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1  Einleitung

Seit den letzten Jahrzehnten werden in immer gréRerem Umfang Verfahren eingesetzt, die
lonenstrahltechniken anwenden. Mit ihrer Hilfe ist es mdglich, gezielt Oberflacheneigenschaften
zu verbessern oder Schichteigenschaften zu modifizieren. Das Anwendungsgebiet reicht dabei
von der Oberflachenvergutung (hinsichtlich ihrer Harte oder Korrosionsbestandigkeit) tber die
gezielte Dotierung von Halbleitern bis hin zu Atz- und Strukturierungsprozessen in der Mikro-
elektronikindustrie. Ein weiteres wichtiges Verfahren ist die ionenstrahlunterstitzte Abscheidung
(lonBeam Assisted Deposition — IBAD). Dabei wirkt wahrend des Depositionsprozesses
zusatzlich zum Materialstrom einer Verdampfungsquelle ein lonenstrahl auf die wachsende
Schicht ein. Durch dieses Verfahren konnen eine Vielzahl von Funktionsschichten mit
interessanten Eigenschaften hergestellt werden. Dazu gehéren die Herstellung von metastabilen
Verbindungen (z.B. kubisches Bornitrid), von optischen Schichten mit hoher Dichte und guter
Haftung (z.B. ZrQ, Al,Os, SiQ,) oder von Hartstoffschichten zur Oberflachenveredlung (z.B.
TiC, TiN) [Hirvonen 1991].

Substrat Ein weiteres Anwendungsgebiet dieses Ver-
fahrens ist durch die Mdglichkeit einer gezielten
Beeinflussung der Schichttextur gegeben. Yu et
al. [1985] berichteten im Rahmen ihrer Unter-

lonenquelle Verdampfen,

Sputtern, - i
Laser- suchungen zur Deposition von Nb-Schichten
deposition erstmals davon, daR beim IBAD-ProzeR mit einem

unterstutzenden lonenstrahl, der unter einem
schragen Winked auf die Schicht trifft, eine bia-
xiale Textur ausgebildet wird (Abbildung 1.1).
Abbildung 1.1: Prinzipskizze der ionen- Dies eroffnete die Mdglichkeit, hochtexturierte
strahlunterstiitzten Deposition Funktionsschichten auf beliebig texturierten oder
amorphen Substraten herzustellen. Im Gegensatz
zu einer Fasertextur, bei der nur eine kristallogra-
phische Richtung (meist parallel zur Substratnormalen) ausgezeichnet ist, wird bei der biaxialen
Textur zusatzlich eine zweite kristallographische Richtung in der Filmebene festgelegt (Abbil-
dung 1.2). Im Sprachgebrauch der Dinnschichttechnologie bezeichnetuttafiplane immer
die Richtung parallel zur Substratnormalen, wahrendimailane die Richtungen in der Film-
ebene gemeint sind.

Target
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Abbildung 1.2: Schematische Darstellung der Texturvarianten: (a) regellos, (b) fasertexturiert,
(c) biaxial texturiert
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Ein Einsatzgebiet fur diese biaxial
texturierten Schichten liegt in der Prapara-
10° |- tion von Pufferschichten fiir die Anwen-
dung des Hochtemperatursupraleiters
YBa,CuwO7x (YBCO). Dieser Supraleiter
ist auf Grund seiner intrinsischen Eigen-
i schaften fir den Einsatz hochstromtragen-
der Kabel bei 77 K in hohen Magnetfeldern
geeignet. Um solch ein Kabel zu realisieren
mufl3 eine YBCO-Schicht auf einem flexi-
P PR S S blen Metallband abgeschieden werden.
60 0 Eine der Hauptschwierigkeiten ist jedoch
Misorientierung (°) damit verbunden, daR GroRwinkelkorn-
grenzen in der YBCO-Schicht den Kkriti-
schen Strom drastisch reduzieren (Abbil-
dung 1.3) [Dimos et al. 1990]. Aus diesem
Grund muf3 das Auftreten solcher Korn-
grenzen im Schichtwachstumsprozeld ver-
mieden werden. Der Hauptansatz zur Lésung dieses Problems besteht darin, eine epitaxiefahige
Unterlage fur das YBCO bereitzustellen. Auf Grund der strukturellen Eigenschaften sind dabei
vor allem wiarfeltexturierte Unterlagen gefragt, das heif3t Schichten oder Substrate, bei denen
zum einen dieD01ERichtung parallel zur Substratnormalen ausgerichtet und zum anderen eine
weitere[1004Richtung in der Ebene ausgezeichnet ist.

J. (Alcm?)

Abbildung 1.3: Abhangigkeit des kritischen
Stroms d in YBCO bei 4,2 K vom Korn-
grenzenwinkel [Hilgenkamp et al. 1996]

Um dies umzusetzen, wurden in den letzten 10 Jahren eine Reihe von Verfahren entwickelt.
Ein Ansatzpunkt ist die Herstellung eines wirfeltexturierten Metallbandes durch Walz- und
Glihprozesse (RABITS Rolling AssistedBiaxially TexturedSubstrates [Goyal et al. 1996]),
auf welches anschlieRend ein Pufferschichtsystem und das YBCO epitaktisch abgeschieden
werden. Eine andere Moglichkeit besteht in der Herstellung einer biaxial texturierten
Zwischenschicht auf einem beliebig texturierten Metallband. Dies kann entweder durch schrage
Deposition [nclined SubstrateDeposition — ISD [Hasegawa et al. 1996]) oder durch den schon
erwahnten IBAD-Prozel3 geschehen. Dabei ist es von Vorteil, dal3 das tragende Metallband
unabhéngig von der Textur hinsichtlich seiner mechanischen und magnetischen Eigenschaften
optimiert werden kann. Die fur das YBCO geforderte biaxiale Textur wird vielmehr im zweiten
Schritt in der Pufferschicht mit den erwahnten Verfahren eingestellt. AnschlieBend kdnnen dann
in gleicher Weise wie beim RABITS-Prozeld weitere Schichten und das YBCO epitaktisch
abgeschieden werden.

Im Hinblick auf diese Anwendungen ist in den letzten Jahren eine Reihe von Oxiden
beziglich ihrer Eignung als texturierbare Pufferschichten untersucht worden. Erstmals wurden
im Rahmen des YBCO-Bandleiters IBAD-Schichten aus Yttrium-stabilisiertem Zirkondioxid
(YSZ) von lijima et al. [1991] hergestellt. In den Folgejahren wurden von mehreren Gruppen
umfangreiche Untersuchungen zur Texturentwicklung und -optimierung an diesem Material
durchgefihrt; dies wird in Kapitel 2.4 ausfuhrlicher diskutiert werden. Dabei wurden im YSZ
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mit Hilfe des IBAD-Prozesses in-plane Halbwertsbreiten von unter 10° erreicht. Die besten
darauf abgeschiedenen YBCO-Schichten wiesen auf kurzen Proben eine kritische Stromdichte
von bis zu 2,3*10 A/cm? auf [Betz 1998]. Auf einem 1 m langen Band wurden inzwischen ca.
1*10° A/cm2 [Willis et al. 2000] und auf einem 2 m langen Band mehr als C&ittn2 [Dzick

2001] erreicht. Die grundlegende Charakteristik dieses Materials liegt darin, dafdpthee

Textur Uber einen Ausleseprozel? wahrend des Wachstums verbessert wird. Um scharfe Texturen
und damit hohe Stromdichten im YBCO zu erreichen, missen Schichtdicken bis zu ca. 1 pm mit
diesem Verfahren abgeschieden werden. Dadurch wird dieser Prozel3 zeit- und kostenaufwendig.
Andere Oxide, wie z.B. CeJRessler et al. 1994, Xiong und Winkler 2000]s®i [Betz

1998], CeoGth10;:05 [Wiesmann 1998] konnen ebenfalls biaxial texturiert werden. Sie
unterliegen aber im Wachstum ahnlichen Ausleseprozessen wie das YSZ. AulRerdem wurden im
Vergleich zum YSZ oft groReren-plane Halbwertsbreiten gefunden, so dald dadurch keine
grundsatzliche Verbesserung erreicht wurde. In aktuellen Untersuchungen verwenden lijima et
al. [2001b] GdZr,O7 im IBAD-Prozel3 und erzielen damit homogene Schichten auf 15 m langen
Hastelloy-B&ndern mit einem-plane Halbwertsbreite von ca. 10°. Der Hauptvorteil von
GdZr,0; besteht darin, daf3 die-plane Wachstumsauslese durch den lonenstrahl im Vergleich
zum YSZ in etwa doppelt so schnell ablauft [lijima et al. 2001a].

Demgegeniber berichteten Wang et al. [1997] bei ihren Untersuchungen an Magnesiumoxid
(MgO) von einer scharfem-plane Textur schon in dinnsten Schichten. Mittels ionenstrahl-
unterstutztem Elektronenstrahlverdampfen wurde bei einem Argon-lonenbeschul3 mit einer
Energie von 700 eV unter einem Winkel von 45° eine gute Wirfeltextur nnit-lane Halb-
wertsbreite in einer nur 10 nm dicken Schicht erreicht. Daraus wurde geschluf3folgert, daf’® der
lonenstrahl die Textur in diesem System schon unmittelbar in der Keimbildungsphase beeinflus-
sen muf3. Inzwischen wurden mit Hilfe dieses Prozesses biaxial texturierte YBCO-Schichten auf
kleinen Modellsubstraten mit einer kritischen Stromdight@n tiber 316 A/lcm?2 abgeschieden
[Groves et al. 2000]. Allerdings erwies sich dieser Prozel3 auf Grund der geringen Schichtdicken
als sehr sensitiv gegentiber Oberflachenrauhigkeiten des Substrates.

Zielstellung dieser Arbeit war es, biaxial texturierte MgO-Schichten mit Hilfe der ionen-
strahlunterstitzten Laserdeposition (IBALDenh-BeamAssisted PulsetaserDeposition) her-
zustellen. Der Schwerpunkt liegt vor allem auf der detaillierten Untersuchung des Textur- und
Strukturbildungsmechanismus. Im folgenden werden zunachst die aktuellen Vorstellungen zur
Texturentwicklung wéhrend des Schichtwachstums ohne und mit lonenstrahlunterstiitzung vor-
gestellt. In diesem Zusammenhang wird auf die grundlegenden lonen-Festkdrper-Wechselwir-
kungen eingegangen. Der Schichtherstellungsprozel3 wie auch die wichtigsten Charakterisie-
rungsmethoden werden in Kapitel 3 vorgestellt. Dabei wird insbesondere auf die hochenerge-
tische Elektronenbeugung (RHEED) eingegangen, die sich fur die Untersuchung der Texturie-
rungsprozesse als ein wichtiges Hilfsmittel erwies. AnschlieBend werden die wichtigsten Cha-
rakteristika des Magnesiumoxids zusammengefal3t, die fur das Verstandnis des Abscheidepro-
zesses von Bedeutung sind. Kapitel 5 beschéftigt sich mit den Ergebnissen des ionenstrahlunter-
stlitzten Wachstums von MgO auf amorphen Substraten. Aul3erdem werden Untersuchungen an
MgO-Einkristallen présentiert, die den Struktur- und Texturbildungsmechanismus naher be-
leuchten sollen. Nach einem Uberblick tiber das Wachstum ohne lonenstrahlunterstiitzung auf
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schon texturierten IBALD-Schichten, soll abschlieRend das Szenario der Mikrostruktur- und
Texturbildung wéahrend der ionenstrahlunterstitzten Laserdeposition zusammenfassend disku-
tiert und die Verbindung zu anderen Materialsystemen hergestellt werden.



2 lonenstrahlunterstutztes Schichtwachstum

In diesem Kapitel sollen die Grundlagen des ionenstrahlunterstitzten Schichtwachstums
dargestellt werden. Da es sich dabei um einen hochkomplexen Prozel3 handelt, werden zunachst
die Grundlagen zum Wachstum und zur Texturausbildung bei der Schichtabscheidung ohne
lonenstrahlunterstitzung zusammengefal3t. Nach einer Einfuhrung in die lonen-Festkorper-
Wechselwirkungen werden theoretische Modelle beschrieben, die eine Erklarung fur Teilaspekte
des IBAD-Prozesses liefern. AbschlieRend werden ausgewahlte Materialsysteme vorgestellt, in
denen die ionenstrahlunterstiitzte Deposition eingehender untersucht und entsprechende
phanomenologische Modelle zur Textur- und Strukturausbildung in diesen Schichten aufgestellt
wurden.

2.1 Grundlagen des Schichtwachstums

Werden Atome oder Molekile aus einer
b ?a Verdampfungsquelle auf einer Oberflache
ETD g deponiert, missen mehrere grundlegende Pro-
zesse betrachtet werden (Abbildung 2.1).
e Zunéachst kdnnen die entsprechenden Teilchen
& o
f
g

beim Auftreffen auf die Oberflache einen Teil

ihrer Energie an das Substrat abgeben und
dadurch gebunden werden (Adsorption - (a)).

Auf der Oberflache kdnnen diese Atome oder
Molekile nun eine Vielzahl von aquivalenten
Positionen einnehmen und unter Aufwand

einer AktivierungsenergieE; zum nachsten

Platz diffundieren (c). Der Weg, den sie dabei zuriicklegen, ist abhangig von der Diffusions-
konstanterD, die wiederum mit der Temperatur skaliert. Wahrend des Diffusionsprozesses kann
das Teilchen mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit die Oberfliche wieder verlassen
(Desorption — (b)). Die Desorptionsrate steigt dabei sowohl mit der Substrattemperatur als auch
mit der Dichte der adsorbierten Teilchen. Neben der Desorption gibt es weitere Prozesse, die die
Diffusion eines Atoms oder Molekils an der Oberflache stoppen kénnen und damit das Schicht-
wachstum beeinflussen. Zum einen kdnnen sie an Stufen (d), Kinken (e) oder Ecken (g) des Sub-
strates oder eines schon deponierten Filmes angelagert und damit fester gebunden werden. Zum
anderen besteht die Mdglichkeit der Agglomeration von mehreren Teilchen zu einer Insel (f).
Letzterer Prozel3 wird als Keimbildung bezeichnet und soll im folgenden néaher beleuchtet wer-
den. Dabei wird sich auf den heterogenen Fall beschrankt, bei dem das Substrat und die Schicht
aus unterschiedlichem Material bestehen.

Abbildung 2.1: Grundprozesse beim Wachs-
tum dinner Schichten
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2.1.1 Heterogene Keimbildung und Wachstumsmoden

Bilden mehrere Atome oder Molekile einen
Keim auf einem Substrat, kommt es durch die
Bindungen, die sie untereinander eingehen, zu
einer Anderung der Freien EnthalpieG des
Systems. Diese kann mit einer Anderung des
chemischen Potentialsu = u, — x4 beim Phasen-
Ubergang zwischen gasférmigem und konden-
siertem Zustand der Adatome wie auch durch den
Abbildung 2.2:  Oberflachenspannun- Energiegewinn oder -verlust bei der Bildung neuer
gen fur die Berechnung der kritischen OberflachenAi mit spezifischen Oberflachenener-

KeimgroRe eines spharischen Keimes  gieny; und Grenzflachely mit einer spezifischen
Grenzflachenenergig beschrieben werden. Diese

Bilanz lafkt sich somit darstellen als
AG =-nAu+% YA +(V, ~V)A (2.1)

wobeiys die spezifische Oberflachenenergie des Substrates ist. Unter der Annahme eines Adsor-
bates mit isotroper Grenzflachenenergidildet sich ein spharischer Keim mit einem Kontakt-
winkel 8, der wiederum der Bedingung

yaCOS6 =) —}), (2.2)

genugt (Abbildung 2.2). Auf der Grundlage dieses Zusammenhanges laf3t sich die notwendige
Anderung der freien EnthalpieG. (iber die Beziehung

_16m%y; E(l— cos8)?(2 + cosb)

AG,
3(Au)? 4

(2.3)

ermitteln, wobeif2 das Atomvolumen bezeichnet. Diese Anderung ist notwendig, um einen
thermodynamisch stabilen Keim mit dem kritischen Keimradjugi erzeugen und stellt somit

eine Potentialbarriere dar, die bei der heterogenen Keimbildung tiberwunden werden muf3. Durch
eine aquivalente Betrachtung lal3t sich auch fur den anisotropen Fall die GroRRe eines kritischen
Keims berechnen, auf der Oberflache bilden sich in diesem Fall Parallelepipede aus [Givargizov
1991].

Hat ein Keim die kritische Grof3e erreicht, kann er durch Anlagerung neuer Adatome bis hin
zur Koaleszenz mit anderen Keimen wachsen. In diesem Zusammenhang wird zwischen
verschiedene Wachstumsmoden unterschieden (Abbildung 2.3) [Bauer 1958]:
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» Lagenwachstum (Frank-van-der-Merwe-
Wachstum): Die Wechselwirkung zwischen '&Lﬂ&_&] M
Substrat und Adsorbat ist gleich oder groR3er al =

zwischen den Adsorbatatomen untereinandel

daraus ergibt sich als Bedingung fiur diese  SOREDR0
Wachstumsmode: I—»I _>| l

Vs2)at)hy (2.4)

» |nselwachstum (Vollmer-Weber-Wachstum): In I |—>
diesem Fall sind die Verhaltnisse genau
umgekehrt zum Lagenwachstum, es bilden sich
von Anfang an bevorzugt Inseln. Die Abbildung2.3:

Bedingung fir diese Wachstumsmode lautet: ~ VWachstumsmoden nach Bauer [1958]
(a) Inselwachstum

(b) Lagenwachstum
Vs <yatly (2.5) () Stranski-Krastanov-Wachstum

»  Sranski-Krastanov-Wachstum:  Bei  dieser
Mode wachsen zunachst eine oder mehrere geschlossene Lagen auf dem Substrat auf, danact
erfolgt ein Ubergang zu dreidimensionalen Inseln, da das Kréaftegleichgewicht durch
zusatzliche elastische Verzerrungsenergie verschoben wird.

Sowohl die kritische KeimgroR3e als auch die vorgestellten Wachstumsmoden sind neben dem
Verhaltnis der Grenzflachenenergien zueinander von der Uberséttigung der Gasphase abhangig.
Eine hohe Ubersattigung verandert das chemische Potential der Gasphase und fihrt so zu
kleineren kritischen Keimen. Auf diese Art und Weise kann es zu einer Verbesserung des
Lagenwachstums kommen. Zusétzlich spielen Defekte und Topographieeigenschaften der
Substratoberflache eine wichtige Rolle im Keimbildungsprozel3.

2.1.2 Struktur- und Texturausbildung in diinnen Schichten

Die Struktur und Textur von diinnen Schichten ist von vielen Faktoren abhangig. Der Einflul3
der Kombination von Substrat- und Schichtmaterial wurde bei den Wachstumsmoden schon dis-
kutiert. Daneben spielen die Substrattemperatur und die Kinetik des gewahlten Depositions-
verfahrens eine entscheidende Rolle. Beispielsweise treten bei der Schichtabscheidung mittels
Sputtern oder Laserdeposition Atome oder lonen mit Energien oberhalb 50 eV auf, so dal3 hier
schon ein flieRender Ubergang zu ionenstrahlunterstiitzten Verfahren zu verzeichnen ist. Im
folgenden sollen aktuelle Vorstellungen zur Textur- und Mikrostrukturentwicklung wahrend des
Schichtwachstums zusammenfassend dargestellt werden. Dabei werden nach Thompson und
Carel [1995] verschiedene charakteristische Phasen unterschieden:
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=  Kembildung

Der Prozel3 der heterogenen Keimbildung wurde im vorangehenden Kapitel schon im Detail
diskutiert. Entscheidend fur die Struktur ist dabei die Gro3e der kritischen Keime. Eine hohe
Ubersattigung in der Dampfphase (d.h. hokesfiihrt zu einem kleineren kritischen Radius der
Keime und erhoht auf diese Weise die Wahrscheinlichkeit der Keimbildung und damit die
Keimdichte. Die Keimbildungstextur ist dagegen vor allem von den Ober- und Grenzflachen-
energien abhangig. Ist die spezifische Oberflachenengrdes Substrates isotrop (wie im Fall
einer amorphen Unterlage), so ist auch die spezifische Grenzflachenegeggaen Drehung
um die Substratnormale isotrop. Bei senkrechter Deposition weisen die Keime deshalb keine
Vorzugsrichtung in der Substratebene auf. Ist weiterhin die Wechselwirkung zwischen Substrat
und Schicht gering (wie im Fall des Inselwachstums), bilden die Keime sogenannte Gleich-
gewichtsformen auf der Oberflache aus, um ihre Oberflachenenergie zu minimieren. Fur diese
gilt die Bedingung:

ZyiA =min bei V= const. (2.6)

Wichtig ist dabei, daRR die Diffusionsprozesse entsprechend schnell sein missen, um diesen
Gleichgewichtszustand zu erreichen. Ein weiteres Problem liegt darin, dal3 die spezifischen
Oberflachenenergien zum einen experimentell nur schwer zugénglich sind, zum anderen sehr
stark von Faktoren wie Verunreinigungen oder Hintergrundgasen im Depositionsprozel3 abhan-
gen [Givargizov 1991]. Eine Mdglichkeit, die Oberflachenenergien abzuschatzen, wurde von
Zhao et al. [1997] unter Verwendung der Anzahl offener Bindungen pro Atom auf den Flachen
angegeben. Fur kubisch flachenzentrierte Metalle wie Kupfer ergibt sich daraus:

Y100 = Y110 =~ Yiu (2-7)

Dagegen qilt fur die NaCl-Struktur:

Y100 < Y110 < Yiu1 (2-8)

Aus dieser Beziehung kann geschluf3folgert werden, daf3 in zweiten Fall Keime mit {100}-Ober-
flachen energetisch bevorzugt werden. In diese allgemeinen Betrachtungen kénnen noch weitere
Charakteristika der Oberflachen einbezogen werden. Unter anderem stellen {100}- und {110}-
Oberflachen der NaCl-Struktur im Gegensatz zu {111} ladungsneutrale Flachen dar und sollten
deshalb bevorzugt werden. Berechnungen der elektronischen Struktur fir das MgO bestatigen
die diskutierte Abhéngigkeit. Dabei wurde fur eine {100}-Oberflache eine Oberflachenenergie
von 2,64 Jit ermittelt, fir eine O- bzw. Mg-belegte {111}-Oberflache dagegen ein Wert von
12,80 bzw. 13,02 Jingefunden [Gibson et al. 1992].

= Koaleszenz

Wenn einzelne Keime durch Anlagerung neuer Adatome wachsen, kommt es schliel3lich zur
Beruihrung vorher isolierter Kérner, zur Koaleszenz. Tritt dieser Fall ein, werden bisher freie
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Oberflachen durch Korngrenzen ersetzt. Dadurch kann die Energiebilanz drastisch geéandert
werden. Dies aufert sich unter anderem im Aufbau von inneren Spannungen. Damit ist gleich-
zeitig eine treibende Kraft vorhanden, um nachfolgend Struktur- und Texturanderungen zu ver-
ursachen. Beispielsweise wurde an einigen Systemen beobachtet, dal3 ein Korn auf Kosten eines
anderen wéchst und auf diese Art und Weise die Energie minimiert. Allerdings wurden bisher
nur wenige Versuche gemacht, die Prozesse im Detail zu verstehen [Thompson 1999].

= \Wachstum

Nach der Koaleszenz der einzelnen Korner ist eine weitgehend geschlossene Schicht vorhan-
den. Deshalb spielt bei der weiteren Betrachtung der Wachstumsprozesse die Grenzflache Sub-

0.6
llilk:l"” ’ .
Ar-Druck 10 { Substrattemperatur
(mTorr) 0.2 (T./ T,
1
Abbildung 2.4:

Strukturzonenmodell nach Thornton [1977]

Zone 1:

strat-Film keine entscheidende Rolle
mehr. Typische Morphologien, die wéh-
rend des Wachstums entstehen, kdnnen
zusammenfassend mit Hilfe des Struk-
turzonenmodelles [Morvchan und Dem-
chishin 1969, Thornton 1977] beschrie-
ben werden. In Abbildung 2.4 ist ein
Beispiel dargestellt, in dem neben der
Temperatur auch der EinfluR eines Hin-
tergrundgasdruckes bei der Sputterdepo-
sition aufgezeigt wird. Grundlegend
kdnnen vier Zonen unterschieden wer-
den, in denen sich sowohl die
Mikrostruktur, als auch die ihr zugrunde
liegenden Prozesse unterscheiden:

Hier wird eine porose, teilweise amorphe oder nanokristalline Struktur beobach-

tet, die durch ungentgende Diffusion der Adatome erklart werden kann. Dadurch
kommt es unter anderem zu Abschattungseffekten, die bei der Strukturbildung
eine entscheidende Rolle spielen [Smith und Srolovitz 1996].

ZoneT:

Diese Ubergangszone wird vor allem bei hoheren Teilchenenergien (z.B. beim

Sputtern) beobachtet. Durch die zusétzlich eingetragene Energie entsteht eine
dichte Faserstruktur ohne Poren [Gilmore und Spraguel991, Smith und Srolovitz

1996].
Zone 2:

Sie wird von einer kolumnaren Struktur und ausgepragten Korngrenzen ohne

Leerrdume gekennzeichnet. Entscheidender Prozel} ist die Oberflachendiffusion.

Zone 3:

Es wird eine dichte Struktur mit gréReren Koérnern beobachtet. Kornwachstum

und Rekristallisation werden durch Volumendiffusionprozesse moglich.

In Abhangigkeit von den Mechanismen, die in den einzelnen Bereichen aktiv sind, wurden fur
die Texturausbildung wéhrend des Wachstums mehrere analytische Modelle entwickelt. Dane-
ben wurde versucht, mit Hilfe molekulardynamischer Simulationen die experimentell gefunde-
nen Texturen zu reproduzieren. Oft liegen den Modellen &hnliche physikalische Mechanismen
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zugrunde, alerdings wird die Signifikanz einzelner Teilprozesse auf die gesamte Texturent-
wicklung kontrovers diskutiert. Die wichtigsten Vorstellungen sollen im folgenden kurz skizziert
werden:

(a) Schnellste Wachstumsrichtung [ van der Drift 1967, Thijssen 1995, Carter 2000a]

Bel diesem Modell wird davon ausgegangen,

\ . daf’ Keime auf der Substratoberflache die glei-
W\ che Form aufweisen, regellos orientiert sind und
Pl ooy die Facetten an der Oberfliche die gleiche

/I ',’ ’:' (r ,)\\ \ 'u‘ Wachstumsgeschwindigkeit senkrecht zu ihrer
ro I; ,/\\ 'l‘ \ \‘ { F_Iachennormale aufweisen. Diese Bgdingungen
Y = Lo \\ \ ‘, sind u_nter_ anderem erfullt, wenn die Oberf!é—
M\:‘M\M che.ndlffus,l‘on grol3 genug '|st, so daf3 su;h
\ / g ,;("\ T ) '/:\1 L] G_Iemhgewg:htsflacheq ausbllc!en. Andererseits
e sl Al SN wird diskutiert, dal3 die deponierten Atome auf

Abbildung 2.5: Smulation einer Wachs-  ihren Ausgangsflachen bleiben und allein dort
tumsauslese bei unbeschrankter Ober-zum Wachstum beitragen (dies trifft auf Zone 1
flachendiffusion [van der Drift 1967] des Strukturzonendiagrammes zu), da ansonsten
zusatzliche Effekte in die Betrachtung einbezo-
gen werden miften [Carter 2000a]. Wahrend des Wachstums setzen sich nun diejenigen Kérner
durch, deren schnellste Wachstumsrichtung annéhernd parallel zur Substratnormale liegt. Diese
uberwachsen alle anderen Kdrner. Ein Beispiel einer zweidimensionalen Simulation ist in Abbil-
dung 2.5 zu sehen. Dabei wird deutlich, dal’ dieser Prozel3 zum einem durch eine zunehmende
Rauhigkeit charakterisiert wird, zum anderen auch eine wachsende Korngrof3e zu beobachten ist.
In einer aktuellen Untersuchung konnte im Rahmen der beschriebenen Vorgehensweise zusatz-
lich der Einflul3 einer Wachstumsanisotropie wie auch verschiedener Oberflachentopographien
auf die Texturentwicklung modelliert werden [Rodriguez-Navarro 2001].

(b) Minimierung der Oberflachenenergie

Treibende Kraft der Texturentwicklung ist in diesem Ansatz die Tendenz des Systems, seine
Oberflachenenergie zu minimieren. Dagegen werden die Energie der Korngrenzen im Inneren
des Filmes, wie auch die im Film enthaltenen Spannungen vernachl&ssigt. Dieses Modell
beschreibt vor allem eine Situation, in der die Oberflachendiffusion grol3 genug ist, eine Volu-
mendiffusion dagegen vernachlassigt werden kann. Dies entspricht dem Fall der Zone T und der
Zone 2 des Strukturzonenmodells. Ausgehend von einer regellosen Textur konnten in numeri-
schen Simulationen mit Hilfe dieses Ansatzes die experimentell beobachteten Vorzugsrichtungen
bei der Deposition von TiN wiedergegeben werden [Knuyt et al. 1995, 1996].

Eine &hnliche Situation wurde von Smith [1997] betrachtet. Dabei wurden in einer Monte-
Carlo-Simulation unterschiedliche Oberflachenbindungsenergien fur verschieden orientierte
Korner verwendet. Atome konnen auf einer Oberflache mit kleiner Bindungsenergie leichter
diffundieren als auf anderen Flachen. Dadurch werden die Atome bevorzugt an Flachen mit
hoher Bindungsenergie angelagert, wodurch diese Kdrner die Textur dominieren.
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(c) Minimierung der Gesamtenergie [Pelleg et al. 1991, McKenzie und Bilek 1999]

In diesem Ansatz werden neben der Oberflachenengjgeuch die inneren Spannungen der
einzelnen Korner beriicksichtigt. Dies spielt insbesondere eine Rolle, wenn die deponierten Teil-
chen eine hohere kinetische Energie aufweisen (z.B. Sputtern, Laserdeposition). Grundlage ist
die elastische Anisotropie aller kristallinen
Materialien, die zu einer Richtungsabhangig-

keit der elastischen Verzerrungsenerdigy
(8l fuhrt. Koérner, die einen niedrigeren Span-

T S nungszustand haben, werden wahrend des
% Wachstums bevorzugt, da dadurch die Gesamt-
§ energie des Systems minimiert werden kann.
‘E A Eine einfache Betrachtung fihrt fur den Fall
i der NaCl-Struktur zu folgender Orientierungs-
& abhangigkeit der elastischen Verzerrungs-

{100} {111} energie:

Schichtdicke —> U111 < U110 < Usoo (2.9)

orientierung in Abhangigkeit von der zugsorientierung der Schichten ist nun die
Schichtdicke bei gegebenen Oberflachentesultierende Gesamtenergie:

energien § und VerzerrungsenergienylJ

in TIN [naCh Oh und Je 1993] Wha = Sy + Un (210)

Mit Hilfe dieses Modells ist es moglich, spannungsinduzierte Texturanderungen bei wachsender
Schichtdicke zu beschreiben. In Abbildung 2.6 sind die Verhaltnisse dargestellt, wie sie im TiN
zu finden sind. In diinnen Schichten wird die Gesamtenergie von der Oberflachenepgrgie S
bestimmt. Dabei wird di€100=0rientierung energetisch bevorzugt. Mit wachsender Schicht-
dicke nimmt nun die Verzerrungsenergie zu, wahrend die Oberflachenenergien in etwa konstant
bleiben. Da aber die Verzerrungsenergie filktldorientierte Korner kleiner ist, existiert eine
kritische Dicke, bei der eine Texturanderung zu einer energetisch ginstigeren Struktur flhrt.
Dies wurde auch experimentell beobachtet [Oh und Je 1993, Zhao et al. 1997].

