK

08-02-24 03:22:21 Kryo: weiter kihlen...

08-02-24 03:22:43 Andreev-Reflexionen messen

08-02-24 03:36:53 html-Datei (He-Level: 97.9%)

08-02-24 03:36:54 Feld anschalten...

08-02-24 03:37:54 Feld ist auf 18mT

08-02-24 03:38:03 Strom steigt

08-02-24 03:39:10 Sprung von 0.844 nach 1.499
08-02-24 03:39:11 Strom sinkt

zeigt 20 von insgesamt 150 000 Zeilen mit Vorgdngen, die vom Messprogramm wéhrend der
Experimente an Probe Nummer cs_b37 in einem Zeitraum von iiber 4 Monaten durchgefiihrt
und mitgeloggt wurden. Hinter jedem mitgeloggten Vorgang verbergen sich meist viele weitere
Einzelschritte, wie das Anpassen von Messbereich, Verstarkungsfaktoren, Offset und Schritt-
weite der Rampe, das Umschalten von einigen Relais, das Kontrollieren des Zustandes der
Probe und der Temperatur, das Speichern von Messdaten und einiges mehr.

All diese Vorgédnge konnten nach und nach als Funktionen programmiert und spéter als Bau-
steine zu einer komplett automatisierten Ablaufsteuerung zusammengesetzt werden. So war
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es moglich, die Experimente ununterbrochen 24 Stunden am Tag tiber Monate durchlaufen
zu lassen. Wiahrend der Messung lie8en sich parallel die Messergebnisse auswerten und be-
stimmte Parameter feinjustieren. Uber das Internet wurden in einer html-Datei die aktuellen
Messkurven und wichtige Informationen wie z. B. der Heliumfiillstand des Kryostats angezeigt,
und konnten von jedem Ort aus stédndig tiberwacht werden. Per VNC (Virtual Network Com-
puting [VNC]) war es auch leicht moglich, das Experiment per Internet fernzusteuern, etwa
vom Biiroarbeitsplatz aus oder sogar von unterwegs wahrend einer Physiktagung. Abgesehen
von der komfortableren Bedienung wére die manuelle Durchfiihrung derartiger Messungen —
mit vermutlich Millionen von einzelnen Handgriffen — ohne vollstdndige Computersteuerung
in dieser Form praktisch unmaoglich.

4.6.3. Skriptsprache Python

Als Messsoftware wurde die objektorientierte interaktive Skriptsprache Python [Ros, VRD09]
anderen zur Verfiigung stehenden Softwarel6sungen, wie z. B. LabView oder der Compiler-
sprache Delphi (Pascal), vorgezogen. In einem Editor, geeignet zum Ausfiihren einzelner
Python-Programmezeilen, kann ein Experiment in Einzelschritten durchgefiihrt und schnell
ausprobiert werden. Komplexere Vorgédnge sind in Form von Funktionen programmierbar. Ge-
speichert als Textdatei konnen die wichtigen Funktionen eines Experimentes, ohne Nachteile
gegeniiber Buttons und Eingabefeldern wie in LabView, in beliebiger Reihenfolge ausgefiihrt
werden. Auch fiir numerische Berechnungen, die Analyse und Auswertung der Messdaten bis
zur Erzeugung fertiger Graphen wurde mit Python in einheitlicher Infrastruktur gearbeitet.

Als Philosophie hinter Python steht die Idee eines rein auf Text basierten Universalpro-
gramms mit komfortabler Syntax ohne iiberfliissigen Ballast. Wahrend der Programmtext und
die Einzelkommandos selbst aus Text bestehen, verfolgt Python auch bei der Handhabung
von Daten die Philosophie einer Bijektivitdt zwischen den Objekten im Speicher und einer
menschenlesbaren Reprisentation als Klartext. So wird vom Texteditor aus die vollstdndige
und einfache Kontrollierbarkeit des Systems erreicht. Fiir Python existieren zahlreiche Er-
weiterungspakete, auch zur Erzeugung von Fenstern (zum Plotten von Funktionen), oder
zur Steuerung von GPIB-Schnittstellen und anderer Hardware. Insbesondere enthélt Python
eine Funktion um beliebige dll-Bibliotheken anzusprechen, was einen Zugriff auf die meisten
mitgelieferten Treiber von wissenschaftlichen Gerédten ermdoglicht.

Anwendungsbeispiele fiir Python

Sobald in Python die wichtigsten Funktionen zur Steuerung der Geréte in Textform und als
handliche Objekte verfasst sind, gelingt das Experimentieren sehr einfach und flexibel. Im
Folgenden wird anhand kurzer Bespiele ein Eindruck vermittelt, wie mit Python in dieser
Arbeit experimentiert wurde. Nach dem Start von Python wird mit der Zeile

import Messgeraete

ein vorher angelegtes Pythonskript importiert, in dem eine Sammlung von Messgeriten,
Auslesewerten und die GPIB-Schnittstelle definiert wurden. Anschliefend lassen sich sofort
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Messungen durchfiihren. Zum Beispiel nach Eingabe von

ISoll(500)
UProbe()/URef ()*RRef

wird die Stromquelle auf 500 nA gesetzt, zwei Spannungen gemessen und mit der Variablen
RRef der Probenwiderstand berechnet. Das Ergebnis des Ausdrucks wird im Ausgabefens-
ter angezeigt. Durch erneutes Betdtigen der Eingabetaste in dieser Zeile kann die Messung
wiederholt werden. Durch komplexere Befehle wie

kondensieren(T=30, t=25)
motorpos (U=2,UPM=500)
relais(quelle='U")

wird das das Kondensieren von *He fiir 25 Minuten bei 30 K gestartet, die Achse der Bruch-
mechanik bis zur zweiten absoluten Umdrehung gedreht oder alle Relais fiir den Betrieb
mit Spannungsteiler, Referenzwiderstand und Spannungsquelle umgeschaltet. Ein weiteres
Beispiel zeigt, wie in einer Zeile ein neues Messgerit integriert werden kann. Sobald das Gerit,
z. B. die Spannungsquelle Yokogawa, angeschlossen ist, gibt man ein:

yokogawa=GPIB(3)
yokogawa.write(’'S+15.0000E-3E")

Die erste Zeile legt ein neues Messgerit an der GPIB Schnitstelle mit Adresse 3 an und speichert
es als Objekt in der Variable yokogawa. In der zweiten Zeile wird das Gerdt Yokogawa bereits
auf eine Ausgangsspannung von 15mV gesetzt (das Ubergabeformat muss im Handbuch
nachgelesen werden). Diese Zeile kann auch leicht tiber eine Funktion auf USo11Y (15) verkiirzt
werden. Uber solche Objekte und Funktionen, wie sie in der Datei Messgeraete. py gesammelt
wurden, kann auf alle vorhandenen Messgeridte und Messwerte permanent (und vor allem auf
einheitliche Weise) zugegriffen werden. In einem weiteren Beispiel kann in einer einzelnen
Zeile

mm. rampe([0,-20,20,0],dy=1,dt=1,set=BFeld,get=[zeit,UProbe,GProbe, THe3],
filename="magnetsweepl.txt’)

eine Messung gestartet werden, wobei das Magnetfeld von 0 mT bis —20 mT, +20 mT und wie-
der bis 0 mT durchgefahren wird. Dabei werden werden die Zeit, die Probenspannung, der Leit-
wert und die Temperatur im Sekundentakt ausgelesen und alles in einer Datei magnetsweepl. txt
gespeichert. Nach Beginn dieser Messung erzeugt die Zeile

mm.plot (UProbe, THe3)

ein Fenster in dem die Temperatur gegen die Probenspannung geplottet und permanent
aktualisiert wird. Die letzten beiden gezeigten Funktionen sind Teil der selbstgeschriebenen
Funktionssammlung xyMess . py.

All diese hdufig benotigten Anwendungen verbergen sich hinter einzelnen Zeilen aus hand-
lichem Text. Dieser ist iiber gewthnliche Editierfunktionen wie copy & paste sehr flexibel
handhabbar und die dahinter verborgene Funktion kann mit nur einer Taste (Enter) ausgefiihrt
werden. Im Gegensatz zu LabView oder Compilersprachen kann ein Experiment somit mit ei-
nem minimalen Aufwand Zeile fiir Zeile ausprobiert und leicht variiert und verbessert werden.
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Eine gréBere Ansammlung von Python-Befehlen lisst sich zu einer Funktion zusammenset-
zen, womit komplexere Abldufe wiederum tiiber einzelne Befehlszeilen ausgefiihrt werden
kénnen. Eine der besonderen Stirken der Syntax von Python sind flexible Funktiosparameter
mit optionalen Schliisselwortern, wie z. B. bei der Funktion kondensieren(ramp=0.5), wo nur
der Parameter ramp einen speziellen Wert bekommen soll und alle anderen Parameter auf
voreingestellten Standardwerten bleiben. Diese Syntax ist z. B. in der Mathematiksoftware
Maple iiblich. Schleifen, if-Anweisungen und andere wichtige Hochsprachen-Elemente sind
in Python ebenfalls enthalten. So stellt Python eine méchtige Infrastruktur bereit, die den hier
umgesetzten Ansatz der Experimentsteuerung sowohl bei der erreichbaren Komplexitidt der
Abldufe, als auch in der Entwicklungszeit anderen Programmen wie LabView iiberlegen macht.
Voraussetzung zum Experimetieren ist allerdings eine entsprechende kleine Sammlung an
grundlegenden Funktionen. Im Internet existiert bisher leider noch kein umfassendes Paket
fiir Python als vollstindige Messsoftware. Zwar werden zur wissenschaftlichen Datenauswer-
tung zusammengestellte Komplettpakete angeboten’, jedoch miissen zur Geritesteuerung
weitere Pakete und einige kleine selbst geschriebenen Funktionen ergénzt werden.

4.7. Probenherstellung

In diesem Abschnitt werden zwei Verbesserungen der Proben beziiglich ihrer mechanischen
Eigenschaften beschrieben. Zur Elektronenstrahllithografie mit Liftoff-Technik soll dagegen
nicht viel gesagt werden. Das Verfahren ist in der Literatur ausreichend bekannt und vielfach
beschrieben worden?®, so dass auf eine nihere Diskussion der Technik nicht eingegangen wird.
Die Prozessschritte, Materialdaten und Parameter zur Herstellung der Proben sind kompakt
in Tabelle 4.3 zusammengestellt. Die Seite kann so auch einzeln als handliche Rezeptur fiir
das Labor ausgedruckt werden. Eine REM-Aufnahme einer fertig prozessierten Probe zeigt
Abb. 4.11,S.72.

4.7.1. Mechanische Optimierung des Substrats

Wie schon im Abschnitt 4.3 erwdhnt, musste die Wahl des Substrats hinsichtlich der mecha-
nischen Eigenschaften optimiert werden, um die Biegekraft zu minimieren. Daher wurden
verschiedene Substrate durchprobiert:

Bronze (300 pm): Die Kraft beim Biegen betragt hier 6 N bei 1 mm und 7N ab 1.5 mm (Raum-
temperatur). Das fiihrt zum Teil bereits zum Klemmen der Mechanik.

Bronze (250 pm): Die Proben brachen erst bei hoheren Kriimmungen, und entsprechend
stdrker gekriimmt mussten sie eingespannt werden. Das stellt ein Risiko dar und iibt zu
Beginn bereits eine hohe Kraft auf die Mechanik aus.

77um Beispiel die Enthought Python Distribution oder Python(x,y).
8Eine Beschreibung findet sich z. B. in meiner Diplomarbeit [Sch02]. Darin ist auch der speziell fiir freitragende
Bruchkontakte notwendige Schritt mit einer Opferschicht aus Polyimid beschrieben.
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/

Prozessschritt Materialien, Geriite, Parameter und Vorgehensweise

Waferherstellung Unmagnetisches ]300 um Bronzeblech — Metalldrehbank: Aufkleben und
mit Drehstahl runde Scheiben (& 5.5 cm) herausschneiden

Wafer polieren 1000er Schleifpapier, Bohrmaschine mit Polieraufsatz

Wafer reinigen mit Losungsmittel Aceton und Isopropanol (IPA)

Trocknen Heizplatte: 1 min bei 100 °C, abblasen mit Stickstoff

Opferschicht Wafer bestreichen mit zdhfliissiger Polyamidsdure ,Durimide 115A“

Schleudern Spincoater:  30s bei 300 U/min, Rampe in 3s

90 s bei 5000 U/min, Rampe in 3s

Vorbacken Labor-Ofen: 5 min bei 130°C

Ausbacken Vakuum-Heizplatte 30 min bei 430 °C (mit Rampe ,/ und \ in
jeweils 1:30 h), Imidisierung — M 1.5 pm Polyimid-Schicht

Trocknen Heizplatte 1 min bei 100 °C, abblasen mit Stickstoff

Pufferschicht Copolymer MMA-MAA gel6st zu 11% in Ethyl Lacetat

Schleudern Spincoater:  4.5s bei 400 U/min, Rampe in 3s

90s bei 2500 U/min, Rampe in 3 s

Zwischenbacken Heizplatte: 5 min bei 100 °C — [0 540 nm Copolymer-Puffer

Elektronenlack =~ PMMA, Polymer mit 950 kg/mol, gel6st zu 4 % in Anisol

Schleudern Spincoater: 4.5s bei 400 U/min, Rampe in 3s

60 s bei 5000 U/min, Rampe in 3s

Ausbacken Labor-Ofen: 30 min bei 170 °C — l 160 nm PMMA-Lackschicht

Wafer zerteilen  spezielle Schneidevorrichtung mit fast parallelem Messer, Proben-
grofle 3mm x 18 mm

Belichten Schreiben der Struktur mit Raster-Elektronen-Mikroskop 30kV,
Belichtungsdosis ca. 280 uA/cm? (variiert), groRe Flichen mit 80%,
100 nm-Engstelle mit 130% der Dosis.

Entwickeln In 1:3 verdiinntem MIBK:IPA 20 s entwickeln, dann 2 min in IPA.
Entwicklung stoppen durch Trockenblasen mit Stickstoff.

Aufdampfen PVD-Anlage mit thermischem Verdampfungstiegel: Aufdampfen
von z. B. @ 110 nm Aluminium (99.999% Reinheit) bei 5A/s wih-
rend eines Kammerdrucks von ca. 108 bis 10~ mbar.

Liftoff Unbelichtetes PMMA in Aceton auf 50 °C hei8er Heizplatte auf-
16sen. Mit Pinzette restliche Aluminiumschicht am Rand der Probe
vorsichtig abstreifen.

Einkerben Optional, zur Reduktion der Biegekraft: Unter dem Binokular wird
an beiden Seiten der Sollbruchstelle das Bronzesubstrat mit einem
Skalpell bis auf die Hélfte der Dicke eingedriickt.

Trockenidtzen Reaktive-Ionen-Atzanlage: Plasma aus 1 mbar reinem O,, 10 min
bei 50 W Mikrowellenleistung und 40 min bei 15W — entfernt 400
bis 500 nm der Opferschicht.

Kontaktieren Unter dem Binokular: Mit diinnem Lotdraht Klebetropfen aus -

UHU-Sofortfest aufbringen zur Fixierung und mechanischer Ent-
lastung des Drahtes (90 um Kupferdraht, lackisoliert). Lotdraht, -

hélzerner Zahnstocher: Leitsilberkleckse zur groBfldchigen Kon-
takierung mit dem Metall der Kontaktflachen und zur Fixierung.

AN

i

A

Tabelle 4.3.: Alle wichtigen Schritte und Parameter zur Herstellung einer Probe mit Bruchkontakt.
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Polyimidfolie (180 pm): (hier Apical® besser bekannt als Kapton®) kann ohne nennenswer-

te Kraft gebogen werden (< 0.1N). Auch der zeitaufwendige Schritt der Polyimidbe-
schichtung schien zunichst iiberfliissig. Die Atzparameter waren jedoch zu unterschied-
lich, so dass die Schicht dennoch aufgebracht werden musste. Desweiteren benétigen
nichtleitende Substrate eine zusétzliche 10 nm bis 15 nm dicke Aluminium-Schicht,
die temporar aufgedampft und spéter wieder mit NaOH entfernt wird, um die Elektro-
nenstrahllithografie iiberhaupt zu erméglichen. Als gro3ten Nachteil der Polyimidfolie
stellte sich jedoch heraus, dass gar keine plastische Verformung auftritt wie beim Metall,
wodurch auch kein Knick an der Stelle des Keils die Kriimmung lokal verstdrkt. Damit
wurde die Untersetzung so stark erh6ht, dass die Probe selbst am oberen Anschlag der
Bruchmechanik noch nicht brach. Zu starkes Vorspannen kann die Probe sehr leicht
zerstoren. Alle Versuche endeten mit einem der beiden unerwtiinschten Fille. Das Ein-
schneiden der Folie links und rechts der Sollbruchstelle mit einer Schere (zur lokalen
Erhéhung der Kriimmung) machte die Proben viel zu empfindlich.

Polyimidfolie mit gekerbtem Draht: Bei der notched wire-Technik wird ein diinner Draht an

einer Stelle eingekerbt und mit zwei Klebepunkten auf dem Substrat fixiert. Diese Tech-
nik findet hdufige Verwendung, erfordert jedoch eine Bruchmechanik mit Piezo, da die
Untersetzung wesentlich geringer ist als bei lithografischen Proben. Um diese Technik
dennoch fiir die hier vorhandene Bruchmechanik nutzbar zu machen, wurde der mit
einer Rasierklinge ringsherum eingekerbte Aluminiumdraht (25 pm) auf ein vollstindig
mit Klebstoff (UHU-Sofortfest) bestrichenes Polyimid-Substrat geklebt. Aufgrund der
Oberflichenspannung des Klebstoffs bleibt geniigend viel Luft in dem Schlitz, so dass
eine freitragende Briicke bestehen bleibt. Das zu erwartende Untersetzungsverhéltnis
sollte nur geringfiigig niedriger sein, als bei einer lithografischen Briicke, was insgesamt
mit dem diinnen Substrat ein brauchbares Brechverhalten erwarten lasst. Praktisch
brach die Probe jedoch viel zu schnell. Zum einen 16ste sich der Draht in der Ndhe der
Kerbe vermutlich etwas vom Klebstoff. An der Kerbe bildete der Klebstoff aullerdem
kleine Risse, da der Klebstoff selbst an dieser Stelle geschwicht ist. Eine bisher noch
nicht getestete Idee, welche die Probleme l6sen kdnnte, ist, den Draht auch von oben
mit Klebstoff zu {iberziehen. Dadurch sollte sich das Einreien noch weiter verlang-
samen, und das erwiinschte Untersetzungsverhiltnis erreicht werden. Mit der Dicke
der Klebstoffschicht kann sogar die Untersetzung feinjustiert werden. Die Dicke kann
beim Glattstreichen mit einer Rasierklinge durch unterschiedlich starken Druck variiert
werden.

Kupfer (300 pm): hat einen wesentlich kleineren elastischen Bereich von etwa 0.5 mm (bei
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R.T.). Das begrenzt die Kraft auf 4 N und konzentriert die Kriimmung friither auf den
Knick. Der elastische Bereich sollte ausreichen, um den Bruchkontakt beliebig oft wieder
zu schlieBen. Die Verformung geschieht jedoch bei tiefen Temperaturen vermutlich
ruckartig in kleinen St6Ben. Alle Proben brachen abrupt und konnten nicht wieder
geschlossen werden.
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F—— 150 um

Abbildung 4.9.: Die Einkerbungen sollten unter dem Binokular wie in a) gezeigt moglichst nahe an den
Bruchkontakt gesetzt werden und b) mit dem Skalpell bis in die Mitte des Substrats
eingedriickt werden.

Bronze mit Einkerbung: Den Erfolg brachte schliel}lich wieder das urspriingliche Material
Bronze (300 um), diesmal mit zwei Einkerbungen links und rechts neben der Sollbruch-
stelle. Diese lieBen sich nach dem Aufdampfen des Probenmaterials und vor dem Un-
terdtzen der Briicke gefahrlos mit einem Skalpell in das Bronzematerial eindriicken.
Abb. 4.9 zeigt eine solche eingekerbte Probe von oben und der Seite. Das Einkerben hat
zwei Vorteile. Erstens wird die Kraft reduziert auf 2.2 N bei 1 mm und 2.5N bei 1.5 mm
Biegeweg. Zweitens wird die Oberfliche um die Bruchstelle herum stérker gestreckt,
da die Grenzfldche zwischen Stauch- und Streckbereich in das untere Viertel der Sub-
stratdicke verlagert wird. Diese Herstellungsmethode wurde von nun an ausschlieBlich
verwendet.

