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1. Einleitung

Die Anforderungen an die Gasturbine flr den Flugbetrieb und die darin eingesetzten
Werkstoffe sind im Laufe der Jahre stetig gestiegen. Nicht nur 6konomische, auch
Okologische Aspekte werden bei der Gestaltung moderner Flugtriebwerke miteinbe-
zogen. Das Triebwerk von morgen muss effizient, sparsam und langlebig sein, um
die Umwelt und die naturlichen Ressourcen zu schonen. Dafur ist es notwendig, den
Gesamtwirkungsgrad des Antriebssystems zu erhohen. Um diese Anforderung zu
erflillen, werden hdéhere Verbrennungstemperaturen angestrebt und neuartige Leicht-
bauwerkstoffe eingesetzt [Brae09, Dim03, Des06, Wil94]. Allgemein erfahren insbe-
sondere die Schaufeln, unabhangig vom Einsatzort Verdichter oder Turbine, wah-
rend des Betriebs eine zunehmende chemische, thermische und mechanische Be-
anspruchung.

Der Einsatz von Schutzschichten erweist sich als eine effektive Moglichkeit, den sehr
unterschiedlichen Angriff auf die Triebwerksschaufeln zu minimieren [Kum99, Ley06,
Pad02, Sch04, Vas08]. Sie ubernehmen Aufgaben als Diffusionsbarriere, Warme-
dammung oder Erosionsschutz. Damit die Schicht ihr volles Wirkungspotenzial ent-
falten kann, muss das Schichtsystem auf das Bauteil und auf ihren Einsatzort maf}-
geschneidert werden. Neben der richtigen Auswahl des Schichtwerkstoffs bedeutet
dies auch eine Anpassung der physikalischen Schichtmerkmale an die Anwendung.
Dazu zahlen die Schichtdicke, ihre Verteilung und insbesondere die prozessabhan-
gige Schichtmorphologie, denn sie bestimmt im Wesentlichen die physikalischen Ei-
genschaften der Schicht. Unabhangig vom eingesetzten Beschichtungsverfahren
muss ein Grundverstandnis Uber das Zusammenspiel von Prozessparametern und
Schichteigenschaften vorhanden sein, um das jeweilige Verfahren sinnvoll nutzen zu
kdnnen.

FUr das Abscheiden des Schichtwerkstoffs auf das Bauteil steht eine Vielzahl von
Verfahren zur Verfugung. Neben dem haufig eingesetzten Plasmaspritz-Verfahren
wird auch die Galvanik oder die physikalische Dampfabscheidung (PVD) eingesetzt.
Ein klassisches PVD-Verfahren zum Auftragen von Warmedammschichten auf Tur-
binenschaufeln ist das Elektronenstrahlverdampfen (EB-PVD), mit dem sich enorm
hohe Beschichtungsraten von bis zu 1200 um/h realisieren lassen. Ein wesentlicher
Nachteil dieser Methode ist die Temperaturbelastung des Substrats von weit Uber
900°C wahrend des Beschichtungsprozesses. Ein weiteres, bekanntes Verfahren ist
das Magnetron-Sputtern, wo typischerweise Substrattemperaturen von 200-300°C
erreicht werden. Im Vergleich zum EB-PVD besitzt es je nach Schichtmaterial nur
eine niedrige bis mittlere Beschichtungsrate, ist aber durch das verwendete Sput-
terprinzip vielseitig einsetzbar. So lassen sich mit diesem Verfahren Schichten gegen
Oxidation, Erosion, aber auch zur Dekoration aufbringen.
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Ein gemeinsamer Nachteil nahezu aller Plasmaspritz- und PVD-Verfahren, ein-
schliel3lich ihrer Varianten, ist die Abhangigkeit der beschichtbaren Oberflache vom
Sichtfeld der Beschichtungsquelle (aus dem Englischen hat sich der Begriff ,Line of
sight® = LOS bzw. ,Non line of sight® = NLOS etabliert). Dabei erreicht das in die
Gasphase Uberfuhrte Schichtmaterial nur Oberflachenbereiche eines stehenden
Substrats, welche von der Beschichtungsquelle direkt ,erblickt* werden (LOS). Ver-
deckte Bereiche (NLOS), wie z.B. Hinterschneidungen oder die Rickseite des Sub-
strats, werden nicht beschichtet. Eine Rundumbeschichtung oder das Beschichten
von komplexen Geometrien kann also nur erfolgen, indem mehrere Beschichtungs-
quellen verwendet werden und/oder eine Substratmanipulation wahrend des Be-
schichtungsprozesses zum Einsatz kommt.

Ein Verfahren, um dieses Problem 2zu umgehen, ist das Hochrate-
Beschichtungsverfahren Gasfluss-Sputtern (GFS). Zwar handelt es sich hierbei auch
um ein PVD-Verfahren, aber die Besonderheit beim GFS liegt in der Kombination
einer Hohlkathoden-Glimmentladung mit einem durch die Kathode gefuhrten hohen
Inertgasstrom. Die Hauptfunktion des Gasstroms ist der gerichtete Transport des ab-
gesputterten Materials aus der Hohlkathode zum Substrat. Dieser stromungsabhan-
gige Materialtransport soll in der Lage sein, die Kontur eines komplexen Substrats zu
umstromen, bis zu den NLOS-Bereichen zu gelangen und diese auch zu beschich-
ten. Gleichzeitig steht durch die Arbeitsweise des GFS-Prozesses eine Vielzahl von
Prozessparametern zur Verfugung, um die Mikrostruktur und damit die Eigenschaft
der Schicht je nach Bedarf zu verandern.

Ziel dieser Arbeit ist die Identifizierung der prozess- und stromungsbedingten Ein-
flussfaktoren auf die Schichtmorphologie und Schichtabscheidung beim GFS-
Verfahren. Dazu werden verschiedenste Substratformen unter Variation der Pro-
zessparameter beschichtet. Die dabei neu gewonnenen Erkenntnisse sollen das
Grundverstandnis fur das GFS-Verfahren derart erweitern, dass es hinsichtlich einer
spateren Anwendung moglich ist, eine Vorhersage Uber die Beschichtbarkeit einer
komplexen Geometrie, wie z.B. einer Turbinenschaufel, treffen zu kénnen.

Als Versuchs- und Modellwerkstoff kommen reines Titan und Wolfram zum Einsatz.
Die Verwendung von Titan bietet sich an, da Titan bzw. Titanlegierungen dank ihrer
guten mechanischen Eigenschaften bei gleichzeitig geringerer Dichte als Stahl oder
Superlegierungen im Bereich der Luft- und Raumfahrt eingesetzt werden. Wolfram
besitzt im Vergleich zu Titan einen wesentlich hheren Schmelzpunkt, eine vierfach
hohere Dichte und eine kubische Gitterstruktur. Deutliche Unterschiede zwischen
den beiden Werkstoffen kénnen bei der Beschichtungsrate und der Schichtmorpho-
logie erwartet werden. Die Arbeit unterteilt sich dabei in zwei Abschnitte.

Im ersten Abschnitt wird das prozessabhangige Schichtwachstum untersucht. Hierflr
wird die GFS-Beschichtungsquelle charakterisiert, indem durch Variation der Pro-
zessparameter der Einfluss auf die Beschichtungsrate und die Schichtmorphologie
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experimentell bestimmt wird. Die anschlieRende Schichtcharakterisierung beinhaltet
die Begutachtung der Schichtmorphologie mittels Rasterelektronenmikroskopie, eine
rontgenographische Analyse der Schichten und die Bewertung der physikalischen
Eigenschaft durch Mikroharteprufung.

Im zweiten Abschnitt wird der Zusammenhang zwischen Stromungsverhalten,
Grenzschichtausbildung und Schichtabscheidung, speziell die Abscheidung in den
NLOS-Bereichen, diskutiert. Die Basis bildet die quantitative Auswertung der
Schichtdickenverteilung an unterschiedlichen Substraten, die unter verschiedenen
Stromungsbedingungen beschichtet wurden. Zur Klarung des Abscheidungsphéano-
mens erfolgt die Charakterisierung der Gasstromung unter Verwendung der Stro-
mungsmechanik und Grenzschicht-Theorie, um dann anschlielend den Stoffuber-
gang aus der Strdomung zur Substratoberflache beschreiben zu kénnen. Das Ge-
samtbild des Zusammenspiels von Stromung und Schichtabscheidung beim Gas-
fluss-Sputtern komplettieren die mithilfe rechnergestutzter Stromungssimulation ge-
nerierten Geschwindigkeitsfelder an verschiedenen Substraten.
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2. Grundlagen

2.1 Physikalische Dampfabscheidung (PVD)

Das Beschichten gehort laut [DIN 8580] zu einer der Hauptgruppen der Fertigungs-
verfahren. Es wird definiert als das Fertigen durch Aufbringen einer fest haftenden
Schicht aus formlosem (Schichtwerk-)Stoff auf die Oberflache eines Werkstlcks. Da-
bei kann die Funktion der Schicht verschiedene Aufgaben Ubernehmen, wie z.B. de-
korative Zwecke. Ein Grofteil der Beschichtungen findet ihre Verwendung im Bereich
der Schutzschichten. Die Hauptfunktion dieser Schichten ist es, den chemischen,
thermischen und mechanischen Angriff auf das Bauteil bzw. Werkstlick so weit zu
vermindern, dass sich dadurch die Lebens- und Einsatzdauer des Bauteils verlan-
gert. Gleichzeitig gestattet der Einsatz von Schutzschichten die Verwendung von
kostengunstigeren Werkstoffsystemen in einer ansonsten fur das System zu aggres-
siven Umgebung. Klassische Beispiele sind die Erosions- oder Hochtemperatur-
schutzschichten (Warmedammschichten) auf Schaufeln in Flugzeugtriebwerken oder
in stationaren Gasturbinen [Ley01]. Wahrend die Erosionsschutzschicht den mecha-
nischen Angriff von z.B. Staubpartikeln auf das Grundmaterial minimiert, kann durch
den Einsatz einer Warmedammschicht die Temperatur des Basiswerkstoffs der
Schaufel deutlich gesenkt werden.

Weiterhin wird in der Norm unterteilt, in welcher Form bzw. welchem Aggregatzu-
stand das Schichtmaterial abgeschieden wird. Je nach Verfahren befindet sich das
aufzutragende Material in gasformigem, flissigem, geldstem oder festem Zustand.
Einige der bekannteren Verfahren fur die letzten drei genannten Zustande sind das
Lackieren (flussig), die Galvanik (gelost) und das Pulverbeschichten (fest). Die Be-
schichtungsvariante aus der Gasphase wird abhangig von der Art des Abscheidens
der Schicht auf das Substrat in zwei Verfahren unterschieden: die chemische und die
physikalische Dampfabscheidung. Letzteres soll naher erlautert werden.

Um das Beschichtungsmaterial bzw. den Schichtwerkstoff physikalisch in die Dampf-
phase zu Uberfuhren, existiert eine Vielzahl an Mdglichkeiten. Die Prozesse der phy-
sikalischen Abscheidung aus der Dampf- bzw. Gasphase lassen sich zusammenfas-
send in die folgenden Verfahren einteilen: Aufdampfen, Kathodenzerstaubung (Sput-
tern) und lonenplattieren sowie deren reaktiven Varianten [Ber06].