* nach Abschlul? der Deposition

Filme werden oft bei hheren Temperaturen hergestellt. Aus diesem Grund besteht die Mog-
lichkeit, dal3 es auch nach der Deposition in Abhangigkeit von Spannungen, Korngrenzen-
beweglichkeiten oder Diffusionseigenschaften zu Erholungs- und sogar Rekristallisationsprozes-
sen kommen kann, die teilweise mit drastischen Struktur- und Texturanderungen verbunden sind.
Diese Prozesse sollen jedoch in diesem Rahmen nicht weiter diskutiert werden.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dal3 viele Faktoren wahrend der Deposition Einflufd
auf die Struktur und die Textur nehmen kénnen. Oft kommt es zur Uberlagerungen von Einzel-
effekten. Weiterhin kdnnen unterschiedliche Mechanismen zu ahnlichen Ergebnissen fiihren, so
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daR ihr Beitrag nur schwer abgeschatzt werden kann. Detaiiliesten Untersuchungen wah-
rend der Deposition sind deshalb hilfreich, die ablaufenden Prozesse naher zu charakterisieren.

2.1.3 Besonderheiten des Wachstums mittels L aser deposition

Im Rahmen dieser Arbeit wird die gepulste Laserdeposition (PLD) verwendet, deren Beson-
derheiten an dieser Stelle kurz zusammengefal3t werden sollen. Bei diesem Verfahren wird ein
hochenergetischer, gepulster Laserstrahl (meist eines Excimerlasers) mit einem optischen
System auf das zu verdampfende Target abgebildet. Wird dabei eine materialspezifische Ener-
giedichte auf der Targetoberflache tberschritten, schmilzt diese innerhalb der kurzen Pulsdauer
(20 — 50 ns) auf und verdampft. Da der Energieeintrag meist wesentlich hoher ist, als er fur das
thermische Verdampfen des Materials benétigt wird, entsteht Uber der Oberflache ein Plasma,
das normal zur Targetoberflache wegbeschleunigt wird.

Aus diesen Teilprozessen ergeben sich einige grundlegende Charakteristika fur die Laserde-
position, die bei der Diskussion der Mikrostruktur- und Texturentwicklung bertcksichtigt
werden missen [Metev 1994]. Zum einen handelt es sich um einen diskontinuierlichen Abschei-
deprozel3, der weit entfernt vom thermischen Gleichgewicht stattfindet. So werden wéahrend des
Laserpulses hohe Ubersattigungen in der Gasphase erreicht, die zu einer kleineren kritischen
KeimgroRe fuhren. Darauf folgen zeitliche Abschnitte, in denen kein Materialeintrag erfolgt.
Allgemein kommt es durch das schlagartige Verdampfen in den meisten Fallen zu einem
stochiometrischen Ubertrag zwischen Target und Substrat, was insbesondere bei komplexeren
Verbindungen von Vorteil ist. In Abhangigkeit vom Material und von der Beschaffenheit der
Targetoberflache wird eine Troépfchenbildung beobachtet, bei der Teile der aufgeschmolzenen
Oberflache bis zu Mikrometergrofe auf das Substrat auftreffen. Eine weitere Besonderheit
betrifft die Kinetik des Prozesses. Durch die Plasmabildung wahrend der Ablation entstehen
Atome, Molekile und lonen mit einer typischen Energieverteilung bis weit oberhalb 100 eV, die
bei niedrigen Dricken kaum abgebremst werden. Diese kdnnen zur Produktion von Gitterbau-
fehlern im Oberflachenbereich der Schicht fihren und so das Wachstum beeinflussen. Fir den
Fall der Ablation von MgO wird dies in Kapitel 4.3 noch néher besprochen.

2.2 lonen-Festkorper-Wechselwirkungen

Bei der ionenstrahlunterstitzten Deposition fallt parallel zum AbscheideprozelR ein lonen-
strahl unter einem definierten Winkel auf das Substrat. Dadurch treten neben den schon dis-
kutierten Prozessen zusatzliche Wechselwirkungen zwischen den lonen und den deponierten
Schichtatomen auf, die einen entscheidenden Einflu3 auf die Eigenschaften des wachsenden
Films haben. Da es sich dabei um ein aul3erst komplexes System handelt, sollen zunachst die
grundlegenden lonen-Festkodrper-Wechselwirkungen dargestellt werden. AnschlieRend soll ndher
darauf eingegangen werden, wie der lonenstrahl die Textur- und Mikrostrukturentwicklung wah-
rend des Wachstums beeinflul3t. Allgemein kann das Problem der lonen-Festkorper-Wechsel-
wirkungen an diese Stelle nur in begrenztem Rahmen angeschnitten werden. Aus diesem Grund
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soll lediglich eine qualitative Diskussion der einzelnen Effekte erfolgen. Aul3erdem wird sich im
folgenden auf den niederenergetischen Bereich der lonen beschrankt, der fur die ionenstrahl-
unterstutzte Deposition interessant ist. Fur eine daruber hinausgehende analytische Behandlung
soll auf die einschlagige Literatur verwiesen werden, vor allem auf Nastasi et al. [1996], der
auch die Grundlage fir die folgenden Ausfuhrungen ist.

Fir die theoretische Beschreibung der lonen-Festkorper-Wechselwirkungen wird oftmals die
vereinfachende Annahme eines amorphen Festkorpers verwendet. In dieser Naherung kann die
Vielzahl der auftretenden Prozesse mit statistischen Methoden quantitativ gut erfal3t werden.
Jedoch werden spezielle kristalline Effekte (z.B. das Channeling) nicht beschrieben. Der Ein-
fachheit halber werden die Wechselwirkungen als eine Folge von Einzelstol3prozessen zwischen
bewegten lonen und ruhenden Festkorperatomen betrachtet und kénnen mit Hilfe der klassischen
Stol3theorie beschrieben werden. Dabei finden nur reine Zweierstd3e Beachtung, elektronische
Effekte (Anregung, lonisation) werden vernachlassigt. Die Annahme von Zweierstol3prozessen
ist fir niedrige Energien unterhalb 1 keV nicht immer gegeben. Fir eine genauere analytische
Betrachtung muf3 in diesem Fall auf molekulardynamische Simulationen zuriickgegriffen wer-
den, in der auch komplexere Sto3prozesse betrachtet werden.

Um die Sto3prozesse mathematisch beschreiben zu kénnen, mussen die dafir notwendigen
interatomaren Potentiale bekannt sein. Der einfachste Ansatz ist, die Wechselwirkung zwischen
den Atomkernen von lon und Festkérperatom mit Hilfe eines Couloumbpoterfiglsiarzu-

stellen:
V. (r) = —Ezlzrizezg (2.11)

(Z1, Z» Kernladungszahlen des lons und des Festkorperatoms). Dabei wird allerdings die Elek-

tronenhulle vernachlassigt. Diese hat jedoch vielfach einen entscheidenden Einflul3, da die nega-
tive Ladung der Elektronen die positive Kernladung in einem bestimmten AlrstandOrt des

Kernes abschirmt. Um dies quantitativ zu beschreiben, werden abgeschirmte Coulumbpotentiale

V«(r) eingefuhrt:
V, ()= —Ezlzr—zezéy(r) (2.12)

Da es sich bei der Elektronenhille um ein komplexes quantenmechanisches Vielteilchensytem
handelt, wird versucht, die Abschirmfunktiom) mit Hilfe von Naherungen analytisch zu
beschreiben. Dazu kommen in der Literatur sowohl einfache statistische Modelle (z.B. Thomas-
Fermi Modell), als auch komplexerer Beschreibungen zum Einsatz, die zusatzlich die Schalen-
struktur der Elektronen wiedergeben.
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2.2.1 Bremsungund lonenreichweite

Trifft ein lon mit einer definierten
kinetischen Energie, Ladung und Richtung
auf einen Festkorper, findet eine Serie von
StoRen mit Atomen und Elektronen des
Targetmaterials statt (Abbildung 2.7).
Aufgrund  dieser  Wechselwirkungen

)
XX atomare

. ' kommt es zu einem Energieverlust
StoRprozesse

o o (o) (o) B = dE/dx des lons (auch als Bremsung

Gitter bezeichnet), der von der Masse und der

.Ion Energie des lons, aber auch von den

Eigenschaften des Targetmaterials ab-

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der hangt. Dieser Energieverlust ist der

lonen-Festkdérper-Wechselwirkungen grundlegende Mechanismus fir alle weite-

ren Prozesse, die im folgenden betrachtet
werden. Bei der Bremsung der lonen kann
in guter Naherung zwischen unabhéngigen Beitragen von (weitgehend elastischen) Kernsto3en
und von (hauptsachlich inelastischen) Elektronenstéf3en unterschieden werden. Fur den Gesamt-
energieverlust folgt daraus:

B= B+ Be (2.13)

(Bn ... nukleare BremsungB. ... elektronische Bremsung). Die beiden Beitrdge haben
charakteristische Eigenschaften, auf die im folgenden néaher eingegangen werden soll.

= Nukleare Bremsung B,

Bei diesem Beitrag werden vor allem elastische Stdl3e zwischen den ruhenden Atomen im
Festkorper als Ganzes und dem bewegten lon betrachtet. Dabei kommt es sowohl zu einem
Energie- als auch zu einem Impulsibertrag. Auf Grund &hnlicher Massen der beiden Stol3partner
erfolgt neben einem diskreten Geschwindigkeitsverlust auch eine signifikante Winkelablenkung
des lons in diesem Prozel3. Ist der Energielbertrag groRer als eine Schwellenenergie, kann das
Festkorperatom seinen Platz verlassen und es kommt zur Produktion von stabilen Gitterdefekten
(siehe 2.2.3). Der nukleare Bremsprozeld dominiert insbesondere bei niedrigen lonenenergien
und schweren lonen.

= Elektronische Bremsung Be

In diesem Fall werden Prozesse betrachtet, in denen Energie vom lon nur auf die
Elektronenhille des Targetatoms oder auf das freie Elektronengas des Festkorpers Ubertragen
wird. Dabei kdnnen die Elektronen angeregt oder aus der Hille herausgeschlagen werden.
Dadurch erfolgt ein wesentlich geringerer Energieverlust als bei der nuklearen Bremsung.
AulRerdem ist durch die geringe Masse des Elektrons die Winkelablenkung des lons weitgehend
vernachlassigbar und es werden kaum Gitterbaufehler erzeugt. Bei hohen lonenenergien kommt
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es jedoch zu lonisationseffekten, da das lon Elektronen an den Festkorper verlieren kann,
gleichzeitig aber bei hoher Geschwindigkeit auch viele Elektronen des Festkorpers von dem lon
mitgerissen werden. Allgemein ist der elektronische Bremsvorgang insbesondere bei hohen
lonenenergien wirksam.

Am Beispiel einer Simulationsrechnung zum lonenbeschufd von MgO (eine nahere Beschrei-
bung des Simulationsverfahrens erfolgt in Kapitel 5.3) wird deutlich, in welchen Energieberei-
chen die einzelnen Bremsvorgange wirksam werden (Abbildung 2.8). Bei den, in dieser Arbeit
fur die ionenstrahlunterstiitzte Deposition verwendeten Energien (d.K. 04 1 keV), spielt
der elektronische Anteil nur eine untergeordnete Rolle. Der entscheidende Beitrag kommt statt
dessen von der Bremsung durch Kernstol3e, die wie bereits erwahnt vor allem mit Schadigungs-
prozessen im Festkorper verbunden sind.

Nach einer entsprechenden Anzahl von Std3en sind die einfallenden lonen soweit abgebremst
worden, daf3 sie zur Ruhe kommen. Im Detail bedeutet dies, dal} das lon nicht mehr in der Lage
ist, ein Atom von seinem Gitterplatz zu entfernen (d.h. bei einer Energie von 10 - 30 eV), Diffu-

_ sionsprozesse sind aber weiterhin

R, moglich. Der dabei im Festkorper
/ zuriickgelegte Weg wird als lonen-
reichweiteR bezeichnet. In der Praxis

lon ist oft nur die sogenannte projektierte
E, a Reichweite R, interessant. Sie be-

R schreibt, in welcher Tiefe relativ zum
Eintrittspunkt das lon zur Ruhe ge-
kommen ist. Da es sich um einen
weitgehend stochastischen Prozel3
handelt, kommt es zu einer typischen

_ _ _ _ Reichweitenverteilung, die in Abbil-
Abb”dung 2.9: ReChwatenvertellung der lonen dung 2.9 Schematisch angedeutet |St

P

n
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An ihren Ruheorten missen die lonen ins Gitter eingebaut werden und erzeugen dement-
sprechend Gitterfehler. Diese fuhren wiederum zu Spannungen im Material, die nur Uber
Diffusionsprozesse abgebaut werden koénnen.

2.2.2 Channeling

Treffen lonen auf einkristalline Bereiche eines Festkdrpers, so ist es mdglich, dal3 sie entlang
niedrigindizierter Gitterrichtungen (z.BL10) in den Kiristall eindringen und dabei kaum durch
KernstoRe abgebremst werden (Abbildung 2.10). Dieser Fall wird als Channeling bezeichnet und
fuhrt dazu, daf lonen im Gegensatz zum ungeordneten Fall ein mehrfaches an Reichweite errei-
chen konnen. Dazu muf} das lon moglichst parallel zu der Channelrichtung auftreffen. Der
Offnungswinkel ¥, beschreibt dabei die Winkelabweichung der lonentrajektorie in Bezug auf
die Achse dieses Kanals, bei der ein Channeling noch maéglich ist. Fur den Fall hochenerge-
tischer lonen kann dieser kritische Winkel unter Beachtung der KernladungsZahlehZ, des
lons und des Targetatoms und dem Absthbeénachbarter Atome entlang der Channelrichtung
berechnet werden [Gemmell 1974]. Dabei wird eine gute Ubereinstimmung mit experimentellen
Ergebnissen erreicht. Fur niederenergetische lonen werden durch diese Betrachtung jedoch sehr
grolRe Winkel ermittelt, die physikalisch nicht sinnvoll sind. AufRerdem gibt es nur wenige
experimentelle Daten fur diesen Energiebereich, so daf} auf molekulardynamische Simulationen
zurlickgegriffen werden muf3 (siehe Kapitel 5.2).

Channeling ist auf nahezu perfekt einkristalline Probenbereiche beschrankt. Gitterbaufehler,
wie Fremdatome oder Korngrenzen fuhren zu Streuprozessen und verursachen ein Verlassen der
Channelrichtung (Dechanneling, Abbildung 2.11a). Amorphe Schichten verhindern ebenfalls das
Channeling (Abbildung 2.11b). Verlaft ein lon durch Streuprozesse die Channelrichtung, verhalt
es sich im weiteren Verlauf wie jedes beliebige andere lon. Trotz all dieser Einschrankungen
spielt das Channeling eine entscheidende Rolle, da damit auftretende Anisotropien in Schadi-
gungsprozessen erklart werden kdnnen.

2.2.3 Schadigungsprozesse durch den lonenstrahl

In Kapitel 2.2.1 wurde dargelegt, dal3 einfallende lonen bei niedrigen Energien hauptséchlich
durch StélRe mit den Targetatomen abgebremst werden. Ist der Energietransfer bei diesem
StoRRprozelR grof3 genug, kann sich das Atom von seinem Gitterplatz bewegen und danach, je
nach Grél3e der Ubertragenen Energie, selbst weitere Sto3prozesse durchlaufen. Dadurch bildet

| \ Abbildung 2.10:
Z, d Channeling von lonen
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Abbildung 2.11:
Dechannelingeffekte verursacht durch: (a) Fremdatome, (b) amorphe Schicht

sich eine Stol3kaskade aus, wie sie in Abbildung 2.12 schematisch dargestellt ist. In der Literatur
unterscheidet man in Abhéngigkeit von der eingebrachten Energie drei Falle:

» EinzelstoR3regimeHier kommt es nur zu einzelnen, unabhéngigen Stdl3en zwischen dem lon
und den Gitteratomen. Nach wenigen Stél3en stoppt das lon, es entwickelt sich keine raum-
lich ausgedehnte Kaskade

» Lineare Kaskade: Es finden nur StéRe zwischen energiereichen, sich bewegenden Teilchen
(lon oder aus seinem Platz herausgeschlagenes Gitteratom) und ruhenden Gitteratomen statt.
Dies ist der Standardfall.

= Warmepuls (,thermal spike*)Hierbei handelt es sich um eine sehr dichte Kaskade. Die
StoRe zwischen energiereichen Teilchen untereinander kdnnen nicht mehr vernachlassigt
werden. Der Warmepuls tritt insbesondere bei schweren und hochenergetischen lonen auf
und ist mathematisch schwierig zu behandeln

Die Sto3prozesse fuhren zur Produktion von zahlreichen Gitterdefekten, wie Leerstellen,
Zwischengitteratomen oder ungeordneten Bereichen. Fir die Verlagerung eines Atoms von
seinem Gitterplatz und damit fur die Erzeu-
gung eines Gitterfehlers ist mindestens eine
lon gesputtertes Schwellenenergidy notwendig. Diese dient
Teilchen dazu, sowohl die Gitterbindungsenergie des
1 Atoms aufzubringen, als auch die Potential-
------------- T T Tk schwelle zu benachbarten Atomen zu Uber-

winden und das Atom auf einem Zwischen-
Eindringtiefe R, gitterplatz zu plazieren, von dem aus keine
des lon spontane Rekombination mdglich ist. Die
Schwellenenergie liegt im allgemeinen in der
Grollenordnung von 20 — 80 eV. Sie ist
jedoch auf Grund der Anisotropie der
Kristallstruktur richtungsabhangig. Beispiels-
Abbildung 2.12: weise wurde fur Cu eine Schwellenenergie
Schadigungsprozesse durch lonen von ca. 20 eV in110Jund [100ERichtung

StoRkaskade

implantiertes lon
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gefunden, wahrenddessen fur di@ 1I3Richtung 76 eV ermittelt wurden [Nastasi et al. 1996].

Durch die beschriebenen Stol3prozesse kdnnen oberflachennahe Atome auch ganz aus dem
Festkorper herausgeschlagen werden. Dies wird als Zerstdubung oder Sputtern bezeichnet.
Detaillierte Untersuchungen haben gezeigt, dalR die gesputterten Teilchen hauptsachlich aus der
obersten Monolage durch sekundare Stof3prozesse (d.h. von Atomen, die durch das einfallende
lon aus ihrem Gitterplatz herausgestof3en wurden) herausgeschlagen werden. Quantitativ wird
der Prozel3 durch die Sputterausbeute

n

charakterisiert, wobeis undn; die Anzahl der herausgeschlagenen und der einfallenden Teilchen
ist. Die Ausbeute liegt typischerweise zwischen 0,5 und 20 und ist abhangig von der Atommasse
des lons und des Targetmaterials, von der lonenenergie und von der Oberflachenbindungsener-
gie des Targetmaterials. Weiterhin wird eine typische Abhangigkeit vom loneneinfallswinkel
beobachtet. Ausgehend vom Einfall in Normalenrichtung des Substrates steigt die Sputteraus-
beute zunachst bis zu einem maximalen Winkel bei ca. 60 — 70° an, um dann schnell wieder
abzufallen. Bei Mehrkomponentensystemen ist die Sputterausbeute einer Komponente oftmals
grolRer als die der anderen. Dadurch kann es zum bevorzugten Sputtern einer Komponente kom-
men, wobei die andere Komponente in der Oberflachenschicht angereichert wird. Hauptursachen
fur diesen Effekt sind sowohl Unterschiede in der Atommasse als auch in der Oberflachen-
bindungsenergie. Fir eine aktuelle quantitative Diskussion der angesprochenen Sputtereffekte
soll abschlieRend auf Smentkowski [2000] verwiesen werden.

Neben den bisher erwahnten Schadigungsprozessen kénnen weitere strukturelle Anderungen
durch den lonenstrahl hervorgerufen werden. Einige Beispiele sind:

= Jonenmischen: Bei Einwirkung des lonenstrahls auf eine Schichtstruktur aus unterschied-
lichen Einzelschichten kommt es innerhalb einer StolRkaskade zu einer Verlagerung von
Atomen einer Schicht in eine andere.

»  Phasenumwandiungen: Im Gitter eingebaute lonen erzeugen Spannungen und kénnen dazu
fuhren, dal3 das Gitter in eine thermodynamisch ginstigere Struktur Gbergeht

= Erzeugung von Verbindungen: Nutzt man als lonenstrahl ein reaktives Medium (Stickstoff,
Sauerstoff...), kbnnen die lonen mit dem Targetmaterial Verbindungen eingehen (z.B. TiN).

2.3 Moddllvorstellungen zum IBAD-Prozef3

Wahrend der ionenstrahlunterstitzten Deposition werden die grundlegenden Wachstumspro-
zesse, die in Kapitel 2.1 beschrieben wurden, auf Grund der lonen-Festkdrper-Wechselwirkun-
gen modifiziert. Dabei handelt es sich um ein komplexes Szenario, das stark materialspezifisch



2. lonenstrahlunterstitztes Schichtwachstum 19

ist. Deshalb ist es schwierig, die ablaufenden Prozesse im Detail theoretisch zu beschreiben und
zu modellieren. Im folgenden werden einige grundlegende Ergebnisse der letzten Jahre zusam-
mengestellt, die die Beeinflussung des Schichtwachstums und dabei insbesondere der
Mikrostruktur- und Texturentwicklung durch den lonenstrahl aufzeigen.

2.3.1 Einflul? des lonenstrahls auf die Keimbildung

Der lonenstrahl hat einen entscheidenden Einflu3 auf die ersten Phasen des Schichtwachs-
tums, d.h. auf die Keimbildung und die anschlieRende Koaleszenz. Im folgenden sollen die
wichtigsten Effekte kurz aufgefuhrt werden [Greene et al. 1989, Carter 1999]:

» Schadigungsprozesse durch die einfallenden lonen kénnen zu Defekten an der Substratober-
flache fuhren, die wiederum als bevorzugte Adsorptionsplatze fir die deponierten Atome
dienen. Dies fuhrt insbesondere zu einer Erhdhung der Inseldichte auf Einkristallflachen.

» Einfallende lonen kénnen zur Dissoziation von Clustern mehrerer Atome oder von kleinen
Inseln flhren. Dies erhoht die Adatomdichte und fordert die Bildung gréRerer Inseln. Wei-
terhin kann es zur Rotation und Ausrichtung kleiner Inseln durch den lonenstrahl kommen.

* Durch den lonenstrahl kénnen Atome oder Molekile wieder abgesputtert werden. Am
meisten sind dabei einzelne Adatome betroffen, da sie nur relativ schwach an das Substrat
gebunden sind. Dadurch verringert sich die Adatomdichte und damit die Wahrscheinlichkeit
der Keimbildung.

» Allgemein wird durch den Energieeintrag Uber die lonen die Oberflachendiffusion von
adsorbierten Atomen und Molekllen erhéht. Aul3erdem kdnnen durch Schadigungsprozesse
Leerstellen erzeugt werden, die die Wachstumskinetik der Keime stark beeinflussen kénnen.

» Es kommt zu Durchmischungseffekten zwischen deponierten Atomen und dem Substrat-
material.

All diese Effekte sind nur schwierig voneinander zu trennen und stark abhangig von der verwen-

deten Materialkombination, wie auch vom Depositionsverfahren. Dies macht eine theoretische

Beschreibung des Gesamtprozesses schwierig. Eine ausfihrliche Diskussion aktueller Ansatze
wird von Carter [1999] gegeben. Einige der angesprochenen Mechanismen sind orientierungs-
abhangig (insbesondere die Sputterrate) und kénnen deshalb Ursache einer orientierten Keimbil-
dung sein. Dies wird im Rahmen dieser Arbeit noch eingehender diskutiert werden.

2.3.2 lonenstrahlunterstiitztes Wachstum

Nach der Koaleszenz der Keime und der Bildung einer geschlossenen Schicht spielen sich die
lonen-Festkorper-Wechselwirkungen, wie sie in Kapitel 2.2 diskutiert wurden, fast ausschliel3-
lich in der wachsenden Schicht ab. Dies gilt im besonderen fir die Schadigungsprozesse. Auler-
dem wird durch die lonen Energie in die wachsende Schicht eingetragen. Ahnlich wie bei der
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Abbildung 2.13: Texturauslese beim YSZ wéahrend des ionenstrahlunterstitzten Wachstums nach
Sonnenberg et al. [1993]: (a) polykristalline Keimbildung; (b) Koérner mii®0~Richtung
parallel zur Substrathomalen wachsen am schnellsten und Uberwachsen anders orientierte
Korner; (c) Kérner mit/Z11~Richtung zum lonenstrahl (grau markiert) werden im weiteren
Wachstum bevorzugt; (d) biaxial orientierte Kérner dominieren die Struktur

Verwendung eines hoéherenergetischen Depositionsverfahrens kommt es zu einer Verdichtung
der Struktur bei niedrigen Temperaturen (entspricht der Zone T des Strukturzonendiagramms).
Daneben wird eine Anderung des Spannungszustandes beobachtet. Sind bei der niedrigenerge-
tischen Abscheidung oft Zugspannungen in den Filmen vorhanden, erfolgt mit wachsender
lonenenergie ein Ubergang zu Druckspannungen [Moller 1995].

Neben diesen allgemeinen Effekten kann bei der lonenstrahlunterstitzung mit einem
Einfallswinkel o > 0° bezlglich der Substratnormalen die Ausbildung einer biaxialen Textur
beobachtet werden. Zur Erklarung dieses Prozesses wurden in den letzten Jahren eine Reihe von
Wachstumsmodellen entwickelt, die im folgenden kurz besprochen werden. Wie in Abbildung
2.13 schematisch dargestellt wird dabei zunachst die Ausbildungudef-plane Orientierung
beobachtet. Im weiteren Verlauf wird eine fortschreitenu@lane Texturierung Uber eine
Wachstumsauslese erzielt. Als Quelle fir diesen Auslesemechanismus werden verschiedene
Ansatzen diskutiert:

= Anisotrope Sputterrate

Bradley et al. [1986] stellten auf der Basis der Experimente von Yu et al. [1985] an Nb ein
Modell auf, in dem sie eine Orientierungsabhéngigkeit der Sputterrate berlicksichtigten. Diese
wird auf Channelingeffekte zurtickgefuihrt. Fallt der lonenstrahl dabei parallel zu einer Channel-
richtung ein, wird die Energie des lons nicht im Oberflachenbereich deponiert, sondern in tiefe-
ren Schichten des Filmes. Damit geht einher, dal3 die Sputterrate des entsprechenden Kornes
niedriger ist als fur anders orientierte Kérner. Dem entspricht eine hohere effektive Wachstums-
rate, so dal3 diese Koérner einen Hohenvorteil gewinnen und andere Korner tiberwachsen.

= Anisotrope lonenschadigung

Dieses Modell wurde zuerst von van Wyk und Smith [1980] und von Dobrev [1982] flr lonen
im keV-Bereich aufgestellt. Dabei wird eine Richtungsabhangigkeit der Gitterschaden als Textu-
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Abbildung 2.14: Molekulardynamische Smulation des IBAD-Wachstums von Al bei Ne-
lonenbeschul® unter Berucksichtigung von: (a) ioneninduzierter Schadigung; (b) ionenindu-
ziertem Sputtern; (c) ioneninduzierter Schadigung und Sputtering [Dong und Srolovitz 1999]

rierungseffekt verantwortlich gemacht. In Kérnern, deren Channelrichtung parallel zum lonen-
strahl liegen, werden weniger Gitterschaden produziert als in anderen. Dadurch kommt es zu
einer Differenz der Dichte der Freien Energie zwischen benachbarten Kérnern, die eine treibende
Kraft fir eine Korngrenzenwanderung analog zur Rekristallisation darstellt. Eine detaillierte
analytische Studie zu diesem Modell wurde von Carter [2000b] verdffentlicht, der das Modell
von Knuyt et al. [1995] auf den IBAD-Prozel3 erweitert hat.

Dong und Srolovitz [1999] haben mittels molekulardynamischer Simulationen die Auswir-
kungen einer anisotropen Sputterrate und einer anisotropen Schédigung auf die Textur- und
Strukturausbildung eingehender untersucht (Abbildung 2.14). Die Ergebnisse zeigen, das die
Texturauslese Uber eine ioneninduzierte Anisotropie der Sputterrate ein langsamer Prozel} ist, der
sich erst in grof3en Schichtdicken auswirkt. Er ist verbunden mit der Zunahme der Rauhigkeit.
Eine wesentlich schnellere Texturanderung ist dagegen bei der Auslese durch ionenstrahlin-
duzierte Schadigungsprozesse zu beobachten. Dieser Prozel3 setzt bewegliche Korngrenzen
voraus, kann jedoch die experimentell beobachtete Zunahme der Rauhigkeit nicht erklaren.
Realistischer ist dagegen ein Modell, in dem beide Effekte miteinander kombiniert werden. In
der Realitat ist es schwierig, beide Faktoren voneinander zu trennen. Grundlegender Ausgangs-
punkt ist fur beide Modellvorstellungen eine Anisotropie in den lonen-Festkorper-Wechselwir-
kungen durch Channelingeffekte.

Ressler et al. [1997a+Db] stellten ein Alternativmodell fur die biaxiale Texturierung bei niedri-
gen lonenenergien (unterhalb 300 eV) auf, das auf einer ionenstrahlinduzierten Schadigung der
Oberflachenschicht beruht. Channelingeffekte werden dagegen auf Grund der geringen
lonenenergie ausgeschlossen. Vielmehr soll es in Oberflachenbereichen zur Akkumulation von
Defekten durch den lonenstrahl kommen, die zur Bildung von Kleinwinkelkorngrenzen fihrt
und damit eine Orientierungsanderung verursacht. Auf diese Art und Weise andert sich
schrittweise die Wachstumsrichtung, wobei Koérner bevorzugt werden, die sog.
»Schadigungstolerante” Oberflachen besitzen.
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2.4 Texturentwicklung beim IBAD-Prozel3 in ausgewéahlten Materialsystemen

AbschlieRend sollen nun noch ausgewéahlte Materialsysteme kurz vorgestellt werden, in denen
in den vergangenen Jahren die Texturentwicklung wahrend des IBAD-Prozesses detailliert
untersucht worden ist.