4.7.2. Optimierung des Probendesigns

Als weiterer Weg, das Brechen friiher eintreten zu lassen und damit die Biegekraft klein zu
halten, wurde der freitragende Bereich der Briicke vergrofert, da dieser linear in das Unter-
setzungsverhdltnis eingeht. Um {iberhaupt einen freitragenden Bereich der Sollbruchstelle
zu erhalten, musste die Umgebung jedoch geniigend schmal sein, damit sie unterétzt wer-
den kann. Es stellte sich heraus, dass diese Strategie den gegenteiligen Effekt hatte und die
dabei hohere Instabilitdt und Elastizitdt das Brechverhalten insgesamt verschlechterte. So
wurde wieder mit einem kleineren freitragenden Bereich gearbeitet, dafiir wurden massivere
Zuleitungen dreiecksformig bis zur 100 nm-Engstelle gefiihrt, wie in Abb. 4.10 zu sehen ist.
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Probendesign fiir die Belichtung mit Elektronenstrahlen. Markierung der Schreib-
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Abbildung 4

Inneres Schreibfeld mit Belich-
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Abbildung 4.11.: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme einer fertiggestellten Nanobriicke aus

Aluminium (in Falschfarben). Der rauhe Untergrund (griin eingefarbt) zeigt die teil-

weise weggedtzte Opferschicht aus Polyimid.
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Y Durch blofles logisches Denken
vermogen wir Keinerlei Wissen tiber die
Erfahrungswelt zu erlangen; alles
Wissen tiber die WirklichKeit gehit von
der ‘Erfahrung aus und miindet in ifr. «

— Albert Einstein!

KAPITEL 5.

Messergebnisse

Dieses Kapitel zeigt Messergebnisse zur Untersuchung von Gold- und Aluminium-Bruchkon-
takten unter dem Einfluss hoher Strome. Analysiert wurden die Kontakte mittels Strom-
Spannungs-Kennlinien und durch die Bestimmung der einzelnen quantenmechanischen
Leitwertkandle.

Ziel der Untersuchungen war, verschiedene Zusammenhinge zwischen Eigenschaften des
Leitwerts und der atomaren Geometrie zu ermitteln. Dabei stand die lokale Manipulation der
Geometrie mit stromgetriebenen Umordnungen im Vordergrund.

5.1. Atomare Stabilitit bei hohen Stromen

5.1.1. Messung sprunghafter atomarer Umordnungen

Wird mittels Bruchmechanik ein atomarer Kontakt hergestellt und der Biegevorgang gestoppt,
bleibt die atomare Struktur bei tiefen Temperaturen ohne duflere Einfliisse iiber mehrere Tage
stabil. Bei steigendem Strom, der iber den Kontakt flieBt, &ndert sich dagegen der Leitwert
ab etwa 50 mV sprunghaft und irreversibel. Dies kann nur als geometrische Anderung der
atomaren Struktur gedeutet werden. Abb. 5.1 zeigt ein Beispiel einer solchen Leitwertdnde-
rung bei steigendem Strom. Mehrere Umordnungen fiihren hier zu kleinen Anderungen des
Leitwerts. Wird der Strom konstant gehalten (was die Abbildung nicht zeigt), treten keine
Umordnungen auf und der Leitwert bleibt konstant. Bei etwa 26 pA wird im Beispiel der Strom
langsam wieder auf Null heruntergefahren, was ebenfalls zu keinen weiteren Spriingen fiihrt.
Lediglich eine leichte kontinuierliche Anderung ist sichtbar, die als Leitwertfluktuation gedeu-
tet werden kann. Eine Erh6hung des Stroms in negativer Richtung fithrt zunédchst ebenfalls
nur zu kontinuierlichen Anderungen. Bei —24 pA tritt in diesem Beispiel eine weitere kleine
Umordnung auf. In dieser nun erreichten atomaren Geometrie bleibt der Kontakt gegeniiber
allen Strémen zwischen —26 pA und 26 pA stabil, was ein weiterer kompletter Durchlauf der
Stromrampe bestétigt (blaue Kurve).

11879-1955, Zitat aus Mein Weltbild [ES05]
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5. MESSERGEBNISSE

Die Messung kann durch eine atomare Umordnung gedeutet werden, die zu einer stabileren
Geometrie fiithrt. Eine gegeniiber positiven Stromen stabile Geometrie ist dabei meistens auch
gegeniiber negativen Stromen stabil. Die Ausnahme dieser Regel, d. h. eine Asymmetrie der
Stabilitdt, wurde in einer spateren Messung speziell untersucht und zum reversiblen atomaren
Schalten ausgenutzt.

Auch sinkende Strome kdnnen Umordungen ausldsen, jedoch nur in sehr seltenen Fillen.
Diese konnten als eine eigentlich instabile Geometrie gedeutet werden, die von einer Gegen-
kraft durch den permanenten elektrischen Stroms oder die abfallende Spannung stabilisiert
wird.

1.25
3 1+ E
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075 5 Mal }
-20 0 20
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Abbildung 5.1.: Sprunghafte irreversible Anderung des Leitwerts bei steigendem Strom. Im zweiten
kompletten Durchlauf treten keine Spriinge mehr auf.

5.1.2. Statistik iiber viele Messungen

Eine Einzelmessung wie in Abb. 5.1 mit einer bestimmten Anfangsgeometrie ist nicht repro-
duzierbar. Einige Eigenschaften konnten dennoch herausgelesen werden, andere verbergen
sich hinter der Zufilligkeit der Formierung des Kontakts und kommen nur zum Vorschein,
wenn sehr viele Einzelmessungen durchgefiihrt und statistisch analysiert werden. Um dieser
Strategie nachzugehen, wurde in den folgenden Messungen jeweils der Strom so lange erhéht,
bis der Kontakt ganz unterbrochen war. AnschlieBend wurde der Kontakt geschlossen und ein
neuer zufélliger atomarer Kontakt eingestellt. Der Startleitwert ist nicht vo6llig zuféllig, sondern
kann beeinflusst werden, indem der Offnungsvorgang bei einem bestimmten Leitwert been-
det wird. Fiir eine aussagekréftige Statistik muss die Verteilung dieser Anfangswerte auf eine
definierte und reproduzierbare Form gebracht werden.

Abbildungen 5.2 b) und 5.3 b) zeigen die Verteilungen, die beim gleichmif3igen mechani-
schen Offnen des Kontakts auftreten. Es ist jedoch unklar, welche physikalischen Eigenschaften
des Kontakts zu diesen Verteilungen fithren, wie dem Anschnitt 2.3, S. 20 zu entnehmen ist.
Einerseits konnen bevorzugte oder besonders stabile Geometrien zu dieser ungleichméRigen
Verteilung des Leitwerts fithren, andererseits konnen die unterschiedlichen Geometrien dazu
neigen, bestimmte gemeinsame Leitwerte haufiger anzunehmen. Im letzten Fall wire eine
physikalische Ursache zu suchen, die unabhéngig von der konkreten atomaren Geometrie
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Abbildung 5.2.: Histogramme bei Gold. a) 108 stromgetriebene Offnungsvorgéinge bei nicht ganz gleich-
maliger Anfangsverteilung wie in Abb. 5.3, jedoch mit gleicher Aussage. b) 3500 rein
mechanische Offnungsvorginge [Lud].

wirkt, wie z. B. Modeneffekte, die allein durch den Offnungswinkel der Kontaktspitze erkldrbar
sind.

In diesem Experiment wurde versucht, die Anfangsverteilung der Leitwerte ausgeglichen zu
praparieren, bevor die Leitwerte durch stromgetriebene Umordnung zu einer verdnderten
Verteilung tiberfithrt werden. Um diese Anfangsverteilung zu préparieren, wurden viele der
Messungen mit entsprechend haufigen Leitwerten selektiert. Das geschah teilweise wihrend
des Experiments, noch bevor das Umordnungsexperiment gestartet wurde (im manchen
Féllen auch durch gezieltes Hin- und Herdrehen der Mechanik), und zum Teil spiter bei der
Auswertung. Die Histogramme so gewonnener Anfangsverteilungen und die Histogramme
nach der Behandlung mit hohen Spannungen sind jeweils in den Abbildungen 5.2 a) fiir Gold
und 5.3 a) fiir Aluminium zu sehen. Bei den Goldproben (5.2 a)) konnte mit 161 Messkurven
und einer anschlieBenden Selektion eine nur grobe Gleichverteilung im Bereich 1 bis 3 Gy
erreicht werden. Mit der h6heren Zahl von 1354 Messungen an einer Aluminium-Probe gelang
die Verteilung iiber einen Bereich von 0.5 bis 5.5 Gy nahezu gleichmiRig (5.3 a)).

Ausgehend von allen Kontakten des schwarzen Histogramms wurde jeweils ein Umord-
nungsexperiment gestartet. Nach langsamem Steigern des Stroms dndert sich die atomare
Geometrie sprunghaft und neue Leitwerte kommen zustande. Sortiert man die gemessenen
Leitwerte in unterschiedliche Histogramme, je nach anliegender Spannung, ergeben sich
jeweils neue Histogramme, die ebenfalls in den Abbildungen zu sehen sind.

Steueralgorithmus und Auswertung des Experiments

Um eine gleichmélige Anfangsverteilung zu erhalten, muss jedes Leitwertintervall eines Histo-
grammbalkens mit gleicher Haufigkeit als Startwert vorhanden sein, um von dort ausgehend
das Umordnungsexperiment zu starten. Gezielt die gewiinschten Intervalle zu treffen, gelingt
nur in Einzelfillen, da die kleinen Intervalle bei den sprunghaften Anderungen meist iiber-
sprungen werden. So wurden etwas grof3ere Intervalle zugelassen. Wahrend des Experiments
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Abbildung 5.3.: Histogramme bei Aluminium. a) 1354 stromgetriebene Offnungsvorginge: Erzwungene
Anfangsverteilung bis zur stromgetrieben verdnderten Verteilungen in unterschied-
lichen Spannungsintervallen. Der héchste Spannungsbereich wurde beziiglich des
zweithdchsten normiert. b) 6200 Offnungsvorgénge: Histogramm bei gleichmiRigen
mechanischen Offnungsvorgingen des Kontakts [Yan].

wurde das Histogramm permanent berechnet und die Liicken hdufiger als Zielwert gewéhlt.
Die so erreichte Verteilung war nur grob ausgeglichen. Um in den wochenlang laufenden
Messungen eine hohe Ausbeute zu bekommen, wurden die Intervalle dennoch stérker verklei-
nert und die Ziel-Leitwerte stattdessen erzwungen, indem der Motor der Bruchmechanik die
Richtung automatisch d@nderte, wenn das gewiinschte Intervall {ibersprungen wurde, solange
bis ein Zwischenwert erreicht wurde. Damit ergab sich jedoch, wie noch gezeigt wird, eine
gewisse Einschrinkung der Aussagekraft. Werte mit gednderter Motor-Drehrichtung mussten
fiir eine weitere wichtige Auswertung wieder aussortiert werden.

Selbst mit diesen Techniken war das am Ende berechnete Histogramm noch etwas unausge-
wogen. Daher wurden bei der Auswertung alle Messungen mit etwas zu hdufigen Leitwerten
mit einem Gewichtungsfaktor versehen und schwicher gewichtet. Das hat statistisch die
gleiche Wirkung wie eine Selektion einzelner Messungen, ist jedoch stufenlos justierbar.?

5.1.3. Ergebnis und Interpretation

In den Abbildungen 5.3 und 5.2 ist zu erkennen, dass die kiinstlich unterdriickten Bevor-
zugungsseffekte (schwarze Histogramme) nach einigen stromgetriebenen Umordnungen
wieder zum Vorschein kommen (rote Histogramme). Dabei liegt die Breite der Peaks bei den

2Als kleines Detail soll noch erwihnt werden, dass auch die Schrittweite bei den stromgetriebenen Umordnungen
als eine Art Gewichtung in das Histogramm eingeht. Da bei unterschiedlichen Leitwerten unterschiedliche
Spannungsschrittweiten verwendet wurden, musste jeder einzelne Messwert der stromgetriebenen Umordnung
eine Gewichtungskorrektur erhalten. Die Gewichtung wurde so gew#hlt, dass die Histogramme beziiglich
gleicher Spannungsschrittweiten einheitlich gewichtet wurden. Die Spannung scheint eher fiir die Stabilit4t
relevant zu sein (siehe Abb. 5.7, S. 80), so dass z. B. eine Gewichtung beziiglich gleicher Stromschrittweiten oder
gleicher Leistungsschrittweiten weniger geeignet wére. Auch nicht sinnvoll scheinen Histogramme, in denen
jedes Plateau nur einmal gezédhlt wird. Die Stabilitdt eines Plateaus wiirde sonst nicht beriicksichtigt werden
und die Vergleichbarkeit zu den vorliegenden mechanischen Histogrammen wére weniger gut méglich.
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bevorzugten Leitwerten in derselben GroRenordnung wie beim gleichméRigen mechanischen
Offnen. Zu erkennen sind jedoch nur zwei Peaks. Das liegt daran, dass Kontakte mit h6herem
Leitwert weniger spannungsstabil sind und die Zahl der vorhandenen stabilen Kontakte hier
sehr schnell abnimmt. Das bestétigt der jeweils hdchste Spannungsbereich ab 0.7 Vbzw. 0.75V,
der hier nicht auf die Fldache 1 normiert, sondern in identischer Einheit zur jeweils roten Kurve
gewdhlt wurde. Man kann durch diese Auftragung erkennen, in wie wenigen Féllen der Kontakt
bei diesen Spannungen iiberhaupt noch stabil war. Die Leitwerte dieser Situationen sind in
beiden Messungen um den ersten Peak des mechanischen Histogrammes herum konzen-
triert. Bei diesen Leitwerten liegt also die héchste Spannungsstabilitdt. Weitere Diskussion zur
maximalen Stabilitét siehe Seite 80.
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Abbildung 5.4.: Histogramme (logarithmisch) iiber positive und negative Leitwertsprunghthen beim
Al-Experiment, fiir zwei verschiedene Spannungsbereiche der Spannung vor dem
Sprung. Eine Bevorzugung ist im niedrigen Spannungsbereich nicht erkennbar, bis auf
kleine symmetrische Peaks. Der hohe Spannungsbereich zeigt ein stirkeres Abklingen
und einen Peak um +1 Gy.

Histogramm iiber Sprunghéhen

Anderungen, die durch die stromgetriebenen Umordnungen zustande kommen, werden als
zuféllig und lokal angenommen. Die Zufélligkeit wird dadurch bestétigt, dass die Sprunghhen
des Leitwerts, wie in Abb. 5.4 zu sehen ist, fast keine Bevorzugungen zeigen. Sprunghéhenhi-
stogramme konnen weitere Informationen iiber Bevorzugungen von Kontakten aufdecken,
welche im absoluten Leitwerthistogramm nicht herausgelesen werden konnen (wie z. B. in
einem Sprunghohenhistogramm iiber Offnungs- und SchlieRkurven [SKB*06]).

In Abb. 5.4 ist fiir den niedrigen Spannungsbereich lediglich ein kleiner Peak bei +0.65 Gy
und —0.7 Gy erkennbar. Auch bei 0.8 Gy und 1.05 Gy sind spiegelbildliche Strukturen vorhanden.
Da bei allen Experimenten der Strom ausschlie8lich erh6ht wird, kann die Spiegelsymmetrie
nur durch eine echte Bevorzugung bestimmter Sprunghéhen erklart werden, kaum durch
statistische Artefakte. Eine Riickkehr zu einer fritheren Geometrie ist bei einer nur steigenden
Stromrampe nicht zu beobachten. Nur zwischen einem Experiment und dem darauffolgenden
wird die Stromrichtung gewechselt. Die negativen Sprunghdhen haben allerdings nichts mit
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der negativen Stromrichtung zu tun. Der Leitwert ist immer positiv. Negative Leitwertdnde-
rungen sind atomare Umordnungen zu kleineren Leitwerten und wahrscheinlich kleineren
Querschnitten des Kontakts. Eine bevorzugte Sprunghéhe konnte einen Ubergang zwischen
zwei bevorzugten Leitwerten (oder Geometrien) bedeuten, von Klein nach Grol§ oder genauso
oft umgekehrt. Im h6heren Spannungsbereich zeigt sich eine Tendenz des Leitwerts, sprung-
haft um etwa 1 Gy zuzunehmen. Dass hier kein negatives Spiegelbild vorhanden ist, kann
daran liegen, dass mit einer Stromquelle gearbeitet wurde. Veringert sich der Leitwert, steigt
die Spannung der Stromquelle entsprechend an und wiirde bei einem groBen Sprung um
—1Gy den Kontakt zerstéren.

Die Steigungen der Histogramme zeigen im logarithmischen Plot fiir die beiden Spannungs-
bereiche ein unterschiedlich starkes, exponentielles Abklingverhalten. Im hohen Spannungs-
bereich scheinen groRe Anderungen sehr viel seltener zu sein, als im niedrigen Spannungs-
bereich. Das kann daran liegen, dass die Umordnungen bei hohen Spannungen auch weiter
weg von der Engstelle stattfinden kénnen. Gleichzeitig sind die lokaleren Freiheitsgrade be-
reits gehirtet. Die Anderungen, die weiter von der Engstelle entfert stattfinden, zeigen kleine
Leitwertdnderungen und sind auch hdufiger, da hier mehr Freiheitsgrade zu erwarten sind.

Abgesehen von den Details scheinen die beiden Histogramme etwa exponentiell abzufallen.
Nimmt man an, dass kleine Anderungen sowohl statistisch hdufiger als auch bei kleineren
Stromen auftreten, ist diese Tendenz zu erwarten. Die Messung zeigt, dass die durch den Strom
angeregten Anderungen niherungsweise zufillig und nicht auf nur wenige Anderungsarten
beschrinkt sind.?

Erklidrung fiir die Riickkehr zum mechanischen Histogramm

Das Wiederauftreten der zuvor kiinstlich unterdriickten Leitwertanhdufungen kann durch eine
ungiinstige Vorbereitung des Ausgangshistogrammes verursacht worden sein. Haufiger vor-
kommende Leitwerte wurden nicht durch reine Selektion reduziert, sondern durch mehrfache
Drehrichtungsidnderungen des Motors, so dass schwer zu erreichende Leitwerte erzwungen
wurden. Dadurch kénnte sich ein lokales Ungleichgewicht eingestellt haben, welches durch
die stromgetriebene Umordnung wieder gelost wurden. So bleibt die Méglichkeit bestehen,
dass die eigentlich wahre Ursache der Bevorzugung weiter von der Engstelle entfernt liegt.

Entstehungsort der Bevorzugten Leitwerte

Um eine strikte Trennung von lokalen und nicht lokalen Eigenschaften erreichen zu konnen,
miissen, wie in Abb. 5.6 schematisch gezeigt, zwei Arten von Anderungen miteinander vergli-

3Bei der Berechnung dieses Histogramms wurden nicht die Differenzen zwischen benachbarten Datenpunkten
verwendet. Bei einem Sprung taucht mit gewisser Wahrscheinlichkeit ein falscher Zwischenwert auf, der durch
die endliche Mittelungszeit eines Datenpunktes zustandekommt. Der eigentliche, sehr schnelle Sprung kann
im ungiinstigen Fall genau in der Mitte des zeitlichen Mittelungsintervalls eines Messwerts liegen und einen
scheinbaren Datenpunkt auf halber H6he generieren. Der Sprung taucht dann zweifach beim halbierten Wert
im Histogramm auf. Solche Artefakte wurden herausgefiltert, indem die Spriinge nur zwischen den echten
Niveaus berechnet werden. Diese wurden dadurch ermittelt, indem zwei benachbarte Messwerte (jeweils vor
und nach dem Ubergang) mit etwa gleichem Wert als Referenz verwendet wurden.
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Abbildung 5.5.: Histogramm {iber lokale Umordnungen, nachdem die nicht-lokalen Transporteigen-
schaften als Quelle der Bevorzugung durch Selektion ausgeschlossen wurden.

Abbildung 5.6.: Schema eines atomaren Kontakts mit zwei Arten von Anderungen der atomaren Po-
sitionen. Anderung A: Nachdem der Kontakt mechanisch geschlossen und wieder
gedffnet wurde (Unterschiede in blau). Anderung B: Nach einer stromgetriebenen
lokalen Umordnung (Unterschiede in rot).

chen werden. Anderungen iiber groe Bereiche (A) kénnen durch SchlieRen des Bruchkontakts
bis 50 Gy = 260Q vorgenommen werden. Wenn im klassischen Widerstandsregime gerechnet
wird, entspriache dies einem Durchmesser von ca. 20% des ungebrochenen Drahtes. Der
Kontakt wird also verhéltnismiflig weit geschlossen und iiber weite Bereiche verformt. Lokale
Anderungen (B) ergeben sich durch stromgetriebene Umordnungen, die an der Engstelle
durch die lokale Konzentration der Stromdichte herbeigefiihrt werden.