Der Prozessablauf an sich bleibt bei allen Verfahren nahezu gleich und kann in drei
Phasen eingeteilt werden:

e Uberfiihrung des festen Schichtwerkstoffs in die Dampf- bzw. Gasphase
e Transport des Gases/Dampfes von der Quelle zum Werkstlck (Substrat)
¢ Kondensation und Schichtbildung des Schichtmaterials auf dem Substrat
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2.1.1 Kathodenzerstaubung (Sputtern)

Ein weit verbreitetes PVD-Verfahren zur Herstellung von Dunnschichten ist die Ka-
thodenzerstaubung bzw. das Sputtern (aus dem Englischen abgeleitet).

In einer Vakuumkammer wird durch das Anlegen einer ausreichend hohen Spannung
zwischen Elektroden eine Glimmentladung erzeugt. Dabei wird das in der Kammer
befindliche Gas ionisiert und es kommt zu einem Beschuss der aus dem Schichtma-
terial bestehenden Kathode (Target) mit energiereichen Gas-lonen. Das lonen-
Bombardement schlagt durch Impulsubertrag Material in Form von Atomen, Clustern
oder Molekulen aus dem festen Verbund heraus. Diese legen sich auf das nur weni-
ge Zentimeter entfernte Substrat (Anode) nieder und bilden dort die gewunschte
Schicht. Neben dem Substrat kdnnen auch die Kammerwande als Anode dienen
[Mah00].

Dank der Zerstaubungstechnik kommt nahezu jeder elektrisch leitfahige Werkstoff als
Targetmaterial in Frage. Zwar konnen auch elektrisch isolierende Materialien, z.B.
Keramiken zerstaubt werden, wenn statt einer Gleich-, eine Hochfrequenzspannung
angelegt wird, aber die erreichbaren Beschichtungsraten nehmen massiv ab.

Abb. 2.1 zeigt den einfachsten Fall des Zerstdubens an einer DC-Diodenanordnung
mit flachem Target.
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Abb. 2.1: Sputterprinzip am Beispiel einer Diodenanordnung

Eine haufig eingesetzte Variante ist das Magnetron-Sputtern. Kennzeichnend ist die
spezielle Anordnung von Permanentmagneten hinter den Targets (Kathoden), die
eine Uberlagerung des magnetischen mit dem elektrischen Feld bewirkt. Dies kon-
zentriert und intensiviert die Ladungstrager im Plasma zur Kathodenoberflachen hin.
Der lonisierungsgrad nimmt zu und die Entladungsspannung nimmt ab. Als Folge
kann dadurch eine noch hdéhere Leistung auf die Targets aufgebracht werden
[Mah00]. Im Vergleich zur einfachen Zerstaubung ohne Magnetfeld ermdglicht die
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Variante hohere Beschichtungsraten. Abgesehen von den verschiedenen Prozessva-
rianten beim Sputtern hangt die erzielbare Beschichtungsrate stark von der werk-
stoffspezifischen Sputterausbeute ab. Sie ist definiert als die Anzahl der emittierten
Targetatome pro auftreffendes lon und wird von der Oberflachenbindungsenergie
des Targetmaterials bestimmt. Die Ubertragene Energie des lons auf die Gitteratome
des Targets muss grof3er als die dort herrschende Oberflachenbindungsenergie sein,
um ein Atom aus dem Gitter herauslésen zu konnen. Der Auftreffwinkel, die kine-
tische Energie und die Masse der lonen spielen dabei eine wesentliche Rolle. Ab-
hangig von der eingebrachten Energie und der Masse der lonen existieren drei ver-
schiedene Stolreaktionen der Gitteratome (Abb. 2.2) auf den Impuls:

e EinzelstdRe: lonenmasse und lonenenergie klein; E; < 10 eV
e Lineare StoRkaskade: mittlere lonenenergie E; 0,1 - 10 keV
e Thermischer Puls: hohe lonenenergie E; > 10 keV; wie lokale Schmelze

SN
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Abb. 2.2: Unterschiedliche Reaktionen der Targetatome auf den lonenbeschuss in
Abhéngigkeit von der lonenmasse und Energie [Fre95]

Beim Sputterprozess finden Uberwiegend StoRkaskaden statt. Durch die lonenener-
gie von bis zu einigen keV besitzt das lon selbst nach dem Zusammenprall mit einem
Targetatom ausreichend kinetische Energie, um weitere Atome im Gitter anzuregen.
Gleichzeitig ist auch das angeregte Atom durch den Energie- und Impulsibertrag in
der Lage, Nachbaratome anzuregen. Dies setzt sich so weit fort, bis die Energie auf-
gebraucht ist oder ein oberflachennahes Targetatom aus dem Gitter gel6st wird. Der
Radius der Stol3kaskade im bombardierten Festkorper betragt ca. 10 nm. Zusatzlich
zum Zerstauben treten noch weitere Effekte im Targetmaterial auf [Fre95]:

e Absorption von Gas-lonen und Erzeugung von Fehlstellen im Gitter
e Erwarmung des Targets
e Strahlung durch Sekundarelektronen
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2.1.2 ,,Non Line of Sight“

Da bei den meisten PVD-Verfahren und seinen Varianten das Uberfiihren des Tar-
getwerkstoffs in die Gasphase im Hochvakuum erfolgt, gelangen die Teilchen Uber-
wiegend geradlinig und nahezu ohne Kollision mit anderen Teilchen (gleicher Spe-
zies oder Gasatome) direkt bis zum nur wenige Zentimeter entfernten Substrat. Aus
diesem Grund konnen nur Stellen eines stehenden Substrats beschichtet werden,
wenn diese fur die Beschichtungsquelle frei sichtbar sind [Has04]. Das (gleichmafi-
ge) Beschichten von komplexen Geometrien, wie z.B. Hinterschneidungen, Vertie-
fungen mit hohem Aspektverhaltnis oder Innenflachen ist aufwandig oder nicht mog-
lich [Schu06]. Die zu beschichtende Substratoberflache kann somit in zwei Bereiche
eingeteilt werden. Flr den frei zuganglichen Bereich des Substrats hat sich aus dem
Englischen der Begriff ,Line of Sight” (LOS) etabliert. Der verdeckte und nicht fir die
Beschichtungsquelle sichtbare Bereich wird als ,Non Line of Sight* (NLOS) bezeich-
net. Abb. 2.3 zeigt schematisch am Beispiel einer Flachprobe, wie sich diese Berei-
che ausbilden.

Lineof __ | Non Line of Sight

Sight

PVD-Beschichtungsquelle

Abb. 2.3: Schematische Darstellung der LOS- und NLOS-Bereiche am Beispiel einer stehenden
Flachprobe

Handelt es sich aber beim Substrat nicht um eine simple, planare und nur einseitig
zu beschichtende Geometrie, gestaltet sich der Beschichtungsvorgang fur das Sub-
strat um einiges komplexer. Zum Beispiel Turbinenschaufeln oder auch Werkzeuge
fir die spanende Bearbeitung besitzen eine extrem komplexe dreidimensionale
Form. Fur ihren Einsatz und fir eine hohe Lebensdauer bendtigen sie eine Schicht,
die gleichmafig entlang ihrer auReren Kontur verteilt ist. Um diese Geometrien mit
den geforderten Spezifikationen beschichten zu konnen, stehen folgende Maoglichkei-
ten zur Verfugung: Einsatz von mehreren und gleichmafig um das Substrat verteilten
Beschichtungsquellen, Substratmanipulation wahrend des Beschichtungsprozesses
oder eine Kombination der bereits erwahnten Varianten. Hier ist deutlich zu erken-
nen, dass unabhangig von der gewahlten Prozessvariante ein hoher technischer und
finanzieller Aufwand betrieben werden muss. Daher beschéaftigten sich mehrere Un-
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tersuchungen und Studien [Bin74, Ble70 Grov97, Grov98, Has04, Jun96, Loe04,
Nov99, Schm85, Vet01] mit dem Beschichten von komplex geformten Oberflachen
und Substraten mittels PVD-Verfahren, um eine gleichmafRige Beschichtung ohne
Substratmanipulation und mit nur einer Beschichtungsquelle zu ermdglichen.

2.1.3 Hohlkathoden-Gasfluss-Sputtern

Ein Verfahren zur Beschichtung von NLOS-Bereichen ist das Hohlkathoden-
Gasfluss-Sputter-Verfahren (GFS). Das GFS-Verfahren wurde das erste Mal in
[Ish88] erwahnt. Es folgten eine Reihe von Untersuchungen zur Arbeitsweise und
Optimierung des Verfahrens bzw. der Quellengeometrie [Mic96, 1sh89, Ish00, Jun93,
Jun96, Kae98b, Jaco99]. Charakteristisch fur das GFS ist die Kombination von Hohl-
kathoden-Glimmentladung und Inertgasstromung durch die Hohlkathode. In ihrer ein-
fachsten Form besteht die Kathode aus einem Rohr oder aus zwei sich parallel zu-
einander befindlichen ebenen Platten. Abb. 2.4 zeigt schematisch den Aufbau einer
Beschichtungskammer mit GFS-Quelle.

3 1. Vakuumkammer
. A ¢ 2. Inertgaseinlass (Argon)
Kiihlung 5 ! .
I I *6 3. Targets und Kuhlplatte
) 3 ? E 4. Strom-/Spannungsversorgung
1
[[] casfluss + Plasma ! |7— 5. Gaseinlass fiir 02 oder N2 fiir
: Reaktivbeschichtung
3 ' !
g 5 ! 6. Blende
— | ! Kiihlung ! 5 7. Substrat/-halter (optional mit
_T_ Bias-Spannung)
L

1 8. Zusatzheizung

Abb. 2.4: Schematischer Aufbau der GFS-Quelle und der Beschichtungsanlage

Im Allgemeinen entstehen durch das Erzeugen einer Glimmentladung zwischen Ka-
thode und Anode unterschiedliche Bereiche. Dazu gehort auch der Bereich des Ka-
thodenfallgebiets und des negativen Glimmlichts. Die Beschleunigung der an den
Kathoden emittierten Elektronen erfolgt im Kathodenfallgebiet. Im negativen Glimm-
licht 16sen die beschleunigten Elektronen eine intensive Stossionisation aus. Durch
den Einsatz einer Hohlkathode Uberlagern sich die negativen Glimmlichter. Die Elek-
tronen werden durch das negative Potential der gegenutberliegenden Kathode abge-
bremst und in die entgegengesetzte Richtung beschleunigt. Dadurch kommt es zu
einer Pendelbewegung der hochenergetischen Elektronen zwischen den Targetwan-
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den, bis sie ihre gesamte Energie Uber lonisationsprozesse abgegeben haben. Der
lonisationsgrad und die Ladungstragerdichte nehmen zu.

Der optimale Abstand d fur die gegenuberliegenden Kathodenflachen bzw. der opti-
male Arbeitsdruck p fur die Hohlkathoden-Glimmentladung ergibt sich aus der Hohl-
kathoden-Bedingung [Koc91]:

0,5 mbar *cm < p*d <5 mbar *cm Gl. 21

Die Kathodenform hat zudem den Vorteil, dass sie den Verlust an Ladungstragern
reduziert. Neben der somit effizienteren Plasmaerzeugung wird im Vergleich zu kon-
ventionellen Magnetron-Sputterprozessen eine um zwei Gro3enordnungen hohere
Plasmadichte von einigen 10" m™ in Substratposition erreicht [Vet01].