= |BAD von Nb

Yu et al. [1985] hatten bei ihren Untersuchungen an Nb erstmals festgestellt, dal3 bei
zusatzlichem schragen lonenbeschuld @mplane Texturierung erfolgt. Ji und Was [1999]
beobachteten bei ihren Experimenten (Deposition durch Verdampfen von Nb mit zusatzlicher
Unterstitzung durch 1 keV Ar-lonen unter einem Einfallswinker 50°) eine schnelle
Verbesserung dem-plane Textur innerhalb der ersten 200 nm. Dafir wird eine anisotrope
Sputterrate verantwortlich gemacht, die auf Channelingeffekte zurlickzuftihren ist. Dadurch
werden Korner mit einelO03Richtung parallel zum lonenstrahl bevorzugt und tGberwachsen
schlief3lich anders orientierte Kdrner. Dies stimmt mit der beobachteten Zunahme der Rauhigkeit
Uberein. Oberhalb einer Schichtdicke von 200 nm verbessert sich bei weiterer Depositien die
plane Ausrichtung nur noch langsam, da fast alle fehlorientierten Kérner Giberwachsen wurden.

= |BADvOnYSZ

Im Rahmen der Pufferschichtentwicklung fir Hochtemperatursupraleiter stand vor allem die
biaxiale Texturierung von Yttrium-stabilisiertem Zirkondioxid (YSZ) im Mittelpunkt. Erstmals
war es lijima et al. [1991] gelungen, mit Hilfe von ionenstrahlunterstitztem Sputtern eine
Wirfeltextur im YSZ einzustellen. Darauf aufbauend wurde der ProzelR von mehreren Gruppen
unter Zuhilfenahme unterschiedlicher Depositionsverfahren eingehender untersucht. Allen
gemeinsam ist, dal3 die besterplane Texturen bei einem loneneinfallswinkel von 55° relativ
zur Substratnormalen beobachtet werden und sich dabeil®IiBRichtung parallel zum
lonenstrahl einstellt. Im folgenden werden kurz ausgewahlte Ergebnisse zusammengefalit:

+ lonenstrahlunterstitztes Sputtern

Dzick [2000] berichtet bei einem niedrigem I/A-Verhaltnis und einer lonenenergie von 300
eV von der Existenz einer spannungsinduzie®didldFasertextur in der Keimphase. Je nach
Ausrichtung defO11Horientierten Kérner in dieser Keimschicht induziert der unterstiitzende
lonenstrahl die Bildung epitaktisché®01Horientierter Korner oder fuhrt zum Weiter-
wachsen def@119Kdrner. Die so neu gebildeten epitaktischBA1HK6rner weisen schon

zu Beginn eine Vorzugsrichtung in der Ebene auf. Durch eine anisotrope Atzrate werden
Kdrner mit einef1114Richtung parallel zum lonenstrahl bevorzugt, so dal3 diese alle anders
orientierten Koérner (d.h. sowohl fehlorientief@0)15K6rner, als auch bisher tUberlebende
[0113Korner) Uberwachsen kénnen. Mit wachsender Schichtdicke kommt es auf diese Art
und Weise zu einer Verbesserung itkeplane Textur.

Bei einem hoheren I/A-Verhaltnis und gleicher lonenenergie beobachten lijima et al. [1998]
eine regellose Keimbildung. Innerhalb der ersten 100 nm erfolgt allerdings eine gute
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Ausrichtung der [100ERichtung parallel zur Substrathormalen. Die in-plane Halbwertsbreite

der Wirfeltextur wird dagegen mit weiterem Wachstum nur langsam kleiner. Unter den von
ihnen gewahlten experimentellen Bedingungen wurde keine anisotrope Atzrate beobachtet.
Aus diesem Grund wird fir di@-plane Auslese wahrend des Wachstums ein Mechanismus
der anisotropen Oberflachenschadigung diskutiert, wie er von Ressler et al. [1997a] fur
niedrige lonenenergien vorgeschlagen wird.

+ lonenstrahlunterstiitzte Laserdeposition [Betz 1998]

In diesen Experimenten wurde bei einer lonenenergie von 300 eV zunéchst eine
polykristalline Keimbildung beobachtet, aus der sich in der ersten Wachstumsphase eine
[1004Fasertextur herausbildet. Parallel dazu kommt es immer wieder zur erneuten
Keimbildung. In der zweiten Wachstumsphase ist eine kolumnare Struktur zu beobachten,
die von Kdrnern mit einell 0045Richtung parallel zur Substratnormalen bestimmt wird. Mit
wachsender Schichtdicke kommt es zu einer Verbesserungn-gkane Ausrichtung. Als
Ursache flur diesen-plane Texturierung werden Channelingeffekte diskutiert, durch die die
kinetische Energie der lonen in unterschiedliche Tiefe deponiert wird. Dadurch werden,
abhangig von der Orientierung, die obersten atomaren Lagen erwarmt und kénnen so zu einer
Minimierung der gesamten Oberflachenenergie fuhren. Im Gegensatz dazu spielt eine
anisotrope Sputterausbeute auf Grund der geringen experimentell gemessenen Absputterraten
von ca. 5% nur eine untergeordnete Rolle.

In allen Fallen wird deutlich, daf3 es sich um eine Wachstumsauslese handelt, d.h. mit
wachsender Schichtdicke strebt dieplane Halbwertsbreite der Wurfeltextur einem Minimum
Zu.

= IBADvonTIN

Titannitrid ist ein interessantes Vergleichssystem, weil es, wie auch MgO, in der NaCl-
Struktur kristallisiert. Biaxial texturierte TiN-Schichten wurden mit Hilfe von ionenstrahlunter-
stitztem Elektronenstrahlverdampfen hergestellt. Dazu wurde ein 2 keV Stickstoff-lonenstrahl
unter einem Winkel von 55° relativ zur Substratnormalen verwendet [Gerlach et al. 1996]. Mit
Hilfe von Synchrotronmessungen wurde in 50 nm dicken Schichten eine Wurfeltextur mit ca.
15° FWHM beobachtet, dered114Richtung parallel zum lonenstrahl liegt. Beim weiteren
Wachstum wurde ein Texturiibergang gefunden, bei defd @@&Richtung parallel zum lonen-
strahl und dig111HRichtung parallel zur Substratnormalen ist [Zeitler et al. 1997]. Als Ursache
fur die Anderung der Orientierung parallel zur Substratnormalen wird eine Minimierung der
Gesamtenergie diskutiert, wie sie in Kapitel 2.1.2 vorgestellt wurde. In dinnen Schichten wird
die Vorzugsorientierung dabei von der Minimierung der Oberflachenenergie bestimmt. Mit
zunehmender Schichtdicke nimmt die gespeicherte Verzerrungsenergie zu, bis es zum Textur-
wechsel kommt. Dien-plane Texturierung wird dagegen mit Channelingeffekten erklart, ohne
daRR naher auf die Mechanismen eingegangen wird [Rauschenbach und Gerlach 2000].
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3  Versuchsaufbau und Charakterisierungsmethoden

Im Rahmen dieser Arbeit soll die Textur- und Mikrostrukturentwicklung in MgO-Schichten
bei der ionenstrahlunterstiitzten Laserdeposition (IBALD) untersucht werden. Im folgenden wird
die dazu genutzte Depositionsanlage vorgestellt. AnschlieBend werden die verwendeten
Charakterisierungsmethoden beschrieben, wobei insbesondere auf die hochenergetische Elektro-
nenbeugung eingegangen wird.

3.1 Aufbau der IBALD-Anlage

Die Ergebnisse dieser Arbeit wurden in zwei Depositionskammern gewonnen, die beide eine
Depositionsgeometrie aufwiesen, wie sie in Abbildung 3.1 schematisch dargestellt ist. Der
Hauptunterschied bestand darin, dal3 bei Kammer 1 der Einfallswinlesl lonenstrahls auf 55°
festgelegt war, wahrend er in Kammer 2 in einem Bereich zwischen 35 und 75° geéandert werden
konnte, ohne dal? alle anderen Depositionsparameter geandert werden mussen. Dies ging jedoch
mit einer VergroRerung des Abstandes zwischen lonenquelle und Substrat einher, was vor allem
eine Verringerung der lonenstromdichteur Folge hatte.

Im folgenden sollen nun anhand von Abbildung 3.2 die wichtigsten Elemente der Deposi-
tionsanlage vorgestellt und dabei die standardmafig verwendeten Parameter aufgefuhrt werden:

+ Die Anlage weist durch einen Turbomolekularpumpstand (a) einen Basisdruck von ¢&. 1*10
mbar auf. Durch eine geregelte Gaszufuhr tUber die lonenquelle wurde wéhrend der ionen-
strahlunterstiitzten Deposition ein Arbeitsdruck von 5 — 8*itbar verwendet, was einem
Fluf von jeweils 5 sccm Argon und Sauerstoff entspricht.

¢ Fuir die Deposition wurde ein Excimer-Laser mit einer KrF-Gasfulling 248 nm) ver-
wendet. Der Laserstrahl wurde mit einer Blende im Querschnitt verkleinert und durch ein

element
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Abbildung 3.1:
Depositionsgeometrie der ionen-
strahlunterstutzten PLD

Substrat
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*

optisches System (c) auf einem aufgerauhten MgO-Einkristalltarget (b) abgebildet. Auf der
Oberflache wurde dabei eine Energiedichte von 2 — 4°Xcraicht. StandardméaRig wurde

mit einer Pulsfrequenz von 5 Hz bei einer Pulsdauer von ca. 30 ns gearbeitet, wobei Puls-
frequenzen bis zu 50 Hz mdglich waren. Zur gleichméaRigen Abtragung wurde das Target mit
Hilfe des Targethalters um zwei verschiedene Achsen beweqgt.

Das Substrat mit der GréRe 10x10 mm?2 wurde mit Leitsilber auf die Substratplatte aufge-
klebt und direkt gegentiber dem Target in einem Abstand von ca. 6 cm angeordnet. Mit Hilfe
eines speziellen Widerstandsheizers (d) konnte es bis auf eine Temperatur von 700°C
gebracht werden. Die Temperaturmessung erfolgte dabei mit einem Thermoelement direkt in
der Substratplatte. Uber einen Manipulator war das Substrat dreh- und positionierbar, was
insbesondere fur dia-situ RHEED-Untersuchungen notwendig war.

Abbildung 3.2:
Aufbau von Depositions-

kammer 1

Der unterstiutzende lonenstrahl wurde von einer Plasmastrahlungsquelle mit Hochfrequenz-
anregung (e) erzeugt, die mit einem Gemisch aus Argon und Sauerstoff betrieben wurde. Der
lonenstrahl wird dabei Uber eine Eingitteroptik ausgekoppelt. Dadurch war es nicht méglich,
die Parameter unabhangig voneinander einzustellen. Die Energie konnte zwischen 200 und
1000 eV variiert werden, wobei oberhalb 400 eV eine Strahldivergenz von unter 5° FWHM
(Full Width of Half Maximum) beobachtet wurde. Gleichzeitig wurden lonenstromdichten
zwischen 40 und 90 pA/cmz? erreicht.

Als in-situ MeBmethode stand an der Kammer eine RHEED-Quelle (f) mit dazugehorigem
RHEED-Schirm (g) zur Verfugung. Dabei war die Ebene, die von Elektronenstrahl und
Substratnormalen aufgespannt wird, um 90° versetzt gegeniber der Ebene angeordnet, die
von lonenstrahl und Substratnormalen aufgespannt wird. Nahere Details zu dieser Charak-
terisierungsmethode werden in Kapitel 3.2 dargestellt.
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Einige der Depositionsparameter konnten nicht in-situ wahrend der Messung bestimmt wer-

den. Vielmehr muf3ten daftir Mef3anordnungen an Stelle des Substrathalters eingebaut werden,
um die entsprechenden Werte zu bestimmen. Im folgenden soll kurz darauf eingegangen werden:

*

Die lonenstrahlparameter wurden mit einem Faraday-Becher bestimmt. Dazu wird Uber ein
Blendensystem ein lonenstrahl mit definiertem Querschnitt erzeugt, der auf eine kegel-
formige Elektrode fallt. Zusatzlich wird Uber eine Suppressionselektrode, die auf —200 V
gelegt ist, verhindert, dal? Elektronen in den Becher eindringen. Mit Hilfe des
Spannungsabfalles Uber einem hochohmigen Widerstand kann so der lonenstrom bestimmt
werden (fur néhere Details siehe [Betz 1998]). Aus dem Beispiel in Abbildung 3.3 wird
deutlich, daf3 der lonenstrahl eine relativ breite Energieverteilung bei einer kleinen Divergenz
aufweist.

Die Depositionsrate ist sowohl von der Energiedichte auf dem Target, als auch von der

Beschaffenheit der Targetoberflache abhangig. Eine Energiemessung der Laserpulse erfolgt
stets auRerhalb der Kammer. Dadurch kénnen Fehler auftreten, die unter anderem in der
verminderten Transmission des Lasereintrittsfensters durch darauf deponierte Schichten zu
suchen sind. Um diese Fehler zu minimieren wurde in regelméRigen Intervallen das Fenster
gesaubert.

Eine direkte Bestimmung der Depositionsrate erfolgte mit Hilfe eines Schwingquarzes.
Damit ist zum einen nur eine Messung bei Raumtemperatur mdglich, zum anderen weisen
die ermittelten Werte einen relativ hohen Fehler auf. Eine exaktere Bestimmung der
effektiven Depositionsrate erfolgt deshalb Uber die Messung der Schichtdicke (siehe
Kapitel 3.3), aus der der Wert fiizuriickgerechnet werden konnte.
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3.2 Hochenergetische Elektronenbeugung (RHEED)

Eine Texturcharakterisierung, wie sie standardmaf3ig mit Hilfe der Rontgenbeugung durchge-
fuhrt wird, ist bei diinnen Schichten unterhalb 100 nm oft nicht mehr anwendbar. Gleichfalls
liefert diese Methode nur integrale Aussagen Uber die gesamte Schicht, wodurch es sehr schwer
maoglich ist, Texturentwicklungsprozesse wahrend des Wachstums zu verfolgen. Aus diesem
Grund mussen andere Charakterisierungsmethoden zum Einsatz kommen. In den letzten Jahren
hat sich insbesondere die hochenergetische Elektronenbeugeihgction High Energy Elec-
tron Diffraction - RHEED) als wertvolles Hilfsmittel zur Struktur- und Texturcharakterisierung
dunnster Schichten erwiesen. Im folgenden sollen nun einige Grundcharakteristika der Messung
und Auswertung mit dieser Methode dargestellt werden.

In Abbildung 3.4 ist der Grundaufbau der
Beugungsanordnung skizziert. Ein Elektro-
nenstrahl mit einer Energie zwischen 10 und
40 kV wird unter einem sehr flachen Winkel
0o < 5° auf die Probenoberflache fokussiert.
Dieser Strahl wird in den Oberflachenberei-
chen der Schicht gebeugt, die entsprechenden
Reflexe kénnen auf der gegenuberliegenden
Seite mit Hilfe eines Fluoreszenzschirmes

e™-Strahl sichtbar gemacht werden. Die Reflexe werden

anschlieBend mit einer CCD-Kamera aufge-
Abbildung 3.4: Prinzipskizze der RHEED- nommen und flr die Auswertung abgespei-
Charakterisierung chert. Im Rahmen dieser Arbeit kam ein

Bestec ee30 RHEED-System zum Einsatz.
Typischerweise wurde ein 25 kV-Elektronenstrahl mit einem Strom von 50 — 100 pA unter
einem Winkel 09 von 0,5 — 2° verwendet. Die verwendete CCD-Kamera arbeitete mit einer
Aufnahmefrequenz von 20 Hz. Um die Empfindlichkeit zu erhéhen, wurden jeweils 8 Bilder
aufaddiert und das resultierende Bild anschliel3end abgespeichert.

Beugungsbild

(202)-Ebene

Durch die soeben beschriebene Geometrie dringen die Elektronen bei der verwendeten Ener-
gie nur wenige Nanometer tief in das Material ein [Lagally 1985]. Dadurch steht mit RHEED ein
oberflachensensitives Verfahren zur Verfugung. Grundséatzlich unterscheidet man in Abhangig-
keit von der Oberflachenbeschaffenheit zwei Beugungsfélle, die mit Hilfe der Ewaldkonstruktion
veranschaulicht werden kénnen:

+ Beugung an glatten Oberflachen: RHEED-Reflexe

An ideal glatten, zweidimensionalen Oberflachen findet die Beugung praktisch nur in der
obersten Monolage statt. Das reziproke Gitter entartet deshalb zu einer Anordnung von Linien,
die senkrecht zur Substratoberflache stehen. In Abbildung 3.5a ist die Ewaldkonstruktion fir den
Fall einer hochsymmetrischen Richtung gegeben, die Reflexe sind dabei auf konzentrischen
Lauekreisen angeordnet (Abbildung 3.5b). Ein Beispiel ist in Abbildung 3.5c¢ dargestellt, das die
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Beugung an der {001}-Oberflache eines MgO-Einkristalles zeigt, wobei der Elektronenstrahl
annahernd parallel zu ein@00ERiIchtung einfallt.

+ Beugung an rauhen Oberflachen: Transmissionsreflexe

Der andere Extremfall tritt dann auf, wenn der Elektronenstrahl kleine Inseln oder andere
Rauhigkeiten auf der Oberflache durchstrahlt. Dabei entstehen Beugungsbilder, die mit denen im
Transmissionselektronenmikroskop zu vergleichen sind. Auf Grund der geringen Grol3e dieser
Objekte stellen sie im reziproken Raum keine Punkte, sondern kleine Kugeln (fur den Fall rAum-
lich isotroper Inseln oder Rauhigkeiten) mit nicht zu vernachlassigender Ausdehnung dar. Die
Schnittflache der Ewaldkugel mit diesen Gitterkugeln entspricht dann der Intensitat der Reflexe.
In Abbildung 3.6 ist wieder ein entsprechendes Beispiel dargestellt.

@) (b) (©)

Abbildung 3.5: Beugungsbedingungen fir RHEED an einer glatten Einkristalloberflache:
(a) Ewaldkonstruktion; (b) schematische Darstellung des Beugungsbildes auf dem Fluoreszenz-
schirm; (c) RHEED-Aufnahme einer {001} MgO-Einkristallflache in €l@/~Richtung

® ®
(000)
® »

(@) (b)
Abbildung 3.6: Beugungsbedingungen fir Transmissionsbeugung an einer rauhen Oberflache:
(a) Ewaldkonstruktion; (b) schematische Darstellung des Beugungsbildes auf dem Fluoreszenz-
schirm; (c) RHEED-Aufnahme eines {001} MgO-Filmes in éli@®~Richtung
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Abbildung 3.7: Veranderung der Reflexe entsprechend der Oberflachenstruktur [Lagally et al.
1988]

Die beiden diskutierten Beugungsbedingungen stellen Idealfélle dar. In der Realitat werden

oft weder ideale Oberflachen beobachtet, noch sind isotrope Inseln oder Rauhigkeiten pragend
fur die Oberflachenstruktur. Die Realstruktur spiegelt sich vielmehr in Form und Intensitat der
RHEED-Reflexe wieder. Dies soll zunachst anhand der Abbildung 3.7 naher diskutiert werden
[Lagally et al. 1988]. Ausgehend vom Fall der Beugung an rauhen Oberflachen (a), fuhrt die
Veranderung der Inselmorphologie zu einer ellipsoiden Entartung der Gitterkugeln und damit zu
einer elliptischen Verschmierung der Reflexe (b, c). Bei immer flacher werdenden, ausgedehnten
Objekten (c) fuhrt dies schliel3lich zu den sogenannten ,streaks”, zu Linien, die senkrecht zur
Schattenkante auftreten. Ist schlieBlich auf der Oberflache nur noch ein System von atomaren
Stufen zu beobachten, verandern sich die Streaks in der Art und Weise, dal3 elliptisch ver-
schmierte Reflexe zu beobachten sind, die nun auf den Lauekreisen angeordnet sind (d). Bei
glatten Oberflachen sind dann die schon besprochenen RHEED-Reflexe sichtbar (e).

Ausgehend von diesen qualitativen Betrachtungen wird deutlich, dal RHEED-Beugungs-
bilder von polykristallinen Schichten eine Reihe von Informationen tber die Struktur und Textur
der Oberflache enthalten. Erst in den letzten Jahren wurden einige Anséatze vorgestellt, diese
Informationen auch quantitativ auszuwerten [Andrieu und Fréchard 1996, Betz et al. 1997,
Litvinov et al. 1999, Brewer 2000]. Im folgenden sollen anhand der RHEED-Aufnahme einer
biaxial texturierten MgO-Schicht (Abbildung 3.8) die einzelnen EinfluRRfaktoren diskutiert wer-
den, eine quantitative Beschreibung wirde jedoch den Rahmen dieser Arbeit sprengen:

» die Reflexbreite parallel zur Schattenkante ist umgekehrt proportional zu KorhgroRe

» die Reflexbreite senkrecht zur Schattenkante ist umgekehrt proportional zur effektiven Ein-
dringtiefe der Elektroneh und damit ein Maf3 fur die Oberflachenrauhigkeit der Schicht
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» die Reflexbreite tangential an einen GroRRkreis um den durchgehenden Strahl (0 0 0) ist direkt
proportional zumout-of-plane Orientierungsverteilungwy um die Einfallsrichtung des Elek-
tronenstrahles

» die relativen Intensitatehy der Reflexe sind umgekehrt proportional zowplane Orien-
tierungsverteilung\ ¢; mit Hilfe eines Algorithmus, wie er bei Betz et al. [1997] beschrieben
ist, kann dieser Wert aus der Intensitatsverteilung der auf3eren Reflexe bei Drehung um die
Substratnormale ermittelt werden, allerdings ist zu beachten, dal3 eine zusétzliche Korn-
gréRenabhangigkeit bei Korngrof3en unter 30 nm besteht [Brewer et al. 2001a].

Aus der Abbildung ist auch ersichtlich, dal3 sich ein-
zelne Einflisse Uberlagern, so dalR eine quantitative
Auswertung der Reflexe hinreichend kompliziert ist.
Zusétzlich sind dabei noch innere Spannungen und
Aufladungseffekte zu berlcksichtigen. Letztere ent-
stehen durch die nicht leitfahige Oxidschicht und ver-
schmieren die Reflexe zusatzlich. Im Rahmen dieser
Arbeit wurden die RHEED-Aufnahmen vor allem hin-
sichtlich ihrer Reflexpositionen ausgewertet. Dazu
stand ein Computerprogramm zur Verfigung, das auf
der kinematischen Elektronenbeugungstheorie beruht
[Fahler 1998]. Dabei wird ein Strukturvorschlag ein-
gegeben, anhand dessen fur eine gegebene Orientie-
rung die Reflexe berechnet werden kdnnen. Durch
Anpassen der einzelnen freien Parameter kann nun das
berechnete mit dem gemessenen Pattern in Uberein-
stimmung gebracht werden (fir ein Beispiel siehe
Abbildung 3.8: Charakteristische Abbildung 5.4a). Mit Hilfe dieses Programmes ist es
Abhangigkeiten der RHEED-Reflexemoglich, in erster Naherung die Reflexpositionen gut
von: KorngréRe L, Eindringtiefe der wiederzugeben, Reflexintensitaten kénnen dagegen
Elektronen h, out-of-plane Orien- picht ausgewertet werden. Anhand der oben darge-
tierungsverteilungAwy und in-plane  ge|iten Abhangigkeiten sind jedoch qualitative Aus-
Orientierungsverteilung A¢  [nach sagen zur Texturentwicklung méglich. Dazu wird un-
Brewer 2000] . . .

ter anderem die Reflexveranderung entlang bestimm-
ter Linien oder GroRkreise in den RHEED-Aufnahmen beobachtet. Ein Beispiel fir die Ande-
rung derout-of-plane Orientierung mit wachsender Schichtdicke findet sich in Abbildung 5.8.

Schattenkante

3.3 Roéntgenbeugung

Nach Abschluf3 der Deposition wurden die Schichten mit Standardrontgenmethoden
charakterisiert. Dazu kdnnen tUber die bekannte Bragg-Beziehung

2dsinf = ny. (3.1)
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bei bekannter Wellenléange der verwendeten monochromatischen Roéntgenstrahlung und mit
Hilfe des Winkels26 zwischen einfallendem und gebeugtem Strahl fir einen beobachteten
Reflex die entsprechenden Netzebenenabstdnelenittelt werden. Im Rahmen dieser Arbeit
wurden zwei Rontgenbeugungsmethoden angewendet:

»  §-20-Scan

Mit Hilfe eines Standard-Pulverdiffraktometers (Cg-8trahlung) in Bragg-Brentano-
Geometrie wurden die Vorzugsorientierungen parallel zur Substratnormalen bestimmt. Damit ist
es mdaglich, die Gitterabstande in Normalenrichtung genau zu bestimmen. Fur die Diskussion der
Ergebnisse ist zu beachten, dal3 die Intensitat der einzelnen Reflexe von den Struktur- und Form-
faktoren des Kiristallgitters abhangig ist. Zum einen treten einige Reflexe auf Grund der Aus-
l6schungsregeln nicht auf (z.B. (100)-Reflex beim MgO). Zum anderen betragt die Beugungs-
intensitat einer (111)-Ebene im MgO-Kristall nur 5 % der Intensitat einer (200)-Ebene. Dies muf3
bei der Interpretation von Peakhdhen berlcksichtigt werden.

= Vierkre sdiffraktometer

Mit einem Vierkreisdiffraktometer wurden Texturmessungen durchgefihrt und anschlieRend
die Ergebnisse in einer stereographischen Projektion als Polfiguren dargestellt und ausgewertet.
Als Standardverfahren wurde die Messung in Bragg-Brentano-Geometrie verwendet. Um
bessere Reflexintensitaten zu erhalten, wurde meist mit einer Co-R6hre ohne Monochromator
gearbeitet. Allerdings traten dadurch zusatzliche Reflexe des Si-Einkristallsubstrat in der Pol-
figur auf, die nachtraglich korrigiert wurden. Eine Verbesserung der Intensitat wurde durch die
Messung von Polfiguren unter streifendem Einfall erreicht [Jolly et al. 1996]. Dazu wurde in
Abhangigkeit von der Reflexposition ein Einfallswinkel zwischen 3° und 5° verwendet. Fur
dieses Verfahren ist eine exakte Justage notwendig, da kleine Verkippungen zwischen der Ober-
flachennormalen der Schicht und deAchse zu grof3en Intensitatsschwankungen auf eiglem
Kreis fihren kdnnen.

Allgemein konnten aussagekraftige Texturinformationen nur fur dickere Schichten gewonnen
werden. Im Resultat den-situ RHEED-Untersuchungen wurde deutlich, dal wahrend des
Wachstums in Schichtdicken unterhalb 200 nm starke Texturdnderungsprozesse stattfinden.
Diese konnen von einer globalen Melimethode, wie der Rontgenbeugung, nicht erfal3t werden, da
in diesem Fall die Texturinformation tUber grof3e Volumenbereiche gemittelt wird.

3.4 Schichtdickenmessung

Wie in Kapitel 3.1 schon diskutiert wurde, ist die Messung der Depositionsrate mit Hilfe eines
Schwingquartzes mit grof3en Fehlern behaftet. Eine genauere Bestimmung ist Uber die Ermitt-
lung der Schichtdicke mdglich, aus der dann eine effektive Depositionsiatkgerechnet wer-
den kann. Fur die Schichtdickenbestimmung kamen zwei Methoden zum Einsatz:
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»  Schichtdickenmessung an einer Sufe

Bei dieser Methode wird wahrend der Deposition ein Teil der Probe abgedeckt und damit
nicht beschichtet. Anschliel3end wird die so entstandene Stufe mit @istepper ausgemessen.
Die Funktionsweise ist dabei @hnlich der eines Atomkraftmikroskops (siehe Kapitel 3.5). Mit
dieser Vorgehensweise kann zusatzlich die Homogenitat der Schichtdicke entlang der Stufe
kontrolliert werden. Nachteilig ist, dal3 dieses Verfahren speziell praparierte Proben benétigt und
es dadurch zur Kollision mit der RHEED-Charakterisierung kommt.

= Schichtdickenbestimmung am Ellipsometer

In diesem Verfahren wird die Messung optischer Konstanten fir die Ermittlung der Schicht-
dicke ausgenutzt. Der prinzipielle Aufbau ist in Abbildung 3.9 dargestellt. Das einfallende Licht
wird zunachst mit einem Polarisator linear polarisiert und trifft auf die Probenoberflache. Durch
Brechungs-, Absorptions- und Reflexionsprozesse wird dieses Licht in seinem Polarisations-
zustand geandert. Dies kann mit einem rotierenden Analysator in Abhangigkeit von der Wellen-
lange detektiert und aufgezeichnet werden. Fur eine hohere Genauigkeit kann diese Messung
unter mehreren Einfallswinkeln durchgefihrt werden.

Aus den so gemessenen Spektren konnen mit Hilfe eines umfangreichen mathematischen
Formalismus sowohl die optische Konstanten als auch die Schichtdicke ermittelt werden [Azzam
und Bashara 1987]. In der Praxis erfolgt die Auswertung tber die Simulation der Spektren. Dazu
wird ein Schichtpaket konstruiert, das aus Ubereinanderliegenden Multilagen mit glatten Grenz-
flachen besteht. In den einzelnen Lagen kdnnen sowohl die Schichtdicke als auch verschiedene
optische Konstanten als freie Parameter fungieren. Diese werden so durch eine Fitprozedur an-
gepaldt, daR die Differenz zwischen gemessenen und simulierten Spektren minimal wird. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden gute Ergebnisse mit folgendem Schichtaufbau erzielt: Si-Substrat /
SiO, / SkN4 / MgO / Oberflachenrauhigkeit (entspricht Schicht mit 50 % MgO und 50 % Luft).

Als optische Konstanten der Substratbestandteile wurden die Literaturwerte der einzelnen Mate-
rialien verwendet. Fur die MgO-Schicht wurden sowohl die Literaturwerte als auch ein numeri-
sches Modell mit freien optischen Konstanten gewdahlt. Beide Modelle fiihrten (unter Verwen-
dung einer Oberflachenrauhigkeit) fast immer zu guten Ergebnissen, wobei die Schichtdicken
um ca. 5% variieren. Vergleiche mit Ergebnissen aus der Messung an einer Stufe bestatigten die

E\, linear polarisiertes

Licht
elliptisch polarisiertes
: Licht
E
e
7 Abbildung 3.9:
% 7] MeRprinzip eines Ellipsometers

Schichtstruktur Einfallsebene des)
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so ermittelten Schichtdicken. Die Genauigkeit dieser Methode ist aul3erdem dadurch begrenzt,
daR’ durch die Grof3e des Beleuchtungsfleckes tber einen grol3en Teil der Probenoberflache ge-
mittelt wird. Aus diesem Grund kénnen durch vorhandene Schichtinhomogenitaten zuséatzliche
Fehler auftreten.