Um zu bestimmen, ob die Bevorzugungsseffekte lokalen oder nichtlokalen Ursprungs sind,
miissen beide Anderungen miteinander verglichen werden. Bei jedem Experiment muss zu-
néchst der Bruchkontakt griindlich neu formiert werden, indem der Kontakt geschlossen
(bis 50 Gp) und wieder bis zu einem bestimmten Wert gedffnet wird. AnschlieBend wird die
lokale stromgetriebene Umordnung durchgefiihrt. Wie beim vorigen Experiment muss je-
der Leitwert mit gleicher Hiufigkeit als Startwert gewéhlt werden, um ein ausgeglichenes
Ausgangshistogramm zu erzeugen. Dabei darf ein seltener Leitwert nicht durch ein lokales
Ungleichgewicht ausgeglichen werden, indem ein Leitwert durch Drehrichtungsédnderung
der Bruchmechanik erzwungen wird. Fiir diese Auswertung wurden daher nur solche Werte
zugelassen, die direkt von 50 Gy mit einer reinen Offnungsbewegung auf einen gewiinschten
Anfangsleitwert gebracht wurden. Fiir Gold standen leider nicht geniigend solcher Messungen
zu Verfiigung.

Das Ergebnis fiir Aluminium ist in Abb. 5.5 zu sehen. Hier wird zum Vergleich nochmals das
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Abbildung 5.7.: Histogramme {iiber die a) Spannungen und b) Stréme, die zur Unterbrechung des
Kontakts fithrten.

mechanisch erzeugte Histogramm gezeigt. Das selektierte bzw. gewichtete Histogramm ist vor
der Strombehandlung sehr eben bis 5.5 Gy. Nach der lokalen Umordnung bilden sich auch hier
wieder zwei Peaks mit einem deutlichen Minimum aus. Wahrend der erste Peak in der Position
und Breite mit dem mechanischen Histogramm {ibereinstimmt, ist der zweite allerdings in
Richtung kleinerer Werte verschoben und schmaler.* Auch der erste Peak ist leicht zu kleinen
Werten hin verschoben. Hierfiir konnte der hohe Strom verantwortlich sein, der bei gegebener
Spannung selektiv jeweils nur die grofSeren Leitwerte eines stabilen Peaks instabil macht. Der
zweite Peak ragt allerdings etwas ins Minimum des mechanischen Histogramms. Das kann nur
bedeuten, dass hier die statistisch unterdriickten nicht-lokalen Eigenschaften des Kontakts
tatsdchlich durch ihr Fehlen eine Anderung bewirken.

Stabilitiit

Abbildungen 5.3 und 5.2 zeigen jeweils Histogramme sehr hoher Spannungen ab 0.7V bzw.
0.75V, die reduziert auf einen einzelnen schmalen Peak um 0.8 Gy (bei Al) und 1Gy (bei Au)
auftreten. Das bedeutet, dass die Ein-Atom-Kontakte die hochsten Spannungen aushalten.
Bei hoheren Werten tritt sehr viel hdufiger der Fall ein, dass der Kontakt ganz unterbrochen
wird. Das kann durch den hoheren Strom erklart werden, der bei hoherem Leitwert und
gleicher Spannung flieBt. Mit zunehmendem Durchmesser des Kontaktes wichst auerdem
die Zustandsdichte der Phononen, die zur Warmeentwicklung und damit zur Zerstdérung des
Kontaktes fithren kann.

Die geringere Spannungsstabilitidt bei massiveren Leitern setzt sich iibrigens bis in den
makroskopischen Bereich fort. Ein Leiterstiick aus reinem Aluminium von 2 cm Linge und
1 cm Durchmesser wiirde bei 1V einen Strom von 30000 A leiten. Es wiirden somit 30 kW
Wiarmeleistung entstehen, die das Aluminium sofort schmelzen lieRRe. Das liegt an der klei-
neren maximalen Stromdichte, die ein massiver Leiter gegeniiber einem atomaren Leiter

“4Hier kénnte die berechtigte Vermutung entstehen, dass eine zu kleine Anzahl an Messungen den zweiten Peak
verfilscht. Eine genaue Analyse des Histogrammes zeigt aber, dass zum zweiten Peak immerhin 37 verschiedene
Einzelmesskurven mehr oder weniger stark beitragen. Beim ersten Peak sind es 50 Messkurven.
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aushilt. Der bei 1V durch einen Aluminium-Ein-Atom-Kontakt flieBende Strom von 65 A
entspriche bei der Querschnittsfliche eines Aluminium-Atoms von 7(0.125nm)? einer Strom-
dichte wie 1.3 x 10° A durch ein Kabel mit 1 mm? Querschnitt. Die dabei entstehende Wirme
geht in die Bewegung der Atome iiber und kann nicht schnell genug abgefiihrt werden. Im
atomaren, ballistischen Kontakt wird die Warme dagegen nicht lokal am gré8ten Widerstand,
dem Zentralatom, in atomare Bewegungsenergie umgewandelt. Hier nehmen vielmehr die
Elektronen die Warme auf [DSDV06] und transportieren diese in die nihere Umgebung, wo sie
verdiinnt an die Atome der Zuleitung abgegeben und abgefiihrt wird. Die lokale Temperatur
kann dadurch niedrig bleiben.

Zur Frage, ob der Strom oder eher die Spannung einen Kontakt zerstort, wurden in Abb. 5.7
Histogramme iiber die Strom- und Spannungswerte gebildet, die zuletzt vor dem Abreilen des
Kontakts gemessen wurden und noch stabil waren. Das Histogramm der Abrissspannungen
zeigt einen Peak um 0.25V, ab dem die meisten Kontakte zerstért werden. Im Histogramm
des Abrissstroms tritt die Zerstérung gleichméliger ein. Das ist jedoch nicht verwunder-
lich, da aufgrund der verschiedenen Leitwerte unterschiedliche Stromdichten zugrunde lie-
gen konnen. Im klassischen ohmschen Leiter ist die Stromdichte J proportional zur Quer-
schnittsfliche A und diese proportional zum Leitwert G. Klassisch wére die Stromdichte
daher J =1/A~ I/G = U, also proportional zur Spannung. In atomaren Kontakten ist diese
proportionale Abhéngigkeit nicht gegeben (siehe z. B. die Rechnung in Abb. 2.11, S. 22).

Die Stromdichte wire eine geeignetere Grolle um die Stromstabilitit zu beurteilen, als
der Strom selbst, der je nach Querschnitt in unterschiedlicher Dichte auftreten kann. Im
Stromdichte-Histogramm wére eher eine Hiufung wie im Spannungshistogramm zu erwarten.

5.1.4. Lokale Temperatur

An mehreren Stellen in dieser Arbeit wurde bei der Interpretation der beobachteten Phino-
mene iiber thermische Effekte gesprochen. Tatsdchlich kann selbst unter kryogenen Um-
gebungsbedingungen die Temperatur in stromduchflossenen Nanodrédhten lokal weit iiber
Raumtemperatur ansteigen. Besonders in Nanokontakten konzentriert sich die Leistungsdis-
sipation auf ein sehr kleines Gebiet und fithrt dort zu einer sehr hohen lokalen Temperatur,
die nach auRen schnell abfillt. Es lohnt sich daher, mit einigen Uberlegungen diese lokale
Temperatur abzuschitzen.

Im Fall von Gold wurden spezielle Experimente durchgefiihrt, um die lokale Temperatur
zu messen, die wihrend der Elektromigration vorliegt [TVDMVWO06, Tro09]. Dazu machten
sich die Autoren den thermoresistiven Effekt des Leiters zu Nutze. Der Vergleich der Wi-
derstandswerte bei angeschaltetem und (fast) abgeschaltetem Strom mit unterschiedlichen
Umgebungstemperaturen zeigte, dass eine bestimmte kritische Temperatur malgeblich ist,
ab der die Elektromigration einsetzt. Diese Temperatur lag bei etwa 400 K und erwies sich als
unabhingig von der Umgebungstemperatur. Die Strukturen hatten zu Beginn eine Engstelle
von 100 nm Breite und 15 nm Schichtdicke.

Bei Bruchkontakten aus wenigen Atomen kénnten die Instabilititen moglicherweise bei
ganz anderen Temperaturen und durch andere Mechanismen eintreten. Da keine geson-
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Abbildung 5.8.: Mittlere Schnittebene einer 3D-Berechnung von Schnittflichen zwischen Kugelschalen
um den atomaren Kontakt und der Zuleitung. Aus den Flachen wird anschlief3end das
Temperaturgefille entlang des Leiters berechnet. Fiir realistischere Werte wird nur eine
bestimmte endliche Winkeldnderungsrate der Flichenrdnder zugelassen.

derten Temperaturmessungen durchgefiihrt wurden, soll im Folgenden eine rechnerische
Abschétzung der Temperatur am Beispiel von Aluminium gezeigt werden.

Berechnung

Zur Berechnung der Temperatur muss die elektrische Leistung bekannt sein, die am Kontakt in
Warme umgewandelt wird, sowie die Umgebungstemperatur, die Warmeleitfdhigkeit und die
Geometrie des Leiters. In der Literatur zeigt sich, dass die Warmeleitfdhigkeit sehr stark tem-
peraturabhingig [Woo05b, Woo05a] und bei Nanodrihten auch geometrieabhingig [LSC02]
ist. Gold zeigt qualitativ ein dhnliches Verhalten [Whi53].

Die Probengeometrie wurde bei der lithografischen Herstellung festgelegt und ist daher
genau bekannt (siehe auch Abbildung 4.10, S. 72). Stromt nun im Gleichgewicht die thermische
Leistung P durch jedes Leiterelement, so berechnet sich der resultierende Temperaturanstieg
AT(x) aus der Lange Ax des Leiterelements und dessen Querschnittsfliche A(x) und aus der
Warmeleitfahigkeit A iiber die Warmeleitgleichung

_PAx
AT(x) = A (5.1)

Die Wiarmeleitfahigkeit A(T, b, h) hdngt von der unbekannten Temperatur und ebenfalls
von den Leiterabmessungen (Breite b und Hohe k) ab. T und b sind wiederum ortsabhingige
GroBen. Die Warmeleitfahigkeit ist aulerdem stark vom Material und der Verunreinigung
abhédngig, welches jedoch konstante Grof3en sind. Die Berechnung des Temperaturverlaufs
beginnt an der Kontaktierungsflache der lithographischen Struktur, wo als Temperatur die
Umgebungstemperatur Tkryo ~1 K des Kryostaten angenommen wird. Die Temperatur T (x)
berechnet sich iiber die iterative Losung der Differezialgleichung

! P
AOMT ), b, h() &

Da die Temperatur am Ende des Leiters x = [ bekannt ist, kann von dort beginnend schritt-
weise entlang des Leiters integriert werden, bis der Bruchkontakt x = 0 erreicht wird.

T(x) = Tiryo + fo (5.2)
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Abbildung 5.9.: a) Warmeleitfdhigkeit in Abhingig des Restwiderstandverhiltnises (RRR) und der Tem-
peratur (Grafik aus [Woo05b]). b) Warmeleitfahigkeit beim Restwiderstandverhéltnis
von RRR = 4. Quelle: im Internet veréffentlichte Tabellen der Daten von [Woo05b].

Zunichst muss die Querschnittsfliche A(x) berechnet werden. Dazu wurde ein 3D-Modell
des Leiters erstellt (siehe Abbildung 5.8). Um den Bruchkontakt herum wurden Kugelschalen
mit wachsendem Radius gelegt und die Schnittflichen A(x) mit dem Leiter berechnet. Diese
Néherung fiihrt bei Unstetigkeiten der Leitergeometrie zu Unstetigkeiten der Schnittflachen
A(x). Um physikalisch unmégliche Knicke in der Gleichgewichtswiarmestromdichte zu vermei-
den, wurden fiir die Flichen nur endliche Anderungsraten erlaubt. Dies fiihrt die Ndherung
niher an die Geometrie realistischer Aquipotenzialflichen des Warmestroms heran. Als zweite
geometrische Grof3e wird b(x) fiir die geometrieabhidngige Warmeleitfahigkeit berechnet.

Die Warmeleitfihigkeit A(T, RRR) fiir Aluminium kann der Literatur entnommen werden.
Fiir die von A. WOODCRAFT zusammengetragenen Messungen [Woo05b, Woo05a] wurden
Tabellen verdffentlicht, die als 3D-Plot in Abbildung 5.9 gezeigt sind. Hier wurden die Warme-
leitfahigkeiten fiir den gemessenen konstanten Wert RRR = 4 verwendet. Die Abhéngigkeit von
A(b) von der Breite b des Nanodrahtes findet sich in [LSC02, SBMHO09], wo ein Korrekturfaktor

-1
ONanodraht _

Obulk

1+

s\ p T n 25 D1-R 5-3)

§(7Le(T) /le(T))+367Le R

in Abhiingigkeit der Leiterabmessungen angegeben wird. Uber das Wiedemann-Franz-Gesetz
lasst sich mit diesem Verhéltnis der elektrischen Leitfdhigkeiten die thermische Leitfdhigkeit
abschétzen. Hier ist D die KorngréBe des Aluminiums. Fiir die in dieser Arbeit hergestellten
Aluminiumfilme wurde mit Rongendiffraktometrie eine Korngrée von D =40+10 nm abge-
schétzt. Der Wert fiir den Korngrenzenreflexionskoeffizient R = 0.59 wurde aus der genannten
Literatur ibernommen. Die Schichtdicke des Leiters betrdgt 7 =100 nm. Als variable Gro3en
verbleiben die Breite b(x) und die mittlere freie Weglidnge der Elektronen A.(T). Letztere Grolle
kann aus der umgeformten Drudeformel
m*vg

Ae(T) = e (5.4)
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Abbildung 5.10.: a) Berechnete Querschnittsfliche des Warmetransports entlang des Leiters (blau) und
die berechnete Temperatur (rot) im Aluminium-Leiter (fiir 2.5 pgW, 5pW und 10 pW).
Begonnen wurde die Berechnung an der Kontaktierungsflache der Zuleitung, wo
die Temperatur bei ungefiahr 1 K liegt. Bei der Berechnung des Temperaturverlaufs
entlang des Leiters wurde die sich &ndernde temperaturabhéngige Wéarmeleitfahigkeit
berticksichtigt. b) Berechnete Warmeleitfahigkeit entlang des Leiters. Zum Vergleich
ist die Warmeleitfahigkeit gezeigt, wie sie ohne Beriicksichtigung des GroReneffekts
im Bulk-Aluminium auftreten wiirde. Der Raumtemperatur-Bulk-Wert liegt bei 273
W/mK.

mit der Fermigeschwindigkeit vg, der Elektronendichte n und der effektiven Elektronenmasse
m* berechnet werden. Die Zahlenwerte sind in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Aus dem Rest-
widerstandsverhiltnis RRR und der Raumtemperatur-Elektron-Phonon-Streuldnge pe—phon
erhilt man py = p(T = 0) liber die Definition

+ _
RRR = P07 Pel-phon (5.5)

Po

und die Temperaturabhéngigkeit von p(T) iiber das BLOCH-GRUNEISEN-Gesetz’

T 5 T/G[) x5
p(T)—p0+a(%) f(; mdx (56)

Hier ist fp die Debye-Temperatur und a eine durch die Anpassung an po und pg + Pel-phon g€-
wonnene Konstante. Fiir das untere Temperaturlimit ergibt sich fiir die mittlere Freie Weglédnge
Ae(T = 0) = 63 nm.

Sind alle Abhéngigkeiten der GréRen bestimmt, kann ausgehend von den Zuleitungen die
Temperatur AT stiickweise aufsummiert werden. Das Ergebnis ist in Abbildung 5.10 links
fiir drei verschiedene typische Leistungen dargestellt. Die rechte Grafik zeigt, wie sich die
thermische Leitfdhigkeit entlang des Leiters verdndert. Die Rechnung ist bestenfalls eine
Abschétzung mit einer Unsicherheit von ca. 50%. Das Ergebnis reagiert sehr empfindlich
auf die Korngro3e des Aluminiumfilms, die nur ndherungsweise gemessen werden konnte

5Quellen und tabellierte Werte der BLOCH-GRUNEISEN-Formel siehe Landolt-Bornstein-Datenbank [Bas]
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und am Kontakt selbst ihre Giiltigkeit als mittlere GréRe verliert. Die umgebungsabhédngige
Warmeleitfahigkeit wirkt sich andererseits im Vergleich zur dufleren Umgebungstemperatur
stabilisierend auf die Temperatur am Bruchkontakt aus, so dass die Randbedingung der
dulleren Temperatur keinen grolen Einfluss auf die berechnete Temperatur hat.

Konstante / Parameter Symbol Wert Quelle
Restwiderstandsverhiltnis RRR= 4 Messergebnis
KorngroRe D= 40+10nm Messergebnis®
Korngrenzenreflexionskoeffizient R= 0.59 [SBMHO09]
Fermigeschwindigkeit vp= 2.02x10%cm/s [Kit06, Tab. 6.1]
Elektronendichte n= 18.06x10%?/cm® [Kit06, Tab. 6.1]
Schichtdicke h= 100nm Probenparameter
Effektive Elektronenmasse m*= 1.45m, [Pyt67]

Spezif. Widerstand von Al (297 K) Pel-phon = 2.74 % 107 Qcm  [Kit06, Tab. 6.3]
Spezif. Widerstand von Al (0K) po= 9.13x107% Qcm Berechnet
Debye-Temperatur von Aluminium O6p= 396K [WGWO02]
Konstante in BLOCH-GR.-Formel a= 597 Fitparameter

Tabelle 5.1.: Material-Konstanten und Parameter der hier untersuchten Aluminium-Probe, als Grund-
lage fiir die gezeigte Temperaturberechnung.

Fazit

Die Temperatur steigt gemaR dieser Rechnung am Ein-Atom-Kontakt deutlich an bis etwa
100 K. Die gezeigte lokale Konzentration der Temperatur Abbildung 5.10 in der Grélenord-
nung einzelner Atome basiert jedoch auf einer idealisierten Rechnung. Einerseits wird die
Temperatur dadurch iiberschétzt. So wiirde man bei einem einzelnen Kanal der Transmissi-
on Eins erwarten, dass die elektrische Leistung nicht vollstindig in die thermische atomare
Bewegung der Zentralatome iibergeht, sondern dass die Elektronen der ndheren Umgebung
diese Energie grolStenteils aufnehmen [DSDVO06], was das lokale Temperaturmaximum ent-
sprechend niedriger ausfallen lieRe. Andererseits gehen Materialparameter wie die Korngrof3e
oder Streulidnge in die Rechnung ein, die unterhalb der eigenen GréBenordung nicht mehr
als mittlere homogene Eigenschaften interpretiert werden kdnnen, insbesondere, da der Ein-
Atom-Kontakt selbst eine Korngrenze darstellt. Dies kdnnte die lokale Temperatur um einiges
hoher oder niedriger ausfallen lassen, als in der idealisierten Rechnung eines Kontinuumes.

Wenn die gesamte Leistung tatsidchlich in einem ein oder zwei Atome umfassenden Steu-
zentrum als Warme konzentriert an das Gitter abgegeben wird, zeigt die Rechnung, dass das
Aluminium beim Schalten immer noch weit von seiner Schmelztemperatur (933 K, [Lid04])
entfernt wére. Fiir eine Erkldrung als thermisches Phinomen wire die abgeschitzte Tempera-
tur auch zu unterschiedlich. Auch bei den Messungen an Gold [TVDMVWO06, Tro09] liegt die
Temperatur mit 400 K noch weit von der Schmelztemperatur (1337 K) entfernt.

5Durchfiihrung und Interpretation der Réntgenmessung erfolgten durch HANS BALLOT und ANTON PLECH.
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Abbildung 5.11.: Bistabiles reversibles Schalten zwischen zwei Leitwerten, nach einigen anfdnglichen
Umordnungen.

5.2. Bistabiles Schalten

Bei einzelnen strominduzierten atomaren Umordnungsvorgingen ist unklar, wie viele Atome
sich bei einzelnen Leitwertspriingen dndern. Durch die mechanische Spannung, die sich beim
Erzeugen des Kontakts aufbaut, konnten sich mehrere Atome in einer energetisch ungiinsti-
gen Situation befinden. Sobald ein Atom durch Elektromigration umgeordnet wird, kénnten
dadurch weitere instabile Atome zur Umordnung angeregt werden und eine stabilere Posi-
tionen einnehmen. Die Elektromigrationsereignisse konnten daher eine lokale Hartung oder
Ausheilung eines Verbunds von mehreren Atomen darstellen. Die Experimente des vorigen
Abschnitts (Abb. 5.1) deuten eine solche Hartung an. Fiir den Fall, dass sich viele Atome pro
Umordnung bewegen, kénnte ein spezieller vorausgehender Hartungsvorgang die Zahl der
pro Umordnung bewegten Atome immer weiter reduzieren.