Die weitere Besonderheit des GFS-Prozesses liegt in der Gasstrémung und damit in
der Art, wie das abzuscheidende Schichtmaterial von der Quelle zum Substrat ge-
langt. Aufgrund der Geometrie kann ein hoher Inertgasstrom durch die Beschich-
tungsquelle gefuhrt werden, der das abgestaubte Targetmaterial aus der Quelle ab-
transportiert und gerichtet zum Substrat beférdert. Entscheidend fur einen moglichst
effizienten Abtransport der abgestaubten Targetatome sind die Prozessparameter
Gasfluss und Druck. Eine ausreichend hohe Gasgeschwindigkeit verhindert den Ma-
terialverlust durch seitliche Diffusion aus der Stromung innerhalb und aul3erhalb der
Quelle. Bei zu niedriger Stromungsgeschwindigkeit lagern sich die zerstaubten Ato-
me wieder auf den Targets ab, bevor sie die Quelle verlassen haben [Kae98a,
Vet01]. Abb. 2.5 zeigt den Einfluss des Prozessdrucks auf die Wahrscheinlichkeit der
Re-Deposition eines abgesputterten Atoms innerhalb der Quelle.

a) b) c)
Prozessdruck Prozessdruck Prozessdruck
< 0,5 mbar = 0,5 mbar > 0,5 mbar
Target Target Target
SN N —
R y S . . F— S — _V_".}_ .................. ,,Wﬁ,

L_...\l;_ L______K |

abgesputtertes Inertgasstromung

Atom

Abb. 2.5: Re-Deposition innerhalb der GFS-Quelle in Abhangigkeit vom Druck bzw. von der
mittleren freien Wegldange [Vet01]

Die abgesputterten Targetatome sollten bei Erreichen der Quellenmitte thermalisiert
sein, d.h. ihre kinetische Energie durch StoRprozesse abgegeben haben und nur
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noch im Besitz ihrer thermischen Energie sein, Abb. 2.5 b. In diesem Bereich ist der
Abstand zu den Targets am grof3ten und die Verweilzeit in der Quelle am kurzesten,
da aufgrund der Stromungsverhaltnisse die Gasgeschwindigkeit dort ihren Maximal-
wert erreicht. Folglich ist die Wahrscheinlichkeit von Re-Deposition am geringsten
[Vet01]. Thermalisieren die Atome zu spat (a) oder zu friih (c) scheiden sie sich wie-
der auf den Targets ab. Abgesehen von der Funktion des (Ab-)Transports von abge-
staubtem Schichtmaterial verhindert der Gasstrom beim reaktiven Beschichten das
Eindringen des von auflerhalb der GFS-Quelle zugefiuihrten Reaktivgases in die
Quelle. Eine komplette Targetvergiftung ist nahezu ausgeschlossen.

Dank der vollstandigen Ausnutzung der Targetflachen fur die Plasmaerzeugung bei
der Hohlkathoden-Glimmentladung und der gerichteten Beforderung des abgestaub-
ten Schichtmaterials zum Substrat kann beim GFS von einem Hochrate-
Beschichtungsverfahren gesprochen werden. Beim reaktiven Beschichten von ZrO,
werden Beschichtungsraten in Abhangigkeit vom Gasfluss von bis zu 110 ym/h er-
zielt [Ort03]. Dabei entsteht auch die typisch stangelformige Warmedammschicht-
struktur mit einer hohen Porositat. Zudem ist der Abscheidungsprozess beim reakti-
ven Beschichten aulderst stabil und |auft mit gleich bleibender Abscheidungsrate, da
keine storende Targetvergiftung auftritt.

Allgemein hangt die Beschichtungsrate beim Gasfluss-Sputtern von den folgenden
Faktoren ab:

e Targetmaterial

¢ Quellengeometrie: Zylinder oder Platten

e Abscheidungsvariante: metallisch oder reaktiv

e Prozessparameter, wie z.B. Targetleistung oder Hohe des Inertgasstroms

Hierbei sind die Prozessparameter entscheidend fur die Beeinflussung der Schicht-
morphologie und Schichtdickenverteilung am Substrat. Allgemein entstehen beim
GFS stangelige Schichtstrukturen mit offenen Korngrenzen, da die Targetatome
beim Verlassen der Quelle thermalisiert sind [Som84]. Durch geeignete Prozessflh-
rung und Parameterwahl lasst sich die Stangelstruktur in eine kompakte Form Uber-
fuhren [Koh09b, BirO4a] oder gezielt mit einer hohen Porositat versehen [Bee06a].
Aber genauere Informationen uber den Zusammenhang zwischen Prozessparameter
und Schichtmorphologie wurden bislang nicht veroéffentlicht.

In Tab. 2.1 und Tab. 2.2 befindet sich jeweils eine Zusammenfassung uber die Ab-
hangigkeit der Beschichtungsrate von den oben genannten Faktoren. Die Angaben in
Tab. 2.1 gelten fur GFS-Quellen mit Hohlzylinderform. Tab. 2.2 zeigt die Ergebnisse
fur Linear-Quellen (Kathoden in Form von Platten).
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Tab. 2.1: Literaturiibersicht der prozessabhangigen Beschichtungsrate der GFS-Quelle mit
Hohlzylinder-Kathode. PZT= Blei-Zirkonat-Titanat. k. A. = keine Angaben

Referenz Target- Target- Ar- Druck Substrat- Bias Temp. Rate
material leistung Gasfluss abstand
[kW] [sIm] [mbar] [mm] [V] [°C] [um/h]
[Bir04b] Ti 2,5 0,85 0,4 107 0 <150 4,9
Ti 2,5 0,85 0,4 107 100 <190 3,5
[Bud04] NiFeMo k. A. k. A. k. A. k. A. k. A. k. A. 9
[Ish88] Cu 0,064 0,25 0,67 10 50-200 <350 (27)
[Ish89] Cu 0,3-0,5 0,2 1,33 20 - 150-250 13-25
Fe 0,3-0,5 0,2 1,33 20 - 140-190 5-10
Ti 0,3-0,5 0,2 1,33 20 - 180-250 2-4
[Ish98] Fe 0,84 0,5-1,8 2-3 150 - k. A. 0,6-1,5
[Ish00] Cu 0,59 0,5 0,5-2 50 - k. A. 8,4-1,8
[Ish04] TiO, 0,25 0,3 1,3 50 - 160 4.8
[lwa09] ZrO, 0,1-0,8 0,2 0,25 50 - 280-350 0,5-1,0
[Jac06, PZT 0,6 0,8 0,4-0,7 k. A. 50-200 450-700 12-15
07a,b]
[Ort07] PZT 0,6 0,8 0,5 k. A. 50-140 680 7-5,5

Bei [Ish88] wurde das erste Mal der Gasfluss-Sputterprozess beschrieben. Der ver-
wendete Hohlzylinder war mit Bohrungen versehen. Die Glimmentladung wurde im
Inneren der Bohrungen erzeugt, d.h. das Absputtern von Targetmaterial erfolgte nicht
an der Innenflache des Hohlzylinders. Deswegen ist die Beschichtungsrate in Klam-
mern gesetzt. Bei [Ish98] wurde Helium statt Ublicherweise Argon als Prozessgas
verwendet. Die Oxid-Herstellung erfolgte reaktiv, d.h. die Targets lagen im metalli-
schen Zustand vor und das Reaktivgas wurde auf3erhalb der Quelle zugefuhrt.

Im Allgemeinen hangt die Beschichtungsrate von der werkstoffspezifischen Sput-
terausbeute ab. Daher werden fur die unterschiedlichen Targetmaterialien unter-
schiedliche Raten erreicht. Bei vergleichbarer Targetflache und Targetleistung liegt
die Beschichtungsrate bei Hohlzylinder-Quellen héher als bei Linear-Quellen, da die
zylindrische Form der Kathode die Ladungstragerverluste durch Wandrekombination
vermindert [Ort03]. Ein Vergleich zwischen den angegebenen Beschichtungsraten fur
Ti bei [Bir04b] und [Kae98a] zeigt dies deutlich. Mit einer Zylinder-Kathode erreichte
[Bir04b] eine Beschichtungsrate von 5 um/h bei einer Leistung von 2,5 kW, Tab. 2.1.
Die Linear-Quelle von [Kae98a] lieferte eine vergleichbare Beschichtungsrate erst bei
einer Leistung von 4 kW, Tab. 2.2.
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Tab. 2.2: Literaturiibersicht der prozessabhidngigen Beschichtungsrate bei einer GFS-Quelle
bestehend aus zwei ebenen Targetplatten. ITO = Indiumzinnoxid. k. A. = keine Angaben

Referenz Target- Target- Ar- Druck Substrat- Bias Temp. Rate
material leistung Gasfluss abstand
[kW] [sIm] [mbar] [mm] [V] [°C] [um/h]
[Ban07] NiFe 1,2-2,5 4,0 0,5 k. A. k. A. <600 28-50
CoSm 1,7-3,5 4,0 0,5 k. A. k. A. 40-80
[BeeO6a,b,c] ZrO, k. A. k. A. k. A. k. A. k. A. k. A. 100
[Bed06] SmCo k. A. k. A. k. A. 40 k. A. k. A. 11
[Hoe00] Al,O4 40 11 0,5 k. A. k. A. <200 23
Ti 3,5 3,2 0,3 65 k. A. 200 6
TiO, 3,5 3,2 0,3 65 k.A. 80-200 12
ITO 4.5 1,3 0,15 k. A. k.A. 50-250 27
ITO 4,5 3,6 0,3 k. A. k.A. 50-250 39
[Jun93] Al,O3 1,4 0,78 0,38 45 k. A. 100-200 9
[Jun96] Al,O4 3-10 3-5 04...8 k. A. 500- k. A. 20
ZrO, 3-10 3-5 0,/4...8 K. A. 800 k. A. 20
[Kae98a] Ti 1-4 3,5 0,3 55 - 100-650 1-5,5
Ti 1,4 0,84 01..5 55 - 160-210 0,7-2,0
[Kae98b] Al 4,0 5-11 0,54 70 - <110 2-3,5
Ti 2-3,9 3,0 0,21 70 - <110 1-2,7
[Koh09a] Ti k. A. 55 0,516 Langs k. A. k. A. <3
Ti k. A. 2,75 0,522 Langs k. A. k. A. <12
[Jaco99] Al,O3 1 0,5-29 0,25-1 k. A. k. A. 100 4-7
Al,O4 0,5-4 k. A. 0,57 k. A. k.A. 90-170 2-20
[Mic96] Cu 2,5-5,5 11 0,9 k. A. k. A. 350 22-62
Cu 2,5 2-12 0,9 k. A. k. A. 8-21
Cu 25 6,8 0,6...7 k. A. k. A. 31-26
[VetO1] ZrO, 3,5 55 0,5 20-90 k. A <450 80-160

Beim reaktiven Beschichten erreicht die Beschichtungsrate im Vergleich zur rein me-
tallischen Abscheidung eine hohere Rate aufgrund des Einbaus des Reaktivgases
ins Gitter der aufwachsenden Schicht. Bei [Hoe00] erreichte die Beschichtungsrate
beim reaktiven Abscheiden von TiO einen Wert von 12 ym/h und lag damit doppelt
so hoch wie die rein metallische Abscheidung von Ti.

Generell kann beobachtet werden, dass der Einsatz einer negativen Bias-Spannung
zur Abnahme der Beschichtungsrate flhrt [Ort07]. Auch die Héhe der Spannung ist
entscheidend. Gleichzeitig verandert sich auch die Schichtmorphologie bzw. die
kristallographische Orientierung. [BirO4b] untersuchten den Effekt des lonen-
Bombardement durch die Bias-Spannung an reinem Ti. Durch den lonen-Beschuss
entstand eine dichte und kompakte Schicht mit einer Fasertextur in <10.0>-Richtung.
Die Rauheit der Schicht lag bei ca. 4 nm im quadratischen Mittel. Im Vergleich dazu
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zeigte die Ti-Schicht ohne Bias eine Vorzugsorientierung in <00.1>-Richtung, war
weniger kompakt, aber daflr in ihrer Gesamtdicke héher und wies eine rauere Ober-
flache auf.