3.5 Mikrostrukturuntersuchungen

Zur Charakterisierung der Mikrostruktur wurden mehrere Standardmethoden verwendet, die
im folgenden kurz angesprochen werden:

= Atomkraftmikroskopie (AFM)

Beim AFM wird ein Probenbereich mit Hilfe einer feinen Spitze abgerastert und die Ober-
flachentopographie hinsichtlich der Rauhigkeiten und Korngréf3en erfal3t. Die Messungen wur-
den an einem Nanoscdbédll der Fa. Digital Instruments fast ausschlieRlich im stapping
mode* durchgefihrt. Der Cantilever und die Spitze schwingen dabei mit ihrer charakteristischen
Resonanzfrequenz. Kommt die Spitze in die Nahe der Oberflache, wird durch die wirkenden
Krafte diese Frequenz geandert. Diese Anderung liefert das eigentliche MeRsignal, das aufge-
zeichnet und ausgewertet wird. Dieser Scanmodus hat sich im Gegensatz zum oft verwendeten
.contact mode" (hier dienen die Kréafte zwischen Spitze und Oberflache direkt als Mel3signal)
als weniger empfindlich gegentber Adsorbatschichten auf der MgO-Oberflache erwiesen. Als
Rauhigkeitswert fur die Oberflache wird im folgenden immer der rms-Wert angegeben, der wie
folgt definiert ist:

R
RW—JNZ(L 7) (3.2)

wobei Z; die gemessenen Hohenwerigderen Mittelwert undN die Anzahl der MeRpunkte im
Melgebiet ist.

= Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Im REM sind sowohl Oberflachen als auch Bruchflachen von ausgewéhlten Schichten hin-
sichtlich ihrer Struktur untersucht worden. Dafir stand ein DSM 962 der Fa. Carl Zeiss zur Ver-
fugung. Um Aufladungen zu vermeiden, wurden die Proben mit einer ca. 2 nm dicken Gold-
schicht bedampft. Oberflachenaufnahmen zeigten homogene Schichten mit geringen Kontrast-
unterschieden. Dabei konnte festgestellt werden, dal3 die Tropfenbildung bei der Laserdeposition
von MgO nur eine untergeordnete Rolle spielt (vgl. Abbildung 6.6a). Aufnahmen von Bruch-
kanten lieferten vor allem zusatzliche Informationen zum Wachstumsmodus im Depositions-
prozel3.
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In Rahmen dieses Kapitels sollen die Eigenschaften des Magnesiumoxides zusammengestel It
werden, die fur das Verstandnis der Teilprozesse bei der ionenstrahlunterstitzten Laserdeposi-
tion wichtig sind. AnschlieRend werden die Ergebnisse der Untersuchungen zum Wachstum von
MgO-Duinnschichten ohne lonenstrahlunterstiitzung prasentiert, die Grundlage fur die folgenden
IBALD-Experimente sind.

MgO weist im Einzelmolekil eine Bindungs-
energie von ca. 10 eV bei einer Bindungslange von
0,176 nm auf, so daf? sich bei der Verdampfung
schon in der Gasphase Molekile aus den Einzelele-
menten bilden [Yadavalli et al. 1990]. In der festen
Phase kristallisiert MgO in der NaCl-Struktur
(Abbildung 4.1) mit einer Gitterkonstanteg von
0,421 nm (bei 25°C). Die Struktur besteht aus zwei
kubisch flachenzentrierten Untergittern fur die
Magnesium- und die Sauerstoffionen, die gegenein-
ander umay/2 in [1004Richtung verschoben sind.
Die Bindungen haben einen stark ionischen Cha-
Abbildung 4.1: rakter, was sic_h auch in der _Schrr_lelztemperatur von
Kristallstruktur von MgO ca. 2800°C widerspiegelt. Die Dichte eines MgO-

Kristalls betragt 3,576 g/cms3, der thermische Aus-

dehnungskoeffizient wurde im Bereich von 20 bis
1000°C mit 1,4*10 K™ bestimmt [Landolt-Bérnstein 1975]. Ein weiteres Charakteristikum ist
sein hygroskopisches Verhalten, so dal3 Einkristalle oder deponierte Schichten immer unter
Feuchtigkeitsabschlu® gelagert werden mussen.

4.1 Wachstumseigenschaften von MgO

Schon lange ist bekannt, dal? MgO bei der Abscheidung aus der Gasphase in Wirfeln mit
{100}-Flachen kristallisiert [Moodie und Warble 1971]. AuRerdem wurde gezeigt, daR MgO
mittels eines CVD-Verfahrens homoepitaktisch auf {001} MgO-Flachen wéachst [Booth et al.
1975]. Yadavalli et al. [1990] gelang es mit Hilfe der Molekularstrahlepitaxie (MBE), schon bei
einer Temperatur von 140 K ein homoepitaktisches Wachstum auf diesen Flachen zu erreichen.
Zur Begrindung dieser Beobachtungen wurden Parallelen zu Alkalihalogeniden herangezogen,
die die gleiche Kristallstruktur aufweisen. Fur diese Materialien wurde eine gute Beweglichkeit
von Molekulen auf den ladungsneutralen {100}-Flachen wie auch entlan@ 06EStufen beo-
bachtet. Diese fuhrt dazu, dal3 die Molekile zu Kanten in den genannten Stufen diffundieren und
dort eingebaut werden (Abbildung 4.2a) [Yang und Flynn 1989]. Di Chiara et al. [1996] ermit-
telten in ihren Untersuchungen am MgO eine Bindungsenergie von < 0,7 eV auf den {100}-
Flachen und an ded003Stufen. Demgegeniber werden die Molekille an den Kanten mit Uber
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Abbildung 4.2: Homoepitaktisches Wachstum beim MgO: (a) Anlagerung eines Molekils an
eine Stufe; (b) step-flow Mechanismus

10 eV sehr stark gebunden. Chambers et a. [1994] beobachten in ihren MBE-Untersuchungen

zum homoepitaktischen Wachstum von MgO mit steigender Temperatur einen Wechsel des
Wachstumsmodus. Wéhrend bei 450°C ein Inselwachstum gefunden wurde, wird bei 750°C ein
step-flow Mechanismus beobachtet, der zu sehr glatten Oberflachen fuhrt. Im letzteren Fall
diffundieren die Molekille so lange auf der Oberflache, bis sie an energetisch ginstige Platze
gelangen (z.B. Kinken in Stufen), an denen sie fest eingebunden werden (Abbildung 4.2b). Des-
halb ist es moglich, durch Deposition bei diesen Temperaturen die Qualitdt von MgO-Ein-
kristallspaltflachen weiter zu verbessern. Aktuelle molekulardynamische Simulationen finden
eine ahnliche Temperaturabhangigkeit des Wachstumsmodus [Kubo et al. 1997]. Wahrend bei
300 K die Ausbildung von Inseln beobachtet wird, dominiert bei 1000 K das Lagenwachstum.
Als Ursache wird die Temperaturabhéngigkeit des Diffusionskoeffizienten fur die Oberflachen-
diffusion eines MgO-Molekiils auf einer MgO {001}-Flache angegeben. Dadurch kénnen die
Molekile im Fall hoher Temperaturen zu energetisch ginstigeren Platzen wandern, was zu dem
schon beschriebenetep-flow Mechanismus fuhrt.

Neben dem homoepitaktischen Wachstum wurde auch die Texturentwicklung bei der Depo-
sition auf amorphen Substraten intensiv untersucht. Aboelfotoh et al. [1977] deponierten MgO
mittels Elektronenstrahlverdampfen auf amorphen Glassubstraten. Die RHEED-Pattern zeigten
dabei im Temperaturbereich zwischen 25°C und 200°C eine regellose Keimbildung. Im Verlauf
des Schichtwachstums entwickelte sich daraus eine leicht von der Substratnormale weggekippte
[(111dFasertextur. Mit dem gleichen Depositionsverfahren hergestellte MgO-Schichten auf
amorphem Si@wurden von Lee et al. [1999] mittels Transmissionselektronenmikroskopie ein-
gehender untersucht. Im Keimbildungsstadium wurden von ihnen sehr kleine Kérner gefunden
(6 nm bei 25°C, 17 nm bei 300°C), def@d 1HRichtungen mit einer grol3en Streubreite parallel
zur Substratnormalen orientiert sind. Lediglich bei 300°C wurde zusétzlich eine schiMa@he
Ausrichtung der Kérner beobachtet. Bei einer Schichtdicke zwischen 40 und 70 nm erfolgte eine
abrupte Anderung der KorngroRe, parallel dazu wurde eine bessere Ausrichtufid ier
Richtung bezlglich der Substratnormalen gefunden. Bauer [1998] berichtet beim Elektronen-
strahlverdampfen mit hohen Depositionsraten gleichfalls von ElddrHFasertextur im gesam-
ten Temperaturbereich zwischen 25°C und 700°C. Im Gegensatz zu diesen Beobachtungen
wurde bei der metallorganischen CVD auf geschmolzenem QuarZl&@eTextur bei Tempe-
raturen oberhalb 600°C gefunden [Kwak et al. 1989].
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4.2 lonenbeschul von MgO

In Verbindungen mit ionischem Charakter wie dem MgO sind, im Gegensatz zu Metallen,
langreichweitige Couloumbkrafte in die Betrachtung der lonen-Festkdrper-Wechselwirkungen
einzubeziehen. Diese resultieren aus dem Fakt, daf? die Ladung der Atomrimpfe nicht mehr
komplett durch die Elektronen abgeschirmt ist. Aus diesem Grund muf3 das einfache Modell
unabhangiger nuklearer Stdl3e durch zusétzliche Terme ergénzt werden. Gerade bei niedrigen
lonenenergien sollte dadurch sowohl die nukleare Bremsung wie auch die Produktion von Git-
terschaden deutlich erhéht werden. Allerdings konnte dies bisher beim Beschul3 von ionischen
Kristallen mit Edelgasionen nicht nachgewiesen werden. Als mogliche Ursache wird diskutiert,
dal3 Edelgasionen bei niedrigen Energien sehr schnell neutralisiert werden [Biersack 1987b].

In Kapitel 2.2.3 wurden die durch die lonen produzierten Gitterschaden diskutiert. Diese sind
stark von den Bindungsverhaltnissen in den einzelnen Materialien abhangig. So liegt die
Schwellenenergie fur die Erzeugung eines Gitterfehlers im MgO-Kristall bei ca. 55 eV, wobei
sie bei den niedrigen lonenenergien meist Resultat von KernstdRen sind [Perez und Thevenard
1987]. Allerdings behalt MgO unter lonenbeschul’ seine kristalline Struktur bei, eine Amorphi-
sierung, wie bei anderen Oxiden beobachtet, wurde nicht gefunden [Betz und Wehner 1983].
Gleichzeitig ist Magnesiumoxid unempfindlich gegeniber Schadigungen durch Elektronen.
Diese sind erst bei Energien von mehreren hundert keV in der Lage, Gitterfehler zu erzeugen
[Webb et al. 1993]. Wie schon in Kapitel 2.2.3 diskutiert wurde, ist die Sputterau3blesit®
lonenbeschul3 von der Oberflachenbindungsenergie abhangig. Fiur MgO wird eine Bindungs-
energie von ca. 13 eV fir ein einzelnes Mg oder O-Atom in der {100}-Flache angegeben, die
Bindungsenergie eines MgO-Molekiils betragt dagegen nur ca. 8 eV [Kelly 1987]. Allgemein
wird eine wesentlich geringere Sputterausbeute als flr reines Magnesium beobachtet, experi-
mentell wurdeY = 0,5 ... 2 flr den Beschul3 von MgO mit Ar-lonen < 6 keV ermittelt. AuRerdem
wurde kein bevorzugtes Sputtern einer der beiden Elemente und damit keine Stochiometrieande-
rung an der Oberflache gefunden [Betz und Wehner 1984, Smentkowski 2000].

4.3 Ablationsprozeld von MgO

Entscheidenden Einflu3 auf die Wachstumsprozesse bei der ionenstrahlunterstitzten Laser-
deposition hat die Kinetik des Depositionsverfahrens (siehe Kapitel 2.1.3). Im Rahmen dieser
Arbeit wurde dabei ein MgO-Einkristalltarget mit einem KrF-Laser (A = 248 nm) ablatiert. Die
Absorption eines perfekten MgO-Einkristalls im sichtbaren wie im ultravioletten Bereich ist sehr
gering. Deshalb mussen Gitterstorungen vorhanden sein, die eine Absoption der Energie ermég-
lichen und zur Ablation des Materials fihren. Im MgO spielen insbesondere die F-Zentren
(Sauerstoffleerstelle mit zwei Elektronen) und dieZEntren (Sauerstoffleerstelle mit einem
Elektron) eine entscheidende Rolle (Abbildung 4.3). Diese zeigen eine starke Absorption bei der
verwendeten Wellenlange von 248 nm [Rosenblatt et al. 1989].
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Aus dieser Betrachtung wird deutlich, dal3 die Ablationsrate von der Oberflachenbeschaffenheit
abhéngig ist. Die untere Ablationsschwelle wurde fir polierte MgO-Einkristalltargets mit ca. 2
J/icm? bestimmt [Webb et al. 1993], wahrend sie bei gesinterten MgO-Targets bei 0,7 J/cm? liegt
[Lichtenwainer et al. 1993]. Die fur die eigenen Versuche verwendeten Einkristalltargets wurden
vor Verwendung aufgerauht, um gleich von Beginn an geniigend Defekte und damit eine kon-
stante Ablationscharakteristik zu erhalten.

In dem vom Target wegbeschleunigten Laserplasma sind neben neutralen Atomen, Molekilen
und Molekulclustern sowohl positive als auch negative lonen nachzuweisen [Webb et al. 1993].
Die Energieverteilung der positiven lonen wurde fur eine Energiedichte auf dem Target von 2 —
4 J/cm? und einen Druck von I@nbar mit einem Maximum zwischen 50 und 100 eV bestimmt.
Dabei treten jedoch viele lonen unterschiedlicher Masse mit einer signifikant hoheren Energie
auf. In Abbildung 4.4 ist als Beispiel die Intensitat von lonen mit einer Energie von 150 eV bei
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[Webb et al. 1993] 9 (val. g 6.6a).
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4.4  Wachstum von MgO mittels L aserdeposition

Im letzten Teil dieses Kapitels sollen die Ergebnisse zum Wachstum laserdeponierter MgO-
Schichten ohne lonenstrahlunterstitzung dargestellt werden. Sie bilden die Grundlage fir die
Untersuchungen zur ionenstrahlunterstutzten Laserdeposition von MgO, die im folgenden Kapi-
tel prasentiert werden. Fir eine ausfuhrlichere Darstellung und Diskussion der Ergebnisse soll
dabei auf Beyer [2000] verwiesen werden.

4.4.1 Wachstum auf amor phen Substraten

Bei der Deposition von Magnesiumoxid auf amorphem SiliziumnitrigNgpiist in den
Schichten eine Temperaturabhangigkeit der Vorzugsorientierung zu beobachten. Wie aus Abbil-
dung 4.5a ersichtlich ist, wachsen die Schichten unterhalb von 200°C mitkife0rientie-
rung parallel zur Substratnormalen auf. Der breite Peak in den Réntgendiffraktogrammen weif3t
dabei auf eine nanokristalline oder stark verspannte Struktur hin. Mit steigender Temperatur
andert sich die Vorzugsorientierung von d&t0Jzu einer1004Richtung. Zusatzlich ist ein
(111)-Peak zu sehen, der mit steigender Temperatur intensitatsstarker wird. Texturmessungen
ergaben fur alle untersuchten Proben Fasertexturen, wie sie exemplarisch in Abbildung 4.5b dar-
gestellt sind. Eine Veranderung der Depositionsrate filhrte zu keiner qualitativen Anderung der
beschriebenen Temperaturabhéngigkeit. Es wird lediglich eine leichte Verschiebung der Tempe-
raturbereiche beobachtet, in denen die einzelnen Vorzugsorientierungen stabil sind. Lediglich im
Fall h6herer Gasdricke wird bei Raumtemperaturlti€@JOrientierung von defl1114Orien-
tierung abgelost. Fur die Deposition auf amorphem, $irde eine ahnliche Temperaturab-
hangigkeit wie fir das g\, gefunden.

(200)
Substrat
(111)
(220)
e A 300
e — 95 TI[CI
40 50 60 70

26 (°)

(@)

Abbildung 4.5: Temperaturabhangigkeit der Vorzugsorientierung von laserdeponierten MgO-
Schichten (r = 2,5 A/s): Rontgendiffraktogrammeidd-Geometrie (a); (200)-Polfiguren einer
MgO-Schicht, deponiert bei 25°C (b) und 650°C (c)
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Die Textur- und Strukturentwicklung bel der Laserdeposition von MgO wurde eingehender
mit RHEED und mit dem AFM untersucht. Dabei lassen sich zwel typische Temperaturbereiche
unterscheiden:

= T<250°C

In der Keimbildungsphase zeigen die RHEED-Aufnahmen ein diffuses Bild, was auf eine
amorphe oder nanokristalline Struktur hinweist. Mit wachsender Schichtdicke werden aber im-
mer deutlicher Reflexe sichtbar, die einer [110[EFasertextur zugeordnet werden konnten. Dies
legt den Schluf3 nahe, dal3 die Textur bei niedrigen Temperaturen durch eine Wachstumsauslese
entsteht.

= T>250°C

In diesem Bereich ist ein vollig anderes Bild zu beobachten. In der Keimbildung zeigt das
RHEED-Pattern ein€l00dFasertextur, wobei die Reflexe unscharf sind. Dies weist wiederum
auf eine kleine KorngroRe oder auf einen hohen Anteil von eingebauten Gitterfehlern hin
(Abbildung 4.6a). Mit wachsender Schichtdicke findet ein Texturwechsel statt. Dabei wird ab
einer Schichtdicke von 20 nm die Oberflachentextur immer mehr von einer neuen Texturkompo-
nente bestimmt (Abbildung 4.6b+c). Dabei handelt es sich um eine verKlggfeFasertextur,
wobei die[111HRichtung um 5-10° gegeniber der Substratnormalen geneigt ist. Eine ahnliche
Textur wurde in den Untersuchungen von Aboelfotoh et al. [1977] gefunden. Bei einer Schicht-
dicke von 100 nm ist im Oberflachenbereich keibh@ddFasertexturkomponente mehr zu beo-
bachten (Abbildung 4.6d). Bei weiterer Deposition wird der Ubergang zul@ihtgFasertextur
ohne Verkippung beobachtet. Allgemein werden mit steigender Temperatur die RHEED-Reflexe
scharfer, was auf eine perfektere Struktur hinweist. Dies kann mit einer Beschleunigung der
Diffusionsprozesse mit wachsender Temperatur erklart werden, wie sie von Kubo et al. [1997]
gefunden wurde. Gleichzeitig geht die Transformation vontg@HFasertextur hin zuirl 11
Fasertextur schneller vonstatten. Diese Beobachtung stimmt mit der Temperaturabhéngigkeit
Uberein, die anhand der Rontgendiffraktogramme dargestellt wurde. Mégliche Ursache fir diese
Texturanderung mit wachsender Schichtdicke ist eine Minimierung der Gesamtenergie, wie sie

(b) (©) (d)

4.6: RHEED-Pattern einer wachsenden PLD-Schicht (T = 500°C, r = 1,5 A/s) bei einer Dicke
von: (a) 5 nm, (b) 30 nm, (c) 60 nm, (d) 120 nm
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auch beim TiN diskutiert wird ([Oh und Je 1993], vgl. Kapitel 2.1.3). Wahrend in der Keimbil-
dungsphase digl00dO0rientierung aufgrund der geringeren Oberflachenenergie bevorzugt wird,
wird der Einflu3 der Verzerrungsenergie mit wachsender Schichtdicke immer gré3er, so dal3 ein
Texturibergang zud 11H0rientierung stattfindet.

Die AFM-Aufnahmen einer Probenserie, die bei 500°C deponiert wurde, zeigen mit wach-
sender Schichtdicke sowohl eine zunehmende Rauhigkeit (vgl. Abbildung 5.13) als auch eine
wachsende KorngréRe. Zusatzlich untersuchte Bruchkanten im REM zeigen im oberen Teil der
Schicht eine deutlich kolumnare Struktur. Diese Fakten weisen zusatzlich auf eine Texturausbil-
dung durch eine Wachstumsauslese hin.

4.4.2 Homoepitaktisches Wachstum auf {001} MgO-Flachen

Neben dem Wachstum auf amorphen Substraten wurden die Bedingungen fir ein homoepi-
taktisches Wachstum mit Hilfe der Laserdeposition eingehender untersucht [Beyer 2000]. Bei
der verwendeten Depositionsratewischen 2 und 2,5 A/s wurde oberhalb 250°C ein homoepi-
taktisches Wachstum auf {001}-Flachen eines MgO-Einkristalls beobachtet. Die gefundene
Peakverschiebung des (200)-Reflexes zu groReren Gitterparametern wird mit wachsender Tem-
peratur kleiner und ist bei einer Depositionstemperatur von 600°C ganz verschwunden (Abbil-
dung 4.7). Diese Peakverschiebung bei niedrigeren Temperaturen weist auf den Einbau von
Gitterfehlern und damit auf Spannungen in den Schichten hin. Unterhalb von 250°C konnte fur
das Anfangsstadium der Deposition ebenfalls die homoepitaktische UbernahnizOdeér
Orientierung durchn-situ RHEED-Beobachtungen nachgewiesen werden. Bei Raumtemperatur
findet jedoch ab einer Schichtdicke von 100 — 200 nm eine Texturanderung statt, die zur Ausbil-

— Einkristall
—x%— 25°C

—v—200°C
—o0— 300°C
—0—400°C
—A—500°C
—0— 600°C

Intensitat (a.u.)

20 (°)

Abbildung 4.7: Temperaturabhangigkeit des (200)-Peaks von MgO-Filmen, die auf {001}-MgO-
Einkristallflachen deponiert wurden (r = 2,5 A/s)
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dung einer [1100EFasertextur fuhrt, wie sie in diesem Temperaturbereich auch bei der Deposition
auf amorphen Substraten gefunden wurde. Als Ursache wird ein spannungsinduzierter Textur-
wechsel angenommen. Mit sinkender Depositionsrate wird eine Verbesserung des homoepitak-
tischen Wachstums auch bei niedrigen Temperaturen beobachtet. Dies weil3t darauf hin, daf3
Diffusionsprozesse an der Oberflache eine entscheidende Rolle im Wachstumsprozel3 spielen.
Eine Verbesserung der Struktur kann zusatzlich durch ein nachtragliches Ausheilen von Gitter-
schaden bei héheren Temperaturen erreicht werden, wobei die beobachtete Peakverschiebung
nur teilweise abgebaut werden kann.

RHEED- und AFM-Untersuchungen zeigen, dal3 sich mit wachsender Temperatur die Ober-
flachenstruktur &ndert (Abbildung 4.8). Werden bei der Deposition bei 300°C mit RHEED deut-
liche Transmissionsreflexe beobachtet, ahnelt das Beugungsbild bei 600°C mehr dem Beugungs-
bild einer Einkristallflache. Gleichzeitig weist die Oberflachentopographie bei verschiedenen
Temperaturen deutliche Unterschiede auf. Ist bei 300°C noch eine deutliche Kornstruktur mit
einer rms-Rauhigkeit von 1,3 nm sichtbar, werden bei 600°C sehr glatte Oberflachen (rms: 0,9
nm; Ausgangsflache MgO-Einkristall: rms = 0,2 nm) beobachtet. Daraus kann auf einen Uber-
gang von einem Inselwachstum zu einstep-flow kontrollierten Lagenwachstum analog zur
Molekularstrahlepitaxie geschlossen werden [Chambers et al. 1994, Kubo et al. 1997]. Die Ur-
sache fir diesen Ubergang ist in einer temperaturabhangigen Oberflachendiffusion zu suchen.

@) (b) (c)

Abbildung 4.8: RHEED-Beugungsbilder (entlang einer /Z00~Richtung) und AFM-Aufnahmen

(Ix1 pm?, 50 nm Hohenauflésung) der Oberflache von 750 nm dicken MgO-Filmen auf {001}
MgO-Einkristallflachen, abgeschiedbaieinerDepositionstemperatwon:(a) 25°C; (b) 300°C;

(c) 600°C




5  Ergebnisse der ionenstrahlunterstiitzten Laserdeposition von
MgO

Die Struktur- und Texturentwicklung bei der ionenstrahlunterstiitzten Deposition wird von
vielen Parametern beeinflult. Diese kénnen, wie fur die lonenquelle in Kapitel 3.1 beschrieben,
zusatzlich voneinander abhangig sein. Um den Einfluld der einzelnen Parameter auf den Wachs-
tumsprozel3 besser charakterisieren zu kdnnen, wurde bei der Untersuchung meist nur einer von
ihnen variiert. Eine zusatzliche Schwierigkeit besteht darin, da3 die Texturbeschreibung auf
Basis der RHEED-Aufnahmen mangels quantitativ auswertbarer Parameter oft nur qualitativ
erfolgen kann. Im folgenden wird zunachst der Wachstumsprozel3 bei der ionenstrahlunterstitz-
ten Deposition auf amorphen Substraten dargestellt. AnschlieBend werden ausgewahlite
Modellexperimente an MgO-Einkristallen diskutiert, die vor allem die Rolle des lonenstrahls
wéhrend der Deposition naher beleuchten sollen. Abgerundet werden die Betrachtungen durch
die Simulation von Schadigungsprozessen, die durch die lonen verursacht werden.

5.1 Wachstum auf amor phem Substrat

Der Schwerpunkt der Untersuchungen lag auf der ionenstrahlunterstiitzten Abscheidung von
MgO-Schichten auf amorphemsRi. Wéahrend der Deposition erfolgte eine detailliertaitu
RHEED-Charakterisierung. Als Substrat wurden 10x10 mm?2 grof3e Teilstiicke eines einkristal-
linen Siliziumwafers verwendet, auf denen eine ca. 40 nm digh&-Schicht aufgebracht war.

Die Oberflache wies eine rms-Rauhigkeit von 0,2 nm auf. Sowohl mit Réntgenbeugung, als auch
durch RHEED-Aufnahmen wurde die amorphe Struktur dsd,Sschicht bestatigt.

Bei der Darstellung der Ergebnisse wird im folgenden zwischen zwei charakteristischen Be-
reichen unterschieden. Im Bereich der Keimbildung und Koaleszenz unterhalb einer Dicke von
10 nm wurde die gewtnschte Wiurfelorientierung beobachtet. Im Gegensatz dazu wird die an-
schlieBende Wachstumsphase von einer Texturanderung bestimmt. Diese fuhrt zu stabilen End-
orientierungen, die mit wachsender Schichtdicke erhalten bleiben. Die gefundenen Texturkom-
ponenten sind in Abbildung 5.1 sowohl schematisch als auch anhand einer indizierten RHEED-
Aufnahme veranschaulicht. Die Ausrichtung der MgO-KTristallstruktur kann wie folgt beschrie-
ben werden:

= KomponentéA: [1101|| Substratnormale un@O0|| lonenstrahl (Abbildung 5.1a)

= KomponenteB: [111]| Substratnormale un@O0|| lonenstrahl (Abbildung 5.1b)

»  Wairfellage: [1000)| Substratnormale un@i10]|| lonenstrahl (Abbildung 5.1¢)

Entsprechend dem bei der Deposition verwendeten loneneinfallswikkeinen Abweichungen

bis zu 10° von den angegebenen Orientierungen auftreten, da die Winkel zwischen einzelnen
Richtungen in der kubischen Kristallstruktur des MgO fest vorgegeben sind. AuRerdem weisen

diese Komponenten typische Intensitatsverteilungen um ihre Maxima auf, wie sie fur die
RHEED-Aufnahmen in Kapitel 3.2 schon diskutiert wurden.
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Abbildung 5.1: Haupttexturkomponenten in IBALD-MgO Filmen: (a) Komponente A, (b) Kom-
ponente B, (c) Wirfellage; oben: indizierte RHEED-Aufnahme; unten: schematische Darstellung
einer entsprechend orientierten kubischen Gitterzelle auf dem Substrat mit markierter Einfalls-
richtung des lonenstrahls

5.1.1 Einflul3 der Substrattemperatur

In der Keimbildungsphase wurden biaxiale Texturen schon unterhalb einer Schichtdicke von
5 nm im gesamten untersuchten Temperaturbereich zwischen 25°C und 700°C beobachtet. In
Abhangigkeit von der Temperatur traten jedoch unterschiedliche Orientierungen auf (Abbildung
5.2). Analog zu den Ergebnissen der Deposition ohne lonenstrahlunterstiitzung kann zwischen
zwei charakteristischen Bereichen unterschieden werden (vgl. Kapitel 4.4.1).

= T<250°C

In diesem Temperaturbereich wurde, im Gegensatz zu den Ergebnissen beim ionenstrahl-
unterstitzten Elektronenstrahlverdampfen [Wang et al. 1997], keine wirfelorientierte Keimbil-
dung beobachtet. Bei Raumtemperatur entstand vielmehr in einer Schichtdicke von wenigen
Nanometern die Texturkomponerni®e (Abbildung 5.2a). Wird die Depositionstemperatur auf
200°C erhoht, wurde zusatzlich zu dieser Orientierung die Texturkompohegginden. Bei-
den Komponenten gemeinsam ist die Ausrichtunglii@@JRichtung parallel zum lonenstrahl.

Im Vergleich zu den Experimenten ohne lonenstrahlunterstitzung, bei denen in diesem Schicht-
dickenbereich ein amorphes Wachstum beobachtet wurde, fihrt die Erhéhung der Diffusion
durch den Energieeintrag der lonen dazu, daf? schon bei diesen Temperaturen eine kristalline
Keimbildung stattfindet. Dabei werden Keime mit eifE904Richtung parallel zum lonenstrahl
bevorzugt. Mit wachsender Schichtdicke werden im IBALD-Prozel} lediglich scharfere RHEED-
Reflexe der beiden Komponenten beobachtet, ihre Orientierung bleibt jedoch stabil. Dies kann
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'
(d)

Abbildung 5.2: RHEED-Aufnahmen einer 5 nm dicken MgO-Keimschicht deponiert mit IBALD
(E =800 eV, a = 55°) bei einer Temperatur von: (a) 25°C; (b) 300°C; (c) 500°C, Blick entlang
[I00/~Richtung; (d) 500°C, Blick entlan@10/~Richtung

(a) (b) (©)

mit einer wachsenden Korngro3e und einer perfekteren Kristallstruktur begrindet werden.
Rontgenpolfiguren, die an dickeren Schichten gemessen wurden, zeigen-gare FWHM
von ca. 25°.