Abbildung 5.11 zeigt ein Experiment, bei dem eine solche Hartung durchgefiihrt wurde. Eine
Stromrampe wird dabei so lange hochgefahren, bis die erste Umordnung stattfindet. Der Kon-
takt ist dadurch etwas stabiler geworden und der Strom miisste weiter erh6ht werden, um eine
weitere Umordnung auszuldsen. Das erh6ht die Gefahr, den Kontakt ganz zu zerstdren. Daher
wird die Richtung des Stroms umgekehrt und der Strom in negativer Richtung hochgefahren
bis zur ndchsten Umordnung, und so weiter. Die jeweils instabilste Stelle, die vom Strom in Be-
wegung versetzt wird, kann so gefestigt werden. Durch das Wechseln der Stromrichtung wird
allerdings dafiir gesorgt, dass moglichst eine andere als die zuletzt gefestigte Stelle mechanisch
beansprucht wird. Dadurch treten insgesamt mehr Umordnungen auf, bevor der Strom zu
hoch und der Kontakt ganz unterbrochen wird. Aullerdem treibt die Elektromigration Material
nicht immer in die selbe Richtung, was zur Ausdiinnung der Engstelle fithren kdnnte. In einem
von zehn Fillen tritt ein Sonderfall auf, der in Abb. 5.11 ab einer bestimmten Zeit zu sehen ist.
Offenbar ist der Kontakt grofStenteils gehértet. Es wird nur noch zwischen zwei energetisch
dhnlichen Situationen hin und her geschaltet. Dieser sehr eingeschriankte Spielraum kann eine
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Abbildung 5.12.: a) Histogramm {iber die Sprungh6hen zwischen den beiden bistabilen Zustdnden. b)
Die selben Daten als Histogramm {iiber die absoluten Leitwerte.

vermutlich starke rdumliche Einschrankung des Schaltvorgangs bedeuten. Moglicherweise ist
hier nur noch ein einzelnes Atom im Spiel, dass zwischen zwei Positionen hin und her springt.
Das Inset zeigt die Hystereseschleife, bei der der Leitwert gegen den Strom beim Schaltvorgang
aufgetragen wurde.

Durch die bistabilen Schaltzustdande werden aus den stromgetriebenen Umordnungen
solche ausgewdhlt, die sehr kleinen und lokalen Anderungen des Kontakts entsprechen. Damit
lassen sich zwei Kontakte mit minimalem lokalen Unterschied in ihren Transporteigenschaften
vergleichen, um differenzierter der Frage nach dem Einfluss der atomaren Geometrie auf den
elektronischen Transport nachgehen zu kénnen.

Vergleich vieler Hysteresen

Abbildung 5.13 zeigt viele solcher Hystereseschleifen von bistabilen Schaltsituationen. Alle
unterscheiden sich im Leitwert, in der Leitwertdifferenz und der Stromschwelle, das heilst
in der Breite der Hysterese. Auerdem sind die Formen der IV-Kennlinien sehr unterschied-
lich. Bistabile Schaltzustdnde konnen also nicht bestimmten atomaren Kontaktgeometrien
zugeordnet werden, sondern treten generell in Erscheinung. Der Leitwertbereich wurde hier
eingeschrédnkt auf Leitwerte bis etwa 3 Gy. Wie jedoch das Beispiel in Abb. 5.11 zeigt, sind bista-
ble Kontakte auch bei hoheren Leitwerten zu finden. Die Leitwertunterschiede der Hysteresen
hiufen sich, wie in Abb. 5.12 a) zu sehen ist, um 0.3 Gy und werden zu héheren Leitwerten
seltener. Die genaue Form wird allerdings stark von den Vorgaben des Experiments beeinflusst.
Hier wurden Intervalle vorgegeben, innerhalb denen sich der Leitwert bewegen darf und als
Sprung wurden nur Umordnungen mit AG > 0.125 G, gewertet. Um einen Unterschied von
1 Gp herum scheint dennoch eine leichte Haufung zu liegen, die nicht durch die Vorgaben
beeinflusst wurde.

Das Leitwerthistogramm tiber die zugehorigen Absolutwerte, in Abb. 5.12b), zeigt die ge-
wohnten Maxima des Offnungskurven-Histogramms. Auf das kleine Minimum beim typischen
Ein-Atom-Kontakt um 0.8 Gy wird spéter noch eingegangen (Abschnitt 5.5, S. 101). Auch hier
sind Einfliisse der experimentellen Parameter fiir die genaue Form verantwortlich. Die jeweili-
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gen Startwerte lagen im Bereich 0.5 Gy bis 2.5 Gy (zum Teil bis 3 Gy), moglichst gleichméRig
verteilt mit einer Toleranz bei der Selektion von +0.4 Gy.
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Abbildung 5.14.: Histogramme tiiber
diverse Grollen

Abb. 5.14 zeigt Histogramme weiterer Werte. Zur bes-
seren Ubersicht sind diese Histogramme geglittet dar-
gestellt. Das Histogramm in Abb. 5.14 a) zeigt nochmals
die selbe Kurve von Abb. 5.12 a) zur Demonstration der
Glattung. Im Histogramm b) wurden zwei separate Hi-
stogramme iiber absolute Leitwerte gebildet und in die
jeweils oberen und unteren Leitwerte der Hysterese auf-
geteilt. Wie zu erkennen ist, ergibt sich ein dhnliches
jedoch leicht versetztes Histogramm mit zwei Maxima.
Der Offset entspricht in etwa dem Maximum im Leitwert-
unterschiedshistogramm a). Der Schwellstrom und die
Schwellspannung, die zum Schalten fiihren, sind in den
Histogrammen c) und d) gezeigt. Berechnet man aus die-
sen Groflen die Leistung, die kurz vor dem Schalten am
Kontakt dissipiert wurde, ergibt sich das Histogramm e).
Die Verteilung war hier sehr breit und lag zwischen 8 nW
und 15 pW, wobei die kleineren Werte hiufiger auftraten.
In der Hélfte der Fille war die Leistung kleiner als 2.5 pW.
Mit der Abschitzung der Temperatur in Abschnitt 5.1.4,
S. 81 wurde gezeigt, dass die Temperatur bei diesen Heiz-
leistungen in der Gré6Benordnung 70 K und weit unter
der Schmelztemperatur von Aluminium (933 K) liegt. Die
sehr variable Leistung bei sehr Zhnlichen Kontakten l4sst
auch keine andere kritische Temperatur erwarten, die
fiir das Eintreten der Umordnungen verantwortlich sein
konnte.

Viele der bistabilen Kontakte &ndern sich nach einigen
Durchldufen. Maximal wurden 500 identische Durchldu-
fe gemessen, meist wird die Hysterese schon friiher ver-
lassen. Reproduzierbare Durchldufe sind auch im Fluk-
tuationsmuster und im Kanalspektrum (s. Abschnitt 5.4)
identisch. Leichte Variationen treten hdufig im Schalt-
strom auf. Der Strom besitzt selbst eine sehr hohe Stabi-
litat, und kann nicht fiir das unterschiedliche Schalten
verantwortlich sein. Stattdessen kommt gleichermaf3en
der Tunneleffekt und die endliche Temperatur in Frage,
was den Schaltstrom variieren ldsst. Beide Effekte konn-
ten auch dafiir verantwortlich sein, dass der bistabile
Zustand sich meist nach einigen Durchldufen verdndert
oder ganz verlassen wird.
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Abbildung 5.15.: Anzahl der atomaren Umordnungen, bis ein bistabiler Zustand eingenommen wurde
(als Training bezeichneter Abschnitt in Abb. 5.11, S. 86).

Trainingsphase

Der in Abb. 5.11 als Training bezeichnete Abschnitt, in dem kein bistabiles Schalten auftritt,
kann bei kleinen Leitwerten sehr kurz werden. Abbildung 5.15 zeigt fiir die Messungen in
Abb. 5.13 die Liange der vorausgegangenen Trainingsphase als Anzahl der Umordnungen.
In einigen Féllen war der Kontakt nach der mechanischen Neuformierung von vornherein
bistabil. Obwohl zunéchst vermutet wurde, dass bistabile Kontakte hoherer Leitwerte ldngeres
Training bendotigen (wie z. B. Abb. 5.11 vermuten ldsst), zeigt sich im Bereich bis 3 Gy noch
keine deutliche Zunahme der benétigten Umordnungen bis zum bistabilen Kontakt. Insgesamt
ist die Zahl der Umordnungen bei dieser Probe relativ klein im Gegensatz zu anfanglichen
Messungen. Das kann aber daran liegen, dass beim SchlieBen und Neuformieren des Kontaktes
die bereits gehédrtete Struktur nicht wieder véllig neutralisiert wurde. Das Gedéchtnis fiir die
Vorgeschichte wurde durch die Messungen der Shell-Effekte bereits gezeigt (Abschnitt 2.3.2, S.
21). So konnte die Probe auch insgesamt , trainiert“ worden sein, bistabiles Schaltverhalten zu
zeigen.

Atomares Schalten in anderen Arbeiten

Das mechanische Schalten eines rein metallischen atomaren Kontakts, angeregt durch eine
elektrische Spannung, wurde auch in anderen Arbeiten gezeigt. In der Arbeit von XIE ET AL.
[XNOS04] wurde ein Silberdraht in einer Fliissigkeit elektrochemisch bis auf einen atomaren
Kontakt verjiingt. Durch das elektrochemische Potenzial konnte in dem gezeigten Fall der Leit-
wert zwischen 0 und 1 Gy reproduzierbar hin und her geschaltet werden. Interessanterweise
konnten auch die Leitwerte 2 Gy und 3 G gezielt eingestellt werden, wie behauptet wurde.
Ein weiterer atomarer Schalter wurde von THERABE ET AL. [THNAO5] vorgestellt. Hier ist
zwar kein einzelnes Silber-Atom in Bewegung, sondern mehrere. Sie lassen sich jedoch eben-
falls allein durch eine anliegende Spannung in Bewegung versetzen. Die Spannung treibt
die Silberatome als Ionen durch ein Schwefelgitter und aus dem Schwefel heraus, worauf sie
einen Kontakt zu einem Platindraht herstellen konnen. Das Schalten kann ebenfalls zwischen
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einem Leitwert 0 und 1 Gy reproduzierbar wechseln. Und auch hier lassen sich Leitwerte von
ganzzahligen Gy bis zu 6 Gy direkt anspringen.

In beiden Fillen scheint sehr fraglich zu sein, in wie weit diese deutliche Leitwertquanti-
sierung tatsidchlich bevorzugten Leitwert zuzuschreiben ist, oder in wie weit sie durch eine
spezielle Wahl des Schaltimpulses aufgeprigt wird, da reine Silber-Leitwerthistogramme nur
bei 1 Gy einen scharfen Peak zeigen. In beiden Vertffentlichungen wurde diese Leitwertquanti-
sierung nicht detailliert untersucht und beschrieben. In verunreinigten atomare Kontakten
konnen auch kontinuierliche Leitwertinderungen mit der Offnungsbewegung erzielt werden,
wo sich jeder beliebige Wert, moglicherweise reproduzierbar, einstellen ldsst. Die beiden sehr
speziellen Fille von einerseits einer Fliissigkeit und andererseits eines Kontaktes zwischen
moglicherweise unterschiedlichen Metallen, konnte aber auch zu neuen Effekte fiihren, die in
reinen Silberkontakten nicht auftreten.

Im Vergleich zu diesen Arbeiten konnten die hier gezeigten Schaltvorgédnge sehr viel genauer
untersucht werden. Insbesondere kann durch die Offnung des Kontaktes bei tiefen Tempera-
turen eine Verunreinigung ausgeschlossen werden. Die Bestétigung liefert die Kanalanalyse
(Abschnitt 5.4), die sehr deutlich die zentralen Atome als Aluminium identifiziert.

Eignung als Speicher?

Zahlreiche Veréffentlichungen der letzten Jahre zeigen vielféltige Ideen, wie bistabile oder
hysteretische Systeme jeglicher physikalischer Art fiir Computer-Speicher genutzt werden
konnten.” Die hier gezeigte Informationsspeicherung stellt die kleinste denkbare raumliche
Konzentration eines ,mechanischen® Speicher-Bits dar, das aufSerdem zum Beschreiben das
Minimum von nur zwei elektrischen Zuleitungen benétigt. Das Schalten geht prinzipiell sehr
schnell, auch wenn die ersten Versuche mit 100 kHz bisher zu keiner Hysterese gefiihrt haben.
Schnelle Pulse, anstelle von Rampen zeigten jedoch den selben Schalteffekt oberhalb einer
bestimmten Spannungsschwelle, wie in Abbildung 5.16 zu sehen ist. Die beiden Leitwertnive-
aus liegen jedoch von einem zum anderen erzeugten Kontakt leider bei sehr verschiedenen
Werten. Fiir eine Verwendung des Effektes als Speicher miissten atomar dhnliche Kontakte
vorliegen, dass die Hysteresen vergleichbare Gr68en annehmen. Die Leitwertunterschiede von
10 bis 100 % und Schaltspannungen von 50 bis 300 mV wiirden zumindest technisch durchaus
brauchbare Grof3en fiir crossed-wire-Speicher darstellen [Mus06]. Allerdings sollte die Rich-
tung definiert vorliegen, ansonsten miisste bei jedem Schreib- oder Lesevorgang zunichst die
Orientierung bestimmt werden oder in einem zweiten Bit miisste die Information iiber die
Orientierung des ersten in einem anfanglichen Formatierungsvorgang gespeichert werden.
Die Stabilitdt bei Raumtemperatur diirfte auch ein gro3es Problem darstellen, da selbst bei
tiefen Temperaturen die Hysteresen, wie oben erwédhnt, bereits thermische Instabilitdten
zeigen.

Direkt ldsst sich also kein Speicher damit realisieren, auch wenn einige der vielen Vorausset-

“Zum Beispiel [GML09, YZNT08, YPX*08, LKDKO08, JWB*07, SSBW06, THNA05, COL* 03, NNWAO01] und einige
weitere. Drei Systeme mit resistivem Schaltverhalten scheinen sich besonders als Favoriten fiir den Massenmarkt
fur nichtfliichtige Speicher hervorzutun [Mei08].
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zungen dafiir erfiillt sind. Ein erfolgreiches Beispiel eines Speichers mit atomaren Kontakten
zeigt dagegen z. B. die bereits erwdhnte Arbeit von TERABE ET AL. [THNAO5]. Hier wird eine
etwas groflere Anzahl Silberatome bzw. Silberionen bewegt, die sich mittels Spannung durch
ein Schwefelgitter hindurchbewegen lassen. Sobald das Silber tiber den Schwefel hinausragt,
kann es zu einem Platindraht einen Ein-Atom-Kontakt bilden und so den Speicherzustand
"1"reprasentieren. Durch weitere Miniaturisierung kdnnte der schaltbare Speicher prinzipiell
auf sehr wenige Atome reduziert werden.

‘ 7k :
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6 L 1
50’_/ R wWRWR wRWR wRWR wRWR wRWR wRWR wRWR wRwRyw T

Strom (pA) L s T s e s T B A S &

S0 . . . . . ]

5 10 15 20 25 30
Zeit (s)

Abbildung 5.16.: Schreib-/Lesezyklen eines atomaren 1-Bit-Speichers

5.3. Materialgiite und Supraleitung

Zur Kontrolle der Probenqualitdt und der Kontakte der Zuleitungen konnten Temperatur-
und Supraleitungseffekte zu Nutze gemacht werden. Bei 250 mK und reinem Aluminium-
Ausgangsmaterial (99.999%) mit einer nominellen Sprungtemperatur um 1.175K [Lid04] sind
die Voraussetzungen fiir Supraleitung erfiillt.

Zuleitungswiderstand und RRR

Vor den eigentlichen Messungen wurde zunéchst der Widerstand der Probe bei drei charakte-
ristischen Temperaturen verglichen. Fiir die Probe der Nummer cs_b37 fiel der Widerstand
von 38.2 QO bei Raumtemperatur auf 9.4 Q bei tiefen Temperaturen (1.5 K). Im supraleitenden
Zustand (250 mK) verblieben < 100 m(2, was fiir eine gute Kontaktierung der Probe spricht. Das
Restwiderstandsverhéltnis RRR (residual resistance ratio, als RRR= R(300K)/R(4K) definiert)
von 38.2/9.4 = 4 stellt einen guten Wert fiir Proben dieser Art dar. Messungen an gekerbten
25 um-Aluminium-Drihten eines Wire-Bonders ergaben hohere Werte (> 10). Hohe Werte
bedeuten, dass der Widerstand bei Raumtemperatur hauptsédchlich durch Phononenstreuung
dominiert ist. Bei tiefen Temperaturen sind die Phononen ausgefrorenen und der Widerstand
entsprechend geringer. Bei kleinem RRR findet diese Verringerung nur in geringen Mal3en
statt. Ursachen sind temperaturunabhéngige Storstellen, wie Korngrenzen oder Fremdato-
me, oder reduzierte Phononenzustandsdichten bei eingeschriankter Geometrie. Fiir reines
Bulk-Aluminium ist RRR = 20000 [Lid04].
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Abbildung 5.17.: Bandliicke der Supraleitung. a) gemessene IV-Kennlinie, b) numerische Ableitung mit
Hilfe von gldttenden Splines.

Energiespektrum

Wird die Probe gebrochen und auf einen Tunnel-Widerstand von etwa 3 MQ eingestellt, kann
durch Variation der Spannung die elektronische Zustandsdichte mithilfe des differenziellen
Widerstands abgebildet werden. Im Bereich bis 1 mV kann die Bandliicke der Supraleitung
beobachtet werden. Abb. 5.17 zeigt in a) die gemessene IV-Kennlinie und in b) eine numerische
Ableitung mittels analytisch abgeleiteter Spline-Funktionen. Das Messrauschen schrankt diese
numerische Behandlung etwas ein, jedoch sind die scharfen Bandkanten bei +2A deutlich
zu sehen. In der oberen Skala sind die Einheiten dieser Bandliicken aufgetragen, wobei hier
A =180 peV angenommen wurde. Die Peaks sollten bei diesen Temperaturen von 250 mK noch
viel schirfer und hoher ausfallen. Die Ursache der Verrundung liegt allein im Rauschen der
Anregungsspannung.

Kritische Gréfen I, B, T,

Zusétzliche Aussagen tiber das Material liefern die kritischen GréB8en der Supraleitung. Alle
drei GroBen wurden erst am Ende der Messungen bestimmt, als die Probe cs_b37 bereits iiber
4 Monate geodffnet war. Obwohl, wie oben gezeigt, der Widerstand anfangs < 100 mQ war,
konnte die Probe hinterher nur noch bis zu einem Wert von 5-10 Q geschlossen werden. Dieser
Widerstand entsteht vermutlich durch die sich mit der Zeit verdnderte Form der Bruchstelle
(durch stindige mechanische Bearbeitung). Abbildung 4.11, S. 72 zeigt eine REM-Aufnahme
der Probe mit Nummer cs_b37. Hier ist die Bruchstelle deutlich zu erkennen (die selbe Auf-
nahme ist auf dem Umschlag dieser Arbeit etwas grof3er gezeigt, Seite 1). Die beiden Seiten
scheinen abgerundet zu sein, was haufig (aber nicht immer) an bereits gebrochenen Kontakten
beobachtet werden kann. Der eigentliche Kontakt ist daher sehr klein, was die 5-10 Q aus-
machen kdnnte. Das bestétigt Abb. 5.18, wo der kritische Strom an der inneren Struktur sehr
schnell tiberschritten wird. Abb. 5.19 zeigt im Vergleich eine Messung an einer Probe, die
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Abbildung 5.19.: Kritischer Strom einer anderen, ungebrochenen Probe.

vorher nicht gebrochen wurde. Die Geometrie war hier zwar etwas anders gewihlt, das sollte
jedoch keinen Einfluss auf die Kennlinie haben. Der innere Abschnitt ist hier etwas breiter.

Die Stufenform kann durch die unterschiedlich breiten Bereiche des Leiters erkldrt und
tiber die Widerstdnde der Normalleitung identifiziert werden. Die 3.5 mm lange Zuleitung
macht in beiden Féllen den Sprung beim héchsten Strom aus. Einiges frither springen die
schmaleren Bereiche.

Die Hysteresen zeigen einen Effekt, der durch die Bandliicke der Supraleitung zustande
kommt. Bei steigendem Strom, unterhalb des kritischen Stromes, féllt zunéchst die komplette
Spannung iiber dem Zuleitungswiderstand ab. Wird der kritische Strom {iberschritten und
dadurch ein Teil des Leiters normalleitend, muss die Stromquelle, um den Strom zu halten,
zuséatzliche Spannung auf das System legen. Beim Senken des Stromes befindet sich im nor-
malleitenden Bereich lokal die Spannung zunichst aulierhalb der (doppelten) Bandliicke,
die in Abb. 5.17 gezeigt ist. Beriihrt die lokale Spannung den Peak der Bandkante, steigt der
Widerstand stark an. Die Stromquelle muss die Spannung entsprechend hochregeln. Damit
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Abbildung 5.20.: a) Kritisches B-Feld und b) kritische Temperatur.

steigt die lokale Spannung wieder und die lokale Spannung bleibt am Peak hidngen. Dies ver-
zogert den Eintritt in den supraleitenden Bereich, wodurch eine Hysterese in der IV-Kennlinie
sichtbar wird.