Die Substrattemperatur, die sich beim Beschichten einstellt, ist abhangig von den
Parametern Leistung, Gasfluss/Druck, Abstand und Bias [Jac099, Ish89, Kae98a].
Sie beglnstigen den Warmeeintrag ins Substrat. Das Vorheizen der Kammer bzw.
das Vorerwarmen des Substrats kann auch genutzt werden, um gezielt eine Um-
wandlung der Schichtmorphologie anzuregen, siehe Kap. 2.2. Hohe Substrattempe-
raturen fordern die Beweglichkeit der Adatome auf der Substratoberflache und die
temperaturabhangigen Diffusionsvorgange. Die Schicht verdichtet sich und es bilden
sich weniger bzw. keine Hohlrdume aus [Jac06, Ort07]. Dadurch wird eine Abnahme
der Beschichtungsrate beobachtet. Weitere Einzelheiten zum Einfluss der Tempera-
tur auf die Mikrostruktur sind aus der Literatur zum GFS nicht bekannt.

Mit der Hohe der angelegten Targetleistung steigt, bzw. mit zunehmendem Abstand
zwischen Quelle und Substrat fallt die Beschichtungsrate nahezu linear [Ish89,
Kae98a, Vet01]. Dies geschieht unabhangig vom Targetmaterial und von den rest-
lichen Prozessparametern. Uber die Anderung der Mikrostruktur der Schichten in
Abhangigkeit von der Targetleistung oder vom Abstand sind aus der Literatur keine
naheren Details bekannt.

Abgesehen von der Hohlkathodenbedingung (Gl. 2.1) existiert fir den Gasfluss und
den Druck ein Optimum flr die Beschichtungsrate. [Jaco99] beobachtete bei reaktiv
abgeschiedenen Al,O3 eine maximale Rate von ca. 7 um/h bei 0,5 mbar. Wurde der
Druck durch Variation der Gasmenge gesenkt oder erhoht, fiel die Rate auf 4 bzw.
5 um/h. [Kae98a] konnte die Druckabhangigkeit auch bei Titan beobachten. Dort lag
der optimale Druck bei 0,3 mbar. Weiterhin besteht ein Zusammenhang zwischen
Gasfluss/Druck und der resultierenden Schichtdickenverteilung entlang einer Sub-
stratoberflache, die langs angestromt wird. [Koh09a] konnte bei der Innenbeschich-
tung eines viereckigen Rohrs feststellen, dass auf Kosten einer niedrigeren Be-
schichtungsrate im vorderen Bereich der Probe die Verteilung bei einem hohen Gas-
fluss einen gunstigeren Verlauf entlang der Innenflache annimmt.

Bei der verwendeten GFS-Quelle bei [Bee06a], [Bee06b] und [Bee06c] handelt es
sich um eine Weiterentwicklung. Genauere Angaben zu den konstruktiven Umbau-
maflnahmen sind nicht bekannt. Wahrscheinlich wurde die Kuhlleistung und die Leis-
tungsaufnahme erhdht, um die hohe Beschichtungsrate von 100 um/h auf rotieren-
den Proben zu erzielen. Auf stehenden Substraten kann eine dreifach hohere Be-
schichtungsrate erzielt werden als auf rotierenden [Ter01].
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Verantwortlich fur den Abscheidungsprozess des Schichtmaterials auf das Substrat
beim GFS sind zwei wirksame Transportmechanismen [Ish00, Jun96, Ort09, Koh09a,
Kae98a, Vet01]:

e Transport der Teilchen durch erzwungene Konvektion bis zur Grenzschicht
e Diffusion der Teilchen durch die Grenzschicht zur Substratoberflache

Beim GFS handelt es sich um eine erzwungene Konvektion, da die Gasstrdmung
durch eine Absaugung erzeugt wird. Makroskopisch betrachtet, beschreibt die Kon-
vektion die gerichtete Gasstromung aus der Quelle zum Substrat bzw. die Stro-
mungsausbildung am Substrat. Die Gasstromung setzt sich aus dem abgeschiede-
nen Schichtmaterial und dem Inertgas zusammen. Entscheidend fur das Erreichen
und Beschichten der NLOS-Bereiche sind die Ausbildung und das Verhalten der
Stromung. Zum Beispiel sollte eine laminare Stromung an einem Kreiszylinder in der
Lage sein, die Kreiskontur zu umstromen, Schichtmaterial auf die Rickseite zu trans-
portieren und dort abzuscheiden. Das Stromungsverhalten hangt somit nicht nur von
den Prozessparametern ab, sondern auch von der Form des Substrats und seiner
Lage zur Stromungsrichtung.

Fir den (mikroskopischen) Ubergang des zerstaubten Materials aus dem Gasstrom
auf die Substratoberflache, der als Diffusionsvorgang beschrieben wird, ist die lokale
Grenzschicht in der Nahe der Substratoberflache entscheidend. Sie ist wiederum von
den Eigenschaften der Stromung abhangig.

In Abhangigkeit der Transportmechanismen entwickelte [Ish00] ein Modell zur Ab-
schatzung der Beschichtungsrate. Dazu wurden die Grenzfalle betrachtet, wo nur
Diffusion bzw. nur Konvektion auftritt. Fir den Fall der reinen Konvektion erreicht die
Beschichtungsrate ihr Maximum, wenn die Flugzeit t; des abgestaubten Targetatoms
gleich der Kollisionszeit t; ist, Gl. 2.2.

t=t, o3 - Gl. 2.2
v, V.

Dabei ist d die Flugstrecke bzw. der Abstand zwischen Target und Substrat, Vg die
Gasgeschwindigkeit, A die mittlere freie Weglange, d der Abstand zum Substrat und
V, die thermische Teilchengeschwindigkeit. Die Flugzeit t1 beschreibt die Dauer, die
ein Atom vom Target zum Substrat bendtigt. Die Kollisionszeit t, gibt die Zeit an, bis
es zu einem Stoss kommt.

Unter der Verwendung des Diffusionskoeffizients D gilt bei der reinen diffusionsge-
triebene Abscheidungsrate fur die Flugzeit t;:
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3*g?
2*D

* 2
t1:t2©3 d Zi mit ¢, =
2*D V

Gl. 2.3

m

Fur beide Gleichungen gilt: Ist t1 < t, steigt die Wahrscheinlichkeit, dass das Target-
atom zum Substrat gelangt. Im umgekehrten Fall wirde es zuerst zu einem Stoss mit
einem anderen Atom kommen. Die Wahrscheinlichkeit, dass das Targetatom das
Substrat erreicht, nimmt ab.

In der Literatur zum GFS [Koh09a, Kae98a, Vet00] wird der Ansatz fir t1 aus Gl. 2.3
verwendet, um die Beschichtungsrate in Abhangigkeit von der Grenzschicht abzu-
schatzen. Dabei wird der Abstand d ersetzt durch die Grenzschichtdicke 8. Es wird
davon ausgegangen, dass das Teilchen nur durch Diffusion von der Strébmung Uber
die Grenzschicht zum Substrat gelangt. Die Gleichung besagt dann, dass mit kleiner
werdenden & die Zeit t4, die ein Teilchen braucht, um durch die Grenzschicht zu dif-
fundieren, quadratisch abnimmt. Dadurch steigt die Wahrscheinlichkeit, dass das
Atom die Substratoberflache erreicht. Folglich steigt die Beschichtungsrate. Der
Kehrwert dieser Zeit beschreibt demnach die Rate, mit der Atome pro Zeiteinheit auf
die Oberflache gelangen. Diese Auftreffrate f ist somit ein Mal} fur die Hohe der Be-
schichtungsrate.

Hinsichtlich der Beschichtung von komplexen, dreidimensionalen Geometrien beein-
flusst das Zusammenspiel der Transportmechanismen Konvektion und Diffusion die
resultierenden Schichtdickenverteilung am Substrat. Es stellt sich au3erdem die Fra-
ge, inwieweit auch die Schichtmorphologie davon abhangt. Neben der bereits er-
wahnten Innenbeschichtung eines viereckigen Rohres [Koh09a] untersuchte [Jun96]
die Schichtdickenverteilung an einem Zylinder, der quer bzw. langs zu seiner Achse
angestromt wurde, Abb. 2.6.

f
t

N

a) b)

\ i
Abb. 2.6: Schematische Schichtdickenverteilung eines quer (a) und langs (b) zu seiner Achse
angestromten Zylinders [Jun96]

‘ Y
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An den direkt angestromten Bereichen (Abb. 2.6 a und b, Pfeile), wo hauptsachlich
nur durch Konvektion getriebene Schichtabscheidung auftritt, erreicht die Beschich-
tungsrate ihr Maximum und nimmt entlang der Kontur deutlich ab [Jun96]. Aufgrund
der Transportmechanismen wurde auf der Ruckseite des quer angestromten Zylin-
ders noch Schichtmaterial abgeschieden.

Bezuglich des Beschichtens von NLOS-Bereichen und dem Zusammenspiel Konvek-
tion/Diffusion ahnelt das Directed Vapor Deposition (DVD) dem Gasfluss-Sputter-
Verfahren. Das DVD unterscheidet sich durch die Methode, wie das Material in die
Gasphase Uberfuhrt wird. Im Gegensatz zum GFS wird das Material nicht zerstaubt,
sondern im Zentrum eines Dusensystems in Form eines Tiegels mit einem Elektro-
nenstrahl (EB-PVD) aufgeschmolzen und verdampft. Der in der Duse um die
Schmelze mit sehr hoher Geschwindigkeit gefuhrte Gasstrom rei3t den Dampf mit
sich und transportiert ihn so fokussiert zum Substrat [Wad96, Grov00]. Mit diesem
Verfahren war es mdglich, ohne Rotation Stahlfasern mit einem Durchmesser von
380 um entlang ihrer Kontur gleichmafig zu beschichten [Has04].

2.2 Schichtstrukturen und Strukturzonenmodelle

Gelangt bei PVD-Beschichtungsprozessen ein herausgeschlagenes bzw. abge-
dampftes Targetatom zum Substrat und wird es dort an die feste Oberflache ange-
bunden, wird es als Adatom bezeichnet. Bei einer ausreichend hohen Anzahl von
kondensierenden Adatomen bildet sich dann eine zusammenhangende Schicht aus,
die im weiteren Verlauf in ihrer Hohe wachst.

In Abhangigkeit von der Energie und der damit einhergehenden Beweglichkeit durch-
lauft das Adatom die folgenden Phasen bei der Deposition [Tho77a]:

e Abgabe der kinetischen Energie des auftreffenden Atoms an das Gitter und
lose Anbindung als Adatom

e Oberflachendiffusion des Adatoms und Energieaustausch mit dem Gitter oder
mit anderen adsorbierten Spezien bis zur Einbindung auf einem niederener-
getischen Gitterplatz oder Desorption durch Verdampfen oder Sputtern

¢ Neupositionierung des eingebundenen Atoms innerhalb des Gitters durch Vo-
lumendiffusion

Inwieweit die genannten Diffusionsvorgange auftreten, hangt von verschiedenen
ProzessgrolRen ab. Diese GrofRen sind die auf die Schmelztemperatur des Schicht-
werkstoffs bezogene (homologe) Substrattemperatur, die Energie der zerstaubten
Teilchen, die Aufwachsrate der Schicht und der Druck wahrend des Abscheidungs-
prozesses [Sch95, Tho77a]. Zusammen mit den Abschattungseffekten, die durch die
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Oberflachenrauheit verursacht werden, beeinflussen sie das Schichtwachstum und
damit die resultierende Schichtmorphologie. Dies bedeutet aber auch, dass Uber eine
kontrollierte Prozessfuhrung mit der Kenntnis Uber den Effekt der Einflussgrofie(n)
die Schichtstruktur bewusst eingestellt werden kann.