= T>250°C

Oberhalb einer definierten Schwellentemperatur wird die Wiirfellage in der Keimbildungs-
phase beobachtet. In einem Ubergangsbereich deuten die halbkreisférmig verschmierten
RHEED-AulZenreflexe noch auf eine gro3e Streuungodieof-plane Orientierung hin (Abbil-
dung 5.2b). Wird die Depositionstemperatur weiter erhoht, werden scharfere Reflexe beobachtet
(Abbildung 5.2c+d). Diese Temperaturabhangigkeit kann auf thermisch aktivierte Diffusions-
prozesse zurlickgefihrt werden, wie sie von Kubo et al. [1997] fir das MgO diskutiert wurden.
Mit ihrer Hilfe kann die Gitterstruktur bei héheren Temperaturen wahrend des Wachstums
Erholungsprozesse durchlaufen, die zu einer perfekteren Kristallstruktur mit grél3eren Kérnern
und damit zu scharferen RHEED-Reflexen fiihren. Detailliertere Untersuchungen der Keimbil-
dung bei Temperaturen oberhalb von 400°C zeigen vor Ausbildung der Wiirfellage streakartige
Reflexe, die unter Zugrundelegung der normalen MgO-Struktur nicht zugeordnet werden konn-
ten (Abbildung 5.3). Mdglicherweise handelt es sich dabei um Si-O-N oder Mg-Si-O-Verbin-
dungen. Diese konnen auf Grund der kinetischen Energie der deponierten Atome und der lonen
durch Mischungsprozesse in der Grenzflache entstehen. In diesem Punkt unterscheidet sich der
IBALD-KeimbildungsprozelR gegeniber den Ergebnissen des (niederenergetischen) ionenstrahl-
unterstitzten Elektronenstrahlverdampfens. Dort wird bei den ersten Nanometern eine regellose
Textur beobachtet. Daraus entsteht die Wurfellage, die bis zu einer Schichtdicke von 10 nm so-
wohl in ihrer out-of-plane als auch in ihrern-plane Orientierung scharfer wird [Brewer et al.
2001b].

Die RHEED-Aufnahmen einer wirfeltexturierten Keimschicht mit scharfen Reflexen wurden
einer quantitativen Analyse unterzogen. Mit Hilfe der in Kapitel 3.2 angesprochenen Auswerte-
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Abbildung 5.3: RHEED-Aufnahmen wahrend der Keimbildung einer IBALD-MgO Sthich
(T = 600°C, E =800 eV, a = 45°) bei einer Schichtdicke von: (a) 1,6 nm; (b) 2,2 nm; (c) 3 nm;
(d) 4 nm

software wurden aus den Reflexpositionen die Gitterparameter bestimmt. Die Filme zeigen dabei

eine leicht vergroRRerte Gitterkonstante (Abbildung 5.4a). Bei einer Temperatur von 500°C lag
diese Gitterdehnung in der Grofenordnung von 2 - 4% im Vergleich zu dem Literaturwert.
Zusatzlich wurde eine Analyse derplane Orientierungsverteilung durchgefuhrt. Wie in Kapi-

tel 3.2 beschrieben wurde, ist die relative Intensitat der AuRenreflexe im Vergleich zu den zen-
tralen (0@)-Reflexen umgekehrt proportional zurin-plane Verteilung. Dies heil3t, dal3 eine
scharferein-plane Orientierungsverteilung zu intensitatsstarkeren Auf3enreflexen fuhrt, wobei
gleichzeitig die Reflexintensitat bei Drehung um die Substratnormale schneller abklingt. Im ent-
gegengesetzten Grenzfall ein®01dFasertextur wirde sich die Intensitat der Reflexe bei dieser
Drehung nicht andern. Um eine quantitative Analyse durchzufihren, wurde die deponierte
IBALD-Schicht mit dem Winkelgp um die Substratnormale gedreht und in regelmafigen
Abstanden das RHEED-Beugungsbild aufgenommen. Zur Auswertung wurde durch den (022)
und den (0-22)-Reflex ein Schnitt gelegt, wie er in Abbildung 5.4b dargestellt ist. Entlang dieser
Linie wurde die integrale Intensitat der Reflexe bestimmt und auf die des zentralen (002)-
Reflexes normiert. Das Ergebnis fur den (022)-Reflex ist in Abbildung 5.4c dargestellt. Die so
ermittelte FWHM von 21° stellt jedoch nur eine obere Abschatzung flingiene Verteilung

dar. Wie in Kapitel 3.2 ausgefiihrt wurde, haben sowohl die KorngroRe als awlt-diglane
Orientierungsverteilung einen entscheidenden Einflul? auf die Intensitdt der ausgewerteten
Reflexe, sie fuhren zu einer zusatzlichen Verbreiterunggeerteilung [Betz et al. 1997,
Brewer 2000]. Aus diesem Grund liegt der wahre Wert furigliplane Verteilung bei einer
FWHM < 21°. Eine Mdglichkeit, diesen Wert genauer zu bestimmen, besteht in der Messung
unter streifendem Einfall mit Hilfe einer intensitatsstarken Rontgenqueti&zihg Incidence
Diffractometry — GID). Untersuchungen an Proben, die mit ionenstrahlunterstiitztem Elektronen-
strahlverdampfen hergestellt wurden, ergaben eine FWHM von 10° [Groves et al. 2001b].

Die Grenze zwischen den oben beschriebenen Temperaturbereichen ist zusatzlich von den
anderen Depositionsparametern abhangig. Bei einem loneneinfallswinkel watb° wird die
Ausbildung einer Wiirfellage in der Keimbildung schon bei einer Temperatur von 200°C beo-
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Abbildung 5.4: Analyse der RHEED-Aufnahmen einer wirfeltexturierten IBALD-MgO Keim-
schicht (T = 500°C, E = 800 eV, r = 1,5 A/s) mit einer Schichtdicke von 7 nm: (a) indizierte
RHEED-Aufnahme (Blick ifZ00~Richtung) fiir eine Gitterkonstante a = 4,40 A bei T = 500°C,

(b) Schnitt durch die Reflexe fur die in-plane Analyse, (c) Intensitat des (022)-Reflexes in
Abhangigkeit vom in-plane Winkel

bachtet. Dagegen verschiebt sich die Grenze bei anderen Einfallswinkeln zu héheren Temperatu-
ren. Da bewx = 45° der lonenstrahl parallel zu eing2L0&Richtung liegt, ist dieses Verhalten ein
Hinweis darauf, daf3 das Channeling und damit verbundene Prozesse der lonenstrahlschadigung
eine wichtige Rolle im Keimbildungsprozel3 spielen. Dies wird in Kapitel 5.2 ausfuhrlicher dis-
kutiert. Zunachst soll jedoch der EinfluR der anderen Depositionsparameter auf die Keimbildung
und das Wachstum dargestellt werden. Die dabei beobachtete Texturanderung von der Wiirfel-
textur zu anderen Texturkomponenten ist hauptséchlich von den lonenstrahlparametern abhan-
gig. Allgemein wird sich im folgenden auf den Stabilitdtsbereich der Wirfellage bei Temperatu-
ren zwischen 300°C und 600°C beschrankt. Als Schwerpunkt fiir die Untersuchungen wurde
eine Depositionstemperatur von 500°C gewahlt, bei der scharfe RHEED-Reflexe auf eine gut
ausgebildete Wirfeltextur hinweisen.

5.1.2 Einflul® der lonenstrahlparameter

In Kapitel 3.1 wurde ausgefuhrt, dal? auf Grund der Bauart der lonenquelle die einzelnen
Parameter voneinander abhangig sind. AuRerdem ist kesits Bestimmung dieser Parameter
wéhrend des Depositionsprozesses maoglich. Die angegebenen Werte sind deshalb Naherungs-
werte, die in einer von der eigentlichen Deposition unabh&angigen lonenstrahlcharakterisierung
gewonnen wurden. Neben dem loneneinfallswinkelvird im folgenden der Einflu der
lonenenergiee und der lonenstromdichiediskutiert. Dabei wird zunachst der Einflul3 auf die
Keimbildungsprozesse dargestellt, ehe anschliel?end die Auswirkungen der Parameter auf den
weiteren Wachstumsprozel3 charakterisiert werden.

=  Kembildung

Der Einflul? des loneneinfallswinkedsauf die Texturausbildung wurde im vorhergehenden
Abschnitt kurz angesprochen. Ber 45° wurde eine scharfe Wurfeltextur ab einer Depositions-
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Abbildung 5.5: Charakterisierung einer 100 nm dicken MgO-Schicht, hergestellt mit IBALD bei
einem loneneinfallswinkel a. = 65° (T = 500°C, E = 400 eV): (a) RHEED-Aufnahme; (b) (200)-
Palfigur; (c) (220)-Polfigur

temperatur von 200°C gefunden. Wird ein kleinerer Winkel verwendet {d:h35°), tritt bei
lonenenergie von 800 eV ebenfalls eine deutliche Wirfellage auf. Im Gegensatz dazu weisen die
RHEED-Reflexe bei niedrigen lonenenergien auf eine unscharfe Wirfeltextur hin. Bei Erh6hung
des loneneinfallswinkels auf = 55° wurden in vielen Fallen scharfe Wiirfellagen beobachtet.
Lediglich unter Verwendung niedriger lonenenergien traten Reflexe einer weiteren Orientierung
auf. Allgemein ist eine verstarkte Temperaturabhangigkeit zu verzeichnen, erst oberhalb von
400°C wurden deutliche Wurfeltexturen mit einer kleinen Streuung unoutlief-plane Rich-

tung gefunden. Setzt man den loneneinfallswinkekauf65°, sind in den RHEED-Aufnahmen
zusatzlich zur Wurfellage weitere Reflexe zu beobachten. Bei niedrigen lonenenergien bleibt
dieses Bild bis zu einer Schichtdicke von 100 nm erhalten (Abbildung 5.5a). Dieser Fakt macht
es mdoglich, mit Hilfe von Rontgentexturmessungen zu klaren, ob es sich in diesem Fall um eine
[D01HFasertextur oder um zwei unabhangige Wirfelorientierungen handelt, die um 45° um die
Substratnormale verdreht sind. Die gemessenen Polfiguren (Abbildungen 5.5b+c) zeigen eine
gute Ausrichtung defD01ERichtung parallel zur Substratnormalen. Bezliglich iaeplane

Textur kann auf Grund der geringen Intensitatsunterschiede keine eindeutige Aussage getroffen
werden. Jedoch deutet das Bild auf eine Fasertextur bzw. auf eine Vielzahl um die Substratnor-
male verdrehter Wurfelorientierungen hin. Zusammenfassend kann festgehalten werden, dal3 der
ideale loneneinfallswinkel fur die Ausbildung einer Wiirfeltextur dbei 45° liegt. Der Zusam-
menhang mit einer Channelrichtung in der MgO-Struktur wurde schon angesprochen und wird in
Kapitel 5.2 noch eingehender diskutiert werden. Bei Abweichungen von + 10° von diesem idea-
len Winkel wird noch die Ausbildung einer scharfen Wiirfellage beobachtet, allerdings ist der
Parameterbereich erheblich eingeschrankt. Dies erlaubt den Rickschlul3, dal® die fur die Tex-
turierung verantwortlichen Prozesse eine Abweichung von der loneneinfallsrichtung in dieser
Grol3enordnung tolerieren.

Es ist schon angeklungen, daR die lonenené& g untersuchten Bereich zwischen 400 und
800 eV bei einem Einfallswinkel van= 45° nur einen geringen Einflu auf die Textur wahrend
der Keimbildung hat. Werden andere loneneinfallswinkel genutzt, &ndert sich dieses Bild. Vor
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allem bei niedriger lonenenergie wird die Wirfellage diffuser, grél3ere Schwankungen in der
out-of-plane Ausrichtung werden beobachtet. Zusatzlich kénnen wahrend des Keimbildungs-
stadiums andere Orientierungen entstehen. Ein allgemeiner Trend ist, daf3 mit héherer lonen-
energie der Schichtdickenbereich kleiner wird, in dem die Wirfellage stabil bleibt. Dies kann mit
der Konkurrenz von zunehmendem Energieeintrag und gleichzeitig zunehmenden Schéadigungs-
prozessen durch den einfallenden lonenstrahl begrindet werden. In Kapitel 5.3 wird aus-
fuhrlicher auf diese Fragen eingegangen.

Eine Veranderung der lonenstromdichteewirkt eine Anderung des Verhaltnisses zwischen
unterstitzenden loneh) und deponierten MgO-MolekuleA). Gute Wurfeltexturen wurden bei
einem I/A-Verhéltnis von 0,4 gefunden (fir das ionenstrahlunterstiitzte Elektronenstrahlver-
dampfen wurde der optimale Wert mit 0,7 angegeben [Groves et al. 2001a]). Im Falle einer
Absenkung der lonenstromdichte (d.h. einem kleindvé&) werden neben der Wirfellage
zusatzliche regellos texturierte Anteile in den RHEED-Aufnahmen sichtbar. Die verringerte
Anzahl der lonen und der damit geringere Energieeintrag reicht nicht mehr aus, die deponierten
Atome und Molekule vollstdndig umzuordnen und so die Schicht zu texturieren. Auf Grund der
technischen Daten der lonenquelle war der Wert fur die lonenstromgioitboher lonenener-
gie nach oben begrenzt. Um d#&-Verhaltnis zu erhéhen, mul3 deshalb die Depositionsrate
abgesenkt werden, wie es in Kapitel 5.1.3 eingehender diskutiert wird.

= \Wachstum

Nach Abschluf? von Keimbildung und Koaleszens wurden bei der ionenstrahlunterstitzten
Deposition von MgO Texturanderungsprozesse in Schichtdidkerb nm beobachtet. Diese
hangen entscheidend von den lonenstrahlparametern ab. Dabei traten zwei Ubergangsmoden auf,
die nicht klar voneinander getrennt werden konnen. Vielmehr wird in Abh&ngigkeit von den
einzelnen Depositionsparametern ein flieBender Ubergang zwischen beiden Prozessen beobach-
tet.

ProzefR I:Mit wachsender Schichtdicke ist in diesem Fall eine kontinuierliche Anderung der
intensitatsstarksten Reflexpositionen zu beobachten (Abbildung 5.6). Dies entspricht einer kon-
tinuierlichen Orientierungsanderung von der Wirfellage hin zur TexturkompoAemwté. die
[1004Richtung der Korner rotiert von der Substratnormalen zur Einfallsrichtung des lonen-
strahls. Nach Ausbildung der Wiirfellage startet dieser Prozel3 mit einer Zunahmg-ofer
plane Verteilung der Korner, was durch eine Verbreiterung der Reflexe tangential an einen
GrolRRkreis um den durchgehenden Strahl zu beobachten ist (vgl. Kapitel 3.2). Dabei wurde keine
Korrelation mit der Richtung des einfallenden lonenstrahls gefunden, d.h. die Zunahme der
Halbwertsbreite erfolgt isotrop um die Substratnormale. Im Gegensatz zum Rréoefimt es
zu keiner komplett regellosen Orientierungsverteilung. Vielmehr setzt mit wachsender Schicht-
dicke ein langsamer Orientierungsdrift ein, der zu der stabilen KompoAefiitert. Anschlie-

Rend erfolgt wieder eine Scharfung dat-of-plane Verteilung.

Der Prozef} ist charakteristisch fur loneneinfallswinkeb 55°, fiir hohe Ionenenergien (d.h.
vor allem beiE = 800 eV) und grof3e lonenstromdichtenDies sind Parameter, bei denen
sowohl der Energieeintrag durch die lonen als auch die durch die lonen verursachten Schadi-
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Abbildung 5.6: Texturentwicklung wahrend des Wachstums von IBALD-MgO nach Prozel3
(T = 500°C, o = 55°, E = 800 eV); RHEED-Aufnahmen der Oberflache bei einer Schichtdicke
von: (a) 3 nm; (b) 15 nm; (c) 45 nm; (d) 90 nm

gungsprozesse signifikant sind. Auf Grund des hohen loneneinfallswinkels sind vor alem die
oberflachennahen Gitterbereiche betroffen. Dadurch werden Umordnungsvorgange in der
Kristallstruktur wahrscheinlich, die zu der beobachteten Texturanderung flihren. Ein mdglicher
Mechanismus ist die Akkumulation von Gitterfehlern zu Kleinwinkelkorngrenzen, wie er von
Ressler et al. [1997b] vorgeschlagen wurde. Dadurch kdnnen immer neue Subkorner gebildet
werden, dereril00&Richtung wahrend des Wachstums immer mehr in Richtung des lonen-
strahls wandert. Um den genauen Prozel3 zu klaren, sind detaillierte TEM-Studien notwendig, die
im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefuhrt wurden.

Prozef3 1I: Im Unterschied zum soeben diskutierten Fall wird bei eéinem loneneinfallswinkel
a < 45° die Wiirfellage komplett von einer regellosen Textur abgelost (Abbildung 5.7). Dabei
nimmt zunéchst, analog zu Prozeltie out-of-plane Verteilung immer weiter zu. Aus der so
entstandenen regellosen Textur entwickeln sich im Anschlul3 mit wachsender Schichtdicke be-
vorzugte Orientierungen. Werden dabei hohe lonenenergien verwendet, bildet sich die Textur-

@ (b) (©) (d)

Abbildung 5.7: Texturentwicklung wahrend des Wachstums von IBALD-MgO nach Prbzel3
(T = 500°C, o = 45°, E = 800 eV); RHEED-Aufnahmen der Oberflache bei einer Schichtdicke
von: (a) 3 nm; (b) 5 nm; (c) 10 nm; (d) 90 nm



5. Ergebnisse der ionenstrahlunterstiitzten Laserdeposition von MgO 51

Abbildung 5.8: Texturentwicklung wahrend der Deposition von IBALD-MgO, Reflexpositionen
entlang von Grol3kreisen vom Start der Deposition bis zu einer Schichtdicke d = 75 nm: (a) Lage
der Reflexe, (b) Prozd({Bilderserie in Abb. 5.6), (c) ProzéR (Bilderserie in Abb. 5.7)

komponente A und/oder B heraus. Dies kann Uber eine Wachstumsauslese begriindet werden, die
Korner mit einerl1004Richtung parallel zum lonenstrahl bevorzugt. Mechanismen, die diese
Auslese hervorrufen kbnnen, wie eine anisotrope Sputterrate oder anisotrope lonenstrahlschéaden,
werden in Kapitel 5.2 naher diskutiert. Der Vergleich zwischen Abbildung 5.6d und 5.7d macht
deutlich, das dieser Ausleseprozeld nur langsam ablauft. Im Vergleich zu PrazteBei
Schichtdicken von 100 nm noch ein grof3er Anteil von regellos orientierten Kérnern zu beob-
achten. Im Gegensatz zu dem gerade beschriebenen Szenario entwickeln sich bei niedriger
lonenenergie und niedriger lonenstromdichte Fasertexturen. Hier tragen die lonen zwar Energie
in die Schicht ein, diese reicht allerdings nicht aus, biaxiale Texturen einzustellen .

Die Unterschiede zwischen den beiden beschriebenen Prozessen werden deutlicher, wenn
man die Anderung der Reflexe mit wachsender Schichtdicke entlang ausgezeichneter Linien
beobachtet. In Abbildung 5.8 wurden dazu die Reflexintensitaten entlang zweier Lauekreise im
Zeitverlauf der Deposition aufgetragen. Bei beiden Prozessen entsteht die Wirfellage in der
Keimbildung. Mit wachsender Schichtdicke sind jedoch die Unterschiede in den Reflexverlaufen
sichtbar. Wéahrend in Abbildung 5.8b (Prozg¢l&ine kontinuierliche Verschiebung der Reflexe
zu beobachten ist, wurde bei Proaél{Abbildung 5.8c) zunachst eine weitgehend homogene
Verteilung auf dem entsprechenden Lauekreis gefunden, aus der sich mit wachsender Schicht-
dicke wieder einzelne Reflexe herausbilden.

Oberhalb einer Schichtdicke von 200 nm sind kaum noch Veranderungen in den RHEED-
Aufnahmen sichtbar, die eingestellte Textur (d.h. die TexturkomporentierB) wird beibe-
halten. Mittels Rontgentexturmessungen ist es maoglich, die globale Textur der Schicht zu ermit-
teln. In Abbildung 5.9 ist dafiir ein Beispiel dargestellt. In den meisten Fallen wurden biaxiale
Texturen mit eineim-plane Halbwertsbreite zwischen 20° und 30° beobachtet.
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Abbildung 5.9: Texturmessung an einer 750 nm dicken IBALD-MgO Schicht (. = 55°, E = 400

eV, T =400°C): (a) (200)-Polfigur, gemessen unter streifendem Einfall (Projektion der Richtung
des lonenstrahls: x), (b) ¢-Scans durch die (200)-Reflexe der Polfigur zur Bestimmung der in-

plane FWHM

5.1.3 EinfluR® der Ablationsparameter

Die besonderen Charakteristika der Laserablation sind in Kapitel 2.1.3 schon angesprochen
worden. Im folgenden soll nun geklart werden, welchen EinfluR eine Anderung der Ablations-
parameter auf die Texturentwicklung hat. Dabei kdnnen unterschiedliche Vorgehensweisen
benutzt werden. Eine Mdglichkeit besteht darin, die Energie eines einzelnen Laserpulses zu
andern, ohne die Blendengeometrie zu modifizieren. Dies fuhrt zu einer konstanten GréRe des
Laserspots auf der Targetoberflache. Dagegen andern sich die Energiedichte auf dem Target und
damit die Eigenschaften des Laserplasmas. Messungen mit Hilfe des Schwingquartzes ergaben
im untersuchten Bereich allerdings eine lineare Skalierung der Depositionsrate mit der Energie
des Laserpulses.

Mit Hilfe dieser Vorgehensweise wurde die GroRe des Resputterings im verwendeten
IBALD-Prozel3 abgeschatzt. Trifft neben dem Teilchenstrom des Depositionsprozesses ein
unterstutzender lonenstrahl auf die wachsende Schicht, kbnnen schon adsorbierte oder in die
Oberflache eingebaute Atome und Molekile wieder zerstaubt werden. Resultat dieses Resput-
terings ist eine reduzierte effektive Depositionsrate. Zur quantitativen Erfassung dieses Prozesses
wurden Schichten unter den gleichen Ablationsbedingungen400°C) jeweils mit und ohne
lonenstrahlunterstitzung & 55°,E = 800 eV,j = 75 pA/cm?) deponiert. Die abgeschiedenen
Schichtdicken wurden ausgemessen und miteinander verglichen. In Abbildung 5.10 ist die rela-
tive Dicke der IBALD-Schicht (bezogen auf die Dicke der entsprechenden PLD-Schicht) tber
der Depositionsrate ohne lonenstrahlunterstitzung aufgetragen. Aus dem Kurvenverlauf wird
deutlich, dall mit sinkender Depositionsrate ein wachsender Anteil deponierter Atome und
Molekule wieder abgesputtert wird. Mit den verwendeten Parametern wird eine untere Grenze
bei ca. 1 A/s beobachtet. In diesem Fall wird im IBALD-ProzeR effektiv keine Schicht deponiert.
Statt dessen werden alle Atome und Molekile nach Auftreffen auf das Substrat wieder vom
lonenstrahl abgetragen. Dieser Grenzwert entspricht in etwa elAevierhaltnis von 0,9. Im
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Abbildung 5.10: Quantifizierung von Resputteringprozessen: relative Dicke der IBALD-MgO

Schicht (bezogen auf die Schichtdicke ohne lonenstrahlunterstiitzung) in Abhangigkeit von der
Depositionsrate bei reiner PLD (T = 400°C, a = 55° E = 800 eV, j = 75 uA/cm?), der Bereich,

in dem in der Keimbildung eine scharfe Wiirfellage beobachtet wird, ist grau unterlegt

Bereich, in dem in der Keimbildungsphase die Wurfellage auftritt, werden (50 + 20) % der ohne

lonenstrahlunterstitzung deponierten Molekile wieder abgetragen. Fir das ionenstrahlunter-
stutzte Elektronenstrahlverdampfen liegt die GrolRe des Resputterings mit 30 — 40 % in einer
vergleichbaren Hohe [Groves et al. 2001a]. Aus diesem Ergebnis wird deutlich, dal3 Sputterpro-
zesse fur die Textur- und Strukturentwicklung wahrend der Deposition nicht zu vernachlassigen
sind.

Durch die soeben beschriebene Vorgehensweise (d.h. Anderung der Depositionsrate (iber die
Anderung der Energie der Laserpulse) wird das Verhaltnis zwischen unterstiitzenden lonen und
deponierten Molekulenl/A-Verhaltnis) verschoben. Wie in Kapitel 5.1.2 schon beschrieben,
werden beE = 800 eV in der Keimbildung scharfe Wurfeltexturen Bai~= 0,4 gefunden. Bei
einer hohen Depositionsrate und einem daraus resultierenden kleiffeiéerhaltnis werden,
wie im Zusammenhang mit dem EinfluR der lonenstromdig¢hdéskutiert, nur undeutliche
Wiirfellagen beobachtet. FEr= 800 eV liegt dieser untere Grenzwert fur eine gute Wirfeltextur
beil/A~=0,25. Im entgegengesetzten Fall (d.h. bei groBem I/A-Verhaltnis) tritt keine Wurfellage
mehr auf, vielmehr entsteht sofort das Beugungsbild einer regellosen Textur, aus der sich dann
die Komponente A mit wachsender Schichtdicke entwickelt. Ursache ist der dominierende Ein-
flulR von Resputteringprozessen, der wiederum zu einer sehr geringen effektiven Depositionsrate
fuhrt. Zusatzlich kénnen verstarkt Mischprozesse an der Grenzflache zwischen Schicht und
Substrat eine Rolle spielen.

Eine weitere Mdglichkeit, die Ablationsparameter zu modifizieren, besteht in der gleichzeiti-
gen Anderung der BlendengroRe (die die GroRBe des Laserspots auf der Targetoberflache
bestimmt) und der Pulsfrequenz des Lasers. Damit ist es mdglich, die Energiedichte auf dem
Target anndhernd konstant zu halten. Gleichzeitig kann durch eine Erhéhung der Pulsfrequenz
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der Teilchenstrom kontinuierlicher gestaltet werden, ohne die Depositionsrate zu andern. Aller-
dings wird der nutzbare Bereich durch die technischen Parameter des Lasers begrenzt (d.h. auf
die maximale Pulsfrequenz von 50 Hz). Innerhalb dieses Spielraumes wurde keine Verbesserung
der Stabilitat der Wirfellage erreicht. Eine signifikante Verringerung der kinetischen Energie der
ablatierten Teilchen ist vor allem uber eine Erh6hung des Hintergrundgasdruckes mdglich.
Allerdings kollidiert dies mit dem Einsatz der lonenquelle und war deshalb nicht durchfuhrbar.

5.1.4 Substratabhangigkeit

Bisher wurden ausschlief3lich Ergebnisse der ionenstrahlunterstiitzten Deposition von MgO
prasentiert, bei denen als Substrat eine amorphl-Schicht auf einem einkristallinen Silizium
verwendet wurde. Fur diese Materialkombination wurden die Depositionsparameter optimiert,
um eine gute Warfeltextur zu erhalten. Zusatzlich sind andere Substrate hinsichtlich ihrer Ver-
wendung fur den IBALD-Prozel3 getestet worden. Dabei wurden sowohl auf amorphem SiO
(thermisch oxidierter Silizium-Einkristall, Oxiddicke: 0,6 um) als auch auf Suprasil-Glas wur-
felorientierte Keimschichten beobachtet (Abbildung 5.11). Leichte Qualitatsunterschiede, die in
den RHEED-Aufnahmen sichtbar sind, kdnnen Zeichen einer nicht erfolgten Parameteropti-
mierung fur diese Substratmaterialien sein. Nach Abschlu? der Keimbildung findet mit wach-
sender Schichtdicke eine Texturanderung analog zu dem schon beschriebenen Ablal auf Si
statt. Allen bisher beschriebenen Substraten ist gemeinsam, dal3 sie glatte und amorphe Struk-
turen an der Oberflache aufweisen. Der negative Einflul3 von Oberflachenrauhigkeiteniauf die
plane Ausrichtung wurde schon fur das ionenstrahlunterstitzte Elektronenstrahlverdampfen
aufgezeigt [Groves et al. 2001c]. Die amorphe Struktur des Substrates ist vor allem durch eine
isotrope Oberflachenenergie gekennzeichnet, so dald es zu keiner bevareptaea Ausrich-
tung der Keime auf Grund der Gitterstruktur des Substrates kommt. Diese Eigenschaft scheint
eine wichtige Voraussetzung fur die Bildung der Wirfellage im MgO wahrend des IBALD-
Prozesses zu sein. Dies wird dadurch bestatigt, dal3 im Gegensatz zu amorphen Unterlagen auf
polierten polykristallinen Metallsubstraten (Hastelloy) keine Wiirfellage beobachtet wurde.

(@) (b) ()

Abbildung 5.11: RHEED-Aufnahmen einer 5 nm dicken wurfelorientierten IBALD-MgO Schich
auf verschiedenen amorphen Substraten (o = 45°, T = 500°C, E = 400 eV): (a) SizN4, (b) SO,
(c) Suprasil
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AuRerdem wurde im Rahmen dieser Arbeit deutlich, dal3 sowohl VerunreinigungesNies Si
Substrates, als auch des MgO-Targets die Keimbildung und damit den Existenzbereich der Wir-
fellage stark beeinflussen kdonnen. Um diese Einflisse zu minimieren, wurde zum einen die
Targetoberflache unmittelbar vor jeder Deposition freigeschossen. Zum anderen wurde das Sub-
strat vor der Deposition zusétzlich ca. 30 s mit dem lonenstrahl gereinigt. Mit Hilfe von
RHEED-Aufnahmen konnte nachgewiesen werden, daf} diese Vorbehandlung keinen Einflul3 auf
die amorphe Struktur des;Ni, hatte.

5.1.5 Mikrostrukturcharakterisierung

Neben derin-situ Texturcharakterisierung durch die Elektronenstrahlbeugung wurde die
Oberflachenstruktur detaillierter mit Hilfe der Atomkraftmikroskopie untersucht. Bei Schicht-
dicken unterhalb von 10 nm war die Topographie nur schwer zu bestimmen, da Rauschprozesse
wéhrend der Messung in der Gré3enordnung der Hohendifferenzen auf der Oberflache lagen.
Aus diesem Grund kann die KeimgroRe der MgO-Schicht lediglich mit 10 — 30 nm bei einer
Schichtdicke von 5 nm abgeschéatzt werden. Mit wachsender Dicke nimmt die Grol3e der Ober-
flachenstrukturen zu (Abbildung 5.12). Dabei ist eine Wachstumsauslese zu beobachten, in der
einzelne Koérner benachbarte Bereiche tUberwachsen. Bruchkantenaufnahmen im Rasterelektro-
nenmikroskop zeigen oft eine feinkristalline Struktur. Lediglich im oberen Schichtbereich sind
kolumnare Strukturen zu finden. Ein Vergleich mit den AFM-Aufnahmen legt den Schlufl3 nahe,
daf} es sich bei den beobachteten Oberflachenstrukturen um einzelne Kérner handelt.

Die Auswertung der AFM-Aufnahmen ergibt zudem eine zunehmende Rauhigkeit mit wach-
sender Schichtdicke (Abbildung 5.13). Dabei Ubersteigt der rms-Wert der IBALD-Schichten den
entsprechenden Wert fur Schichten, die ohne lonenstrahlunterstiitzung abgeschieden wurden, um
das doppelte. Dies ist ein weiterer Hinweis darauf, daf} anisotrope Sputterraten im Texturausbil-
dungsprozeld eine entscheidende Rolle spielen. Wie in den Simulationsrechnungen von Dong
und Srolovitz [1999] nachgewiesen wurde, ist dieser ProzelR mit einer Zunahme der Rauhigkeit
verbunden (vgl. Kapitel 2.3.2). Ein Korn, dessen Orientierung im Vergleich zu benachbarten
Bereichen zu einer kleineren Sputterrate fuhrt, erh&lt mit wachsender Schichtdicke einen Hohen-
vorteil. Dadurch wird es méglich, angrenzende Koérner zu Uberwachsen.