Auch bei einem kritische B-Feld und einer kritische Temperatur konnte der Zusammen-
bruch der Supraleitung beobachtet werden (Abb. 5.20). Da diese Messungen ebenfalls nach
Beendigung der Bruchkontakt-Experimente durchgefiihrt wurden und der verbleibende Wi-
derstand bereits auf 10 Q gestiegen war, entsprechen die Ubergéinge moglicherweise nicht
mehr denen des reinen Aluminiums. Die kritische Temperatur (gemessen mit dem probenfer-
nen 3He-Thermometer) lag bei deutlich zu hohen Werten.

5.4. Kanalanalyse

Die bisherigen Ergebnisse basieren alle auf Messungen des Gesamtleitwerts des atomaren
Kontakts. Mikroskopisch durchlaufen die Elektronen den Kontakt jedoch in unterschiedlichen
quantenmechanischen Moden, den Leitwertkanélen, die im Abschnitt 2.1.5, S. 15 beschrieben
wurden und die mit Messungen der Multiplen Andreev-Reflexionen (MAR) (Abschnitt 2.2, S.
17) und durch eine numerischen Analyse (Abschnitt 3.1, S. 27) experimentell zugédnglich sind.
Die Messung erfolgt, indem das zur Unterdriickung der Supraleitung angelegte Magnetfeld
heruntergefahren wird und wie in Kapitel 4 beschrieben, die hochauflésende IV-Kennlinie bis
1 mV gemessen wird.

Abbildung 5.21 zeigt den Ablauf einer Messung mit bistabilem Schalten und Messung der
MAR. a) zeigt links eine Offungskurve zur Erzeugung eines atomaren Kontakts als Funktion
der Strecke, tiber die das Substrat durchgebogen wurde. Weiter rechts wird als Funktion der
Zeit das bistabile Schalten im Leitwert und die zugehérige Stromrampe gezeigt. In diesem
Beispiel ist (bis auf eine kaum sichtbare kleine Umordnung) der Kontakt fast von Anfang
an in einem bistabilen Zustand, ohne eine lingere Trainingsphase. Nach der Detektion der
Bistabilitdt, wird jeweils im Nulldurchgang der Stromrampe die Messung unterbrochen und
eine MAR-Messung durchgefiihrt. Die dafiir benotigte Zeit (jeweils ca. 15 Min.) wurde aus der
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Abbildung 5.21.: a) Ablauf einer Messung mit bistabilem Schalten. b) Sechs gemessene MAR-
Kennlinien. Dabei tiberdecken sich sowohl die drei geraden als auch die drei un-

geraden vollstindig.
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Abbildung 5.22.: a) Gemessene MAR-Kennlinie und Fit zweier Zustdnde. b) Zeitlicher Leitwertverlauf
mit den eingetragenen Leitwerten der ermittelten einzelnen Kanéle.

Zeitachse herausgeschnitten. b) zeigt alle sechs gemessenen MAR-Kennlinien in einem Graph.
Jeweils drei Kennlinien liegen dabei exakt iibereinander, was bestétigt, dass tatsdchlich nur
zwei verschiedene Zustdnde eingenommen werden.

Abbildung 5.22 zeigt das Ergebnis der im Kapitel 3.1 beschriebenen numerischen Kanalana-
lyse, angewendet auf eine Reihe von Messungen. a) zeigt die beiden ersten MAR-Kennlinien
aus b). Die Messpunkte wurden hier in reduzierter Zahl dargestellt, um die dahinter liegende
durchgehende gefittete Theoriekurve sichtbar werden zu lassen. Die mittlere Abweichung
zwischen Messung und Fit liegt bei etwa 40 pA. Die gefundenen Fitparameter geben nun die
Transmissionswahrscheinlichkeiten der einzelnen Kanéle wieder und kdnnen direkt als Viel-
fache des Leitwertquantums Gy zusammen mit dem Gesamtleitwert in b) geplottet werden.
Die Summen der Leitwertkanile wurden ebenfalls eingetragen als schwarze Dreiecke. Sie
liegen sehr genau auf dem direkt gemessenen Leitwert und bestédtigen die MAR-Messungen,
die mit einer ganz anderen Messelektronik (auferdem im supraleitenden Zustand) durchge-
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Abbildung 5.23.: Fitfehler. a) Abhingigkeit des Fitfehlers von der angenommenen Bandliicke VA und
zusdtzliche von der Variation der Gaubreite w der Verrundung. Schwarz: Fitfehler
beim besten w, hellrot/hellblau: grollere/kleinere Werte von w, blau: gefundene
Kanile passend zum besten w. b) Verbleibende Differenz zur Theoriekurve, posi-
tive und negative Flanke der IV-Kennlinie. Die Einheit 1073V, G, der Fehlerachse
entspricht etwa 14 pA.

fithrt wurden. Hier hétte der direkt gemessene Leitwert einen ganz anderen und aullerdem
spannungsabhingigen Wert. Dadurch ist sowohl die Messung, die MAR-Theorie, als auch die
numerische Analyse bestétigt.

Giiltig sind diese Kanalspektren nur fiir den Nulldurchgang der Stromrampen. Der mit
dem Strom sich kontinulierlich &ndernde Leitwert muss sich auch in den einzelnen Kanélen
bemerkbar machen. Sie sind jedoch nur um Null herum messbar, da die Bestimmung selbst
auf einer Spannungsrampe um Null herum basiert.

Der Theoretische Fit enthilt als weitere Parameter die Breite w (Halbwertsbreite FWHM)
des Rauschens und der Temperatur (die die MAR-Kennlinie verrunden) und den genauen
Wert der Bandliicke V, der Supraleitung. Diese Werte konnte nicht direkt gemessen werden
und mussten zundchst ermittelt werden. Dazu wurden Fits mit unterschiedlichen Werten w
und Vj durchgefiihrt und das Minimum des Fehlers bestimmt. Abb. 5.23 a) zeigt eine solche
Variation der verschiedenen Parameter. Die durchgezogenen Linien geben den minimalen
Fehler als Funktion der Bandliicke an. In schwarz ist die Kurve gezeigt, die beziiglich des
Rauschens w den kleinsten Fehler liefert. In rot sind die entsprechenden Kurven fiir h6here
Werte von w zu sehen und in blau fiir kleinere Werte. In allen Untersuchungen fanden sich
die kleinsten Fehler bei einem Rauschen um w=20uV und einer Bandliicke um V3=180.0 uV.
Dieses Wertepaar wurde fiir alle folgenden Fitprozeduren verwendet. Abb. 5.23 b) zeigt zum
gefundenen Minimum die Differenz zwischen der Messung und dem Fit fiir die positive und
negative Flanke der MAR-Kennlinie. Wahrend in diesem Beispiel der Fit beziiglich Variationen
relativ stabil ist, zeigt Abb. 5.23 zwei Messungen, bei denen die gefundenen Transmissionen
(blau) sehr viel stérker, bzw. sehr viel schwécher von der angenommenen Bandliicke abhidngen.

Die verbleibenden mittleren Fehler des Fits liegen meist um 5- 1073V7Gp = 70 pA und sind
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Abbildung 5.24.: a) Extrem empfindlicher Fit bei vier sehr kleinen dhnlichen Kanélen. b) Sehr robustes
Ergebnis bei drei weit auseinander liegenden nicht zu kleinen Kanélen.
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Abbildung 5.25.: Symmetriefehler (mittlere Abweichung zur punktgespiegelten IV-Kennlinie) und Fit-
fehler (mittlere Abweichung zum Theoriefit) in Abhédngigkeit des Gesamtleitwerts.
Dargestellt sind gemittelte Fit-Ergebnisse von 1580 gemessenen MAR-Kennlinien.

kaum sichtbar. Dennoch kénnen (aufgrund der hohen Zahl von Freiheitsgraden) Abweichun-
gen dieser Grollenordnung die Ergebnisse stark beeinflussen. Vor jedem Fit wird zunéchst
der genaue Symmetriepunkt zwischen positiver und negativer Flanke ermittelt, um den meist
geringen Offset der Quelle und der Verstiarker zu kompensieren. Die Differenz der gespiegelten
Flanken liegt im Mittel etwas niedriger bei etwa 3 - 1073V, Gy. Abb. 5.25 zeigt die Abhzngigkeit
des Symmetrie- und Fitfehlers vom Leitwert des Kontakts. Der Symmetriefehler wichst unge-
fahr linear mit dem Leitwert, was als Stromrauschen der Quelle (bzw. als Spannungsrauschen
iiber dem Referenzwiderstand) oder als Spannungsrauschen des Verstirkers gedeutet wer-
den kann. Der Fitfehler hdngt auch vom selben Rauschen wie der Symmetriefehler ab, und
zusétzlich von der nicht genau modellierbaren Rauschverteilungsfunktion. Er ist daher jeweils
groller.

Abbildung 5.26 (Seiten 99 u. 100) zeigt 14 weitere Beispiele von insgesamt 190 dhnlichen
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5.4. KANALANALYSE
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Abbildung 5.26.: Eine Auswahl von 14 weiteren der insgesamt 190 dhnlichen Messungen. Geplottet
wurden nur Kanéle 7 > 0.05. Beim Fit wurden alle Kanéle unterhalb der Transmission
7 < 0.01 bis auf einen Reservekanal geschlossen.
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Messungen. Die Auswahl zeigt Félle mit besonders deutlicher Reproduzierbarkeit in allen
Details. Die gewonnenen Kanalspektren zeigen ebenfalls die selben Kanile. Die meisten hier
nicht gezeigten Messungen weisen eine etwas schlechtere Reproduzierbarkeit der numerisch
gewonnenen Kanalspektren auf, obwohl die zugeh6rigen MAR-Kennlinien, mit blosem Auge
beurteilt, exakt gleich erscheinen. In einer fritheren Auswertung ohne die Modellierung der
Rauschkurve war die Reproduzierbarkeit der Spektren unter den zusammengehérigen Zustan-
den einiges besser. Gleichzeitig tauchten jedoch auch Kanalgruppen auf, die (wie im Kapitel
3.1 gezeigt wurde) auf schlechte Fits hindeuten und die mit der scheinbar sehr hohen Stabilitét
des Fits zusammenhéngen. Den jetzigen Werten kann mehr Verldsslichkeit zugetraut werden,
obwohl sie starker schwanken. Fehlerbalken wurden hier weggelassen, da eine verldssliche
quantitative GroLe fiir einzelne Messungen nur mit grolem Rechenaufwand zu bekommen
wadre. Als Richtwert kann in den typischen Zusammensetzungen bei hohen Transmissionen
ein Fehler von etwa +0.03 angenommen werden, bei kleinen Transmissionen etwa +0.1, wobei
diese Werte stark von der genauen Zahl und Konstellation der Kanéile beeinflusst werden.

5.5. Leitwertkanalhistogramme
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a) Transmission b) Leitwert (Gg)

Abbildung 5.27.: a) Histogramm tiber 2018 (mech.) und 1367 (bistab.) Kanile aus 713 und 409 Ka-
nalspektren bis zum Leitwert 1.2 Gy. b) Histogramm {iiber die jeweils zugehérigen
Summen der Kanile bzw. tiber die Leitwerte.

Um die Zusammensetzung der Ein-Atom-Kontakte aus einzelnen Kanélen zu untersuchen,
wurden von allen 190 gemessenen bistabilen Schaltzustdnden diejenigen Kanalspektren mit
Gesamtleitwert < 1.2 Gy ausgewihlt (409 Spektren) und in einem Histogramm (Abb. 5.27 a)
dargestellt. Zum Vergleich wurde ein Experiment durchgefiihrt, bei dem Spektren nach einer
rein mechanischen Formierung der Kontakte gemessen wurden (713 Spektren). Nach jeweils
5-10 Messungen an nur leicht verdnderten Kontakten wurde der Kontakt bis zu einem Leitwert
von 50 G geschlossen und neu geformt, so dass die gute statistische Durchmischung zu einer
reproduzierbaren Aussage fiihrt.

Esistkein deutlicher Unterschied zwischen bistabilen und mechanisch erzeugten Kontakten
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Abbildung 5.28.: a) Kanalhistogramm tiber 288 bzw. 156 Kontakte mit 0.85 Gy < G < 1.1 Gy. b) Theoreti-
sche Rechnung des Histogramms von C. CUEVAS [CYMR98].

erkennbar. Nur der Peak oberhalb von 0.5 scheint bei bistabilen Zustinden in Abb. 5.27 a)
abgeschwicht zu sein. Dieser Effekt ist kann jedoch erklart werden.

Betrachtet man das Histogramm der Summen in Abb. 5.27 b), erkennt man auch im ersten
Aluminium-Peak bei 0.85 eine Abflachung oder sogar ein Minimum bei bistabilen Kontakten?®.
Moglicherweise sind Kontakte um 0.85 so stabil, dass hier sehr selten bistabiles Schalten
beobachtet werden kann. Wie im Abschnitt 5.1.3 gezeigt wurde, halten diese Werte besonders
hohe Spannungen aus. Der Partnerzustand dieses bistabilen Kontakts miisste diese hohe
Spannung jedoch ebenfalls aushalten konnen, um nicht direkt nach dem Schalten zerstért zu
werden. Solche Partnerzustdnde bei anderen Leitwerten existieren jedoch nicht oder nur sel-
ten, so dass nur wenige der bistabilen Paare einen Wert um 0.85 enthalten. Der abgeschwéchte
0.85-Peak macht sich natiirlich auch im Kanalhistogramm bemerkbar und betrifft offenbar
besonders die hoheren Kanéle, vermutlich die sp,-Orbitale. Die quer zur Transportrichtung
liegenden keulenformigen pyx- und py-Orbitale, die jeweils etwa 80 % der ankommenden
Elektronen zurtiickreflektieren, stellen sich ankommenden Elektronen eher in den Weg (in
bildlicher Sprechweise) und sind leichter schaltbar. So verwundert es nicht, diese etwas haufi-
ger in bistabilen Kontakten zu finden. Kanile mit hoher Transmission wirken dagegen eher als
»Blitzableiter” und sind stabiler.

Die Zuordnung der beiden Peaks des Kanalhistogramms zu den sp,, px- und py-Orbitalen
liefert ein Vergleich zur Theorie. Abb. 5.28 b) zeigt eine Rechnung eines Kanalhistogramms mit
Zuordnung der Orbitale. In dieser Rechnung wurden pyramidenférmigen (111)-Kontakten
angenommen und iiber eine gewisse Unordnung der atomaren Positionen gemittelt. Die Peaks
fallen dabei schirfer aus als im Experiment. Abb. 5.28 a) zeigt im Vergleich ein Kanalhisto-
gramm von rein mechanisch erzeugten Kontakten, das (eingeschrankt auf 0.85 Gy < G < 1.1 Gyp)
eine gute Ubereinstimmung aufweist. In neueren Rechnungen wurden in Kontakten dieser Art
Gesamtleitwerte bis 2 Gy berechnet [PVH*08]. Weitere Rechnungen dieser Methode, durchge-

8Die steile Flanke beim Histogramm der mechisch erzeugten Kontakte ist durch die Vorgabe der Steuerparameter
fiir die Bruchmechanik im Experiment bedingt und ist keine GesetzméRigkeit.
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Abbildung 5.29.: a) Kanalhistogramm {iber 7426 Kanéle aus 1380 Kanalspektren mit Leitwerten > 1 Gy.
b) Histogramm tiber alle bistabilen und nicht bistabilen stromgetriebenen Umord-
nungsexperimente von Probe cs_b37, zur Uberpriifung der Reinheit.

fithrt von M. HAFNER und in [Sch08] veroffentlicht, zeigen, wie sich die Kanidle durch Winkel
oder Abstdnde zwischen dem Dimerkontakt stark verdndern kénnen. Demnach zeigt diese
Haufung keine idealen, sondern hauptsichlich verspannte Kontakte.

Kanile mit 7 > 0.975

100 -
=
(2]
N
o
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0 1 2 3

Leitwert G (Gp)

Abbildung 5.30.: Anzahl der Kanile mit Transmission nahe 1 Gy, aufsummiert tiber alle Kontakte deren
Leitwert G nicht {ibersteigt, aufgetragen gegen G. Untersucht wurden hier etwa 1000
bistabile und 1000 mechanisch erzeugte Kontakte.

Die Auswertung aller Kanalspektren mit Summen > 1 (Abb. 5.29 a)) liefert eine sehr aus-
geglichene Verteilung hoher Transmissionen, aber immer noch eine Bevorzugung kleiner
Werte. Bei den vielen Kanélen mit hohen Leitwerten schwindet jedoch die Aussagekraft der
numerischen Auswertung sehr kleiner Kanéle, so dass Hohe und Form der Peaks um 0.05 und
0.2 nicht gesichert sind. Abbildung 5.30 zeigt, ab welchem Gesamtleitwert der in Abb. 5.29
hochste Histogrammbalken anfingt anzusteigen. Ein paar wenige Kontakte bestehen aus
einem einzelnen voll transmittierenden Kanal, wie in den Rechnungen von M. HAFNER in
[Sch08] bei Dimer-Kontakten, ohne verspannung vorhergesagt wird. Ansonsten beginnen erst
ab einem Gesamtleitwert von etwa 1.7 Gg die Zahl der vollen Kanéle linear mit der Anzahl der
hinzugekommenen Kontakte anzusteigen.
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Abb. 5.29 b) zeigt ein Leitwerthistogramm {iber alle Umordnungsexperimente. Dieses setzt
sich gréBtenteils aus nicht bistabilen stromgetriebenen Leitwertinderungen zusammen, bei
jedoch wechselnder Stromrampe nach jeder Umordnung (d. h. die fehlgeschlagenen Versuche,
bistabile Kontakte zu erzeugen). Beim Experiment wurde ein Intervall von 0 bis maximal
3Gy zugelassen, was das Histogramm nach oben hin begrenzt. Die beiden Peaks haben eine
typische Breite und sitzen an gewohnten Stellen, was die Unversehrtheit gegeniiber Ver-
schmutzung der tiber fast fiinf Monate getffneten Probe bestétigt. Die Temperatur war zwar
durchgehend unter 1.5 K, jedoch kénnten Fremdatome oder Molekiile beim hiufigen Offnen
und wieder Schliefen in den atomaren Kontakt wandern. Das kénnte das Histogramm, z. B.
durch einen zusitzlichen Peak, auffillig verdndern.

5.6. Hysterese-Formen
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Abbildung 5.31.: Hysteresen bistabiler Kontakte. Zur Normierung wurden die IV-Kennlinien der obe-
ren und unteren Seite jeder Hysterese zueinander vertikal so weit verschoben, dass
sich ein Quadrat ergibt. Zur weiteren Normierung wurden die Quadrate in x- und
y-Richtung gleichmiRig skaliert. Durch dieses Vorgehen behalten die Steigungen
untereinander vergleichbare Einheiten. Die Sortierung folgt aufsteigend nach unten
bzw. nach rechts der Standardabweichung.

Ursache der Formen

in Abb. 5.31 sind nochmals die meisten der bistabilen Schalthysteresen gezeigt. Die Hysteresen
wurden in der Hohe und Breite normiert und nach der Standardabweichung der Kennlinien
sortiert. Auffillig unter den vielféltigen Formen sind viele mit Spitzen am Nulldurchgang. Dies
widerspricht der Annahme, dass die Variation des Leitwerts allein mit Leitwertfluktuationen,
d. h. Quanteninterferenzen zwischen verschiedenen Elektronenpfaden zur erklédren ist. Die-
se wurden z. B. in [Lud99, LDE*99] an Gold meistens ganz ohne Knick am Nulldurchgang
beobachtet (siehe z. B. Abb. 2.13, S. 24). Weitere Effekte (vgl. auch Abschnitt 2.4, S. 23) wie
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Abbildung 5.32.: Hysterese mit sehr deutlichem Knick. a) Absoluter Leitwert gegen den Strom. b)

Zweifach differenzieller Leitwert gegen die Spannung (numerische Ableitung).

Vibrationsanregungen lassen ebenfalls keinen Knick bei Null erwarten. In Frage kommen nur
Elektromigrationskrifte, die einzelne Teilchen kontinuierlich aus der Ruhelage auslenken, bis
der Rand der Potenzialmulde {iberschritten wird und der Sprung stattfindet. Diese Auslenkung
kann, je nach Situation, nur vom Betrag des Stroms abhéngen und unabhéngig sein von der
Richtung, so dass eine spitze Form am Nulldurchgang erkldrbar ist. Verschiedene denkbare
Zero-Bias-Effekte konnten zwar auch eine Spitze sichtbar werden lassen, jedoch nur in ein
und derselben Richtung. Die Spitzen kommen aber in beiden Richtungen vor, was fiir die
Elektromigrationskrifte spricht.