Diesbezlglich sind Modelle zur Charakterisierung und Beschreibung von strukturel-
len Veranderungen der Schicht in Abhangigkeit der Prozessgroflen entwickelt wor-
den. Eines der ersten Strukturzonenmodelle (SZM) ist das Modell von Demchishin
und Movchan [Mov69]. Es kann sowohl fir das Aufdampfen als auch fur das Zer-
stauben verwendet werden. Als Basis dient die homologe Temperatur T/Tm, da sie
fur viele Metalle und Verbindungen proportional zur Aktivierungsenergie fur Oberfla-
chen- und Volumendiffusion ist [Cho69, Geu73, Bro64]. Das simple Modell unter-
scheidet drei Zonen oder Bereiche mit ihren dazugehorigen Mikrostrukturen als eine
Funktion der homologen Temperatur, siehe Abb. 2.7.

[zoNE 1] [7ONE?2] [ZONE 3]
e . B ?'3""__'__;" K _. ._" 2 .

SUBSTRATE
TEMPERATURE (T/Tm)

Abb. 2.7: Strukturzonenmodell nach [Mov69]. Einfluss der Substrattemperatur auf die
Ausbildung der Mikrostruktur

Aufgrund der geringen Beweglichkeit der Adatome finden in Zone 1 keine bzw. kaum
Diffusionsvorgange statt. Daher entstehen generell porése Schichten. Die Adatome
verbleiben an ihrer Position, wo sie auf der Substratoberflache gelandet sind. Ober-
flachenerhebungen (Rauheitsspitzen) werden aufgrund der geometrischen Gege-
benheit starker beschichtet als Taler. Die Schicht an den erhdhten Stellen nimmt im
Verlauf auch an Breite zu, schattet dadurch die Taler noch weiter ab und Hohlraume
entstehen. Der geometrische Einfluss wird als Abschattungseffekt bezeichnet und
offene Korngrenzen kdnnen beobachtet werden. Der Effekt wird durch eine schlech-
tere Oberflachengute verstarkt bzw. kann durch eine glatte Oberflache minimiert
werden. Demchishin und Movchan beschreiben den Aufbau der Schicht mit kegel-
formigen Kornern mit offenen Korngrenzen. Deren Oberflache erscheint durch die
kuppelféormigen Enden uneben und rau. Spatere Untersuchungen mit einer verbes-
serten Auflosung der Messmikroskope ergaben [Gro84], dass diese Korner eigentlich
Blndel aus sehr feinen und in gleicher Richtung stark orientierten Kristalliten beste-
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hen. Bis zur Obergrenze der Zone 1 von 0,3 T/Tm nimmt nur noch der Durchmesser
der Kristallite zu.

Ab einer homologen Temperatur von 0,3 T/Tm findet Oberflachendiffusion statt. Die
Adatome sind begrenzt in der Lage, auf der Substratoberflache zu wandern, bevor
sie von neu ankommenden Schichtatomen bedeckt werden [Gro84]. In Zone 2 kann
eine gleichmafige, stangelférmige Struktur beobachtet werden. Diese Stangel wach-
sen sehr dicht aneinander, die Porositat in der Schicht nimmt ab und die Oberflache
glattet sich. Auch hier vergréRRert sich der Stangeldurchmesser mit zunehmender
Temperatur.

Ab einer homologen Temperatur von uber 0,5 (Zone 3) finden sowohl Oberflachen-
als auch Volumendiffusion statt. Die stangelférmige Morphologie aus den Zonen 1
und 2 geht vollstandig verloren. Rekristallisation und Kornwachstum pragen diesen
Bereich. Infolgedessen besitzt die Schicht ein dichtes Geflige mit aneinander gren-
zenden Kornern.

Thornton erweiterte das Strukturzonenmodell von Demchishin und Movchan um eine
Achse, indem er den Einfluss des Gasdrucks beim Sputtern mitbertcksichtigte, siehe
Abb. 2.8.
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Abb. 2.8: a) Erweiterung des Strukturzonenmodells von [Mov69] durch [Tho74]. Einfluss des

Drucks auf die Ausbildung der Mikrostruktur beim Sputtern. b) Aufteilung des Modells in Ab-
hdngigkeit vom vorliegendem Prozess [Tho77a]
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Der Effekt des Gasdrucks auf die Schichtstruktur bzw. auf das SZM kann auf den
Einfluss der mittleren freien Weglange zurlickgeflhrt werden. Der Begriff der mittle-
ren freien Weglange stammt aus der kinetischen Gastheorie und beschreibt die
durchschnittliche Flugstrecke, die ein Teilchen geradlinig und gleichmaRig zurtckle-
gen kann, ohne dabei mit einem anderen zu kollidieren. Nach Gl. 2.4 wird die mittlere
freie Weglange A folgendermalen berechnet:

R*T

A=
\/E*dZ*NA*p

Gl. 2.4

Neben der Temperatur T und dem Durchmesser d der beteiligten Teilchen (effektiver
Stossquerschnitt) wirkt sich auch der Druck p auf die mittlere freie Weglange A der
Teilchen aus. Die als harte Kugeln betrachteten Teilchen kénnen auf dem Flug zum
Substrat elastische StoRRe erfahren und geben bei jedem Stol} einen Teil ihrer kineti-
schen Energie ab. Verliert es seine gesamte kinetische Energie durch StéRe, wird es
als thermalisiert bezeichnet. Es ist nur noch im Besitz seiner thermischen Energie
[Som84]. Die Hohe des Gasdrucks entscheidet somit Uber die kinetische Energie des
auftreffenden Schichtatoms auf der Substratoberflache. Folglich wird die Beweglich-
keit der Adatome und dadurch auch die Morphologie der Schicht verandert [Tho74].
Zusatzlich zu den drei benannten Zonen von Demchishin und Movchan existiert im
Modell von Thornton noch eine vierte Zone T. Dabei handelt es sich um eine Uber-
gangszone zwischen der ersten und der zweiten Zone. Die dort auftretende Struktur
ist gekennzeichnet durch ihr faserférmiges, kaum definiertes Erscheinungsbild. Sie
entspricht der gefundenen Substruktur der Korner, die nach dem SZM von [Mov69] in
Zone 1 zu finden ist [Tho74, Gro84]. In Abhangigkeit vom Gasdruck und von der ki-
netischen Energie der Atome variiert der Bereich der Zone T. Bei Dricken von Uber
4 Pa ist die Ubergangszone kaum vorhanden. Erst mit Absenken des Druckes unter
4 Pa kann ein Einfluss beobachtet werden, die Zone T vergrofRert sich und verschiebt
die Grenze von Zone 1 zu niedrigen Temperaturen hin. Ab einen Druck von 0,15 Pa
ist die Zone 1 vollstandig unterdrickt.

Eine andere Moglichkeit, die Schichtmorphologie gezielt zu modifizieren, bietet das
Anlegen einer negativen Bias-Spannung an das Substrat wahrend des Abschei-
dungsprozesses. Die zum groten Teil positiv geladenen Gasatome werden auf die
Substratoberflache beschleunigt und sorgen dort flr ein stdndiges Bombardement
der aufwachsenden Schicht, was z.B. zu einer Erh6hung der Adatom-Mobilitat fuhrt.
Basierend auf der Arbeit von Thornton untersuchte Messier den Einfluss des lonen-
Bombardements wahrend des Beschichtungsprozesses auf den Grenzverlauf der
Strukturzonen, siehe Abb. 2.9.
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Abb. 2.9: Einfluss der Bias-Spannung auf das Strukturzonenmodell [Mes84]

Mit steigender Bias-Spannung und Beschussenergie durch die Gas-lonen steigt die
Adatom-Mobilitat. Auf das SZM bewirkt dies eine Zunahme der Weite der Zone T auf
Kosten von Zone 1, wahrend der Bereich der Zone 2 unverandert bleibt. Zwar fuhrt
der Beschuss zu einer VergrofRerung der Reichweite der Adatom-Bewegung auf ei-
nige nm, aber dadurch wird in erster Linie nur die Schichtmorphologie verandert. Ein
Kristallwachstum wird dadurch nicht begunstigt [Mes84]. Zudem wird vermutet, dass
der Beschuss der aufwachsenden Schicht eine standige Schaffung neuer Keiman-
satze flr die ankommenden Schichtatome, einen Abtrag von Oberflachenrauheits-
spitzen und eine Umverteilung des abgeschiedenen Schichtmaterials in Rauheitsta-
ler verursacht [Bla74, Dug76]. Bei ungekuhlten Substraten entsteht infolge des Bias-
Einsatzes die typische Schichtstruktur bei hohen homologen Temperaturen, ohne
dass sich die Substrattemperatur in diesem Bereich befindet [Tho77b]. Aulierdem
treten noch weitere Nebeneffekte beim Beschichten unter Bias-Spannung auf
[Win67, Bla74]:

e Temperaturerhdhung an der Substratoberflache durch den zusatzlichen Be-
schuss mit lonen

e Absputtern von Schichtmaterial von der Substratoberflache bei zu hohen Bias-
Spannungen bzw. lonenenergien (Resputtering)

e Einbindung von Inertgas-lonen in die Schicht bei zu hohen Bias-Spannungen
bzw. lonenenergien (lonenplattieren)

Wie an den gezeigten Strukturzonenmodellen zu sehen ist, ermdglichen die Pro-
zessparameter Abscheidungstemperatur, Prozessdruck und Bias-Spannung die Mo-
difizierung der Schichtmorphologie von pords, stangelig bis hin zu kompakt und dicht.
So verschieden die entstehenden Mikrostrukturen sind, so verschieden sind auch
deren physikalische Eigenschaften. Dies wird genutzt, um die Schichtmorphologie
durch eine angepasste Prozessfuhrung an die Anforderungen im Betrieb zu optimie-
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ren, wie zum Beispiel bei Warmedammschichten (WDS). Bei der Schichtabscheidung
zur WDS-Herstellung wird durch Rotation eine federférmige Stangelstruktur mit einer
hohen Porositat erzeugt. Sie ist verantwortlich fur die niedrigere Warmeleitfahigkeit
gegenuber kompakten Schichten [Ren06].

2.2.1 Wachstumsbedingte Textur von PVD-Diinnschichten

Die in den Zonen 1 und 2 der Strukturzonenmodelle auftretenden stangelférmigen
(kolumnaren) Mikrostrukturen kénnen auf eine Vorzugsrichtung beim Wachstum der
Kristallite zurtickgefuhrt werden. Generell gilt, dass durch die Herstellung von polykri-
stallinen Dunnschichten mittels PVD-Verfahren eine (Faser-)Textur bei den Schich-
ten beobachtet werden kann [Don98]. Diese entsteht aufgrund der gerichteten Ab-
scheidung der Atome wahrend des PVD-Prozesses. Es handelt sich dabei um den
bei den Strukturzonenmodellen erwahnten geometrisch bedingten Abschattungsef-
fekt. Neben der Rauheit der Oberflache beeinflusst auch die Art des Substrats die
entstehende kristallographische Vorzugsrichtung. Ist das Substrat polykristallin oder
amorph, bildet sich meist eine Fasertextur aus. Bei einem Einkristall-Substrat kann
sich eine epitaktische Schicht mit einkristalldahnlichen Eigenschaften formen und
auch die Textur zeichnet sich wesentlich scharfer ab als auf einem polykristallinen
Substrat [Kno91].