(d)

Abbildung 5.12: Oberflachentopographie von IBALD-MgO Schichten im AFM (T = 400°C,
o =55° E =800 eV, j=75ud/cm® r = 1.5 Als) bei einer Dicke von: (a) 10 nm, (b) 25 nm,
(c) 100 nm, (d) 200 nm (Scanbereich jeweils 1 x 1 pmg2)
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Abbildung 5.13: Entwicklung der rms-Rauhigkeit mit wachsender Schichtdicke bei PLD-MgO
Schichten (T = 500°C, [Beyer 2000]) und IBALD-MgO Schichten (T = 400°C, a = 55°,
E=800¢eV, =75 uAlcm?)

5.1.6 Zusammenstellung der Ergebnisse

Im Rahmen dieses Kapitels wurde gezeigt, dal’ die Verwendung eines unterstitzenden lonen-
strahls bei der Laserdeposition von MgO zu einer orientierten Keimbildung fihrt. Im Gegensatz
zum ionenstrahlunterstitzten Elektronenstrahlverdampfen [Wang et al. 1997] bildet sich eine
Waiirfellage in Schichtdicked < 5 nm erst oberhalb einer Depositionstemperatur von ca. 250°C
aus. Die Halbwertsbreite den-plane Orientierungsverteilung wurde mit < 21° bestimmt
(Groves et al. [2001b]: 10°). Der grof3te Stabilitatsbereich der Wiirfeltextur gegentuber der Ver-
anderung der anderen Depositionsparameter wurde bei einem loneneinfallew st beob-
achtet. Abweichungen von bis zu 10° von diesem ,idealen* Einfallswinkel schranken den Para-
meterbereich zwar ein, es findet aber in vielen Fallen immer noch eine wurfelorientierte Keim-
bildung statt. Wird der Depositionsprozel3 tber die Schichtdicke von 5 nm hinaus mit lonen-
strahlunterstitzung durchgefuhrt, kommt es zu einer Texturdnderung, die zu anderen Textur-
komponenten fuhrt. Leider waren fur diesen Bereich keine Vergleichsdaten fur das ionen-
strahlunterstiitzte Elektronenstrahlverdampfen verfugbar. Es wird lediglich von einer Zunahme
derin-plane Verteilung nach Uberschreiten der optimalen Dicke berichtet [Groves et al. 2001al].
In Abhé&ngigkeit von den Depositionsparametern wurden beim IBALD zwei unterschiedliche
Ubergangsszenarien beobachtet, die nicht scharf voneinander getrennt werden kénnen. Zum
einen wurde eine kontinuierliche Drehung hin zu den stabilen Endorientierungen gefunden.
Dabei mussen standig neue Subkoérner gebildet werden, die in ihrer Orientierung langsam drif-
ten. Im zweiten Prozel3 kommt es zu einer weitgehend regellosen Textur, aus der in Abhangig-
keit von den lonenstrahlparametern durch einen Ausleseprozel3 neue Vorzugsorientierungen ent-
stehen. Mikrostrukturelle Untersuchungen zeigten mit wachsender Schichtdicke sowohl eine
zunehmende Rauhigkeit als auch eine zunehmende Korngrolie.
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Die zentrale Frage bei dem beschriebenen Szenario der Texturentwicklung im MgO ist,
welche Mechanismen und treibenden Kréfte sowohl hinter der orientierten Keimbildung als auch
hinter der anschlieRenden Texturanderung wahrend des Wachstums stehen. Um dies zu klaren,
wurden eine Reihe von Untersuchungen mit MgO-Einkristallen durchgefiuhrt, die im folgenden
Abschnitt dargestellt werden.

5.2 Untersuchungen an MgO-Einkristallen

Der Vergleich zwischen den aus der Deposition mit und ohne lonenstrahlunterstiitzung resul-
tierenden Schichtdicken hat gezeigt, dal3 Resputteringprozesse wahrend des Wachstums nicht zu
vernachlassigen sind (vgl. Abbildung 5.10). Durch eine Anisotropie der Sputterrate konnen in
diesem Fall Texturkomponenten in der Keimbildung und im Wachstum bevorzugt werden. Um
dies zu priufen, wurden Sputterexperimente an verschieden orientierten MgO-Einkristallen
durchgefuhrt. Die Ergebnisse werden anschlieend mit aktuellen molekulardynamischen Simu-
lationen verglichen. Mit den Resultaten wird der Einflu3 der Anisotropie auf-gil@ne Textu-
rierung wahrend der Keimbildung als auch auf die Texturdnderungsprozesse in der sich
anschlieBenden Wachstumsphase diskutiert. In einer zweiten Versuchsreihe wurden MgO-
Schichten mit Hilfe der ionenstrahlunterstitzten Laserdeposition auf {001} MgO-Einkristall-
oberflachen abgeschieden. In diesem Fall wird, im Gegensatz zu den amorphen Schichten, die
gewilnschte Orientierung schon vom Substrat vorgegeben. Durch diese Vorgehensweise kann
geklart werden, ob die lonenstrahlunterstiitzung auch unter diesen Voraussetzungen zu der
beschriebenen Texturéanderung fuhrt.

5.2.1 Sputteruntersuchungen

Trotz intensiver Suche war es nicht mdglich, in der Literatur detaillierte Angaben zur Rich-
tungsabhangigkeit der Sputterrate von MgO in dem verwendeten Energiebereich zu finden. Um
eine mogliche Anisotropie unter den experimentell verwendeten Parametern zu bestimmen, wur-
den verschieden orientierte MgO-Einkristalloberflachen anstelle des Substrates in die Kammer
eingebaut. Vorher wurden die entsprechenden Einkristalle mit Hilfe von Rdntgenmethoden
charakterisiert, um definierte Orientierungsbeziehungen einstellen zu kénnen. Dadurch konnten
die Proben unter einem festgelegierplane Winkel s bezlglich des lonenstrahls eingebaut
werden, wie es in Abbildung 5.14 exemplarisch fur einen {001} Einkristall dargestellt ist.
Anschliel3end wurde ein Teil der Substratoberflache mit Fotolack abgedeckt und so vor dem
Absputtern geschutzt. Fir die Untersuchungen wurde analog zu den Depositionsbedingungen ein
Gasgemisch aus Argon und Sauerstoff benutzt, wobei ein Kammerdruck voh ratEd und
eine lonenenergiE = 800 eV eingestellt wurde. Nach einer Sputterdauer von 20 Minuten wurde
der Fotolack wieder von der Oberflache entfernt und die entstandene Stufe mitsdgiper
ausgemessen. Aus der so ermittelten Stufenhéhe wurde die Sputterrate bestimmit.
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Abbildung 5.14: Geometrie der Sputterexperimente mit Definition des loneneinfallswinkels o (a)
und des in-plane Winkels 3 (b) fur den Fall eines {001} MgO-Einkristalls

In einer ersten Versuchsreihe wurde die Abhangigkeit der Sputterrate von der Orientierung
bei einem konstanten loneneinfallswinkel 55° untersucht. Dazu wurden MgO-Einkristalle
mit polierten {001}-, {011}- und {111}-Oberflachen verwendet. Durch eine Variation ides
plane Winkels 3 wurden verschiedene Richtungen parallel zum Ionenstrahl eingestellt und nach
der oben beschriebenen Methode die jeweilige Sputterrate ermittelt. Entsprechend ihrer Orien-
tierung bezlglich des lonenstrahls sind diese Sputterraten in das stereographische Standarddrei-
eck fur die kubische Kristallsymmetrie eingetragen worden. Die dabei verwendeten Mel3punkte
konnen Abbildung 5.15a entnommen werden. An einigen dieser Punkte wurde die Sputterrate
mehrmals bestimmt, um eine bessere Genauigkeit zu erhalten. Aus den diskreten Werten wurde
anschlieBend eine kontinuierliche Verteilung berechnet, wie sie in Abbildung 5.15b dargestellt
ist. Dabei wird deutlich, dal? das Minimum der Sputterrate an dem Punkt zu finden ist, an dem
der lonenstrahl parallel zu ein@r003Richtung liegt. Die Sputterrate von 0,45 A/s entspricht in
diesem Fall einer Sputterausbeute Yon 1,1. Demgegenuber befindet sich das Maximum par-
allel zu einerf111ERichtung. Die Sputterrate ist mit ca. 1 A%< 2,3) in etwa doppelt so hoch.

[111] [111]

0.5
[100] [110] [100] [110]
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Abbildung 5.15: Richtungsabhéangigkeit der Sputterrate von MgO bei einem Einfallswinkel
von 55° (E = 800 eV, | = 75 pA/lcm?): (a) Lage der Mel3punkte im stereographischen
Standarddreieck; (b) berechnete kontinuierliche Verteilung der Sputterrate (in A/s)
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Der Wert fur diel1104Richtung ist zwischen diesen beiden Extremen angeordnet. Ausgewahlte
Parallelmessungen, die mit einem loneneinfallswinkel45° durchgefiihrt wurden, ergeben ein
aquivalentes Bild. Aus diesen Zahlenwerten wird deutlich, daf3 bei Zugrundelegen einer typi-
schen Depositionsratezwischen 1,5 und 2,5 A/s, je nach Orientierung zwischen 20 und 70 %
der deponierten Atome wieder abgesputtert werden. Dieser Fakt stimmt mit den Untersuchungen
zum Resputtering in Kapitel 5.1.3 tberein. Ursachen und Auswirkungen dieser starke Anisotro-
pie in der Sputterrate von MgO werden im folgenden noch eingehender diskutiert.

In Kapitel 5.1.2 wurde gezeigt, dal’3 bei einem loneneinfallswinkelovend5° die besten
Voraussetzungen fir die Bildung der Wirfellage in der Keimbildungsphase gegeben sind. Um
die Ursachen fir dieses Verhalten naher zu analysieren, wurde der Einflu des loneneinfalls-
winkels ¢ auf diein-plane Sputterrate untersucht. Dazu wurden ausschlief3lich {001} MgO-Ein-
kristalle verwendet, die bezuglich des lonenstrahls mit eingstane Winkel 5 = 0° undg = 45°
orientiert waren. In diesem Fall liegt bei= 45° undg = 0° eine[1103Richtung parallel zum
lonenstrahl, wahrend = 55° undf = 45° einer[111dRichtung entsprechen. Aus den Er-
gebnissen in Abbildung 5.16 wird deutlich, dal? idiglane Sputterrate eine grof3e Anisotropie
aufweist. Der grol3te Unterschied zwischen den beiden untersuchptsme Orientierungen
wird bei einem Winkek: = 45° beobachtet. Unter Verwendung eines anderen Einfallswinkels
bleibt die Anisotropie zwar bestehen, jedoch ist das Verhaltnis der beigsme Sputterraten
zueinander kleiner. Im Stadium der Keimbildung (in dem[@@0)3Richtung parallel zur Sub-
stratnormalen thermodynamisch bevorzugt wird) ergibt sich fir Atome und Molekile auf Kor-
nern, die eine€1104Richtung zum lonenstrahl aufweisen, eine geringere Wahrscheinlichkeit,
wieder abgesputtert zu werden. Dieser Mechanismus ermdglicht eine orientierte Keimbildung in
diesem System.

Die Ergebnisse der vorgestellten Sputterexperimente stimmen qualitativ gut mit aktuellen
molekulardynamischen Simulationen von Dong et al. [2001] Uberein. Dabei wurde der Ar-
lonenbeschuld (mit einer Energie zwischen 400 und 800 eV) von MgO-Einkristallen untersucht,
die mit einerf001ERichtung parallel zur Substratnormale orientiert sind. Bei einem Einfallswin-
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Abbildung 5.17: Molekulardynamische Simulation der Sputterausbeute beim Beschul3 von {001}
MgO-Oberflachen mit Ar-lonen unter einem Einfallswinkel 45°: Abhangigkeit der mittleren
Sputterausbeute (Y= (Ymg + Yo)/2) von der in-plane Orientierung [3 bei verschiedenen
lonenenergien [Dong et al. 2001]

kel o = 45° weist die simulierte Sputterausbeute eine starke Anisotropie iin-plane Richtung

auf, wie sie auch experimentell beobachtet wurde (Abbildung 5.17). Wéahrend das Verhaltnis
Ys-0/Yp-45c = 0,6 in Experiment und Simulation Gbereinstimmt, unterscheiden sich die absoluten
Werte um den Faktor 3. Eine mdgliche Ursache liegt in der Oberflachenstruktur des verwendeten
Kristalls. Wéahrend in der Simulation die gesputterten Teilchen aus einer perfekten Oberflache
herausgeltst werden missen, sind in der Realitat vielfaltige Defekte (z.B. Stufen, Versetzungen)
vorhanden. Diese verringern die Bindungsenergie der Atome und Molekile in der Oberflache
und fuhren so zu einer héheren Sputterausbeute. Wie im Experiment wird auch in der Simulation
der kleinste Wert fur den Fatl= 0°, d.h. fur diel103Richtung parallel zum lonenstrahl gefun-

den. Um diese Richtung wird ein breites Minimum von * 8° beobachtet, bei der sich die Sputter-
ausbeute nur um 5 % verandert. Dieses breite Minimum ist der begrenzende Faktor fur die
erreichbare minimale Halbwertsbreite deplane Orientierung einer IBAD MgO-Schicht.

Wird neben demin-plane Winkel  zusatzlich der loneneinfallswinkel variiert, ergibt sich
eine Abhéangigkeit der Sputterausbeute, wie sie exemplarisch in Abbildung 5.18 dargestellt ist.
Anhand der Darstellung wird deutlich, daf3 bei einem Einfallswinkel5° die Unterschiede in
der Sputterausbeute verschiedangslane Orientierungen am gré3ten sind. Dieser Effekt wurde
durch eigene Sputterexperimente bestatigt (vgl. Abbildung 5.16). Das Maximum in der Sputter-
ausbeute, wie es in den Simulationen bei einem Winkelsver0° unda > 60° zu finden ist,
wurde dagegen in den experimentellen Untersuchungen nicht beobachtet. Mdgliche Ursache ist
die begrenzte Grolle des MgO-Kristalls, der fur die Simulationen verwendet wurde (10x10x7
MgO-Einheitszellen). Diese Beschrankung kommt vor allem bei groRen Einfallswinkeln zum
tragen. Neben den schon beschriebenen Ergebnissen stellten Dong et al. [2001] fest, dalR die
Sputterausbeute parallel zu eif®@04ERichtung am geringsten ist. Auf Grund dieses Gradienten
zwischen def1100und der1003Richtung wird von ihnen diskutiert, da? Kérner im Verlaufe
des Wachstums bestrebt sind, die Richtung mit der geringsten Sputterrate parallel zum lonen-
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Abbildung 5.18: Molekulardynamische Simulation der Sputterausbeute beim Beschuf3 von {001}
MgO-Oberflachen mit Ar-lonen (E = 600 eV): Abhangigkeit der mittleren Sputterausbeute (Fi
far Ym = (Ymg+ Yo)/2) von der in-plane Orientierung 5 und dem loneneinfallswinkel o. [Dong et

al. 2001], Verlauf flr = 45° ist weil3 markiert (vgl. Abbildung 5.17)

strahl einzustellen. Streuungen der out-of-plane Orientierung konnen dazu fuhren, dald Kérner

mit einem kleineren Winkel zwischen dem lonenstrahl und@¥dRichtung weniger gescha-

digt werden als andere und auf diese Art und Weise den WachstumsprozelR dominieren. Die
dadurch begriindete Wachstumsauslese deckt sich mit den Ergebnissen der ionenstrahlunter-
stutzten Laserdeposition, die in Kapitel 5.1.2 dargestellt wurden.

Als mdgliche Ursache fiir die beobachtete Anisotropie der Sputterrate kommen Channeling-
effekte in Betracht. Eine einfache geometrische Betrachtung der MgO-Struktur zeigt, daf3 sowohl
senkrecht der {001}-, als auch der {011}-Ebene offene Richtungen vorhanden sind, die als
Kanale dienen kdonnen. Dagegen ist senkrecht zur {111}-Ebene eine dichte Struktur zu beob-
achten (Abbildung 5.19). Fir den Fall ddrl04Richtung wurde das Channeling néher von
Dong et al. [2001] untersucht. In der molekulardynamischen Simulation, die in Abbildung 5.20
dargestellt ist, zeigen sie, daf’ in dem betrachteten Energiebereich grundsatzlich ein Channeling
maoglich ist. Wird das lon mit einer Energie von 600 eV parallel zu €iri€fdRichtung einge-
schossen, so channelt es etwa 7 {110}-Lagen tief, ehe es abgebremst wird. Die Energie des lons
wird damit in einer gré3eren Tiefe abgegeben, so dal’ es zu einem geringen Sputtereffekt an der
Oberflache kommt. Dagegen werden bei einer Abweichung von 20° gegenuber dieser Richtung
schon in den obersten Lagen Schadigungsprozesse durch die lonen beobachtet. In diesem Fall
wird die Energie der lonen im unmittelbaren Oberflachenbereich des Kristalls deponiert,
wodurch die Wahrscheinlichkeit steigt, dal? Atome oder Molektile aus der obersten Lage heraus-
geschlagen werden. Als dritter Fall wurde eine Winkelabweichung von 31¥08Richtung
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Abbildung 5.19: Schematische Darstellung verschiedener Flachen im MgO-Gitter zur
Bestimmung offener Channelrichtungen (lonenradien wurden zur besseren Erkennbarkeit bei
festgehaltenem Gitterparameter leicht verkleinert), Blick auf: (a) {001}-Oberflache, (b) {011}-
Oberflache, (c) {111}-Oberflache

betrachtet. Dabel dringt das lon immer noch mehrere Gitterebenen tief in das MgO ein, ehe es
abgebremst wird. Dieses Verhalten &hnelt mehr dem Fall der direkten Channelrichtung. Durch
diese Ergebnisse wird das breite Minimum in deplane Sputterrate begriindet, die auf den
groRen Offnungswinkel fur das Channeling zurtickzufiihren ist.

Wie in Kapitel 2.2.3 ausgefuhrt wurde, ist die Sputterrate zusatzlich von der Bindungsenergie
der einzelnen Oberflachenatome abhangig. So sind Atome in {001}-Flachen starker gebunden
als in {111}-Flachen. Letztere weisen auf3erdem keine Ladungsneutralitdt auf, da sie abwech-
selnd aus kompletten Mg- und O-Schichten bestehen. Dabei kann es durch Rekonstruktion zu
einer energetisch gunstigeren Anordnung der Atome auf der Oberflache kommen [Gibson et al.
1992]. Diese Einflu3faktoren missen neben dem gerade betrachteten Channeling in die Diskus-
sion der anisotropen Sputterrate einbezogen werden. Weiterhin wurde schon angeschnitten, dai3
Defekte in der Realstruktur die genannten Prozesse beeinflussen kénnen (z.B. durch Dechanne-
ling vgl. Kapitel 2.2.2).

. einfallendes
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einfallendes ®
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Abbildung 5.20: Molekulardynamische Smulation zum Channeling eines 600 eV Ar-lons in
{001} MgO unter einem Einfallswinkel o. = 45° und einem in-plane Winkel 5 von: (a) 0°, (b) 5°,
(c) 20° [Dong et al. 2001]
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Durch die vorgestellten Ergebnisse der Sputterexperimente an Einkristallen konnte gezeigt
werden, dafld MgO eine stark anisotrope Sputterrate aufweist. Als Hauptursachen missen sowohl
Channelingeffekte als auch Unterschiede in der Oberflachenbindungsenergie betrachtet werden.
Die anisotrope Sputterrate hat einen entscheidenden Einflul3 auf die Texturentwicklung in den
Schichten wahrend der ionenstrahlunterstitzten Deposition. Unter anderem wird eine orientierte
Keimbildung verursacht. Bei Temperaturen unterhalb 250°C werden Koérner mit[@gget
Richtung parallel zum lonenstrahl bevorzugt, da diese die geringste Sputterrate und damit auch
die geringste Schadigung aufweisen. Im Gegensatz dazu ist oberhalb dieser Schwellentemperatur
die [001HRichtung parallel zur Substratnormalen energetisch begtinstigt. Der unterstitzende
lonenstrahl fuhrt in diesem Fall zu einefplane Texturierung, wobei in der Keimbildung Kor-
ner mit einer[1105Richtung parallel zum lonenstrahl bevorzugt werden. Mit wachsender
Schichtdicke kommt es zu der in Kapitel 5.1.2 beschriebenen Texturanderung. Als treibende
Kraft kann wiederum die anisotrope Sputterrate angesehen werden. Kérner, die niitG@Eer
Richtung einen kleineren Winkel bezuglich des lonenstrahls einschliel3en, weisen eine geringere
Sputterrate auf und werden so im Wachstum bevorzugt. Um den genauen Ablauf dieses Prozes-
ses zu verstehen, wurden in der Folge Untersuchungen zum ionenstrahlunterstitzten Wachstum
auf {001} MgO-Einkristallen durchgefihrt.

5.2.2 lonenstrahlunterstiitztes Wachstum

In Kapitel 4.4.2 wurden die Ergebnisse zum Wachstum von MgO auf {001} MgO-Einkristall-
flachen dargestellt. Unter anderem konnte gezeigt werden, dal3 oberhalb 300°C ein homoepitak-
tisches Wachstum mittels Laserdeposition mdglich ist [Beyer 2000]. Auf Grundlage dieser
Eigenschaft soll im folgenden das ionenstrahlunterstitzte Wachstum eingehender untersucht
werden. Dabei ist die zentrale Frage, ob und wie ein zuséatzlich auftreffender lonenstrahl das
Epitaxieverhalten von MgO modifiziert. Aus diesem Grund wurden MgO-Schichten mit IBALD
bei einer Temperatur von 500°C unter Verwendung eines Einfallswinkel€l5° und unter-
schiedlicher lonenenergidhauf {001} MgO-Einkristallflachen abgeschieden. Die Entwicklung
der Oberflachentextur wurde wéahrend des Wachstums wiederum mit RHEED verfolgt. Fur die
Abscheidung wurde das Substrat beztiglich des lonenstrahls in der Art und Weise orientiert, dai3
die lonen parallel zu einéd104Richtung des Einkristalls einfallen (d.h. f = 0°). Diese Aus-
richtung entspricht dem Minimum den-plane Sputterrate fir den Fall einer feststehenden
[100&Richtung parallel zur Substratnormalen. Im Ergebnis dieser Untersuchungen wurde eine
deutliche Abhangigkeit der Texturentwicklung von der lonenenergie beobachtet. Um diesen Ein-
fluR besser charakterisieren zu kénnen, wurden die Reflexpositionen im RHEED-Beugungsbild
entlang eines GroR3kreises um den durchgehenden Strahl aufgenommen und Uber der Schicht-
dicke dargestellt (Abbildung 5.21). Die dabei sichtbaren Intensitdtsschwankungen haben ihre
Ursache in lokalen Aufladungen der Probe, durch die der Elektronenstrahl abgelenkt wird.

Wird fir die Deposition eine lonenenerdie= 400 eV verwendet, kann in Analogie zu den
Experimenten ohne lonenstrahlunterstiitzung ein homoepitaktisches Wachstum beobachtet wer-
den (Abbildung 5.21a). Die dabei auftretenden streakartigen Reflexe lassen den Schlufd zu, dai3
ein homogenes Schichtwachstum mit geringen Rauhigkeiten vorliegt. Durch den Energieeintrag
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Abbildung 5.21: Deposition von MgO mittels IBALD auf {001} MgO-Einkristalle (T = 500°C,

o = 45° j = 60 ud/cm?): Reflexverldufe entlang der im rechten Bild eingetragenen Grol3kreise
vom Beginn der Deposition (weil3er Pfeil) bis zu einer Schichtdicke d von ca. 50 nm bei einer
lonenenergie E von: (a) 400eV, (b) 600 eV, (c) 800 eV

uber den lonenstrahl wird zum einen eine verstarkte Diffusion der Adatome und —molekule
ermoglicht. Gleichzeitig werden Relaxationsprozesse wahrscheinlich, in denen Gitterfehler
abgebaut werden koénnen, die durch die einfallenden lonen verursacht wurden. Werden im
Gegensatz dazu héhere lonenenergien verwendet, ist eine Texturdnderung zu beobachten, wie sie
schon fur den Fall des amorphen Substrates beschrieben wurden (Abbildung 5.21b+c). Beim
IBALD-Wachstum mit einer lonenenergie= 600 eV wird zunachst innerhalb der ersten 10 nm

ein homoepitaktisches Wachstum gefunden, ehe anschlieRend ein Texturwandel zu verzeichnen
ist. Dagegen wird bei einer Energie von 800 eV die Homoepitaxie schon innerhalb der ersten
Nanometer zerstort und ein Texturibergang eingeleitet, wie er in Kapitel 5.1.2 ausfuhrlich
beschrieben wurde.
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Diese Ergebnisse deuten darauf hin, daf3 die lonenstrahlunterstiitzung neben dem Energieein-
trag noch andere Auswirkungen auf die strukturelle Entwicklung der wachsenden Schicht hat.
Die zentrale Rolle fir das beobachtete Verhalten kbnnen die durch die lonen hervorgerufenen
Gitterschaden spielen. Bei niedrigen Energien sind davon nur kleine, lokal begrenzte Bereiche
vor allem nahe der Oberflache betroffen. Auf Grund der Depositionstemperatur und durch den
zusatzlichen Energieeintrag tUber die lonen kdnnen diese Defekte jedoch durch thermisch akti-
vierte Diffusionsprozesse leicht relaxieren. Mit wachsender Energie steigt allerdings die laterale
Ausdehnung der durch die lonen angeregten Stol3kaskaden. Dies kann zu einer verstarkten
Akkumulation von Spannungen und Gitterdefekten fuhren. Im Laufe des Wachstums kommt es
schlieBlich zum Verlust der Strukturinformation des Substrates. AnschlieRend spielen die glei-
chen EinfluRfaktoren eine Rolle, die fur die Texturentwicklung beim IBALD-Wachstum auf
amorphen Substraten verantwortlich sind. Deshalb werden die gleichen Ergebnisse beobachtet,
d.h. Texturkomponenten mit ein€t004RIichtung parallel zum lonenstrahl. Um diese Schadi-
gungsprozesse naher zu quantifizieren, soll im folgenden Kapitel die Grof3e der betroffenen
Bereiche mit Hilfe eines Simulationsprogrammes abgeschatzt werden.

5.3 Simulation von Strahlenschaden wahrend des lonenbeschusses

In Kapitel 2.2 wurden die grundlegenden Wechselwirkungen zwischen den einfallenden

lonen und dem Festkorper beschrieben. Der Einflu einzelner Teilprozesse wie des Channelings
und des Resputterings auf die Struktur- und Texturentwicklung wéahrend der ionenstrahlunter-
stutzten Laserdeposition von MgO wurde in den vergangenen Kapiteln diskutiert. Die Erzeugung
von Gitterdefekten (z.B. von Frenkelpaaren) und der Einbau der abgebremsten lonen in der
wachsenden Schicht wurde bisher nur am Rande betrachtet. Die Akkumulation dieser Fehler
kann zu Spannungen fuhren und damit Quelle fur die beobachteten Texturdnderungsprozesse
sein. Um die Ausdehnung der von den Strahlenschéaden betroffenen Bereiche abzuschéatzen, wur-
den Computersimulationen durchgefiihrt. Im folgenden werden die Ergebnisse zusammengestellt
und diskutiert.

Fur die Abschatzung wurde das Softwarepaket SRIM-286tpping andRange oflons in
Matter) verwendet [Ziegler und Biersack 2000]. In diesem Programm werden die lon-Festkor-
per-Wechselwirkungen quantenmechanisch beschrieben, wobei abgeschirmte Couloumbpoten-
tiale verwendet und zusatzlich die Uberlappungen der Elektronenhiillen beachtet werden. Eine
detailliertere Beschreibung des Programmpaketes und der ihm zugrundeliegenden Modelle kann
Ziegler et al. [1985] entnommen werden. Bei Verwendung dieser Software ist jedoch eine wich-
tige Einschrankung zu beachten. Der Simulation wird in diesem Programmpaket eine amorphe
Struktur der Festkérper zugrunde gelegt. Damit kann unter anderem die auf dem Substrat aufge-
brachte SiNs-Schicht gut beschrieben werden. Im Gegensatz dazu werden kristalline Effekte im
deponierten MgO-Film (z.B. Channeling) nicht wiedergegeben. Aus diesem Grund handelt es
sich bei den folgenden Ergebnissen um eine Maximalabschéatzung. Fur eine exaktere Betrach-
tung missen molekulardynamische Simulationen durchgefuhrt werden, wie sie anhand der
Ergebnisse von Dong et al. [2001] schon im vorangegangen Kapitel vorgestellt wurden. Fir eine
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Abbildung 5.22: Smulation des Einfalls von 50 Ar-lonen (E = 800 V) auf eine 7,5 nm dicke
MgO-Schicht unter einem Winkel o. = 45° mit Hilfe des Programmpaketes SRIM-2000: (a)
Trajektoren der lonen mit Ruhepunkt der Ar-Atome (schwarze Punkte), (b) longitudinale
Ausdehnung der StoRRkaskade, (c) laterale Ausdehnung der Stol3kaskade

qualitative Diskussion im Rahmen dieser Arbeit liefern die SRIM-Simulationen jedoch wichtige
Erkenntnisse.

Dem Programm wurde ein Schichtaufbau vorgegeben, wie er mit Hilfe der Messungen am
Ellipsometer gefunden wurde. Auf einem Silizium-Substrat wurde zunéchst eine 12 nm dicke
SiO-Schicht und eine 40 nm dicke 38i-Schicht modelliert. AnschlieRend wurden MgO-
Schichten unterschiedlicher Dicke aufgebracht und ein Beschul3 mit Ar-lonen unterschiedlicher
Energie simuliert. In Abbildung 5.22 sind die Resultate der Simulation anhand eines Beispieles
fur den loneneinfallswinked = 45° dargestellt. Als erstes Ergebnis kann festgehalten werden,
daf sich die StoRkaskade und die daraus resultierenden Gitterschaden fast ausschlief3lich auf die
MgO-Schicht und das darunter liegendgNgibeschranken. Alle weiteren Substratbestandteile
spielen fir die Prozesse unterhalb 1 keV keine Rolle. Die Ausdehnung des Bereiches, in dem das
Gitter von der Stol3kaskade betroffen ist, wie auch die ermittelten lonenreichweiten sind in
Tabelle 1 zusammengestellt. Dabei handelt es sich um eine statistische Auswertung des Einfalls
vieler lonen, eine einzelne Stol3kaskade nimmt nur einen Bruchteil innerhalb dieses Bereiches
ein (vgl. Abbildung 2.9). Aus den Ergebnissen wird deutlich, dal3 mit steigender lonenenergie
immer grol3ere Gitterbereiche und damit mehr Atome in die Stol3prozesse einbezogen werden.
Die aus der Simulation ermittelte Sputterausb&ubeweqgt sich je nach verwendeten Bindungs-
energien zwischen 0,4 und 0,75 und ist damit kleiner als experimentell ermittelt. Als Ursache
kommt die der Simulation zugrunde liegende amorphe Struktur des MgO in Frage. Diese gibt die
Eigenschaften des kristallinen MgO nur ungentgend wieder. Ein Vergleich zu den molekular-
dynamischen Simulationen zeigt, dafl3 die lonen zu tief in die Schicht eindringen. Dadurch finden
weniger StoRe im Oberflachenbereich statt, so daf} die Energie der lonen uber einen gré3eren
Schichtdickenbereich verteilt wird. Da allerdings das Sputtering fast ausschlief3lich Atome in der
oberste Monolage betrifft, hat diese Energieverteilung ein unmittelbares Absinken der Sputter-
ausbeute zur Folge.