1h . .
° - o,
208 | . ® oo . . .
o o
.-
7} * o . .
206 | . . .
o= . .
£ -
° . o
2 04F o . oI -
g * . * s oo oo Lg
°
=02 L oo - ® e ol . o |
= 0. o o o 3 ] ol o oo
0 *le 0 0% o0 Shad oo 1 00 ® e
06 1.6 1.6 21 1.4 1.8 26 29 06 08 0.6 09 06 1.5 1.7 20 15 1.9 1.8 2.0

Abbildung 5.33.: Hysteresen mit starken Ahnlichkeiten zwischen oberer und unterer Kennlinie mit
den zugehorigen Kanélen. Die auf EinheitsgroRe normierten Hysteresen liegen bei
unterschiedlichen absoluten Leitwerten, wie die unten angegebenen Zahlen in Gy
erkennen lassen.
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Ahnlichkeiten der Form

Die Standardabweichung der Hysteresen in Abb. 5.31 ist meist oben und unten dhnlich. Zu
beobachten sind auch einige Hysteresen, bei denen sich sogar die Form der oberen und
unteren Seite dhnelt. Diese Ubereinstimmung trotz unterschiedlichen Leitwerts zeigt, dass die
Ursache der Form nicht lokal an einzelnen Atomen zu suchen ist, sondern durch Eigenschaften
der entfernteren Umgebung bestimmt wird. Da fiir jede der Hysteresen das Kanalspektrum
gemessen wurde, konnen diese Fille genauer untersucht werden. Abbildung 5.33 zeigt eine
solche Auswahl sich dhnelnder Leitwertdnderungen. Unter den Hysteresen sind die ermittelten
Kanile eingezeichnet fiir das jeweils obere und untere Niveau. Kanalspektren mit dhnlichen
Kanilen wurden nach rechts sortiert. Bei den linken beiden scheint ein zusétzlicher Kanal im
oberen Zustand hinzuzukommen, wihrend die anderen Kanile sich weiterhin dhneln. In den
nichsten paar Féllen verschwindet je ein Kanal und ein anders liegender kommt hinzu. In
weiteren Fillen ist keine Ahnlichkeit zu erkennen. Die Félle mit Ahnlichkeit unterscheiden
sich jedoch nicht signifikant von solchen mit zufilliger Ahnlichkeit. Genauso oft lassen sich
auch Ahnlichkeiten von einer zu einer anderen Hysterese finden.

Fazit

Durch diese Ergebnisse und weitere Betrachtungen anderer Hysteresen kann festgestellt
werden, dass die minimalen lokalen atomaren Umordnungen der bistabilen Kontakte die
Kanalverteilung stark verdndern. In vielen Fillen erscheinen jedoch die Formen der Hysteresen
durch weiter entfernte Geometrien bedingt zu sein.

5.6.1. Einzelbeobachtungen

1.75

Leitwert (Gy)
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Abbildung 5.34.: Hysterese mit scheinbar steilem kontinuierlichem Ubergang, der nur den Mittelwert
einer schnellen zeitlichen Zwei-Niveau-Fluktuation zeigt.

Im Folgenden werden einige ausgesuchte Hysteresen betrachtet, die gewisse Besonderheiten
aufweisen. Abb. 5.34 zeigt eine Hysterese mit einem scheinbar kontinuierlichen Ubergang. Im
Zoom b) erkennt man an dieser Stelle ein erh6htes Rauschen. Interpretiert wird dies als ein
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Abbildung 5.35.: a) Ungeklirter Einzelfall einer langsamen stetigen Anderung des Kontaktes. Die Einfér-
bung von Rot nach Blau gibt den zeitlichen Verlauf wieder. b) Zeitlich aufgetragenes
Schaltverhalten mit den gemessenen Kanalspektren.
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Abbildung 5.36.: Beispiel fiir die eingeschriankten Freiheitsgrade der Umordnungen. Die zeitliche
Reihenfolge wird durch die Farben Rot bis Blau gezeigt. Zu Beginn und ganz am Ende
scheint der Kontakt in der selben Konfiguration zu sein.

zeitlich fluktuierendes Zwei-Niveau-System. Mit kontinuierlicher Anderung des Stroms ver-
lagert sich die Aufenthaltswahrscheinlichkeit zunehmend von der einen zur anderen Position.
Jeder tiber 500 ms gemittelte Messwert ergibt daher einen scheinbar dazwischen liegenden
Leitwert, der langsam vom einen zum anderen Leitwert {ibergeht. Derartige Beobachtungen
wurden mindestens zweimal gemacht.

Einen bisher nicht gekldrten Einzelfall zeigt Abb. 5.35 a). Hier tritt eine schrittweise stetige
Anderung der Hysterese auf, die sich deutlich in der oberen Form der Leitwertvariation dufert.
Die Farbgebung entspricht der zeitlichen Reihenfolge (von rot nach blau). Da sich die Messung
tiber einen Zeitraum von ca. 40 Minuten abspielt, ist eine Relaxation des Metalls oder Sub-
strats unwahrscheinlich. Die Temperatur am *He-Thermometer sinkt in dieser Zeit von 0.3 K
auf 0.249 K. Moglicherweise ist dieser Temperaturverlauf an der Probe sehr viel starker und
beeinflusst ebenfalls eine zeitliche Fluktuation zwischen zwei Positionen, die hier sehr schnell
ist, und kein verstédrktes Rauschen zeigt. Die Kanalspektren in b) sind zwar bei den kleinen
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Abbildung 5.37.: Kleine Umordnungen, die in der selben Reihenfolge mehrfach durchlaufen werden.
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Abbildung 5.38.: Zufillige kleine Anderungen, die zu sehr dhnlichen Verldufen des Leitwerts mit dem
Strom fiihren.

Kanilen wenig reproduzierbar, es zeigt sich jedoch auch keine Tendenz einer systematischen
Verdnderung.

Abb. 5.36 zeigt, dass die Geometrieinderungen auf kleinem Raum konzentriert sind. An der
zeitlichen Reihenfolge (von rot nach blau) sieht man, dass viele geometrische Zustdnde immer
wieder eingenommen werden. Insbesondere wird das zweitunterste Niveau weit am Anfang
(rot) und weit am Ende (blau) der Messung eingenommen. Diese Einschrankung auf immer
wiederkehrende Zustdnde kann nur bedeuten, dass ein rdumlich stark eingeschriankter Bereich
fiir die Anderungen zustindig ist, in dem nur wenige mogliche Geometrien eingenommen
werden kénnen.

Kleinere reproduzierbare Mehrfach-Umordnungen erkennt man auch in den beiden Hys-
teresen in Abb. 5.37. In beiden Fillen zeigt die jeweils untere Seite der Hysterese zusétzliche
Leitwertspriinge bei steigendem Strom, was durch eine Umordnung mit sehr vielen beteiligten
Atomen schwer erkldrbar wire. In beiden Beispielen kann zwischen mehr als zwei atomaren
Geometrien reproduzierbar umgeschaltet werden. Solche Situationen kénnen durch spezielle
Experimente gezielt gesucht werden, indem man die Stromrampe z. B. erst nach der zweiten
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Leitwertdnderung umkehrt. In diesem Fall war die Leitwertdnderung zu klein, um von der
Experimentsteuerung als Sprung detektiert zu werden.

In Abb. 5.38 bewirken die lokal kleinen (eigentlich ungewollten) Anderungen der Leitwert-
variation, die den groben Verlauf unbeeinflusst lassen. Dies zeigt erneut, dass solche Formen
nicht allein durch die lokale Geometrie bestimmt sind oder chaotisches Verhalten dominiert.

Dass kleine lokale Anderungen der Geometrie auch nur kleine Anderungen der Form der
Leitwertvariation verursachen, zeigen die Beispiele in Abb. 5.38. Zwar wurde bereits in [Lud99]
gezeigt, wie sich die Leitwertfluktuationen an Gold kontinuierlich mit dem Offnen des Kon-
takts verdndern, dabei ist jedoch eine komplette Hilfte aller Atome des Kontakts gegeniiber der
anderen Hilfte in Bewegung. Auch wenn die mechanischen Anderungen bei dieser Technik be-
liebig klein gewéhlt werden konnen, konnten Interferenzeffekte durch das Auseinanderziehen
des Kontaktes eventuell eine deutliche Anderung bewirken (wie z. B. in einem Fabry-Perot-
Interferometer). Die lokalen Anderung durch bistabile Umordnungen sind klein in einem Sinn,
der die rdumliche Ausdehnung des gednderten Bereichs betrifft.

5.7. Ubersicht iiber alle Messungen

In der folgenden Tabelle 5.2 sind alle wichtigen in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen
aufgelistet und den abgebildeten Ergebnissen zugeordnet.

Zeitraum Probe Art Anzahl Messungen und Referenz zum Ergebnis
16.03.2003 cs_61 Al einzelne Versuche zu stromgetriebenen Umordnungen
— Abb. 5.1

12.04.2006-16.04.2006 cs_a35
22.04.2006-30.04.2006 cs_a38
24.06.2006-03.07.2006  cs_b2

19.03.2007-10.04.2007 cs_bl4
15.03.2007-23.03.2007 cs_b14
05.12.2007-14.12.2007 cs_b33

46 stromgetriebene Umordnungen — Abb. 5.2

123 stromgetriebene Umordnungen — Abb. 5.2

479 stromgetriebene Umordn. — Abb. 5.3a, 5.4,5.5, 5.7
906 stromgetriebene Umordn. — Abb. 5.3a, 5.4,5.5, 5.7
90 Versuche fiir bistabiles Schalten — Abb. 5.11

67 stromgetriebene Umordnungen mit einer MAR-
Messung pro Umordnung — bisher unausgewertet

70 Versuche fiir bistabiles Schalten mit MAR-
Messungen — Abb. 5.16

2449 Versuche fiir bistabiles Schalten, davon 190 bista-
bil mit 1583 MAR-Messungen — alle Abbildungen von
5.21 bis 5.37 (auller 5.28)

662 Kontakte um 0.85 Gy mit MAR-Messungen und
stromgetriebener Umordnung — Abb. 5.27, 5.5, 5.28
440 MAR-Messungen an mechanisch erzeugten Kon-
takten — Abb. 5.27, 5.28, 5.29

14.12.2007-18.12.2007 cs_b33

> 2 zpEzEE

01.02.2008-23.04.2008 cs_b37

08.02.2008-03.06.2008 cs_b37

&

e

04.06.2008-13.06.2008 cs_b37

Tabelle 5.2.: Ubersicht aller wichtigen Messungen. In der Nomenklatur der Proben bedeutet a =
Apical®-Substrat (Polyimid), b = Bronze-Substrat. ,Stromgetriebene Umordnung* be-
zeichnet hier Experimente mit einer Steigerung des Stroms in nur eine Stromrichtung bis
zur Unterbrechung des Kontakts.
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Y Ich male die Dinge,
wie ich sie denke,
nicht wie ich sie sehe. «

— Pablo Picasso

ANHANG A.

Grafische Veranschaulichung

A.1. Simulation zur Veranschaulichung eines
Bruchkontakts

Die Simulation, die im Folgenden gezeigt wird, verfolgt das Ziel, eine realistisch wirkende grafi-
sche Veranschaulichung des Bruchkontakts als Kugelmodell mit einem Raytracing-Programm
zu erzeugen. Dabei geht es nicht um ein physikalisch korrektes Modell, sondern nur um
ein Bild fiir didaktische Zwecke. Das manuelle Positionieren der Kugeln im Computer, was
zundchst naheliegend erschien, entpuppte sich als viel zu zeitaufwendig und aus der theo-
retischen Physik war nur Bildmaterial mit sehr wenigen Atomen zu bekommen. Diese Simu-
lationen generiert dagegen Bilder mit tiber einer Million Teilchen. Nach dem Einbau einiger
heuristischer Terme und Parameter konnten in der Simulation sogar einige Effekte beobachtet
werden, die nicht explizit eingebaut wurden, aber dennoch plausibel erscheinen. Zunéchst
folgt ein kurzer Uberblick der Funktionsweise.

Funktionsweise
Als Potenzial der Atome wird das LENNARD-JONES-Potenzial
o\12 o\6
V= (—) —(—) (A1)
r r

verwendet. Die Dynamik des Systems wird jedoch nicht durch eine Bewegungsgleichung
zweiter, sondern erster Ordnung beschrieben. Das heil3t, die Teilchen erfahren keine Beschleu-
nigung durch das Potenzial, sie erhalten stattdessen direkt die Geschwindigkeit aus dem
Gradient des Potenzials. Dazu wird die Ableitung

= _ (2(%)13 - (gy) A.2)

vom Potenzial V gebildet und dieser Wert fiir jedes Nachbaratom pro Iterationsschritt aus-
gewertet und zur Koordinate addiert. Als Grundgleichung der Simulation ergibt sich mit
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A. GRAFISCHE VERANSCHAULICHUNG

Abbildung A.1.: Simulation des Offnungsvorganges eines Bruchkontakts mit einem 100 x 100 x 200
Atome umfassenden Draht, wobei 1.2 Millionen Atome echt beweglich sind.
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A.1. SIMULATION ZUR VERANSCHAULICHUNG EINES BRUCHKONTAKTS

den Abstdnden zu den Nachbaratomen d;; = (x; —x;) und d;; = |d;;| fiir das i-te Atom die
Iterationsformel

d;;
Xi =X+ #v’(dﬁ). (A.3)
J i

Zur Steigerung der Rechengeschwindigkeit wird die Wechselwirkung nicht mit jedem Atom
berechnet. Stattdessen erhélt jedes Atom eine begrenzte Zahl von ndchsten Nachbarn (hier
14) mit denen eine Wechselwirkung stattfindet. Da sich mit der Zeit die Atome durchmi-
schen, wird in regelmé&Rigen Abstdnden aus der Menge der Nachbarn, sowie der Nachbarn der
Nachbarn, die 14 Atome mit der kleinsten Distanz als neue Nachbarn gespeichert. Auf diese
Weise skaliert die Rechenzeit nur mit ~ O(N), also linear mit der Teilchenzahl N. Eine weitere
Beschleunigung wurde erreicht, indem V'(d; j)/d;jin einem Initialisierungsschritt fiir 5000
Werte berechnet und in einem Array gespeichert wird. Um die Zahl der Iterationsschritte klein
halten zu kdnnen, wird die Gleichung A.3 sofort, und nicht erst am Ende des Iterationsschrit-
tes, auf die Koordinate angewendet. Dadurch kénnen die nachfolgenden Teilchen mit noch
aktuelleren Positionen der Nachbarn rechnen. Auf diese Weise kann bereits innerhalb eines In-
terationsschritts ein gewisser Impuls weit durch das System getragen werden. Die Reihenfolge
der Teilchen im Array muss dafiir passend zu der anfanglichen Kristallordnung gewihlt sein
und jeder zweite Iterationsschritt muss in umgekehrter Reihenfolge ausgefiihrt werden. Durch
diese Strategie wird besonders die spontane Umbkristallisation am Anfang auch bei wenigen
Iterationsschritten erméglicht. Insgesamt kann mit diesem Algorithmus eine Simulationen
mit iiber einer Million Teilchen in einer Nacht auf einem gingigen Biirocomputer berechnet
werden.

Neben der Grundgleichung wurden ein paar heuristische Zusatzterme eingebaut, wie eine
Verlangsamung von Teilchen, die sich ungefdhr im Bindungsabstand zu Nachbaratomen
befinden, oder ein Parameter fiir eine zusétzliche Oberflaichenspannung. Die Ziehbewegung
wird von einigen nicht beweglichen Teilchen am linken und rechten konkav nach innen
gewolbten Rand erzwungen. Aullerdem kénnen die beweglichen Atome entweder der linken
oder der rechten Seite zugehdren und bewegen sich entsprechend durch einen Zusatzterm
mit derselben Geschwindigkeit wie der zugehoérige Rand. Die Zugehorigkeit ist dabei ein
stufenloser Parameter zwischen —1 und 1, der sich mit der Zeit &ndern kann, abhingig von der
Zugehorigkeit der Atome in der Nachbarschaft. Auf diese Weise kann ein Verbund von Atomen
an einer der beiden gebrochenen Hélften haften bleiben und der konstanten Bewegung folgen,
dhnlich wie bei einer Bewegungsgleichung zweiter Ordnung. Temperatureffekte enthélt das
System keine, aufgrund der Bewegungsgleichung erster Ordnung.

Ergebnis

Abbildung A.1 zeigt das Ergebnis einer Simulation eines 100 x 100 x 200 Atome umfassen-
den Drahtes mit 1.2 Millionen echt beweglichen Atomen, dargestellt mit einem Raytracing-
Programm'. Da es sich um ein unspezifisches Kugelmodell handelt, das nicht durch quan-
tenmechanische Vorginge motiviert ist, ist dadurch kein bestimmtes Material beschrieben.
Dennoch unterliegt es erkennbar einigen grundlegenden Materialeigenschaften auf grole-
rer Skala, die gemeinsam fiir verschiedene Systeme aus Atomen, Kolloiden, Schaum oder

1Hier wurde das Freeware-Programm Povray verwendet [pov] .
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Abbildung A.2.: Atomare Spitze die sich selbst gebildet hat. Der Einfluss der vorgegebenen Oberfla-
chenspannung tragt zu einer spitzeren Form bei, bewirkt aber nach dem Zerreien
wiederum eine leichte Verrundung.

Abbildung A.3.: Korngrenzen zwischen unterschiedlichen Kristallregionen, die durch die Zugspannung
lokal zur Umkristallisation angeregt wurden.

dhnlichen adhisiven Objekten gelten.

Nach einer anfinglichen leichten Verjiingung fangen im Beispiel einige Bereiche an, unter
Zugspannung ihre Kristallorientierung zu d@ndern. An einer Stelle 16st sich die Kristallstruktur
lokal auf. Dort bilden sich erste Hohlrdume und bald ein Spalt. Bei der hier mittels Parameter
eingestellten Oberflichenspannung (z. B. in Anlehnung an Gold) bilden sich zum Teil faden-
artige Briicken, die sich kurz vor dem Abreifen zu Spitzen verformen. Die letzte Beriihrung
zwischen den beiden Hélften bildet im gezeigten Beispiel ein Dimer-Kontakt.

Abbildung A.2 zeigt eine solche Spitze, die sich von selbst gebildet hat. Die Oberfldchen-
spannung, die bei der Formierung hilft, l4sst die beiden Spitzen nach dem Zerreiflen wieder
etwas verrunden. Spitzen wie diese finden sich auch in den physikalisch korrekten atomaren
Simulationen der theoretischen Physik, wie in [Dre08, DPH" 05].

In Abb. A.3 sind die nach dem Brechen entstandenen Kristallbereiche zwischen den Korn-
grenzen durch Linien hervorgehoben. Die Kristalle konnen dabei sehr unterschiedliche Winkel
zu einander annehmen. Die urspriinglich gewihlte Kristallrichtung, auf der Sechseckformen
zu sehen sind, scheint unter der Zugspannung am wenigsten stabil zu sein und ist um den
Bruch herum nie zu finden. Auch diese Effekte sind in Wirklichkeit denkbar.

Insgesamt erzeugt die Simulation trotz ihrer sehr einfachen Annahmen realistisch wirkende
Strukturen. Sie erfiillt daher ihren Zweck, anschauliches Bildmaterial zur Anregung der Vor-
stellungskraft und der Fantasie zu liefern, wihrend die vielfdltigen Vorgénge in der , Black Box“
des Experiments nur iiber eine einzige skalare GréRe, den Leitwert, , sichtbar* sind.