Zudem ist die Textur insbesondere von den Beschichtungsparametern abhangig, wie
z.B. Substrattemperatur oder Beschichtungsrate [Una94, Dir77]. Aber auch die Lage
der Substratoberflache zur Richtung des Teilchenflusses der Schichtatome wirkt sich
auf die Textur aus. In den meisten Fallen erfolgt die Beschichtung des Substrats
durch senkrechten Einfall der Atome auf die Substratoberflache. Wird nun die Flache
geneigt bzw. erfolgt der Einfall der Atome unter einem Winkel kleiner 90°, andern
sich die geometrischen Wachstumsbedingungen fur die Schichtatome und infolge-
dessen wachst die Stangelstruktur in Richtung des Einfalls, siehe Abb. 2.10.

film

+— [ =4F —w

Abb. 2.10: Abschattungseffekt infolge der veranderten, geometrischen Wachstums-
bedingungen durch einen Einfallswinkel a [Dir77]
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Beim senkrechten Einfall a = 0° (Abb. 2.10 a) betragt die Einfanglange | fir neu an-
kommende Atome das Vierfache des Atomradius. Unter einem Winkel a > 0° verrin-
gert sich diese Lange durch die geometrischen Gegebenheiten (b). Das Aufwachsen
der Atome unterliegt dem Selbst-Abschattungseffekt [Dir77]. Als Folge wachsen die
Stangel nicht mehr senkrecht, sondern unter einem bestimmten Winkel B in Richtung
des Einfallswinkels. Dies spiegelt sich spater in der Textur wider. Den Zusammen-
hang zwischen dem Einfallswinkel a der Atome und dem Verkippungswinkel 3 der
gewachsenen Stangel wird mithilfe der empirisch ermittelten Tangens-Regel be-
schrieben:

2*tan f=tan« fiir o < 60° [Nie66] Gl.2.5
P=a- sin‘“[m%} fiir o > 60° [Tai93] Gl. 2.6

Ein weiterer Aspekt, der die Ausbildung einer Textur bei der DUnnschichtherstellung
begunstigt, ist die Tatsache, dass die Keime in Abhangigkeit von der kristallographi-
schen Richtung und von der Orientierung zur Substratoberflache unterschiedliche
Wachstumsgeschwindigkeiten besitzen. Infolgedessen kommt es zu einer Wachs-
tumsauslese der schichtbildenden Keime [Rod01]. In Abb. 2.11 sind die Anisotropie
der Keimwachstumsgeschwindigkeit G und ihre Auswirkung auf die Texturausbildung
schematisch dargestellt.

a) b) Igrowfront
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G =Gy >6 g+ G m (1) ~ataosba'es N7 o000 o
aes i
A

Abb. 2.11: Texturausbildung durch selektive Wachstumsauslese [Rod01]. Im markierten
Bereich bei (b) entsteht ein Hohlraum

Hier, bei diesem Beispiel, wachst die [01]-Ebene am schnellsten und die [10]-Ebene
am langsamsten, Abb. 2.11 a). Der in (b) dargestellte Ausleseprozess verlauft ohne
Temperatur- oder Bias-Unterstltzung in folgenden Schritten ab:
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Die willkurlich orientierten Keime beginnen zuerst in alle Richtungen zu wachsen,
besonders in Richtung des einfallenden Teilchenflusses (Abb. 2.11 b, 1). Als vorteil-
haft orientiert gelten die Keime, deren Seitenflache mit der hochsten Wachstumsge-
schwindigkeit parallel zur Wachstumsfront liegen. Ein Wettlauf zwischen den einzel-
nen Keimen um den verfigbaren freien Raum folgt. Im nachsten Schritt (2) kommt es
zum Kontakt unter den zu Korner gewachsenen Keimen. Zum Teil sind jetzt schon
die zu Beginn ungunstig orientierten Keime in ihrem Wachstum durch schneller
wachsende Koérner blockiert bzw. vom ankommenden Teilchenfluss abgeschattet. Im
weiteren Verlauf (3) werden auch vorteilhaft orientierte Kérner durch Nachbarkérner
am Wachstum behindert und Hohlrdume bilden sich aus, siehe rote Markierung in
(b). Somit sind am Ende der Auslese nur noch einige von den vorteilhaft orientierten
Anfangskeimen am Schichtwachstum beteiligt. Diese Kristallite besitzen alle die glei-
che kristallographische Orientierung, kdbnnen aber in ihrer Langsachse gedreht sein,
was kennzeichnend fur eine Fasertextur ist. Der beschriebene Vorgang der Wachs-
tumsauslese wird auch als konkurrierendes Keimwachstum (Competitive Growth)
oder evolutionare Selektierung (Evolutionary Selection) bezeichnet [Gri65, Dri67].
Typischerweise tritt der Vorgang nur bei einem homologen Temperaturbereich von
0,1 bis 0,4 auf [Ada98]. Wie bereits bei den SZM diskutiert, treten bei hdheren homo-
logen Temperaturen Oberflachen- und Volumendiffusionsvorgange auf, die die Be-
dingungen des Keimwachstums verandern.

In welcher kristallographischen Richtung sich die entstehende Textur bilden wird,
hangt stark von der Gitterstruktur des verwendeten Schichtwerkstoffs ab. Metallische
Dinnschichten mit einer kubisch-flachenzentrierten (kfz) Kristallstruktur wachsen
vorzugsweise in eine <111>-Richtung [Kno91]. Im Gegensatz dazu zeigen kubisch-
raumzentrierte (krz) Schichten (Beispiel Wolfram) eine Textur in <110>-Richtung. Bei
hexagonalen Materialien, wie z.B. reines Titan kann eine <0001>-Orientierung
beobachtet werden [BirO4b]. Die physikalisch treibende Kraft ist das Bestreben der
Atome, einen Zustand von minimaler Oberflachenenergie zu erreichen [Knu95a]. Es
wird als thermodynamisch glnstig betrachtet, wenn sich die Kristalle innerhalb der
Schicht mit ihrer Oberflachennormalen senkrecht zur dichtest besetzten Ebene
orientieren [Ste88]. Fur den kfz-Gittertyp ist die (111)-Ebene die am dichtest besetzte
Ebene. Beim krz- und hex-Gitter sind dies die (110)- bzw. (0001)-Ebene [Tro84]. Die
genannten Ebenen besitzen aufgrund der Belegung auch die geringste
Oberflachenenergie.
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2.3 Schichtwerkstoffe

2.3.1 Titan

Titan gehort zu der Gruppe der Nichteisen- und zu den Leichtmetallen [Ley02]. Es
besitzt eine Vielzahl von hervorragenden mechanischen Eigenschaften. Besonders
die Kombination von hoher mechanischer Festigkeit mit einer geringen Dichte von
nur 4,5 g/lcm® (knapp die Halfte von Eisen) machen diesen Werkstoff fiir unterschied-
liche Einsatzgebiete interessant. Tab. 2.3 zeigt einen Auszug wichtiger physikali-
scher Eigenschaften von polykristallinem Reintitan bei Raumtemperatur.

Tab. 2.3: Ubersicht physikalischer Eigenschaften von reinem Titan

Kristallstruktur hcp

Dichte 4,51 glcm®
Transustemperatur 882°C
Schmelztemperatur 1670°C
Elastizitatsmodul 110-115 GPa
Schubmodul 44 GPa
Harte 0,55-2,5 GPa
Sputterausbeute bezogen auf Al = 1 0,4...0,5

Gewohnlich liegt reines Titan bei niedrigen Temperaturen in einer hexagonalen dicht
gepackten (hcp) Gitterstruktur vor. Diese wird gangigerweise als a-Titan bezeichnet.
In Abb. 2.12 ist die hexagonale Struktur mit den verschiedenen Gitterebenen darge-
stellt.

Basalebene:

ABCDEF = (0001)
’\J\G/\ E
B —a Prismenebene:
s N\

\ A ' F
AEKI = (11-20) 2.Art

Pyramidalebene:

GIlJ = (10-11) 1.Art, 1.0rdnung
e K HIJ = (10-12) 1.Art, 2.0rdnung

Abb. 2.12: Gitterebenen im hexagonalen System
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Neben der hexagonalen Modifikation existiert eine kubisch-raumzentrierte (krz) Vari-
ante, das B-Titan. Die kubische Phase bildet sich erst bei Uberschreiten der Tran-
sustemperatur aus, die bei etwa 882°C liegt. Ohne B-stabilisierende Legierungszu-
satze, wie z.B. Mo, V oder Cr bzw. im reinen Zustand ist diese Phasenumwandlung
reversibel. Durch eine geeignete Wahl von Legierungselementen kann die Phasen-
zusammensetzung auch so gesteuert werden, dass sich unabhangig von der Tran-
sustemperatur die a- Phase stabilisiert oder sich sogar beide Phasen ausbilden.

In Abhangigkeit von der vorliegenden Gittermodifikation unterscheiden sich die me-
chanischen Eigenschaften. Aufgrund der hcp-Struktur besitzt a-Titan eine starke Ani-
sotropie der mechanischen Eigenschaften. So ergeben sich unterschiedliche Harte-
werte des a-Ti-Einkristalls, je nachdem in welcher Gitterebene gepruft wird und wel-
chen Reinheitsgrad das geprifte Titan besitzt [Man99, Mer08]. Dank der Kombinier-
barkeit der verschiedenen Phasen mit ihren unterschiedlichen mechanischen Eigen-
schaften und auch dank der gleichzeitig geringen Dichte (besonders im Vergleich zu
Stahlen) werden Ti-Legierungen in vielen unterschiedlichen Einsatzorten genutzt, wie
z.B. in der Medizin, im Freizeitsport oder in der Luft- und Raumfahrt.

Aber Titan wird nicht nur als komplettes Bauteil bzw. als Vollmaterial eingesetzt. Auf
Titan basierende funktionelle Beschichtungen, wie z.B. Titannitrid oder Titancarbid,
werden mittels PVD- oder CVD-Verfahren auf Bauteile abgeschieden. Zum Beispiel
dient eine TiN-Schicht aufgrund ihrer hohen Harte als VerschleiRschutzschicht auf
Turbinenschaufeln oder Werkzeugen flr die spanende Bearbeitung.

2.3.2 Wolfram

Wolfram gehért wie Titan zu den Ubergangsmetallen. Im reinen Zustand besitzt es
eine kubisch-raumzentrierten Gitterstruktur (Abb. 2.13).

Seitenebene:
ABCD = (100)

Dodekaederebene:

Oktaederebene:

CEG = (111)

v

Abb. 2.13: Gitterebenen im kubisch-raumzentrierten System
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Mit ca. 19 g/cm® hat es eine vierfach hohere Dichte als Reintitan. Seine hohe me-
chanische Festigkeit (Zugfestigkeit von (iber 4000 N/mm?) und Harte sind dafiir ver-
antwortlich, dass es nur schwer mechanisch zu verarbeiten ist. Darum ist es umso
interessanter, Wolfram mittels PVD-Verfahren abzuscheiden und als Schichtwerkstoff
einzusetzen. Ein weiteres besonderes Merkmal von Wolfram ist die enorm hohe
Schmelztemperatur, die bei weit Uber 3000°C liegt und nur von Kohlenstoff Ubertrof-
fen wird. Da das Verhaltnis von Temperatur wahrend der Abscheidung zu Schmelz-
temperatur des Schichtwerkstoffs die sich ausbildende Morphologie der Schicht
malfgeblich bestimmt [Tho74, Tho77a], kann nicht nur aufgrund der unterschiedli-
chen Gitterstruktur des Wolframs eine unterschiedliche Schichtmorphologie im Ver-
gleich zu Titan erwartet werden [Gue90]. Zusatzlich stellt die hohe atomare Masse
des Wolframs einen wichtigen Faktor bei der GFS-Beschichtung dar, da sie wahr-
scheinlich die Transportmechanismen Konvektion und Diffusion beeinflusst. Tab. 2.4
zeigt die physikalischen Eigenschaften von Wolfram im Uberblick.