Bei naherer Betrachtung wird deutlich, daf3 in der Keimbildungsphase (MgO-Dicke < 5 nm)
die unterstitzenden lonen vor allem irBN\&izur Ruhe kommen. Dies trifft um so mehr auf den
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lonenenergie 800 eV 400 eV 100 eV
laterale Ausdehnung der Stol3kaskade (nm) ~50 ~30 ~20
longitudinale Ausdehnung der StoRkaskade (nm) ~30 ~20 ~8
lonenreichweite (nm) 15+7 10+£5 512

Tabelle 1. Ergebnisse der Simulation von Stol3kaskaden und lonenreichweiten beim Ar-
lonenbeschuld von MgO-Schichten agl$mit Hilfe des Programmpaketes SRIM-2000

Fal zu, in dem die lonen entlang von Channelingrichtungen in die MgO-Inseln eindringen

konnen. Die Energieabgabe an die Gitteratome fuhrt dabei zu einer Erh6hung der Diffusion und
unterstitzt damit das Schichtwachstum und das Ausheilen von Gitterfehlern. In anders orien-
tierten Inseln werden dagegen schon von Beginn an Gitterdefekte in der N&he der Oberflache
erzeugt. Mit wachsender Schichtdicke findet der Hauptteil der Sto3prozesse im MgO statt. Dabei
werden Gitterschaden auch in ,gut* orientierten Kérnern erzeugt, was wiederum ein Dechanne-
ling verursachen kann. Die daraus resultierenden Spannungen kénnen der Ausgangspunkt fur die
beobachteten Texturdnderungen sein.

Mit Hilfe dieser Simulationsergebnisse kann die Texturentwicklung von IBALD-MgO
Schichten auf {001} MgO-Einkristallen, wie sie in Kapitel 5.2.2 dargestellt wurde, besser ver-
standen werden. Werden niedrige lonenenergien benutzt, sind die Prozesse der lonen-Festkor-
per-Wechselwirkungen lokal begrenzt. Durch die geringere Ausdehnung der betroffenen Be-
reiche geht bei einer lonenenergie ven< 400 eV die Orientierungsinformation der Ein-
kristalloberflache nicht verloren. Vielmehr ist das Material durch den Energieeintrag tUber die
lonen und die thermische Anregung bei den verwendeten Depositionstemperaturen immer wie-
der in der Lage, Gitterdefekte abzubauen. Darin liegt auch die Begrindung fur die beobachtete
Verbesserung des epitaktischen Wachstums. Mit steigender lonenenergie werden demgegeniber
groRere Bereiche in Mitleidenschaft gezogen. Durch die Akkumulation der Gitterfehler kommt
es schlie3lich zum Verlust der Strukturinformation. Im Resultat verhalt sich die wachsende
Schicht ahnlich dem auf amorphen Substraten deponierten IBALD-MgO, so daf3 ein adquivalenter
Texturanderungsprozeld beobachtet wird.
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6 Wachstum auf | BAL D-Schichten

Im vorhergehenden Kapitel wurde gezeigt, dal? die gewunschte Wirfellage nur in der Keim-
bildungsphase stabil ist. Wird oberhalb einer Schichtdicke von 5-10 nm weiter mit lonen-
strahlunterstitzung deponiert, kommt es zu einer Texturanderung. Dabei entstehen Komponen-
ten, die einé1004Richtung parallel zum lonenstrahl aufweisen. Ursache fur dieses Verhalten ist
eine Anisotropie der Schadigungsprozesse, die durch die unterstitzenden lonen hervorgerufen
werden. Fur die Anwendung im Bereich der supraleitenden Béander werden jedoch Puffer-
schichten gefordert, die weitere Eigenschaften aufweisen missen. Neben der Bereitstellung der
biaxialen Textur dienen sie als Diffusionsbarrieren fir Elemente wie Ni oder Cr aus den Metall-
substraten, die die Supraleitung im YBCO empfindlich stéren kénnen [Narumi et al. 1990]. Da
die Deposition und anschlieBende Sauerstoffbeladung der YBCO-Schicht bei Temperaturen
oberhalb 500°C stattfindet, mufd zusatzlich die Diffusion von Sauerstoff zum Metallsubstrat
unterbunden werden. Auf diese Art und Weise gelingt es, die Bildung einer Oxidschicht an der
Grenzflache zu verhindern, die zum Abplatzen des gesamten Filmes fuhren kann. Um die
genannten Diffusionseigenschaften zu gewabhrleisten, sind hinreichend dicke Pufferschichten
zwischen dem Substrat und dem Supraleiter notwendig. Fur den hier betrachteten Fall des biaxial
texturierten MgO bedeutet dies, dal3 die dinnen Keimschichten epitaktisch bis zu der notwendi-
gen Dicke weiterwachsen mussen. Damit wird zusétzlich dafir gesorgt, daf3 kein Silizium aus
der amorphen g\;-Schicht ins YBCO gelangt, das auf Grund seiner hohen Reaktivitat ebenfalls
negative Auswirkungen auf den Supraleiter hat [Phillips 1996]. Um die geforderten Dicken zu
erreichen, wurde sowohl die Homoepitaxie von MgO als auch die Heteroepitaxie von anderen
Oxiden hinsichtlich ihrer Eignung fir diesen Prozel3 untersucht.

In einem zweiten Teil des Kapitels werden Ergebnisse prasentiert, die bei der Deposition ohne
lonenstrahlunterstitzung auf dickeren IBALD-Schichten gewonnen wurden. Durch diese Ver-
fahrensweise war es moglich, die mittels RHEED beobachtete Oberflachentextur auf dickere
Schichten zu Ubertragen und so eine Charakterisierung mit Rontgenmethoden durchzufihren.
Erganzende mikrostrukturelle Untersuchungen lassen zusatzlich Ruckschlisse auf die im
Wachstum aktiven Mechanismen zu.

6.1 Wachstum auf wirfelorientierten MgO-Keimschichten

Um die im vorhergehenden Abschnitt angesprochenen Diffusionsbarrieren herzustellen ohne
die Strukturinformation zu verlieren, wurden im Rahmen dieser Arbeit mehrere Moglichkeiten
untersucht, die wurfelorientierte Keimbildungstextur des MgO auf dickere Schichten zu Uber-
tragen. Im folgenden werden die einzelnen Ergebnisse kurz vorgestellt und diskutiert.

»  Homoepitaktisches Wachstum von MgO

In Kapitel 4.4.2 wurden die Ergebnisse der Untersuchungen zum homoepitaktischen Wachs-
tum auf {001} MgO-Einkristallflachen zusammengefal3t. Dabei konnte gezeigt werden, dald
unter den standardmafig verwendeten Ablationsbedingungen des IBALD-Prozesses eine
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Abbildung 6.1: Texturentwicklung bei der PLD-Abscheidung von MgO auf wirfelorientierten
IBALD-Keimschichten: (a) 8§ nm dicke IBALD MgO-Schicht (T = 500°C, o. = 45°, E = 400 eV,

r = 1,5 A/s); anschlieRende Deposition ohne lonenstrahlunterstiitzung (T = 500°C, r = 2 A/s,
p = 6*10™ mbar) bis zu einer Schichtdicke von: (b) 15 nm, (c) 30 nm, (d) 80 nm

Homoepitaxie bei Temperaturen oberhalb 250°C zu beobachten ist. Mit wachsender Temperatur
wird ein Ubergang von einem ausgepragten Inselwachstum zu etegiiow kontrollierten

Prozel3 gefunden. Dies fuhrt zu glatteren Schichten mit einer perfekteren kristallinen Struktur.
Aus diesem Grund wurden fir die folgenden Versuche Temperaturen zwischen 500°C und
600°C ausgewahlt, bei denen gute Bedingungen fur ein homoepitaktisches Wachstum auf den
wiurfelorientierten Keimschichten gewabhrleistet sein sollten.

Aus den RHEED-Aufnahmen in Abbildung 6.1 wird jedoch deutlich, dal? bei der Deposition
unter einem Hintergrundgasdruck von 6#1fhbar mit wachsender Schichtdicke ein Textur-
wechsel stattfindet. Nach Abschalten des lonenstrahls beginnen die wurfelorientierten Keime
zunéchst homoepitaktisch weiterzuwachsen. Gleichzeitig werden in den RHEED-Aufnahmen
aber neue Reflexe beobachtet, die mit wachsender Schichtdicke an Intensitat zunehmen und
schlief3lich die Oberflachentextur dominieren. In Schichten mit Dicken oberhalb 60 nm sind im
Oberflachenbereich keine Reflexe der Wirfeltextur mehr zu erkennen. Eine Analyse der neu
entstandenen Reflexpositionen zeigt, dal’3 es sich um eine Fasertextur handelt. Sie gleicht der-
jenigen, die bei der Abscheidung ohne lonenstrahlunterstiitzung auf amorphen Substraten gefun-
den wurde (vgl. dazu Abbildung 4.6c+d). Die systematische Ablosung der einen Texturkompo-
nente durch die andere deutet darauf hin, dal’ einerseits das homoepitaktische Wachstum der
Wirfellage behindert oder gestért und statt dessen die Ausbildung einer Fasertextur unterstitzt
wird. Diese Beobachtung kann auf verschiedene Art und Weise erklart werden. Eine mdgliche
Ursache ist der Fakt, da? keine geschlossene biaxial texturierte Keimschicht vorhanden ist.
Zwischen wadrfelorientierten Einzelkdrnern kénnen sich beispielsweise noch amorgNgs Si
oder MgO-Bereiche mit einer regellosen Textur befinden, die aber auf Grund der geringen
Reflexintensitat im Hintergrundrauschen des RHEED-Pattern verschwinden. Unter anderem
zeigen aktuelle TEM-Untersuchungen flr das ionenstrahlunterstiitzte Elektronenstrahlverdamp-
fen selbst in gut orientierten Proben Bereiche mit schlecht ausgerichteten Kérnern [Groves et al.
2001a+c, Kung et al. 2001]. Wird der lonenstrahl abgeschaltet, kbnnen sich in diesen Bereichen
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bevorzugt Fasertexturen entwickeln und
Uber eine Wachstumsauslese schlieflich
die Oberflachentextur dominieren. Ein
gleiches Szenario ist denkbar, wenn der
Anteil an Defekten und Korngrenzen in der
waurfeltexturierten Keimschicht grofl3 ist
und an diesen Stellen neue Keime gebildet
werden.

Als zweites Szenario muB flr die beob-
achtete Texturdnderung ein spannungs- (b)

induzierter Texturwechsel in Betracht ge- . _ _
zogen werden, wie er schon fur den FallAbbildung 6.2: Texturentwicklung bei der PLD-

o - Abscheidung (T = 500°C, r = 0,7 A/s) von MgO
der PLD-Schichten diskutiert wurde (vgl. auf einer 5 nm dicken wirfelorientierten IBALD

Kapitel 4.4.1). Die_ im La_serplasma VOI~ MoO-Keimschicht (T = 500°C, a = 45°, E = 800
handenen lonen mit Energien oberhalb voney) pei einem Ar-Hintergrunddruck von 2 mbar:

50 eV konnen zu Gitterschaden in der RHEED-Aufnahme bei einer Schichtdicke von
schon deponierten Schicht fuhren und(a) 18 nm und (b) 45 nm

durch so eingebrachte Spannungen einen

Texturwechsel auslosen. Um diese Effekte zu beeinflussen, wurde nach Deposition der IBALD-
Keimschicht der Hintergrundgasdruck durch zuséatzliches Argon erhoht. Die Teilchen im Laser-
plasma werden in der Folge durch St63e mit den Gasatomen abgebremst und so thermalisiert
[Belouet 1996]. Die Untersuchungen ergaben, daf selbst bei einem Ar-Hintergrunddruck von 2
mbar keine Verbesserung der Homoepitaxie festgestellt werden konnte (Abbildung 6.2). Es wur-
den lediglich scharfere RHEED-Reflexe beobachtet, die auf eine vergré3erte Eindringtiefe der
Elektronen in Folge einer verbesserten kristallinen Struktur zurtickzufihren sind. Zusammenfas-
send ist festzustellen, dalR ein homoepitaktischer Ubertrag der Wiirfeltextur von der IBALD-
Keimschicht auf eine darauf mit PLD deponierte MgO-Schicht im Gegensatz zur Deposition
mittels Elektronenstrahlverdampfen [Wang et al. 1997, Groves et al. 2000] nicht gelungen ist.
Als Hauptursache des unterschiedlichen Verhaltens wird dabei der Unterschied in der Kinetik
des jeweiligen Depositionsverfahrens angesehen. Ein direkter Vergleich ist jedoch erst durch
eine Serie vonn-plane TEM-Aufnahmen mdglich, mit der die Gréf3e und Geschlossenheit gut
orientierter Bereiche in der Keimschicht aufgeklart werden kann [Groves et al. 2001a].

= Heteroepitaktische Abscheidung anderer Oxide

Eine weitere Mdoglichkeit, die Wirfelorientierung auf dickere Schichten zu Ubertragen,
besteht in der heteroepitaktischen Abscheidung anderer Oxide auf der Keimschicht. Eine Haupt-
schwierigkeit besteht darin, Materialien mit einer geringen Gitterfehlpassung zu finden. Ist diese
zu grol3, wird kein epitaktisches Wachstum beobachtet oder es werden Spannungen in der
Schicht aufgebaut, die wiederum einen Texturwechsel induzieren kénnen. In den vergangenen
Jahren wurde jedoch eine Reihe von Oxiden hinsichtlich einer Eignung als Pufferschichtmaterial
zwischen MgO und YBCO untersucht. In der Literatur wurde dabei Uber ein erfolgreiches
epitaktisches Wachstum von Srgi{Cheung et al. 1992, Boffa et al. 1996], Gg®amagiwa et
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al. 2000] und Y,03 [Hasegawa et al. 2000] auf {001} MgO-Einkristallen berichtet. Im Rahmen

der Arbeit wurden Versuche mit diesen Oxiden durchgefihrt, die aber zu keinem Erfolg flihrten.
In-situ RHEED-Beobachtungen zeigen, dal3 es mit wachsender Schichtdicke zu fasertexturierten
oder amorphen Strukturen kommt. Dabei kdnnen die gleichen Ursachen, die flr das Versagen
der Homoepitaxie von MgO auf den IBALD-Keimschichten verantwortlich sind, angefihrt wer-
den. Weiterhin wéaren im Vorfeld weiterer Versuche detaillierte Untersuchungen zum epitakti-
schen Wachstum der entsprechenden Oxide auf {001} MgO-Einkristallen unter Verwendung der
Laserdeposition wiinschenswert.

= Heteroepitaktische Abscheidung von YBCO

AbschlieRend wurde die unmittelbare Deposition von YBCO auf die wirfeltexturierte MgO-
Keimschicht getestet. MgO wurde in der Vergangenheit haufig als Substrat fir YBCO verwen-
det, da es auf Grund seiner geringen Dielektrizitatskonstanten fir Anwendungen in der Mikro-
wellentechnik besonders geeignet ist [Bourdillon und Bourdillon 1994]. Der Misfit zwischen den
Strukturen von MgO und YBCO ist mit ca. 9 % jedoch recht hoch. Aus diesem Grund wird im
Keimbildungsstadium von YBCO auf diesem Substrat meist ein Inselwachstum beobachtet
[Streiffer et al. 1991, Wu et al. 1996], wobei es im weiteren Wachstum zu einer Kornvergrobe-
rung kommt [Ortiz et al. 1999]. Dabei kdnnen gut orientierte YBCO-Ko6rner anders orientierte
Bereiche Uberwachsen. Allerdings werden bei der PLD-Abscheidung auf MgO-Einkristallen
neben der MgO[100]|[YBCOJ[100]-Orientierung sowohl Kdérner mit einer um 45° verdrehten
Struktur MgO[110]|]YBCO[100], wie auch mit kleineremplane Verdrehungen gefunden (siehe
beispielsweise [Gervais und Keller 1995]).

Die Abscheidung von YBCO auf die wiirfelorientierten Keimschichten erfolgte mit Hilfe der
Laserdeposition bei einer Temperatur von 700°C unter einem Sauerstoffdruck von 0,3 mbar
[Ferndndez 1999]. Die Ergebnisse der Untersuchungen mittels Rontgendiffraktion zeigen deut-
lich, daf3 das YBCO mit der c-Achse parallel zur Substratnormalen aufwéachst (Abbildung 6.3a).
Eine Texturmessung an der gleichen YBCO-Schicht zeigtiatpkane Texturierung mit einer
Halbwertsbreite von ca. 40° (Abbildung 6.3b). Dabei weisen die einzelnen Peaks eine inhomo-
gene Verteilung auf, die aus der Uberlagerung mehrerer um die c-Achse verdrehter Textur-
komponenten resultieren kann. Als Ursache kommen mehrere Faktoren in Frage. Zum einen
kann sie dien-plane Verteilung der wirfelorientierten Korner in der IBALD MgO-Keimschicht
widerspiegeln. Daraus wirde eine schlec¢htplane Ausrichtung wéahrend der ionenstrahlunter-
stutzten Deposition resultieren. Andererseits kdnnen, wie schon weiter oben beschrieben, auf
Grund der hohen Gitterfehlpassung zwischen MgO und YBCO verschiedene Orientierungs-
beziehungen zwischen den [100]-Richtungen der beiden Materialien auftreten. AufRRerdem
erfolgte keine Optimierung der Depositionsbedingungen des YBCO fiur den Fall einer MgO-
Schicht auf einem Si-Substrat.

Zusammenfassend mul} festgestellt werden, dald es im Zusammenhang mit der epitaktischen
Deposition auf MgO-Keimschichten noch viele offenen Fragen gibt. Um die ablaufenden Pro-
zesse besser zu verstehen, ist insbesondere eine detaillierte Charakterisierung der IBALD-Keim-
schicht notwendig.
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Abbildung 6.3: Deposition von YBCO (T = 700°C~r5 A/s, d = 200 nm) auf eine wirfeltextu-
rierte IBALD MgO-Keimschicht (T = 500°C, r = 1,5 As,= 45° E = 800 eV). (a) Rontgen-
diffraktogramm der Schicht mit (B0Reflexen des YBCO, (b) (103)-Polfigur des YBCO

6.2 Wachstum auf dicken MgO-Schichten

Neben der epitaktischen Abscheidung auf wirfeltexturierten Keimschichten wurde das
Wachstum von MgO mittels Laserdeposition auf dickeren IBALD-Schichten untersucht. In
Kapitel 5.1 wurde gezeigt, dal? es mit wachsender Schichtdicke zu einem Texturwechsel bei der
ionenstrahlunterstitzten Deposition von MgO kommt. Im Resultat dieser Texturanderung wer-
den Texturkomponenten bevorzugt, die dib@d3Richtung parallel zum lonenstrahl aufweisen
(vgl. KomponenterA undB in Abbildung 5.1). Um diese mittels RHEED analysierten Texturen
naher charakterisieren zu konnen, wurde bei einer Schichtdicke oberhalb von 50 nm der
lonenstrahl abgeschaltet und weiter ohne lonenstrahlunterstiitzung deponiert. Mit Hilfe von
situ RHEED-Untersuchungen wurde parallel dazu verfolgt, ob mit wachsender Schichtdicke die
beobachteten Komponenten in der Oberflachentextur erhalten bleiben. Nach Abscheidung einer
hinreichend dicken Schicht (in der Regel ca. 500 nm) schlof3 sich eine Texturcharakterisierung
mit Hilfe von Rontgenmethoden an. Die so gewonnenen Ergebnisse wurden mit den Daten aus
der RHEED-Analyse verglichen und kdnnen weitere Rickschlisse auf das Wachstumsverhalten
von MgO liefern.

Detailliertere Untersuchungen zu dem beschriebenen Wachstumprozel3 auf dickeren IBALD
MgO-Schichten wurden fur die ionenstrahlunterstitzte Deposition bei einem loneneinfallswinkel
o= 55° und einer lonenenerdie> 600 eV durchgefiihrt. Wie in Kapitel 5.1.2 beschrieben, wird
in diesem Fall ein kontinuierlicher Texturiibergang von der Wiurfellage zu den Texturkompo-
nentenA undB beobachtet (Prozdf3vgl. Abbildung 5.6). Bei lonenstromdichtgh 60 pA/cm?
und Schichtdicker > 100 nm kénnen gleichzeitig die Texturkomponente A als auch die Kom-
ponenteB vorhanden sein (vgl. indizierte RHEED-Aufnahme in Abbildung 5.1a+b). Wird auf
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Abbildung 6.4: Texturentwicklung beim Wachstum von MgO mittels PLD auf einer dicken

IBALD MgO-Schicht: (a) RHEED-Aufnahme einer 100 nm dicken IBALD MgO-Schicht (T =

500°C, a = 55° E = 800 eV, r = 2 AJs); (b) RHEED-Aufnahme nach der anschlieRenden
Deposition von 500 nm MgO ohne lonenstrahlunterstitzung bei T = 400°C (oben) und T =
600°C (unten); (c) Polfiguren der Rontgentexturmessungen (Projektion der Richtung des
lonenstrahlsx)

eine so praparierte Probe ohne lonenstrahlunterstiitzung weiter MgO deponiert, kann eine Tem-
peraturabhéngigkeit der weiteren Texturentwicklung beobachtet werden. Entsprechend den ge-
wahlten Depositionsparametern wird eine der beiden Komponenten bevorzugt, d.h. in einer
Wachstumsauslese setzt sich eine Komponente auf Kosten der anderen durch (Abbildung 6.4).
Wird dabei eine Temperatur zwischen 300 und 500°C gewahlt, tritt mit wachsender Schichtdicke
die KomponentéA in den Vordergrund, wobei immer noch Anteile der anderen Komponente
sichtbar sind. Im Wachstum werden also Koérner bevorzugt, d@diRichtung weitgehend
parallel zur Substratnormalen ausgerichtet ist. Im Gegensatz dazu wird die Textur bei Tempera-
turen von 600°C mit wachsender Schichtdicke von der TexturkompoBetaeniniert, d.h. von
Kornern mit einer111HRichtung parallel zur Substratnormalen. Die Ausrichtung [@6603
Richtung parallel zum lonenstrahl bleibt in beiden Fallen unverandert erhalten. Die Resultate der
RHEED-Untersuchungen werden durch die Rontgentexturmessungen bestatigt (Abbildung 6.4c),
wobei zu beachten ist, daf? auf Grund der integralen Messung Uber die gesamte Schichtdicke im
Gegensatz zum RHEED keine scharfen Reflexe beobachtet werden. Als Ursache fiir diese Tem-
peraturabhangigkeit kommt wiederum eine Minimierung der Gesamtenergie in der Schicht in
Frage, wie sie schon bei der Deposition ohne lonenstrahlunterstiitzung auf amorphen Substraten
diskutiert wurde (vgl. Kapitel 4.4.1). In beiden Fallen wird bei hohen Temperaturen eine Aus-
richtung dei’l1159Richtung parallel zur Substratnormalen beobachtet.
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Abbildung 6.5: (200)-Rdntgenpolfiguren von MgO-Filmen mit IBALD-Schichtdicker ¢5°,

T =400°C, E =800 eV) von: (a) 200 nm, (b) 120 nm, (c) 90 nm, (d) 60 nm nach anschlieRender
Deposition von jeweils 500 nm MgO mittels PLD (T = 400°C, r = 2,5 A/s) (Projektion de
Richtung des lonenstrahlx)

Neben der Temperaturabhéngigkeit wurde der EinfluR der Depositionsrate auf die Textur der
IBALD-Schicht ndher beleuchtet. Dazu wurde, wie schon in Kapitel 5.1.3 beschrieben, die
Energie des einzelnen Laserpulses bei konstanter Spotgré3e auf der Targetoberflache verandert.
Da mit sinkender Energie und damit geringerer Depositionsrate das Resputtering einen grof3eren
Einflud gewinnt, werden wéahrend des IBALD-Prozesses in gleichen Zeiten effektiv dinnere
Schichten abgeschieden. Bei gleicher Pulszahl ist damit am Ende des IBALD-Schrittes der
beschriebene Texturdnderungsprozeld (ProZe(¥apitel 5.1.2) bei niedrigen Depositionsraten
noch nicht komplett abgeschlossen. Wird auf diese Schichten im Anschluf3 weiter ohne lonen-
strahlunterstiitzung deponiert, bleibt die eingestellte Oberflachentextur weitgehend erhalten. In
Abbildung 6.5 sind die aus dieser Vorgehensweise resultierenden Texturen anhand der Réntgen-
polfiguren dargestellt. Je dunner die IBALD-Schicht ist, desto groRRer ist die Abweichung
zwischen def100&Richtung und der Einfallsrichtung des lonenstrahls. Die Polfiguren spiegeln
damit einen Teil des kontinuierlichen Ubergangs in der Oberflachentextur wieder, wie er in der
RHEED-Charakterisierung fur den IBALD-Schritt beobachtet wurde.

Abschlieende Mikrostrukturuntersuchungen an den deponierten Filmen zeigen im REM
ebene und gleichmafige Oberflachen mit einer sehr geringen Dropletdichte (Abbildung 6.6a).
Anhand von Bruchflachen ist eine kolumnare Wachstumsstruktur im oberen Teil der MgO-
Schicht zu erkennen, d.h. in dem Bereich, der ohne lonenstrahlunterstiitzung abgeschieden
wurde (Abbildung 6.6b). Daraus kann geschlossen werden, da3 eine neue Keimbildung in
diesem Prozef3schritt nur eine untergeordnete Rolle spielt. Vielmehr wachsen die schon in der
darunter liegenden IBALD-Schicht ausgebildeten Orientierungen weiter. Wahrend des Schicht-
wachstums kommt es lediglich zu einem Ausleseprozel3, in dem einige Kérner von anderen
Uberwachsen werden. Insgesamt decken sich diese Ergebnisse mit den Resultaten der RHEED-
Analyse, bei der gleichfalls keine neuen Texturkomponenten beobachtet wurden. Vielmehr blei-
ben die gebildeten Orientierungen bestehen und verandern nur ihr Intensitatsverhaltnis zueinan-
der.
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Abbildung 6.6: Mikrostrukturcharakterisierung einer MgO-Schicht (d = 600 nm, r = 2,5 A/s)
deponiert mit PLD auf einer ca. 150 nm dicken IBALD MgO-Schicht (0. = 55°, T = 400°C, E =

600 eV, r = 2 A/s) mittels REM: (a) Aufnahme der Oberflachenstruktur; (b) Aufnahme einer
Bruchkante



7 Diskussion und Ausblick

In diesem Kapitel sollen die Ergebnisse der Untersuchungen zur Textur- und Mikrostruktur-
entwicklung bei der ionenstrahlunterstiitzten Deposition von MgO zusammenfassend diskutiert
und anschlieBend ein Ausblick auf offene Fragestellungen gegeben werden. Parallel dazu werden
die gewonnenen Ergebnisse mit denen anderer Gruppen verglichen. Jedoch durfen die wichtigen
Unterschiede der verwendeten Depositionsverfahren nicht aus dem Auge verloren werden.
Sowohl Wang et al. [1997], als auch die darauf aufbauenden Arbeiten von Groves et al. [2000,
2001a-c], Kung et al. [2001] und Brewer et al. [2000, 2001a+b]) verwenden das ionenstrahl-
unterstutzte Elektronenstrahlverdampfen, um wirfelorientierte MgO-Keimschichten herzustel-
len. Dabei handelt es sich um ein kontinuierliches und niederenergetisches Depositionsverfahren.
Im Gegensatz dazu wurde in dieser Arbeit mit PLD ein hochgradig diskontinuierliches und
hochenergetisches Verfahren verwendet (vgl. Kapitel 4.3), das mit einer kontinuierlich arbeiten-
den lonenquelle kombiniert ist. Ein wichtiger Vorteil der Laserdeposition ist in diesem Zusam-
menhang, daf} durch eine Variation der Ablationsparameter wie auch des Hintergrundgasdruckes
die Mdglichkeit besteht, die kinetische Energie der abzuscheidenden Teilchen in einem weiten
Bereich einzustellen. Au3erdem kann durch eine Veranderung der Pulsfolge der Materialstrom
und damit auch die lokale Depositionsrate in ihrem zeitlichen Verlauf modifiziert werden. Damit
stehen gegeniuber anderen Depositionsverfahren zusatzliche Parameter zur Verfligung, mit denen
sowohl die Keimbildung als auch das Wachstum beeinflu3t werden kann. Allerdings wurden im
Rahmen dieser Arbeit auch die Beschrankungen dieses Parameterraumes auf Grund der
technischen Daten des verwendeten Lasers wie auch der lonenquelle deutlich. Im Vergleich der
beiden Verfahren herrschen im Fall des Elektronenstrahlverdampfens wahrend der Deposition zu
allen Zeiten annahernd gleiche Bedingungen. Dagegen spielen beim IBALD Nichtgleich-
gewichtsprozesse eine wichtige Rolle. Vor allem wechseln sich Phasen mit einem hohen Mate-
rialstrom vom Target mit solchen ab, in denen der lonenstrahl auf die Schicht einwirkt, ohne dal3
Material deponiert wird. Entsprechend dieser Charakteristika ergeben sich Unterschiede in den
Wachstumsprozessen, so dal3 die Ergebnisse der beiden Depositionsverfahren nicht unmittelbar
miteinander vergleichbar sind.

Im folgenden sollen wiederum die beiden Hauptstadien der Schichtdeposition, Keimbildung
und Wachstum, getrennt diskutiert werden. Anschliel3end werden diese Ergebnisse verallgemei-
nert und dazu ein kurzer Vergleich zu aktuellen Untersuchungen der ionenstrahlunterstitzten
Deposition von TiN gezogen werden. Am Schluld des Kapitels werden offene Fragen zu dem
Prozel} in einem Ausblick zusammengestellt.