114



Literaturverzeichnis

[And64]

[AYRO3]

[Bi86]

[B608]

[Bas]

[Bat02]

[BES09]

[BGH* 03]

ANDREEYV, A. E: The Thermal Conductivity of the Intermediate State in Su-
perconductors. In: Soviet physics JETP-USSR 19 (1964), Nr. 5, S. 1228-1231
17

AGRAIT, N. ; YEYATI, Alfredo L. ; RUITENBEEK, Jan M.: Quantum properties of
atomic-sized conductors. In: Physics Reports 377 (2003), April, Nr. 2-3, S. 81-279.
http://dx.doi.org/10.1016/S0370-1573(02)00633-6.— DOI 10.1016/S0370-
1573(02)00633-6. — ISSN 03701573 20

BUTTIKER, M.: Four-Terminal Phase-Coherent Conductance. In: Phys. Rev.
Lett. 57 (1986), Oct, Nr. 14, S. 1761-1764. http://dx.doi.org/10.1103/
PhysRevLett.57.1761.— DOI 10.1103/PhysRevLett.57.1761 12

BOHLER, Tobias: Elektronischer Transport durch einzelne C60-Molekiile. Uni-
versitdtsstr. 10, 78457 Konstanz, Universitdt Konstanz, Diss., 2008. http:
//kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2008/5829 24

Bass, J.: 1.5 Bloch-Griineisen resistivity function. http://dx.doi.org/10.
1007/10307022_30. In: Landolt-Bérnstein - Group I1I Condensed Matter Bd. 15a.
Hellwege, K.-H., Olsen, J. L. (ed.). SpringerMaterials - The Landolt-Bornstein
Database. — DOI 10.1007/10307022_30 84

BATRA, Inder P: From uncertainty to certainty in quantum conductance
of nanowires. 124 (2002), Nr. 12, S. 463-467. http://dx.doi.org/10.1016/
S0038-1098(02)00550-1. - DOI'10.1016/50038-1098(02)00550-1 13, 14

BOHLER, T. ; EDTBAUER, A. ; SCHEER, E.: Point-contact spectroscopy on alumi-
nium atomic-size contacts: longitudinal and transverse vibronic excitations. In:
New Journal of Physics 11 (2009), Nr. 013036, S. 013036. http://dx.doi.org/
10.1088/1367-2630/11/1/013036.— DOI10.1088/1367-2630/11/1/013036 24

BLADH, K. ; GUNNARSSON, D. ; HURFELD, E. ; DEVI, S. ; KRISTOFFERSSON,
C. ; LANDER, B. S. ; PEHRSON, S. ; CLAESON, T. ; DELSING, P. ; TASLAKOV,
M.: Comparison of cryogenic filters for use in single electronics experi-
ments. In: Review of Scientific Instruments 74 (2003), Nr. 3, S. 1323-1327.
http://dx.doi.org/10.1063/1.1540721.— DOI 10.1063/1.1540721 61

115


http://dx.doi.org/10.1016/S0370-1573(02)00633-6
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.57.1761
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.57.1761
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2008/5829
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2008/5829
http://dx.doi.org/10.1007/10307022_30
http://dx.doi.org/10.1007/10307022_30
http://dx.doi.org/10.1016/S0038-1098(02)00550-1
http://dx.doi.org/10.1016/S0038-1098(02)00550-1
http://dx.doi.org/10.1088/1367-2630/11/1/013036
http://dx.doi.org/10.1088/1367-2630/11/1/013036
http://dx.doi.org/10.1063/1.1540721

LITERATURVERZEICHNIS

[Blo29]

[CMRY96]

[COL*03]

[Cue99]

[CYMR98]

[Dat97]

[DG27]

[Die95]

[DPH*05]

[Dre08]

[Dru00]

116

BLOCH, Felix: Uber die Quantenmechanik der Elektronen in Kristallgittern.
In: Zeitschrift fiir Physik A Hadrons and Nuclei 52 (1929), Nr. 7-8, S. 555-600.
http://dx.doi.org/10.1007/BF01339455. - DOI 10.1007/BF01339455 11

CUEVAS ; MARTIN-RODERO ; YEYATI: Hamiltonian approach to the transport
properties of superconducting quantum point contacts. In: Phys Rev B Con-
dens Matter 54 (1996), Sep, Nr. 10, S. 7366-7379. http://dx.doi.org/10.1103/
PhysRevB.54.7366.— DOI 10.1103/PhysRevB.54.7366 19

CHEN, Yong ; OHLBERG, Douglas A. A. ; L1, Xuema ; STEWART, Duncan R. ;
WILLIAMS, R. S.; JEPPESEN, Jan O. ; NIELSEN, Kent A. ; STODDART, J. E ; OLYNICK,
Deirdre L. ; ANDERSON, Erik: Nanoscale molecular-switch devices fabricated by
imprint lithography. In: Applied Physics Letters 82 (2003), Nr. 10, S. 1610-1612.
http://dx.doi.org/10.1063/1.1559439. - D0OI10.1063/1.1559439 91

CUEVAS, Juan C.: Electronic Transport in Normal and Superconducting Nano-
contacts, Universidad Auténoma de Madrid, Diss., 1999 16

CUEVAS, J. C. ; YEYATI, A. L. ; MARTIN-RODERO, A.: Microscopic Origin of
Conducting Channels in Metallic Atomic-Size Contacts. In: Phys. Rev. Lett.
80 (1998), Feb, Nr. 5, S. 1066-1069. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.
80.1066.— DOI10.1103/PhysRevLett.80.1066 102

DATTA, Supriyo: Electronic Transport in Mesoscopic Systems. Cambridge :
Cambridge University Press, 1997. — ISBN 9780521599436 14

DAVISSON, C. ; GERMER, L. H.: The Scattering of Electrons by a Single Crystal
of Nickel. In: Nature 119 (1927), S. 558-560. http://dx.doi.org/10.1038/
119558a0. - DOI10.1038/119558a0 11

DiIERCKX, Paul: Curve and Surface Fitting with Splines. (1995). ISBN
9780198534402 42

DREHER, Markus ; PAULY, Fabian ; HEURICH, Jan ; CUEVAS, Juan C. ; SCHEER,
Elke ; NIELABA, Peter: Structure and conductance histogram of atomic-
sized Au contacts. In: First publ. in: Physical Review B 72 (2005), 7, Artic-
le 075435 (2005). http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.72.075435. — DOI
10.1103/PhysRevB.72.075435 22, 114

DREHER, Markus: Untersuchung elektronischer Eigenschaften komplexer Ma-
terialien mittels Computer-Simulationen. Universitédtsstr. 10, 78457 Kon-
stanz, Universitidt Konstanz, Diss., 2008. http://kops.ub.uni-konstanz.de/
volltexte/2008/6094 22,114

DRUDE, Paul: Zur Elektronentheorie der Metalle. In: Annalen der Physik 306
(1900), Nr. 3, S. 566 — 613. http://dx.doi.org/10.1002/andp.19003060312. —
DOI 10.1002/andp.19003060312 11


http://dx.doi.org/10.1007/BF01339455
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.54.7366
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.54.7366
http://dx.doi.org/10.1063/1.1559439
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.80.1066
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.80.1066
http://dx.doi.org/10.1038/119558a0
http://dx.doi.org/10.1038/119558a0
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.72.075435
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2008/6094
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2008/6094
http://dx.doi.org/10.1002/andp.19003060312

[DSDVO06]

[Eil03]

[ESO05]

[Fal97]

[GET98]

(GMLO09]

[Gro69]

(HP97]

[HWHS08]

[JWB*07]

[KBS*05]

LITERATURVERZEICHNIS

D’AGOSTA, Roberto ; SAI, Na; D1 VENTRA, Massimiliano: Local Electron Heating
in Nanoscale Conductors. In: Nano Letters 6 (2006), dec, Nr. 12, S. 2935-2938.
http://dx.doi.org/10.1021/n1062316w. — DOI 10.1021/n1062316w. — ISSN
1530-6984 81, 85

EILERS, Paul H C.: A perfect smoother. In: Anal Chem 75 (2003), Jul,
Nr. 14, S. 3631-3636. http://dx.doi.org/10.1021/ac034173t. — DOI
10.1021/ac034173t 42

EINSTEIN, A. ; SEELIG, C.: Mein Weltbild. Bd. 30. Ullstein, 2005 73

FALCONER, Isobel: ] ] Thomson and the discovery of the electron. In: Phy-
sics Education 32 (1997), Nr. 4, S. 226-231. http://dx.doi.org/10.1088/
0031-9120/32/4/015.— DOI 10.1088/0031-9120/32/4/015 11

GULSEREN, Oguz ; ERCOLESSI, Furio ; TOSATTI, Erio: Noncrystalline Structures
of Ultrathin Unsupported Nanowires. In: Phys. Rev. Lett. 80 (1998), Apr, Nr.
17,S.3775-3778. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.80.3775. - DOI
10.1103/PhysRevLett.80.3775 21

GOMEZ-MARLASCA, E ; LEVY, P: Resistance switching in silver — manganite
contacts. In: Journal of Physics: Conference Series 167 (2009), 012036 (6pp).
http://dx.doi.org/10.1088/1742-6596/167/1/012036.— DOI 10.1088/1742—
6596/167/1/012036 91

GROSSMANN, Walter: Grundeziige der Ausgleichsrechnung nach der Methode
der kleinsten Quadrate nebst Anwendung in der Geodidisie. 3., erw. A. Springer-
Verlag GmbH, 1969. — ISBN 9783540044956 46

HobDRICK, R. J. ; PRESCOTT, E.C.: Postwar US Business Cycles: An Empirical
Investigation. In: Journal of Money, Credit & Banking 29 (1997), Feb, Nr. 1, S.
1-16 42

HOFFMANN, R. ; WEISSENBERGER, D. ; HAWECKER, J. ; STOFFLER, D.: Conduc-
tance of gold nanojunctions thinned by electromigration. In: Applied Physics
Letters 93 (2008), Nr. 4, S. 043118. http://dx.doi.org/10.1063/1.2965121. —
DOI10.1063/1.2965121 22

Jooss, C.; Wu, L. ; BEETZ, T. ; KLIE, RF ; BELEGGIA, M. ; SCHOFIELD, MA ;
SCHRAMM, S. ; HOFEMANN, J. ; ZHU, Y.: Polaron melting and ordering as key
mechanisms for colossal resistance effects in manganites. In: Proceedings of
the National Academy of Sciences 104 (2007), Nr. 34, S. 13597. http://dx.doi.
org/10.1073/pnas.0702748104. — DOI 10.1073/pnas.0702748104 91

KONRAD, Patrick ; BAcca, Cecile ; SCHEER, Elke ; BRENNER, Patrice ; MAYER-
GINDNER, Andreas ; LOHNEYSEN, Hilbert: Stable single-atom contacts of zinc

117


http://dx.doi.org/10.1021/nl062316w
http://dx.doi.org/10.1021/ac034173t
http://dx.doi.org/10.1088/0031-9120/32/4/015
http://dx.doi.org/10.1088/0031-9120/32/4/015
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.80.3775
http://dx.doi.org/10.1088/1742-6596/167/1/012036
http://dx.doi.org/10.1063/1.2965121
http://dx.doi.org/10.1073/pnas.0702748104
http://dx.doi.org/10.1073/pnas.0702748104

LITERATURVERZEICHNIS

[Kit06]

[KonO03]

[KRF*95]

[Lan57]

[LDE*99]

[Lid04]

[LKDKO08]

[Loa99]

[Lod05]

[LSC02]

118

whiskers. In: First publ. in: Applied Physics Letters 86 (2005), 213115. http:
//dx.doi.org/10.1063/1.1926408. - DOI 10.1063/1.1926408 58

KiTTEL, Charles: Einfiihrung in die Festkorperphysik. 14. Auflage. Oldenbourg
Wissenschaftsverlag, 2006. — ISBN 3-486-57723-9. — Daten aus den Tabellen
6.1und 6.3. 61, 85

KONRAD, Patrick: Herstellung und elektronischer Transport von Kontakten
atomarer Grofse aus Zink. Universitdtsstr. 10, 78457 Konstanz, Universitat
Konstanz, Diplomarbeit, 2003 58

KRANS, J. M. ; RUITENBEEK, J. M. ; FISUN, V. V. ; YANSON, L. K. ; JONGH, L. J.:
The signature of conductance quantization in metallic point contacts. In:
Nature 375 (1995), S. 767 - 769. http://dx.doi.org/10.1038/375767a0. - DOI
10.1038/375767a0 10, 20, 21, 22

LANDAUER, Rolf: Spatial variation of currents and fields due to localized scat-
terers in metallic conduction. In: IBM journal of Research and Development
1 (1957), Nr. 3, 223-231. http://researchweb.watson.ibm.com/journal/rd/
013/ibmrd0103D.pdf 9, 13

LuDOPH, B. ; DEVORET, M. H. ; ESTEVE, D. ; URBINA, C. ; RUITENBEEK, J. M.:
Evidence for Saturation of Channel Transmission from Conductance Fluctua-
tions in Atomic-Size Point Contacts. In: Phys. Rev. Lett. 82 (1999), Feb, Nr.
7, S. 1530-1533. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.82.1530. — DOI
10.1103/PhysRevLett.82.1530 24, 104

LiDE, David: Crc Handbook of Chemistry and Physics: a Ready Reference Book
of Chemical and Physical Data: Special Student Ed. City : CRC Press Inc, 2004. -
ISBN 0849305977 85, 92

L1, Fushan ; KiM, Tae W. ; DONG, Wenguo ; KiM, Young-Ho: Formation and
electrical bistability properties of ZnO nanoparticles embedded in polyimide
nanocomposites sandwiched between two Cgg layers. In: Applied Physics
Letters 92 (2008), Nr. 1, S. 011906. http://dx.doi.org/10.1063/1.2830617. —
DOI10.1063/1.2830617 91

LOADER, Clive: Local Regression and Likelihood. Berlin : Springer, 1999. — ISBN
9780387987750 41

LODDER, A.: Electromigration theory unified. In: Europhysics Letters 72 (2005),
Nr. 5, S. 774-780. http://dx.doi.org/10.1209/epl/i2005-10306-9. — DOI
10.1209/epl/i2005-10306-9 25, 26

LU, X. ; SHEN, WZ ; CHU, JH: Size effect on the thermal conductivity of nanowi-
res. In: Journal of Applied Physics 91 (2002), S. 1542. http://dx.doi.org/10.
1063/1.1427134.- D0OI110.1063/1.1427134 82, 83


http://dx.doi.org/10.1063/1.1926408
http://dx.doi.org/10.1063/1.1926408
http://dx.doi.org/10.1038/375767a0
http://researchweb.watson.ibm.com/journal/rd/013/ibmrd0103D.pdf
http://researchweb.watson.ibm.com/journal/rd/013/ibmrd0103D.pdf
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.82.1530
http://dx.doi.org/10.1063/1.2830617
http://dx.doi.org/10.1209/epl/i2005-10306-9
http://dx.doi.org/10.1063/1.1427134
http://dx.doi.org/10.1063/1.1427134

(Lud]

[Lud99]

[Mar06]

[MDC87]

[Mei08]

[MUB™*07]

[Mus06]

[NNWAO1]

[PHO7]

[pov]

[Pre02]

[PVH"08]

LITERATURVERZEICHNIS

LUDOPH, Bas: Private Kommunikation mit E. Scheer 75

LubpoprH, Bas: Quantum conductance properties of atomic-size contacts, Uni-
versiteit Leiden, Diss., 1999 10, 24, 104, 109

MARES, Ancuta I.: Search for shell effects in metallic nanowires, Universiteit
Leiden, Diss., 2006 21, 22

MARTINIS, John M. ; DEVORET, Michel H. ; CLARKE, John: Experimental tests
for the quantum behavior of a macroscopic degree of freedom: The phase diffe-
rence across a Josephson junction. In: Phys. Rev. B35 (1987), Apr, Nr. 10, S. 4682—
4698. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.35.4682. — DOI 10.1103/Phys-
RevB.35.4682 61

MEUER, G. I.. MATERIALS SCIENCE: Who Wins the Nonvolatile Memory
Race? In: Science 319 (2008), Nr. 5870, 1625-1626. http://dx.doi.org/10.
1126/science.1153909. — DOI 10.1126/science.1153909 91

MARES, AL ; URBAN, D E ; BURKI, J ; GRABERT, H ; STAFFORD, C A. ; RUITEN-
BEEK, ] M.: Electronic and atomic shell structure in aluminium nanowires.
In: Nanotechnology 18 (2007), Nr. 26, S. 265403 (9pp). http://dx.doi.org/10.
1088/0957-4484/18/26/265403.— DOI 10.1088/0957-4484/18/26/265403 22

MUSTAFA, Jakob: Design and Analysis of Future Memories Based on Swit-
chable Resistive Elements, Rheinisch-Westfilische Technische Hochschule
Aachen, Diss., 2006. http://darwin.bth.rwth-aachen.de/opus3/volltexte/
2006/1605/ 91

NAKAMURA, Jun ; NAKAYAMA, Tomonobu ; WATANABE, Satoshi ; AONO, Masaka-
zu: Structural and Cohesive Properties of a Cgg Monolayer. In: Phys. Rev. Lett.
87 (2001), Jul, Nr. 4, S. 048301. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.87.
048301.— DOI 10.1103/PhysRevLett.87.048301 91

PERREAULT, Simon ; HEBERT, Patrick: Median Filtering in Constant Time. In: IE-
EE Transactions on Image Processing 16 (2007), Sept., Nr. 9, S. 2389-2394. http:
//dx.doi.org/10.1109/TIP.2007.902329.- DOI 10.1109/TIP.2007.902329 45

Povray. Freeware, Vision Raytracer Pty. Ltd. http://www.povray.org/.
Version: 3.7.0.beta33, Freeware 113

PRrESS, William: Numerical Recipes in C++. Cambridge : Cambridge University
Press, 2002 http://www.nr.com/.— ISBN 0521750334 42

PAULY, F ; VILJAS, ] K. ; HUNIAR, U ; HAFNER, M ; WOHLTHAT, S ; BURKLE,
M ; CUEVAS, J C.; SCHON, G: Cluster-based density-functional approach to
quantum transport through molecular and atomic contacts. In: New Journal of

119


http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.35.4682
http://dx.doi.org/10.1126/science.1153909
http://dx.doi.org/10.1126/science.1153909
http://dx.doi.org/10.1088/0957-4484/18/26/265403
http://dx.doi.org/10.1088/0957-4484/18/26/265403
http://darwin.bth.rwth-aachen.de/opus3/volltexte/2006/1605/
http://darwin.bth.rwth-aachen.de/opus3/volltexte/2006/1605/
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.87.048301
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.87.048301
http://dx.doi.org/10.1109/TIP.2007.902329
http://dx.doi.org/10.1109/TIP.2007.902329
http://www.povray.org/
http://www.nr.com/

LITERATURVERZEICHNIS

[Pyt67]

[QS07]

[RAP*96]

[Ros]

[SAC*98]

[SBMHO09]

[Sch02]

[Sch08]

[SCHDO06]

[SD07a]

120

Physics 10 (2008), Nr. 12, 125019 (28pp). http://stacks.iop.org/1367-2630/
10/125019 16, 102

PYTTE, E.: Contribution of the electron-phonon interaction to the effective
mass, superconducting transition temperature, and the resistivity in alumini-
um. In: Journal of Physics and Chemistry of Solids 28 (1967), Nr. 1, S. 93-103. —
ISSN 0022-3697 85

QUADBECK-SEEGER, H.].: Der Wechsel allein ist das Bestdindige. Wiley-VCH,
2007. - ISBN 978-3-527-50343-8

RUITENBEEK, J. M. ; ALVAREZ, A. ; PINEYRO, I. ; GRAHMANN, C. ; JOYEZ, P, ;
DEVORET, M. H. ; ESTEVE, D. ; URBINA, C.: Adjustable nanofabricated atomic
size contacts. In: Review of Scientific Instruments 67 (1996), Nr. 1, S. 108-111.
http://dx.doi.org/10.1063/1.1146558.— DOI 10.1063/1.1146558 9, 51

RossuM, Guido van: Python. Open Source. http://www.python.org/.
Version: 2.5 66

SCHEER, Elke ; AGRAIT, Nicolas ; CUEVAS, Juan C. ; YEYATI, Alfredo L. ; LUDOPH,
Bas ; MARTIN-RODERO, Alvaro ; BOLLINGER, Gabino R. ; RUITENBEEK, Jan M. ;
URBINA, Cristian: The signature of chemical valence in the electrical conducti-
on through a single-atom contact. In: Nature 394 (1998), Nr. 6689, S. 154-157.
http://dx.doi.org/10.1038/28112.— DOI 10.1038/28112. — ISSN 0028-0836
10,17

STOJANOVIC, N. ; BERG, JM ; MAITHRIPALA, DHS ; HOLTZ, M.: Direct measu-
rement of thermal conductivity of aluminum nanowires. In: Applied Physics
Letters 95 (2009), Nr. 9, S. 091905. http://dx.doi.org/10.1063/1.3216035. —
DO0I110.1063/1.3216035. — ISSN 0003-6951 83, 85

ScHIRM, Christian: Leitwertfluktuationen von Ein-Atom-Kontakten. Uni-
versitdtsstr. 10, 78457 Konstanz, Universitdt Konstanz, Diplomarbeit, 2002.
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2003/940 68

SCHECKER, Olivier: Von Punktkontakten zu Nano-Elektro-Mechanischen Sys-
temen — NEMS, Universitat Konstanz, Diss., 2008 103

STAHLMECKE, B.; CHELARU, L. I. ; HERINGDORF, E-J. M. ; DUMPICH, G.: Electro-
migration in Gold and Single Crystalline Silver Nanowires. In: AIP Conference
Proceedings 817 (2006), Nr. 1, 65-70. http://dx.doi.org/10.1063/1.2173533.
- DOI10.1063/1.2173533 26

STAHLMECKE, B. ; DUMPICH, G.: Influence of the electron beam on electromi-
gration measurements within a scanning electron microscope. In: Applied Phy-
sics Letters 90 (2007), Nr. 4, 043517. http://dx.doi.org/10.1063/1.2432304. -
DO0I110.1063/1.2432304 26


http://stacks.iop.org/1367-2630/10/125019
http://stacks.iop.org/1367-2630/10/125019
http://dx.doi.org/10.1063/1.1146558
http://www.python.org/
http://dx.doi.org/10.1038/28112
http://dx.doi.org/10.1063/1.3216035
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2003/940
http://dx.doi.org/10.1063/1.2173533
http://dx.doi.org/10.1063/1.2432304

[SDO7Db]

[SG64]

[SHC"06]

[SJE*97]

[SK09]

[SKB*06]