Tab. 2.4: Ubersicht physikalischer Eigenschaften von reinem Wolfram

Kristallstruktur krz

Dichte 19,25 g/em?®
Schmelztemperatur 3410°C
Elastizitatsmodul 410 GPa
Schubmodul 170 GPa
Harte 2,0-4,5 GPa
Sputterausbeute bezogen auf Al = 1 0,5...0,6

2.4 Stromungsmechanik und Stoffiibergangstheorie

2.4.1 Grenzschicht-Theorie

Die Stromungsmechanik beschreibt das physikalische und mathematische Verhalten
von Fluiden. Der Begriff Fluid umfasst sowohl FlUssigkeiten als auch Gase. Ein
Zweig der Stromungsmechanik bildet die Grenzschicht-Theorie. Sie befasst sich mit
den Vorgangen bei reibungsbehafteter Stromung und ist fur den technischen Bereich
der Warme- und Stofflibertragung von Bedeutung.

Die Theorie basiert auf den Annahmen von Prandtl [Pra04]. Umstromt ein Fluid mit
sehr kleiner Viskositat r eine feste Wand, so erfahrt es nur einen Einfluss, wenn es

sich in unmittelbarer Nahe davon befindet. Bei ausreichender Entfernung von der
Wand verhalt es sich wie ein reibungsloses Fluid. An der Wand selbst haftet das
Fluid aufgrund der Reibung und hat dort eine relative Geschwindigkeit von null. Mit
leicht zunehmender Entfernung von der Wand nahert sich die Geschwindigkeit
wieder an die der auleren Stromung. Zwischen der Wand und der aulleren,
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ungestérten Stromung entsteht eine diinne Ubergangsschicht, in welcher der starke
Geschwindigkeitsanstieg vom Wert null an der Wand auf den Wert der Strdmung
stattfindet [Tru68]. Daher kann das vom Fluid durchsetzte Gebiet in einen aulderen,
nahezu reibungslosen und in einen inneren, reibungsbehafteten Bereich unterteilt
werden. Dieser innere, wandnahe Bereich mit der Ubergangsschicht wird als
(Strémungs-)Grenzschicht bezeichnet. Der Ubergang von der Grenzschicht- zur
Aulenstromung erfolgt in einem asymptotischen Verhalten.

Abb. 2.14 zeigt schematisch am Beispiel einer langs angestromten Platte den Verlauf
der Strdomungsgrenzschicht und das zugehoérige Geschwindigkeitsprofil.
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Abb. 2.14: Geschwindigkeitsprofil und Grenzschichtdickenverlauf an einer langs angestromten
Platte [Schl96]

U_ bezeichnet die Stromungsgeschwindigkeit. Der Abstand vom Plattenanfang ist
durch die x-Koordinate definiert. Die y-Koordinate beschreibt den Abstand von der
Oberflache. ¢ gibt die Grenzschichtdicke an.

Zur Abschatzung der Grenzschichtdicke wurde willkurlich der Wert 6,, gewahlt, bei
der die Geschwindigkeit der Grenzschicht wieder 99 % der Aufenstromung ent-
spricht, Gl. 2.7. Ein stromungsmechanisch korrekterer Wert ist die Verdrangungs-
dicke ¢,, Gl. 2.8. Sie gibt an, um welchen Betrag die Stromlinien der Aul3enstromung
nach aulden verschoben werden durch die Bildung der Grenzschicht (Verdrangungs-
wirkung der Grenzschicht). Sie betragt etwa ein Drittel der Grenzschichtdicke J,,

[Schi98].

5,y = 464+ [V L Gl. 2.7
5, =1721* “UL Gl. 2.8

Hierbei ist U die charakteristische Geschwindigkeit des Fluids, L die charakteristische
Lange der Platte und v die charakteristische kinematische Viskositat des Fluids.
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Innerhalb der Grenzschicht erfolgen die Impuls-, Warme- und Stofftransportprozesse
in Wandrichtung aufgrund der hohen Gradienten von Geschwindigkeit, Temperatur
und Konzentration. Daher werden diese Schichten unterteilt in die Stromungs-, Tem-
peratur- und Konzentrationsgrenzschichten. Bei allen drei Grenzschichtarten erfolgt
der Strom des Impulses, der Warme oder des Stoffes quer zur Hauptstrémungsrich-
tung [Her00].

Der in Abb. 2.14 gezeigte Verlauf ist nur fur den laminaren Stromungszustand gultig.
Auller dem laminaren Zustand kann die Strdomung in ein turbulentes Verhalten um-
schlagen. Zur Beurteilung der Stromungsart dient die dimensionslose Reynolds-Zahl
(Re). Sie gibt das Verhaltnis von Tragheits- zu Reibungskraften wieder. Bei Uber-
schreiten eines kritischen Werts geht die laminare Stromung in eine turbulente Uber.
Fir den Fall der langs angestromten Platte gilt eine Re-Zahl von (iber 3*10° als kri-
tisch und wird nach GI. 2.9 berechnet.

_p UL _U'L mit v =

Re n Gl. 2.9
7 v p

Die kinematische Viskositat v kann durch das Verhaltnis aus dynamischer Viskosi-
tat n zu Dichte p des Fluids ersetzt werden.

In Abhangigkeit von der Re-Zahl kann auch ein unterschiedliches Verhalten der
Stromung beobachtet werden, wenn sie auf ein Hindernis bzw. Kérper sto3t und die-
sen umstromen muss. In Hinblick auf das Beschichten mittels GFS, insbesondere
von NLOS-Bereichen, ist hier von besonderem Interesse, inwieweit die resultierende
Schichtdicke bzw. die Schichtdickenverteilung an einer beliebigen Geometrie von der
Grenzschicht- bzw. Strémungsausbildung abhangt.

Abb. 2.15 zeigt am Beispiel eines Kreiszylinders bei inkompressibler Stromung, wie
verschieden die Reaktion sein kann. Die Form der Stromung und die Grenzschicht
entscheiden, ob Schichtmaterial durch Konvektion auf die Ruckseite des Zylinders
transportiert wird und sich dort abscheidet. Bei Re—0 bildet sich eine schleichende
Stromung aus. Diese soll fur das NLOS-Beschichten von Vorteil sein. Im Idealfall
entspricht diese Stromungsform am Kreiszylinder dem Verlauf einer theoretisch rei-
bungsfreien Potentialstromung. Neben dem Staupunkt auf der Vorderseite entsteht
auf der Rickseite des Kreiszylinders ein weiterer Staupunkt. Die Stromlinien verlau-
fen dann genau entlang der Kreiskontur. In der Realitat wird aber der beschriebene
Zustand auch bei sehr niedrigen Re-Zahlen nicht beobachtet. Es kommt zu einer Ab-
|I6sung der Stromung von der Oberflache, Abb. 2.16. Je nach Lésungsverfahren er-
geben die Berechnungen einen Winkel fur den Ablésungspunkt A der Grenzschicht
zwischen 100-105°. Im Experiment wurden auch Winkel zwischen 78 und 80° gefun-
den [Schl96].
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Die Re-Zahl und die maximale Grenzschichtdicke &,

X

an einem kreisformigen Ob-

jekt berechnen sich aus den nachfolgenden Gleichungen. Die Grenzschichtdicke
startet im Staupunkt mit einem Wert ungleich null und erreicht ihren Maximalwert am
Wendepunkt der Kreisbahn, Abb. 2.16 und GI. 2.11.

Re, ~U"d"
n
Omax =18%d* 1
Re,

Gl. 2.10

Gl. 2.11

U ist die Stromungsgeschwindigkeit und d der Durchmesser des Kreiszylinders.

Reynolds-Zahl-Bereich Strémungsbereich Strémungsform Strémungs-
charakteristik
R 0 schleichende - stationdr.
— N — e .
. Stromung kein Nachlauf
Wirbelpaar im m stationdr.
3—4<Re<30—40 |Nachlauf Abltsung
\_/’ symmetrisch
Einsetzen der laminar,

(transkritisch)

0 . Re< & Karménschen Nachlaut instabil
2 " WirbelstraBe V—
reine Kdrmdnsche /__/—\/ Karmansche
80 150 Wirbelstralle Wirbelstralle
o < Re < 5 \‘{%
unterkritischer laminarer
5 i ; :
150 10° Bereich N Nah-Nachlauf mit
w0 < Re < 308 @*/\’Z Wirbelstrafen-
CS—/—=""" | Instabilitit
kritischer laminare Abldsung,
10° : 6 | Bereich {f}/’ turbulentes Anlegen
S R 3,5-10
5. AR —_— turbulente Ablosung,
turbulenter Nachlauf
iberkritischer /\_/""' turbulente
3,5-10° < Re Bereich @y Ablisung

Abb. 2.15: Stromungsausbildung an einem Kreiszylinder in Abhédngigkeit der Re-Zahl [Schl96]
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Abb. 2.16: Schematische Darstellung der Stromung am Kreiszylinder mit Ablésungspunkt A
und Grenzschicht 5 [Boh08]

2.4.2 Stoffiibergang nach der Grenzschicht-Theorie

Aus dem Fachgebiet der Warme- und Stoffubertragung geht hervor, dass innerhalb
einer dinnen wandnahen Schicht der Stofflibergang erfolgt. Es existieren mehrere
Theorien zur Beschreibung des Stoffubergangs. Eine davon ist die Grenzschicht-
Theorie. Ihr Vorteil ist, dass sie die Anderung der Stoffkonzentration und der Stro-
mungsgeschwindigkeit in allen drei Richtungen berucksichtigt. In den meisten Fallen
ist die Betrachtung des Stofflibergangs in y-Richtung (Abb. 2.14) ausreichend. Fur
den Stoffubergang bedeutet die Bildung der oberflachennahen Grenzschicht, dass
die Stromungsgeschwindigkeit an der Oberflache auf den Wert null fallt. Der Stoff-
transport in direkter Oberflachennahe erfolgt daher vorwiegend durch die konzentra-
tionsabhangige Diffusion. Die Konvektion tragt nur einen geringen Teil dazu bei. Wird
aber der Konvektionsstrom vergrofert, fuhrt dies zu einem steileren Konzentrations-
profil. Die Ubergehende Stoffmenge wird erhdht [Bae96].

Hinsichtlich des GFS-Prozesses muss also die Betrachtung der Transportmechanis-
men Konvektion und Diffusion differenzierter erfolgen. Der Stofflibergang kann mit-
tels der Sh-Zahl (Sherwood) und des Stoffubergangskoeffizienten B beschrieben
werden. Die Kennzahl beschreibt das Verhaltnis von konvektivem zu diffusivem
Stofffluss und ist eine Funktion der Re- und Sc-Zahl (Schmidt), GI. 2.12.

Sh:'BDX:c*ReX”*SC’" Gl. 2.12

Hierbei ist x die charakteristische Lange, D der Diffusionskoeffizient und 3 der Stoff-
ubergangskoeffizient. Die GroRen ¢, n und m hangen von der Stromungsart und von
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der Gestalt des umstromten Korpers ab. Die Re-Zahl wurde bereits in Abs. 2.4.1 be-
schrieben. Die Sc-Zahl gibt das Verhaltnis von konvektivem zu diffusivem Stofftrans-
port im Fluid an, Gl. 2.13.