7.1 Keimbildung

Es wurde gezeigt, daR bei der Laserdeposition von MgO unter Verwendung eines unter-
stutzenden lonenstrahls eine orientierte Keimbildung stattfindet. Dabei lassen sich zwei charak-
teristische Temperaturbereiche unterscheiden. Im Gegensatz zu den Ergebnissen von Wang et al.
[1997] wird in der Keimbildungsphase unterhalb einer Temperatur von ca. 250°C keine Wirfel-
lage beobachtet. Vielmehr richtet sich digl1HdRichtung parallel zur Substratnormalen aus,
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wahrend sich di€l003Richtung in etwa parallel zum lonenstrahl einstellt. Bei der Deposition
ohne lonenstrahlunterstiitzung wurde in diesem Temperaturbereich innerhalb der ersten Nano-
meter eine amorphe Struktur beobachtet. Als Ursache fir dieses Verhalten kann die hohe lokale
Depositionsrate wahrend des Laserpulses im Zusammenspiel mit der kinetischen Energie der
Teilchen und der geringen Diffusivitat bei den verwendeten Temperaturen angesehen werden.
Die Energie, die beim IBALD zusatzlich durch die lonen eingebracht wird, fuhrt zu einer
Erhéhung der Beweglichkeit der deponierten Atome und Molekile und gleichzeitig zu einer
Ausrichtung der Korner. Mit derf1004Richtung wird diejenige Richtung parallel zum
lonenstrahl eingestellt, die die geringste Sputterrate aufweist. Die Ausrichtunglidés
Richtung parallel zur Substratnormalen kann dagegen aus einer Minimierung der Gesamtenergie
resultieren, wie sie von Oh und Je [1993] fur das TiN diskutiert wurde (vgl. Kapitel 2.1.2c). Mit
dieser Argumentation konnte auch die, bei hoheren Temperaturen zusatzlich entstehende,
Texturkomponente mit eindf)11ERichtung parallel zur Substratnormalen erklart werden. In
diesem Fall werden durch die lonen eingefigte Schadigungen und daraus resultierende
Spannungen schneller durch Diffusionsprozesse abgebaut. Dies fiihrt wiederum dazu, dafld der
Einflud der Verzerrungsenergie gegeniber der Oberflachenenergie kleiner wird, so dal3 bei
festgehaltenef1005Richtung parallel zum lonenstrahl eif@l14Orientierung gegenuber der
[111HOrientierung parallel zur Substratnormale energetisch bevorzugt wére.

Oberhalb der angesprochenen Depositionstemperatur von 250°C wird eine wirfelorientierte
Keimbildung beobachtet. An dieser Stelle soll noch einmal festgehalten werden, daR diese Uber-
gangstemperatur von den anderen Depositionsparametern abhéngig ist und sich insbesondere bei
loneneinfallswinkeln: # 45° zu hoheren Werten verschiebt. Die wiirfelorientierten Keime sind
dadurch charakterisiert, daf3 neben der Ausrichtung0@drRichtung parallel zur Substratnor-
malen sich die[1104Richtung parallel zum lonenstrahl einstellt. Im Rahmen idesitu
RHEED-Untersuchungen zum Wachstum ohne lonenstrahlunterstiitzung wurde gezeigt, dal3 in
diesem Temperaturbereich d@01[dRichtung parallel zur Substratnormalen thermodynamisch
bevorzugt ist. Der im IBALD-Prozel3 zusatzlich auftreffende lonenstrahl fuhrt durch den Ener-
gieeintrag Uber die lonen und der damit verbundenen erhdhten Diffusionswahrscheinlichkeit der
Atome und Molekulle zu einer perfekteren Kristallstruktur in der wachsenden Schicht. Unmittel-
bar damit verbunden ist eine scharfere Ausrichtungodeof-plane Orientierung. Gleichzeitig
wird einein-plane Texturierung durch den lonenstrahl beobachtet. Im Gegensatz zu Brewer et al.
[2001D] tritt jedoch zu Beginn der Keimbildungsphase keine regellose Orientierungsverteilung
auf. Vielmehr tauchen die Reflexe der Wirfellage sofort aus dem amorphen Untergrund auf. Bei
hoheren Temperaturen wird lediglich eine Zwischenphase gefunden, die auf Durchmischungs-
effekte an der Grenzflache zum Substrat zurtickgefihrt wird.

Die in der Keimbildung parallel zum lonenstrahl liegeridé@04Richtung entspricht der
Richtung mit der niedrigsten Sputterrate unter der Randbedingung, dd®H#Richtung par-
allel zur Substratnormalen festgelegt ist. Dies wurde sowohl durch die Sputterexperimente an
MgO-Einkristallen, als auch durch die vorgestellten molekulardynamischen Simulationen von
Dong et al. [2001] bestatigt. Die gefundene Anisotropie kann vor allem auf Channelingeffekte
zurliickgefuhrt werden. Am fur die Bildung der Wirfellage optimalen Einfallswinkel der lonen
von a = 45° wurden die gré3ten Unterschiede in ideplane Sputterrate gefunden. Im Gegen-
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satz dazu kommt es bei einem Winkel von a = 65° zwar noch zur Verbesserung det-of-plane
Ausrichtung, jedoch wird kein@-plane Texturierung beobachtet. Mit Abweichungen von £ 10°

vom optimalen Winkel wurden dagegen noch gute Ergebnisse erzielt. Dies gilt insbesondere flr
den Falla = 55°. Der Bereich, in dem die Wurfellage gefunden wurde, verschiebt sich lediglich
zu héheren Temperaturen. Die schon angesprochenen molekulardynamischen Simulationen von
Dong et al. [2001] bestatigten die Annahme, dald bei den verwendeten lonenenergien entlang der
[110&Richtung ein Channeling von Ar-lonen moglich ist. Die Winkelabweichung von dieser
.dealen* Richtung, bei der immer noch ein Channeling wahrscheinlich ist, wird von ihnen mit

+ 8° angegeben. Dies erklart das breite Minimum in der Sputterrate, das thi @#Richtung
beobachtet wurde. Diese charakteristischen Eigenschaften fihren einerseits zu der beobachteten
Toleranz gegenuber Abweichungen des loneneinfallswinkels und ermdglichen somit die Bildung
der Warfeltextur auch bei einem Winkek 55°. Gleichzeitig wird aber eine untere Grenze fir

die erreichbarén-plane Halbwertsbreite der Wirfellage in der Schicht vorgegeben.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dafl} die orientierte Keimbildung in MgO-
Schichten vor allem in der Anisotropie der von den lonen hervorgerufenen Schadigungsprozesse
begriindet ist. Entstehende Kérner mit eiddif0ERichtung parallel zum lonenstrahl werden auf
Grund des Channelings der lonen entlang dieser Richtung weniger gestort als anders orientierte
Keime. Dadurch erreichen sie schnell ihre kritische GroR3e, bei der sie unter Energiegewinn
weiter wachsen kénnen. Demgegenuber werden anders orientierte Keime durch den lonenstrahl
in ihrer Entstehung behindert, werden mit hoherer Wahrscheinlichkeit wieder zerschlagen oder
konnen als Gesamtes so rotieren, dal3 sich eine Channelrichtung parallel zum lonenstrahl befin-
det (vgl. Kapitel 2.3.1). Im Resultat dieser Prozesse kommt es zu einer Dominanz wirfelorien-
tierter Kérner in der Keimschicht.

7.2 Wachstum

Wird die lonenstrahlunterstitzung wéhrend des weiteren Wachstums beibehalten, ist mit
zunehmender Schichtdicke eine Texturdnderung zu beobachten. Dabei wird die wirfelorientierte
MgO-Keimschicht von Texturkomponenten abgeldst, déi®dHRichtung parallel zum lonen-
strahl ausgerichtet ist. Der konkrete Ablauf des Texturwandels hangt entscheidend von den ver-
wendeten lonenstrahlparametern ab. In Kapitel 5.1.2 wurde grundsatzlich zwischen zwei Pro-
zessen unterschieden. Beiden gemeinsam ist, dal3 am Beginn der Transformation in der Ober-
flachenschicht eine Vergro3erung daeit-of-plane Orientierungsverteilung der Koérner zu beo-
bachten ist. Als Ausléser kommen dafir durch die lonen induzierte Schadigungsprozesse in
Frage. Mit Hilfe einer einfachen Simulation wurde in Kapitel 5.3 gezeigt, daf? mit wachsender
Dicke in der MgO-Schicht verstarkt Gitterdefekte durch die einfallenden lonen erzeugt werden.
Diese Gitterfehler kbnnen durch thermisch oder kinetisch aktivierte Diffusionsprozesse akkumu-
lieren und so Defektstrukturen wie z.B. ein Subkorngeflige ausbilden. Dies ist auf3erdem mit
einer zunehmenden inneren Spannung in der Schicht verbunden, die zusatzlich als treibende
Kraft flr eine Texturanderung in Frage kommt. Spannungen durch eingebaute Ar-Atome sind
dagegen auf Grund der verwendeten Depositionstemperatur von bis zu 600°C wenig wahr-
scheinlich, sie kdnnen aber nicht ausgeschlossen werden. Ein weiterer Hinweis, dal3 Schadi-
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gungsprozesse durch die lonen fur den Verlust der Orientierungsinformationen verantwortlich
sind, ergibt sich aus den Ergebnissen der ionenstrahlunterstiitzten Laserdeposition auf {001}
MgO-Einkristallflachen. In diesem Fall wurde fur lonenenergien oberhalb 400 eV eine Zersto-
rung der Homoepitaxie beobachtet. Da mit wachsender lonenenergie die Grol3e der von den
Schadigungsprozessen betroffenen Bereiche zunimmt, sind ab einem Schwellenwert die Erho-
lungsprozesse nicht mehr in der Lage, eingebrachte Gitterdefekte wéhrend des Schichtwachs-
tums abzubauen. Im Resultat finden neu deponierte Teilchen nur eine stark gestérte Oberflache
vor. Im Verlauf der Deposition geht auf diese Art und Weise die Orientierungsinformation des
Einkristalls verloren.

Neben den Schadigungsprozessen durch den unterstiitzenden lonenstrahl mufd auch der Ein-
flul? der kinetischen Energie wahrend der Laserablation in die Betrachtung einbezogen werden.
Im Laserplasma werden zuséatzliche lonen mit Energien von mehr als 100 eV beobachtet. Diese
sind wiederum in der Lage, Defekte zu erzeugen und so die Wachstumsprozesse vor allem im
Oberflachenbereich stark zu beeinflussen. Unter anderem wurde in Kapitel 4.4.1 fur den Fall der
Laserdeposition ohne lonenstrahlunterstiitzung gezeigt, da®afieVorzugsorientierung mit
wachsender Schichtdicke instabil ist und ein Texturwechsel zu @Eib&FVorzugsorientierung
beobachtet wird. Als Ursache wurde eine Minimierung der Gesamtenergie nach Oh und Je
[1993] diskutiert, die in dickeren Schichten vor allem von der Verzerrungsenergie bestimmt ist.
Die beobachtete Instabilitat der Wirfellage mit wachsender Schichtdicke kann somit als Resultat
der Uberlagerung von Effekten aus der Wechselwirkung des lonenstrahls mit der Schicht auf der
einen und durch die Besonderheiten der Depositionskinetik bei der Laserablation auf der anderen
Seite angesehen werden.

Die Richtung der durch die beschriebenen Prozesse hervorgerufenen Texturdnderung wird vor
allem von der Anisotropie der aktiven lonen-Festkorper-Wechselwirkungen bestimmt. Sind die
Sputtereffekte grol3 genug (wie dies bei entsprechend hohen lonenenergien und —stromdichten
der Fall ist) wird di€21004Richtung parallel zum lonenstrahl eingestellt. Andernfalls kommt es
lediglich zur Ausbildung von Fasertexturen. In Abhangigkeit von den lonenstrahlparametern
kann der konkrete Ablauf der Texturdnderung sowohl durch eine kontinuierliche Orientierungs-
drehung der Korner an der Oberflache, als auch tber eine zunachst weitgehend regellose Orien-
tierungsverteilung dieser Korner geschehen, aus der anschliel3end die beschriebenen Texturkom-
ponenten in einer Sputterauslese entstehen. Uber den genauen Ablauf des ersten Prozesses kann
derzeit nur spekuliert werden. Ein moglicher Mechanismus, in dem systematisch Kleinwinkel-
korngrenzen eingebaut werden (in Anlehnung an einen Vorschlag von Ressler et al. [1997Db]),
wurde schon angesprochen. An dieser Stelle sind umfangreiche TEM-Untersuchungen notwen-
dig.

Parallel zu den Texturmessungen durchgefuhrte Mikrostrukturuntersuchungen bestéatigen das
Bild einer Wachstumsauslese mit zunehmender Schichtdicke. Dabei erhalten diejenigen Koérner
einen Hohenvortell, die eine geringere Sputterrate im Vergleich zu den umliegenden aufweisen.
Die gemessene Richtungsabhéngigkeit der Sputterprozesse (Abbildung 5.15) zeigt, welche
Orientierungen im Wachstum bevorzugt werden. Insbesondere ist der beobachtete Gradient
zwischen den Werten der Sputterrate fur di#0=4Richtung und did1004Richtung von ent-
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scheidender Bedeutung fir die Texturentwicklung im MgO. In der Keimbildungsphase weisen
die Korner zunachst ein€l104Richtung parallel zum lonenstrahl auf. Im anschlieRenden
Wachstumsstadium wurde durch die RHEED-Untersuchungen eine Zunahroet-deplane
Orientierungsverteilung gefunden. Unter der Vielzahl der nun bereitstehenden Kérner haben im
Ausleseprozel diejenigen einen Vorteil, def®Bdd-Richtung einen kleineren Winkel mit dem
lonenstrahl einschliel3t. Diese kénnen wiederum anders orientierte Koérner tberwachsen und so
die Oberflachentextur dominieren. Zum Abschlufl3 dieses Prozesses nehmen die Kdrner eine
stabile Lage mit einell 00ERichtung parallel zum lonenstrahl ein. In der Folge kommt es ledig-
lich zu eine Abnahme deut-of-plane Verteilung durch eine entsprechende Wachstumsauslese.

Zusammenfassend soll festgehalten werden, dal? die Wirfellage nur in der Keimbildungs-
phase stabil ist. Damit unterscheidet sich das MgO grundlegend von der Texturentwicklung
anderer Oxide wahrend der ionenstrahlunterstitzten Deposition. Wie in Kapitel 2.4 am Beispiel
des YSZ dargestellt wurde, wird in diesen Systemen die Wirfellage im Verlauf des Wachstums
herausgebildet. Auf Grund der beim MgO beobachteten Texturentwicklung besteht die einzige
Maoglichkeit, hinreichend dicke wurfeltexturierte Pufferschichten zu erhalten, darin, die Keim-
schichten ohne lonenstrahlunterstiitzung epitaktisch weiterwachsen zu lassen. Die bisher durch-
gefuhrten Versuche fiihrten bei der Laserdeposition im Gegensatz zum Elektronenstrahlver-
dampfen [Wang et al. 1997, Groves et al. 2000] zu keinem befriedigenden Ergebnis. Die in die-
sem Zusammenhang beobachtete Ablosung der Wiirfeltextur durchl giit-asertextur kann
darauf zurtickgefuhrt werden, dal3 keine homogene, biaxial texturierte Keimschicht vorhanden
ist. Durch neue Keimbildung auf anders orientierten bzw. regellosen Bereichen kann es zu dem
beschriebenen Texturwechsel kommen. Ein spannungsinduzierter Ubergang durch eingebaute
Gitterdefekte kann ebenfalls nicht ausgeschlossen werden. Im Gegensatz dazu kommt es beim
YBCO zu einer Ubernahme der biaxial ausgerichteten Struktur. Die beobachtete FWHM von ca.
40° deutet allerdings an, daf3 die Epitaxie von weiteren Faktoren beeinflul3t wird und fir diesen
Fall genauer untersucht werden muf3.

7.3 Veallgemeinerung der Ergebnisse: das Vergleichsystem TiN

In der bisherigen Diskussion wurde gezeigt, dald strukturelle Eigenschaften des MgO einen
entscheidenden Einflul3 auf die beobachtete Texturentwicklung haben. Insbesondere bestimmen
sie die wurfelorientierte Keimbildung bei der ionenstrahlunterstiitzten Deposition, die das MgO
bisher einzigartig gegenldber anderen im Rahmen eines IBAD-Prozesses untersuchten Oxiden
macht. Der Stellenwert der Struktur legt nun die Annahme nahe, dal® auch in anderen Systemen
mit einem NaCl-Gitter ahnliche Texturierungseffekte zu beobachten sind. Diese Annahme wird
insbesondere von den in Kapitel 2.4 angesprochenen Ergebnissen von Zeitler et al. [1997] an
TiN unterstitzt. In dieser Arbeit wurde unter einem loneneinfallswinkel 55° die Bildung
einer Wurfellage in diinnen Schichten beobachtet. Mit wachsender Schichtdicke wird diese von
einer Textur mit einefl004Richtung parallel zum lonenstrahl und eifkEt 19Richtung parallel
zur Substratnormalen abgeldst.
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@) (b) (€) (d)

Abbildung 7.1: Texturentwicklung bei der ionenstrahlunterstitzten Laserdeposition Wwn Ti
(T = 500°C, a. = 45° E = 500 eV, r = 1 Als); RHEED-Aufnahmen bei einer Dicke von: (a) 2 nm,
(b) 4 nm, (c) 6 nm, (d) 12 nm

Um dies genauer zu untersuchen, wurden TiN-Schichten in der vorgestellten Depositions-
anordnung hergestellt. TiN besitzt die NaCl-Struktur mit einer Gitterkonstanten von 4,24 A. Ein
wichtiger Unterschied gegeniber MgO besteht jedoch in den Bindungsverhaltnissen. Diese
haben keinen ionischen Charakter, sondern @hneln mehr den Verhéltnissen in intermetallischen
Verbindungen [Evans 1976]. Die TiN-Schichten wurden mit Hilfe der ionenstrahlunterstutzten
Laserdeposition auf amorphen Sy$i-Substraten abgeschieden. Dazu wurde ein reaktiver
IBAD-Prozel3 verwendet. Dies bedeutet, dal3 die gewlnschte Verbindung erst wahrend des
Schichtwachstums gebildet wird, wobei eines der notwendigen Elemente im lonenstrahl bereit-
gestellt wird. Aus diesem Grund wurde zur Speisung der lonenquelle ein-Beidisch ver-
wendet, der loneneinfallswinkel betrug 45°. Zur Ablation kam ein reines Ti-Target zum Ein-
satz. Die Herstellungsprozedur verlief analog zu der beim MgO beschriebenen Verfahrensweise.
Die Entwicklung der Textur wurde wiederumsitu mit RHEED beobachtet.

Im Resultat der Experimente konnte gezeigt werden, dal3 auch im TiN eine orientierte Keim-
bildung stattfindet. Bei Raumtemperatur und lonenenergien von ca. 800 eV wurde, wie bei der
Verwendung von MgO, die Ausbildung der Texturkomponertamd B beobachtet. Oberhalb
300°C entsteht analog zum IBALD-MgO eine Warfeltextur, die allerdings schon in diinnsten
Schichten eine groliut-of-plane Verteilung aufweist (Abbildung 7.1a+b). Parallel zum lonen-
strahl ist wiederum einel10ERichtung zu finden. Im Verlauf des weiteren Wachstums ist auch
hier der schon beim MgO beschriebene Texturanderungsprozel zu beobachten (Abbildung 7.1
c+d). Dies fuhrt zu einer regellosen Orientierungsverteilung oder zu einer Fasertextur. An dieser
Stelle ist es wichtig festzuhalten, dal3 der gesamte Prozel3 weder hinsichtlich der Depositionsrate,
der lonenstromdichte etc. fiir das TiN optimiert wurde. Die wenigen Experimente zeigen jedoch,
dal3 dieses Material in dinnsten Schichten ein &hnliches Verhalten aufweist wie das MgO. Im
Rahmen der Suche nach elektrisch leitfahigen Pufferschichten fir den YBCO-Bandleiter (um die
elektrische Stabilitat bei sehr hohen Stromen zu gewahrleisten [Aytug et al. 1999]) ist TiN somit
ein moglicher Kandidat fur einen IBAD-Prozel3. AuRerdem geben die Ergebnisse Anlald zur
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Hoffnung, daR auch andere Materialien mit NaCl-Struktur durch einen lonenstrahl in der
Keimbildungsphase texturierbar sind. Dazu gehdren unter anderem Oxide wie das CaO, BaO
oder NiO, aber auch eine Reihe weiterer Nitride (z.B. CrN, VN), Sulfide (z.B. MgS, CaS) und
Karbide (z.B. TiC, ZrC, TaC).

7.4  Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit konnten wichtige Erkenntnisse zum Mechanismus der
Textur- und Mikrostrukturentwicklung bei der ionenstrahlunterstiitzten Laserdeposition von
MgO gewonnen werden. Dabei wurde der EinfluR der fur die Texturausbildung relevanten
Parameter aufgezeigt. Gleichzeitig tauchten aber neue Fragestellungen auf, die der weiteren
Klarung bedurfen. Dies betrifft vor allem die folgenden Problemkreise:

»  Wachstum von MgO mit Laserdeposition ohne lonenstrahlunterstitzung

Durch die RHEED-Untersuchungen beim PLD-Wachstum wurde deutlich, da®die
Vorzugsorientierung mit wachsender Schichtdicke instabil ist. Dabei ist zu klaren, was diese
Texturdnderung verursacht. Mittels Spannungsmessungen an den Schichten kénnte abge-
schatzt werden, ob der diskutierte spannungsinduzierte Ubergang relevant ist und ob er mit-
tels geeigneter Verfahrensweisen verhindert werden kann. Eine offene Frage bleibt weiter-
hin, wie sich dieser Texturibergang in der Texturentwicklung beim IBALD-Prozel3
widerspiegelt.

» Einflul® der Kinetik des Depositionsverfahrens auf die Textur- und Mikrostrukturentwicklung

In Kapitel 5.1.3 wurde dargelegt, dal’ eine Beeinflussung der kinetischen Eigenschaften des
Laserplasmas bei konstant gehaltener Depositionsrate und lonenstromdichte nur in einem
engen Rahmen moglich war. Hier sind neue experimentelle Ideen winschenswert, mit denen
ein kontinuierlicher Ubergang von den kinetischen Eigenschaften niedrigenergetischer Ver-
fahren (z.B. Elektronstrahlverdampfen) zu hochenergetischen Verfahren (z.B. Laserdeposi-
tion) maglich ist. Mit ihrer Hilfe kbnnte der Einfluld der kinetischen Energie der Teilchen auf
den Wachstumsprozel3 besser charakterisiert werden. Im Rahmen der epitaktischen Abschei-
dung von Oxiden auf der wurfeltexturierten Keimschicht kann auf3erdem getestet werden, ob
durch die Verwendung deoff-axis Laserdeposition eine Verbesserung zu erreichen ist
[Holzapfel et al. 1992].

» EinfluR der diskontinuierlichen Abscheidung bei der Laserdeposition

Durch die Verwendung der gepulsten Laserdeposition als Abscheideverfahren missen im
Schichtwachstumsprozel3 zwei zeitliche Phasen unterschieden werden. Zum einen gibt es
Zeiten, in denen ein hoher Materialstrom auf das Substrat trifft. Dagegen stehen langere
Abschnitte, in denen allein der lonenstrahl auf die Probe einwirkt. Die zentrale Frage ist, ob
und wie sich das Wachstum andert, wenn der lonenstrahl in einer der beiden Phasen ausge-
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blendet wird. Dies kann experimentell durch einen schnellen Shutter realisiert werden, der
mit dem Laserpuls getriggert wird.

Detaillierte Untersuchungen mit Transmissionsel ektronenmikroskopie

Auf diesem Gebiet sind mehrere Vorgehensweisen denkbar. Zum einen kénnte mit Hilfe
einer Probenserie von MgO-Keimschichten auf speziell vorpraparierdig-nstern der
unmittelbare Einflu3 der verschiedenen Depositionsparameter auf Korngréfiane
Orientierung und Bedeckungsgrad duioiplane TEM-Aufnahmen untersucht werden [vgl.

z.B. Groves et al. 2001a+c, Kung et al. 2001]. Aul3erdem besteht durch eine gezielte Quer-
schnittspraparation die Moglichkeit, den UbergangsprozeR wahrend des ionenstrahlunter-
stitzten Wachstums besser zu verstehen. Unter anderem konnte geklart werden, ob ein
Mechanismus, wie er fur die kontinuierliche Orientierungsdrehung diskutiert wurde, zu beo-
bachten ist.

Quantifizierung der Textur in dinnsten Schichten

In Kapitel 3.2 wurde auf die Schwierigkeiten bel der quantitativen Auswertung der RHEED-
Aufnahmen hingewiesen. Um die Mdoglichkeiten dieses oberflachensensitiven Verfahrens
besser zu nutzen, ist die quantitative Analyse der Beugungsaufnahmen zu verbessern. Neben
der Bestimmung und der Subtraktion des Untergrundes betrifft dies insbesondere den Einfluf3
von Korngrof3eput-of-plane Orientierungsverteilung und innerer Spannungen auf die Inten-
sitdt der AulRenreflexe flr eine Bestimmung ieplane Ausrichtung. Bestehende Anséatze

sind dabei weiterzuentwickeln [Betz et al. 1997, Brewer 2000]. Die Ergebnisse konnen mit
Rontgentexturmessungen unter streifendem Einfall verglichen werden [Groves et al. 2001b].
Mit Hilfe der quantitativen RHEED-Auswertung ist zum einen eine weitere Optimierung der
Wirfeltextur moglich, zum anderen kann die Elektronenstrahlbeugung auch fiin-ainhe
Prozel3kontrolle eingesetzt werden.

Untersuchung anderer Materialien mit NaCl-Struktur

Experimente zur ionenstrahlunterstiitzten Deposition von TiN haben Ahnlichkeiten in der
Texturentwicklung zum MgO aufgezeigt. Diese Untersuchungen sollten vertieft und eine
Optimierung des Prozesses fiur dieses Material durchgefiihrt werden. Anhand anderer
Systeme ist die postulierte Gemeinsamkeit der Mechanismen zu prifen.



8  Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Textur- und Mikrostrukturentwicklung von MgO bei der
ionenstrahlunterstitzten Laserdeposition auf amorphen Substraten untersucht. Das Wachstum
der Schichten wurde wahrend der Abscheidumgitu mit Hilfe der hochenergetischen Elektro-
nenbeugung verfolgt. Eine Auswertung der Beugungsaufnahmen ermdoglicht qualitative und
guantitative Aussagen zur Texturausbildung wahrend des Wachstums. Nach Abschlu3 der Depo-
sition erfolgte eine Charakterisierung mit Rontgenmethoden, sowie Mikrostrukturuntersuchun-
gen mit dem AFM und dem REM. Zur Untersuchung aktiver Mechanismen wurden erganzende
Experimente an MgO-Einkristallen durchgefuhrt.

Bei der Abscheidung von MgO auf amorphen Substraten ohne lonenstrahlunterstitzung kon-
nen zwei Temperaturbereiche unterschieden werden. Unterhalb von 250°C entwickelt sich mit
wachsender Schichtdicke aus einer amorphen KeimschichfldiieFasertextur. Oberhalb die-
ser Temperatur wird unmittelbar im Keimbildungsstadium eék@)3Fasertextur beobachtet.

Mit wachsender Schichtdicke kommt es zu einem Texturwechsel, in dessen Ergebidi ¥ine
Fasertextur entsteht. Als treibende Kraft fur diesen Prozel3 werden innere Spannungen angese-
hen.

Bei Verwendung eines unterstitzenden lonenstrahls findet eine orientierte Keimbildung statt,
bei der es zur Ausbildung von biaxialen Texturen in einer Schichtdicke unterhalb von 10 nm
kommt. Im Temperaturbereich unterhalb von 250°C werden Texturkomponenten mit einer
[1004Richtung parallel zum lonenstrahl bevorzugt. Oberhalb dieser Schwellentemperatur wurde
bei einem loneneinfallswinkel zwischen 35° und 55° und lonenenergieawischen 400 und
800 eV eine Wiirfeltextur auf verschiedenen amorphen und glatten Substraten gefunden, deren
[1104Richtung parallel zum lonenstrahl ausgerichtet ist. Der optimale loneneinfallswinkel liegt
bei einem Winkebl: = 45°. In diesem Fall wurden Wirfeltexturen mmiplane Halbwertsbreiten
von < 21° erreicht, zusatzlich ist die MgO-Gitterkonstamtam 2 - 4% vergroR3ert. Ursache flr
die in-plane Texturierung ist eine anisotrope Sputterrate, die bei Experimenten an MgO-Einkri-
stallen gefunden wurde. Ein Vergleich mit molekulardynamischen Simulationen zeigt, daf3 ent-
lang der[1104Richtung ein Channeling mdglich ist. Wird, wie in diesem Temperaturbereich
beobachtet, di€100ERichtung parallel zur Substratnormalen thermodynamisch bevorzugt, wer-
den Keime mit einef1104Richtung parallel zum lonenstrahl auf Grund dieses Channeling-
effektes weniger gestort als anders orientierte Kérner und dominieren somit die Oberflachentex-
tur.

Oberhalb einer Schichtdicke von ca. 5 nm wird bei der ionenstrahlunterstiitzten Laserdeposi-
tion eine Texturanderung beobachtet. Im Resultat dieses Prozesses entstehen Texturkomponen-
ten, die eine[10045Richtung parallel zum lonenstrahl aufweisen. Der konkrete Ablauf des
Texturwandels héngt entscheidend von den verwendeten lonenstrahlparametern ab. Die starke
Anisotropie der Sputterrate kann wiederum als treibende Kraft fir diesen Prozel3 verantwortlich
gemacht werden. In Experimenten an Einkristallen wurde das Minimum der Sputterrate fur eine
Ausrichtung der[1004Richtung parallel zum lonenstrahl gefunden. Als Ausl6ser fir diese
Texturanderung wird der Einbau von Defekten auf Grund der lonenstrahlunterstiitzung angese-
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hen. Dadurch entstehen Subkdrner mit einer breiterof-plane Orientierungsverteilung, aus
denen Uber eine sputterbedingte Wachstumsauslese Korner mit einem minimalen Winkel
zwischen lonenstrahl und 004Richtung bevorzugt werden. Diese Argumentation wird zusétz-
lich durch eine beobachtete Zunahme von Korngréf3e und Rauhigkeit gestitzt.

Um dickere, wurfelorientierte Schichten zu erhalten, wurde versucht, die Keimschicht epitak-
tisch weiterzuwachsen. Voruntersuchungen an Einkristallen zeigten, daf3 mit PLD eine Homo-
epitaxie ab einer Depositionstemperatur von 300°C moglich ist. Allerdings wurde bei der Depo-
sition auf wirfelorientierten MgO-Keimschichten ein Texturwandel (ztilSFasertexturen
beobachtet. Als Ursache kommen Spannungen auf Grund der Kinetik des Prozesses oder eine
schlechter Bedeckungsgrad der waurfelorientierten Bereiche in Frage. Die heteroepitaktische
Deposition anderer Oxide fuhrte ebenfalls nicht zum Erfolg. Auf die MgO-Keimschichten direkt
deponierte YBCO-Schichten wiesen dagegen biaxiale Texturen mit Halbwertsbreiten von ca. 40°
auf.

In Vergleichsexperimenten mit TiN wurde in der Keimbildung ebenfalls eine Wurfelorientie-
rung gefunden. Dies weist darauf hin, dal3 die beobachteten Mechanismen der Texturentwick-
lung auf andere Substanzen mit NaCl-Struktur verallgemeinert werden kénnen. Um dies zu
bestatigen, sind Untersuchungen an weiteren Materialsystemen notwendig.
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