[SNU™"02]

[SPS09]

[SSBWO06]

LITERATURVERZEICHNIS

STAHLMECKE, B. ; DuMPICH, G.: Resistance behaviour and morphological
changes during electromigration in gold wires. In: Journal of Physics: Con-
densed Matter 19 (2007), Nr. 4, 046210 (11pp). http://dx.doi.org/10.1088/
0953-8984/19/4/046210.— DOI 10.1088/0953-8984/19/4/046210 26

SAVITZKY, A. ; GOLAY, M. ]J. E.: Smoothing and Differentiation of Data by
Simplified Least Squares Procedures. In: Analytical Chemistry 36 (1964), Nr. 8,
S. 1627-1639 42

STAHLMECKE, B. ; HERINGDORF, E-J. M. ; CHELARU, L. I. ; HOEGEN, M. H. ;
DumpiCH, G.; Roos, K. R.: Electromigration in self-organized single-crystalline
silver nanowires. In: Applied Physics Letters 88 (2006), Nr. 5, 053122. http:
//dx.doi.org/10.1063/1.2172012.— DOI1 10.1063/1.2172012 26

SCHEER, E. ; JOYEZ, P.; ESTEVE, D. ; URBINA, C. ; DEVORET, M. H.: Conducti-
on Channel Transmissions of Atomic-Size Aluminum Contacts. In: Physical
Review Letters 78 (1997), Nr. 18, S. 3535-3538. http://dx.doi.org/10.1103/
PhysRevLett.78.3535.— DOI 10.1103/PhysRevLett.78.3535 9, 16, 17, 51

SCHWARZ, Hans R. ; KOCKLER, Norbert: Numerische Mathematik. Teuber, 2009
(7.,uberarb. Aufl.). http://dx.doi.org/10.1007/978-3-8348-9282-9. http:
//dx.doi.org/10.1007/978-3-8348-9282-9. — ISBN 978-3-8348-9282-9 46

SCHEER, Elke ; KONRAD, Patrick ; BAcca, Cecile ; MAYER-GINDNER, Andreas
; LOHNEYSEN, Hilbert ; HAFNER, Michael ; CUEVAS, Juan C.: Correlation bet-
ween transport properties and atomic configuration of atomic contacts of
zinc by low-temperature measurements. In: First publ. in: Physical Review B
74 (2006), 205430 (2006). http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.74.205430.
- DOI10.1103/PhysRevB.74.205430 77

SMIT, R. H. M. ; NOAT, Y. ; UNTIEDT, C. ; LANG, N. D. ; HEMERT, M. C. ; RUI-
TENBEEK, J. M.: Measurement of the conductance of a hydrogen molecule.
In: Nature 419 (2002), oct, Nr. 6910, 906-909. http://dx.doi.org/10.1038/
nature01103. - DOI 10.1038/nature01103. — ISSN 0028-0836 24

ScHIRM, C. ; PERNAU, H.-E ; SCHEER, E.: Switchable wiring for high-resolution
electronic measurements at very low temperatures. In: Review of Scientific
Instruments 80 (2009), Nr. 2, 024704. http://dx.doi.org/10.1063/1.3073962.
— DOI 10.1063/1.3073962. — weitere Quelle: http://kops.ub.uni-konstanz.
de/volltexte/2009/7521 55, 125

SzoT, Krzysztof ; SPEIER, Wolfgang ; BIHLMAYER, Gustav ; WASER, Rainer: Swit-
ching the electrical resistance of individual dislocations in single-crystalline
SrTiO3. In: Nat Mater 5 (2006), apr, Nr. 4, 312-320. http://dx.doi.org/10.
1038/nmat1614. — DOI 10.1038/nmat1614. — ISSN 1476-1122 91

121


http://dx.doi.org/10.1088/0953-8984/19/4/046210
http://dx.doi.org/10.1088/0953-8984/19/4/046210
http://dx.doi.org/10.1063/1.2172012
http://dx.doi.org/10.1063/1.2172012
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.78.3535
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.78.3535
http://dx.doi.org/10.1007/978-3-8348-9282-9
http://dx.doi.org/10.1007/978-3-8348-9282-9
http://dx.doi.org/10.1007/978-3-8348-9282-9
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.74.205430
http://dx.doi.org/10.1038/nature01103
http://dx.doi.org/10.1038/nature01103
http://dx.doi.org/10.1063/1.3073962
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2009/7521
http://kops.ub.uni-konstanz.de/volltexte/2009/7521
http://dx.doi.org/10.1038/nmat1614
http://dx.doi.org/10.1038/nmat1614

LITERATURVERZEICHNIS

[ST99]

[Sta08]

[THNAO5]

[Tro09]

[TVDMVWO06]

[VNC]

[VRDO09]

[Wer03]

[WGWO02]

[(WHB*88]

[Whi23]

122

SCHRIEFFER, J. R. ; TINKHAM, M.: Superconductivity. In: Rev. Mod. Phys. 71
(1999), Mar, Nr. 2, S. S313-S317. http://dx.doi.org/10.1103/RevModPhys.71.
$313.- DOI10.1103/RevModPhys.71.S313 17

STAHLMECKE, Burkhard: Elektromigration in Gold und Silber Nanostruktu-
ren, Universitidt Duisburg-Essen, Diss., 2008. http://nbn-resolving.de/urn/
resolver.pl?urn=urn:nbn:de:hbz:464-20080130-095740-3 26

TERABE, K. ; HASEGAWA, T. ; NAKAYAMA, T. ; AONO, M.: Quantized conductance
atomic switch. In: Nature 433 (2005), Jan, Nr. 7021, 47-50. http://dx.doi.org/
10.1038/nature03190. - DOI 10.1038/nature03190 10, 90, 91, 92

TROUWBORST, M. L.: Electron Transport Through Single Gold Atoms an Hydro-
gen Molecules, University of Groningen, Diss., 2009 81, 85

TROUWBORST, ML ; VAN DER MOLEN, SJ ; VAN WEES, BJ: The role of Joule
heating in the formation of nanogaps by electromigration. In: Journal of Ap-
plied Physics 99 (2006), S. 114316. http://dx.doi.org/10.1063/1.2203410.
— DOI 10.1063/1.2203410. — weitere Quelle: http://irs.ub.rug.nl/dbi/
44f55f0d1lfclc 81, 85

TightVNC. Open Source. http://www.tightvnc.com/.- VNC = Virtual Network
Computing, Protokoll zur passwortgeschiitzten Ubertragung von Bildschirmin-
halt und Tastatur- und Mausereignissen iiber das Internet 66

VAN ROSSUM, G. ; DRAKE, EL.: Python language reference. (2009) 66

WERMAN, Michael: Fast Convolution. In: Journal of WSCG Bd. 11, 2003. —
http://citeseerx.ist.psu.edu/viewdoc/summary?doi=10.1.1.64.6978 45

WITCZAK, Zbigniew ; GONCHAROVA, Valeria A. ; WITCZAK, Przemyslaw: Ela-
stic properties of a polycrystalline sample of the L12 Al5CrTi2 intermetallic
compound under hydrostatic pressure up to 1 GPa at room temperature. In:
Journal of Alloys and Compounds 337 (2002), Nr. 1-2, 58 - 63. http://dx.doi.
0org/10.1016/50925-8388(01)01957-0.— DOI 10.1016/S0925-8388(01)01957—
0.-ISSN 0925-8388. — Zitiert nach http: //www.springermaterials.com/docs/
VSP/datasheet/1lpf-p/01103000/LPFP_1103887.html 85

WEES, B.].; HOUTEN, H. van ; BEENAKKER, C. W. J. ; WILLIAMSON, J. G. ; KouU-
WENHOVEN, L. P. ; MAREL, D. van d. ; FOXON, C. T.: Quantized conductance of
point contacts in a two-dimensional electron gas. In: Phys. Rev. Lett. 60 (1988),
Feb, Nr. 9, S. 848-850. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevlLett.60.848. —
DOI110.1103/PhysRevLett.60.848 15

WHITTAKER, E.T.: On a new method of graduation. In: Proceedings of the
Edinburgh Mathematical Society 41 (1923), S. 63-75 42


http://dx.doi.org/10.1103/RevModPhys.71.S313
http://dx.doi.org/10.1103/RevModPhys.71.S313
http://nbn-resolving.de/urn/resolver.pl?urn=urn:nbn:de:hbz:464-20080130-095740-3
http://nbn-resolving.de/urn/resolver.pl?urn=urn:nbn:de:hbz:464-20080130-095740-3
http://dx.doi.org/10.1038/nature03190
http://dx.doi.org/10.1038/nature03190
http://dx.doi.org/10.1063/1.2203410
http://irs.ub.rug.nl/dbi/44f55f0d1fc1c
http://irs.ub.rug.nl/dbi/44f55f0d1fc1c
http://www.tightvnc.com/
http://citeseerx.ist.psu.edu/viewdoc/summary?doi=10.1.1.64.6978
http://dx.doi.org/10.1016/S0925-8388(01)01957-0
http://dx.doi.org/10.1016/S0925-8388(01)01957-0
http://www.springermaterials.com/docs/VSP/datasheet/lpf-p/01103000/LPFP_1103887.html
http://www.springermaterials.com/docs/VSP/datasheet/lpf-p/01103000/LPFP_1103887.html
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.60.848

[Whi53]

[Wie64]

[Woo05a]

[Wo005Db]

[XNOSO04]

[Yan]

[YPX*08]

[YR97]

[YSC*05]

[YSRS08]

LITERATURVERZEICHNIS

WHITE, G K.: The Thermal Conductivity of Gold at Low Temperatures. In:
Proceedings of the Physical Society. Section A66 (1953), Nr. 6, 559. http://dx.
doi.org/10.1088/0370-1298/66/6/307.— DOI 10.1088/0370-1298/66/6/307
82

WIENER, Norbert: Extrapolation, Interpolation, and Smoothing of Stationary
Time Series. Cambridge : The MIT Press, 1964. — ISBN 0262730057 42

WOODCRAFT, Adam L.: Predicting the thermal conductivity of aluminium
alloys in the cryogenic to room temperature range. In: Cryogenics 45 (2005), Nr.
6,421 - 431. http://dx.doi.org/10.1016/j.cryogenics.2005.02.003.- DOI
10.1016/j.cryogenics.2005.02.003. — ISSN 0011-2275 82, 83

WOODCRAFT, A.L.: Recommended values for the thermal conductivity of
aluminium of different purities in the cryogenic to room temperature ran-
ge, and a comparison with copper. In: Cryogenics 45 (2005), Nr. 9, S.
626-636. http://dx.doi.org/10.1016/j.cryogenics.2005.06.008. — DOI
10.1016/j.cryogenics.2005.06.008 82, 83

XIE, F-Q. ; NITTLER, L. ; OBERMAIR, Ch ; SCHIMMEL, Th: Gate-controlled
atomic quantum switch. In: Phys Rev Lett 93 (2004), Sep, Nr. 12, S. 128303.
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.93.128303. — DOI 10.1103/Phys-
RevLett.93.128303 10, 90

YANSON, A.: Private Kommunikation mit E. Scheer 76

YANG, J.J. ; PICKETT, Matthew D. ; XUEMA, Li; OHLBERG, Douglas A. A. ; STE-
WART, Duncan R. ; WILLIAMS, R. S.: Memristive switching mechanism for me-
tal/oxide/metal nanodevices. In: Nat Nano 3 (2008), jul, Nr. 7, 429-433. http:
//dx.doi.org/10.1038/nnano.2008.160. — DOI 10.1038/nnano.2008.160. —
ISSN 1748-3387 91

YANSON, A. L. ; RUITENBEEK, J. M.: Do Histograms Constitute a Proof for Con-
ductance Quantization? In: Physical Review Letters 79 (1997), Nr. 11, 2157-2157.
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.79.2157.— DOI 10.1103/PhysRev-
Lett.79.2157 10, 20

YANSON, I. K. ; SHKLYAREVSKII, O. I. ; CSONKA, Sz. ; KEMPEN, H. van ; SPELLER,
S.; YANSON, A. I. ; RUITENBEEK, J. M.: Atomic-Size Oscillations in Conductance
Histograms for Gold Nanowires and the Influence of Work Hardening. In:
Phys. Rev. Lett. 95 (2005), Dec, Nr. 25, S. 256806. http://dx.doi.org/10.1103/
PhysRevLett.95.256806.— DOI 10.1103/PhysRevLett.95.256806 22

YANSON, I. K. ; SHKLYAREVSKII, O. I. ; RUITENBEEK, J. M. ; SPELLER, S.: Alu-
minum nanowires: Influence of work hardening on conductance histograms.

123


http://dx.doi.org/10.1088/0370-1298/66/6/307
http://dx.doi.org/10.1088/0370-1298/66/6/307
http://dx.doi.org/10.1016/j.cryogenics.2005.02.003
http://dx.doi.org/10.1016/j.cryogenics.2005.06.008
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.93.128303
http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2008.160
http://dx.doi.org/10.1038/nnano.2008.160
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.79.2157
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.95.256806
http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevLett.95.256806

LITERATURVERZEICHNIS

In: Physical Review B (Condensed Matter and Materials Physics) 77 (2008),
Nr. 3, 033411. http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.77.033411. — DOI
10.1103/PhysRevB.77.033411 21, 22

[YYR99] YANSON, A. L. ; YANSON, I. K. ; RUITENBEEK, J. M.: Observation of shell structure
in sodium nanowires. In: Nature 400 (1999), jul, Nr. 6740, S. 144-146. http:
//dx.doi.org/10.1038/22074.— DOI 10.1038/22074. — ISSN 0028-0836 21, 22

[YZNTO08] YAO, Jun ; ZHONG, Lin ; NATELSON, Douglas ; TOUR, James M.: Etching-
dependent reproducible memory switching in vertical SiO[sub 2] structures.
In: Applied Physics Letters 93 (2008), Nr. 25, 253101. http://dx.doi.org/10.
1063/1.3045951. - DOI 10.1063/1.3045951 91

124


http://dx.doi.org/10.1103/PhysRevB.77.033411
http://dx.doi.org/10.1038/22074
http://dx.doi.org/10.1038/22074
http://dx.doi.org/10.1063/1.3045951
http://dx.doi.org/10.1063/1.3045951

Y Sie wissen, dass ich langsam schreibe,
[...] weil ich mir nie anders gefallen
Kann, als wenn in Kleinem Raum
maglichst viel ist, und Kurz zu schreiben
viel mehr Zeit Kostet als lang. «

— Carl Friedrich GauR?

Zusammenfasssung

Techniken

Im Rahmen dieser Doktorarbeit wurden Leitwertmessungen an mechanisch kontrollierbaren
Ein-Atom-Kontakten bei tiefen Temperaturen durchgefiihrt und deren Verhalten bei kleinen
lokalen Anderungen der atomaren Konfiguration studiert. Zur moglichst lokalen Manipulation
wurden mit hohen Stromen einzelne Elektromigrationsereignisse angeregt und im Leitwert die
entsprechenden Spriinge beobachtet. Fiir die so erzeugten und verdnderten Kontakte konnten
zur Analyse mithilfe von supraleitenden Strom-Spannungs-Kennlinen, den sogenannten
multiplen Andreev-Reflexionen (MAR), die quantenmechanischen Leitwertkanile ermittelt
werden.

Vorbereitend mussten experimentelle Techniken entwickelt werden, um die hohen Anforde-
rungen der Rauscharmut fiir die MAR-Messung zu gewihrleisten und gleichzeitig gentigend
niederohmige Leitungen fiir die Elektromigrationsanregung zur erhalten. Die spezielle Kabel-
fiihrung im Kryostat wurde in Review of Scientific Instruments veroffentlicht [SPS09]. Weitere
experimentelle Details, die zum Reproduzieren der Messungen wichtig sind, wurden beschrie-
ben.

Ein zur Analyse der MAR-Messungen und zu Bestimmung der Kanalspektren wichtiges
numerisches Verfahren (ein spezieller Fitalgorithmus), musste weiter verfeinert werden, da
das Rauschen im System (eventuell auch die endliche Temperatur von 250 mK) zu leicht
verrundeten MAR-Kennlinien gefiihrt hat. Da sehr viele Messungen vorlagen, wurde aullerdem
die Effizienz des numerisch aufwendigen Optimierungsproblems deutlich verbessert, wodurch
mehrere Wochen Rechenzeit auf einem Biirorechner auf wenige Stunden reduziert wurden. Zur
Modellierung des Rauschens und fiir andere Behandlungen von Messdaten, wurde aufSerdem
ein vielseitig verwendbarer Gléttalgorithmus entwickelt, basierend auf der lokalen Regression.

Messergebnisse

Anhand von Einzelbeispielen konnte gezeigt werden, dass mit hohen Strémen atomare Um-
ordnungen in der Ndhe eines Ein-Atom-Kontaktes ausgelost werden kdnnen, in einer Weise,
die zu stabileren Konfigurationen fiihrt. Ein lokales Schmelzen kommt nicht als Ursache der
atomaren Anderungen in Frage, wie eine Abschitzung der Temperatur zeigt. Mit einer statisti-
schen Analyse vieler solcher Messungen an Gold- und Aluminium-Bruchkontakten konnten
bevorzugte Leitwerte beobachtet und durch stromgetriebene Umordnungen manipuliert wer-
den. Werden lokale Anderungen von globaleren Anderungen isoliert untersucht, zeigen sich

2 1833, in einem Briefwechsel mit H. C. Schumacher
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ebenfalls bevorzugte Werte, jedoch bei verschobenen Leitwerten. Ein Zusammenspiel von lo-
kalen und nichtlokalen Eigenschaften scheint also fiir Form der Gesamtleitwert-Histogramme
verantwortlich zu sein. Das Histogramm tiber die Hohe der Leitwertspriinge deutet an, dass
bei hoheren Spannungen die Anderungen in groBerer Entfernung vom atomaren Kontakt
stattfinden.

In der Analyse der Stabilitdt zeigt sich, dass Ein-Atom-Kontakte die hochste Spannung
aushalten. Das trifft auf Gold mit einem Leitwert von 1 Gy, aber auch auf Aluminium zu, wo
der Ein-Atom-Kontakt bei einem etwas kleineren Leitwert liegt.

Durch eine spezielle Stromrampe konnten reversilbel schaltbare bistabile Kontakgeometri-
en erzeugt werden, die als Ein-Atom-Schalter interpretiert werden. Die Schalthysteresen lagen
dabei bei zufillig verteilten Werten und unterschieden sich in Form und GréRe. Eine Analyse
vieler Hysteresen zeigte ein vermindertes Auftreten von Leitwerten, die einem Ein-Atom-
Kontakt entsprechen und in anderen Experimenten als besonders stabil beurteilt wurden. Die
Erklarung ist, dass eine zu stabile Konfiguration keinen zweiten Partner-Zustand findet, der
die Vorraussetzung erfiillt, in einer Stromrichtung stabiler zu sein, als in der anderen.

Die Analyse der Kanalspektren der bistabilen Hysteresen zeigt einen dhnlichen Effekt, dass
Kanile mit hohen Transmissionen seltener auftreten, als in rein mechanisch erzeugten Kon-
takten. Bei hohen Transmissionen kdnnen aufgrund der geringeren Riickstreuwahrscheinlich-
keiten die Elektromigrationskréfte nur sehr geringen Druck auf das Atom Druck ausiiben, um
es zur Auslenkung zubringen. Dadurch ist die Voraussetzung fiir bistabiles Schalten weniger
gut erfiillt.

Ein Kanalhistogramm von mechanisch erzeugten Aluminium-Kontakten um den Ein-Atom-
Kontakt zeigt eine gute Ubereinstimmung im Vergleich mit einer theoretischen Rechnung eines
pyramidenformigen Ein-Atom-Kontaks in (111)-Kristallrichtung. Fiir Kontakte mit h6heren
Leitwerten findet im Kanalhistogramm zunehmend eine Gleichverteilung statt. Volle Kanile
mit Transmission 1 treten erst ab einem Gesamtleitwert von etwa 1.7 Gy in Erscheinung.
Einzelne Aluminium-Atome hingegen haben mehrere deutlich unter 1 Gy liegende Kanéle,
wobei einer der Kanédle meist gegeniiber den anderen dominiert.

Anhand der Strom-Spannungs-Kennlinien der bistabilen Hysteresen konnen zwei Beobach-
tungen gemacht werden. Zum einen konnen kleine atomare Anderungen des Kontaktes die
Kanalverteilung deutlich verdndern, wéahrend in der Regel die Form der Kennlinien Zhnlich
bleibt, manchmal sogar identisch. Dies zeigt, dass das Schalten ein sehr lokales Phdnomen
ist, mit wenig beteiligten Atomen. Zum anderen deutet eine um Null meist spitz zulaufende
symmetrische Form der Kennlinien an, dass bei steigender Spannung moglicherweise eine
stetige geometrische Verzerrung stattfindet, die durch Elektromigrationskréfte hervorgerufen
wird und in beide Stromrichtungen einen dhnlichen Effekt hervorufen.
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