S Gl. 2.13

p*D

Sc =

olc

Mithilfe der Kennzahlen und unter Anwendung der Grenzschicht-Theorie ist es dann
moglich, den Stoffubergangskoeffizienten 3 zu berechnen, Gl. 2.12 [Bra76]. Dieser
Koeffizient beschreibt den je Flache Ubertragenen Volumenstrom und wird definiert
Uber den Konzentrationsunterschied, Gl. 2.14. Allgemein ist der Koeffizient von der
Art der Stromung, von den Stoffeigenschaften, von der geometrischen Form des
Systems und vom Konzentrationsunterschied abhangig [Bae96].

m
fy=— Gl. 2.14
pAW - pAao

Die Art der Stromung wird durch die in Abschnitt 2.4.1 bereits erwahnte Re-Zahl
bestimmt. Es handelt sich dabei, wie bei der Sh- oder Sc-Zahl, um eine
dimensionslose Kennzahl, mit der das Verhalten einer Strdmung charakterisiert wird.
Neben den oben genannten existiert noch eine Reihe weiterer Kennzahlen, die zur
Charakterisierung einer Stromung verwendet werden. Die Bildung von
dimensionslosen Kennzahlen stammt aus der Ahnlichkeitstheorie. Sie ermdglicht es,
eine Stromung als physikalisch ahnlich zu sehen, wenn bei einer Umstromung
geometrisch ahnlicher Korper die relevanten, dimensionslosen Kennzahlen gleich
sind [Wue10].

2.5 Rechnergestutzte Simulation

Ein Teil dieser Arbeit befasst sich mit der Simulation der Gasstréomung wahrend des
GFS-Beschichtungsprozesses. Das Ziel ist ein Verstandnis Uber die Mechanismen
beim Beschichten von NLOS-Bereichen und Uber die resultierenden Schichtdicken-
verteilungen an den Substraten zu entwickeln. An dieser Stelle soll ein kurzer Ein-
blick in die Thematik Modellierung/Simulation gegeben werden.

Die Simulation ist ein Werkzeug zur Untersuchung von komplexen oder dynamischen
Systemen. Dazu wird die Problemstellung auf ein vereinfachtes Modell abgebildet.
Die so gewonnenen Daten und Erkenntnisse ermdglichen anschlieRend Ruckschlis-
se auf das reale System. Sie verbessern das Verstandnis der untersuchten Problem-
stellung. Andererseits kann das genaue Abbilden des Systems dazu genutzt werden,
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um z.B. die Anzahl von Experimenten zu verringern oder um Prognosen uber das zu
erwartende Verhalten des Systems zu treffen. Wie in Abb. 2.17 dargestellt, besteht
die Simulation aus den drei Hauptelement ,Reales System, Modell und Rechner®.
Die Verbindungen zwischen den einzelnen Elementen entstehen durch die Modellie-
rung und durch die Simulierung. Die Modellierung beschaftigt sich mit dem Zusam-
menhang zwischen realem System und Modell. Die Simulierung befasst sich mit dem
Modell und dem Rechnersystem.

Reales System Computer

Modellierung Simulierung

Modell

Abb. 2.17: Verbindung der drei Hauptelemente durch Modellierung und Simulierung [Zei76]

Unabhangig von der (physikalischen) Problemstellung teilt sich die Vorgehensweise
bei der Simulation in die folgenden Arbeitsschritte auf:

e Aufgabe/Problematik/Fragestellung

e Geeignete Modellauswahl

¢ Implementierung der Eingangsgréf3en

e Simulation des Systems

e Ergebnisse/Ausgangsgrofien

e RuUckfuhrung der Ergebnisse auf die reale Problemstellung

Die anschlieRende Interpretation der Ergebnisse aus der Simulation und die Ruick-
fuhrung auf das reale System werden durch real durchgefuhrte Experimente verifi-
Ziert.
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3. Experimentelles Vorgehen

3.1 Schichtherstellung

3.1.1 Versuchsaufbau und -ablauf

In Abb. 3.1 a) ist die Beschichtungsanlage dargestellt, in der die GFS-Quelle einge-
baut ist. Die Multiquellen-Magnetron-Sputteranlage (MEGA) wurde auf der Basis der
industriell genutzten Beschichtungsanlage IMPAX HT der Firma SVS angefertigt.

b)

Pos. 1: Heizung Pos. 2:

DC DC/RF oder
GFS

Pos. 4: Pos. 3:

DC Heizung DC/RF

Abb. 3.1: a) Multiquellen-Magnetron-Sputteranlage (MEGA). b) Schematische Darstellung des
Aufbaus als Draufsicht

Durch die hexagonale Grundform der Anlage koénnen bis zu 4 Magnetron-
Sputterquellen eingebaut (siehe Abb. 3.1 b) und auch gleichzeitig betrieben werden.
Uber ein Flanschsystem ist es mdglich, anstelle einer Magnetron-Sputterquelle die
GFS-Quelle anzubringen (Pos. 2). Im Zentrum der Kammer befindet sich der Proben-
tisch mit acht Steckplatzen zur Aufnahme der Proben. Die Tischmanipulation ge-
schieht Uber ein Riemensystem. Neben der Hauptrotation (Drehung des kompletten
Tisches) existiert die Moglichkeit, eine Subrotation, d.h. Drehung der Proben auf den
Steckplatzen, simultan oder separat zur Hauptbewegung durchzufiihren. Die erfor-
derliche Kontaktierung flr die Bias-Spannung erfolgt durch eine spezielle Fihrung im
Tisch.

Far das Evakuieren der Kammer verfugt die Beschichtungsanlage Uber ein dreiteili-
ges Vakuumpumpensystem, bestehend aus einer Vorpumpe, einer Roots-Pumpe
und zwei Turbopumpen (wichtig fir das Abpumpen des Restgases, aber fiur den
GFS-Prozess weniger von Bedeutung aufgrund des relativ hohen Arbeitsdrucks von
0,3-0,7 mbar). Die Vorpumpe alleine besitzt eine Absaugleistung von rd. 2000 m%h.
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Aufgrund der hohen Gesamtpumpleistung wird ein Restgasdruck von ca. 510 mbar
innerhalb von 15 min Abpumpzeit erreicht.

Um die Gasstromung zum Substrat bzw. die Umstromung am Substrat so wenig wie
moglich zu behindern und zu stéren, wurde ein spezielles Halterungssystem konzi-
piert. Es ermoglicht, sowohl die verschiedenen Substrate zu befestigen, als auch de-
ren Position zur Anstromung frei zu wahlen. Abb. 3.2 zeigt die wesentlichen Kompo-
nenten des Halterungssystems (a) und die Halterung mit Proben im eingebauten Zu-
stand (b).

Probenhalter mit zweigeteiltem Langloch
Erweiterung, kurz

Gelochte Bodenplatte

Offnung der GFS-Quelle

1.
2,
3.
4,

5. Thermoelement

Abb. 3.2: Spezieller Probenhalter mit Bodenplatte: a) Schematische Darstellung der
Komponenten und b) Probenhalter im eingebauten Zustand mit Thermoelement (5)

Der Probenhalter (1) besteht aus einem Streifen mit zweigeteiltem Langloch und ei-
nem Steckpin fur die gelochte Bodenplatte (3). Diese befindet sich auf einem Steck-
platz vom Probentisch, direkt vor der GFS-Quelle (4). Durch das Anbringen von Er-
weiterungsstliicken (2) kann der Halter flr jedes beliebige Substrat angepasst wer-
den. Die Substrate kdnnen dank der Langldocher angeschraubt oder nach Bedarf ge-
klemmt werden. Das Thermoelement (5) zur Aufnahme der Temperatur wahrend des
Beschichtungsprozesses ist seitlich zu den Substraten positioniert worden, um kei-
nen Effekt auf die Proben zu verursachen.

Der schematische Versuchsaufbau fur die Beschichtung von rotierenden Substraten
ist in Abb. 3.3 dargestellt. Es wurden zwei unterschiedliche Rotationsvarianten ge-
wahlt. Die Proben rotierten entweder auf einem Grol3kreis oder um ihre Langsachse
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mit 15 bzw. 3 Umdrehungen pro Minute. Bei der Grof3kreisrotation nahert sich die
Substratoberflache bis auf 90 mm an die Quelle. Nach einer halben Umdrehung ist
die Oberflache von der Quelle abgewandt (NLOS) und liegt in 150 mm Entfernung zu
ihr. Die Rotation um die Langsachse erfolgte bei einem Abstand von 120 mm. Diese
Position ist vorgegeben, da sich dort der Steckplatz fir die Probenaufnahme mit Sub-
rotation befindet.

GFS-Quelle

Grol3kreis

-—

Rotation um Langsachse

Abb. 3.3: Versuchsaufbau zur Beschichtung von rotierenden Substraten

Unabhangig vom eingesetzten Targetmaterial verlauft der Beschichtungsprozess
immer identisch ab und teilt sich grob in die nachfolgenden Schritte auf:

e Mehrstindiges Evakuieren der Kammer nach Einbau der Substrate => Druck
bei Prozessbeginn ca. 10”° bis 10 mbar

e |onenatzen der Substrate durch Anlegen einer gepulsten Bias-Spannung von
400 V und bei leichter Argon-Zufuhr

¢ Einstellung des Gasflusses bzw. des Prozessdrucks fir den GFS-Betrieb

e Zlinden der Hohlkathoden-Glimmentladung bei niedriger Leistung

e Einsputtern und Hochfahren der GFS-Quelle gegen die geschlossene Blende
bis zur Zielleistung; 4,5 kW in 30 min; gegebenenfalls gleichzeitiges Aufheizen
der Kammer auf Zieltemperatur

e Wegfahren der Blende; ggf. Start der Rotationsbewegung => Schichtauftrag
beginnt

e Gewunschte Beschichtungsdauer erreicht => Blende fahrt zu, Quelle wird run-
tergefahren; 4,5 kW in 10 min => Spannungsversorgung und Gaszufuhr wer-
den abgeschaltet

Das fur die Beschichtungsversuche verwendete Argon hatte eine Reinheit der Klasse
5.0 (= 99,999 Vol-% Ar).
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3.1.2 Prozessparameter

Tab. 3.1 beinhaltet eine Ubersicht Uber die Variationsbereiche der Prozessparameter
fir die verschiedenen Targetwerkstoffe Titan und Wolfram. Hierbei ist zu beachten,
dass der Ar-Gasfluss und der Kammerdruck nicht vollstandig getrennt betrachtet
werden konnen. Anlagentechnisch bedingt konnte die Absaugleistung des Abpump-
systems nur in gewissen Grenzen reguliert werden. Um einen Druck <0,4 mbar zu
erreichen war es daher notwendig, auch den Gasfluss zu senken.

Die Beschichtungsdauer betrug in den meisten Fallen eine Stunde. Bei Versuchen,
wo eine niedrige Beschichtungsrate zu erwarten war, wie z.B. beim Beschichten von
NLOS-Bereichen, wurde die Dauer auf 2 bis 3 Stunden erhéht, um eine ausreichen-
de Schichtdicke fir die spatere Auswertung zu gewahrleisten.

Tab. 3.1: Ubersicht der verwendeten Prozessparameter fiir Titan und Wolfram

Prozessparameter Titan Wolfram
Leistung P+ 3,5-6,5 kW 3,0-4,5 kW
Ar-Gasfluss qar 3,0-5,5sIm 3,5-6,5sIm
Kammerdruck p 0,31 — 0,67 mbar 0,39 — 0,67 mbar
Abstand x 75—-130 mm 90 — 135 mm
Bias-Spannung Ug 25-200V 25-200V
Substrat vorheizen auf T 300 - 550°C 550°C

3.1.3 Substrate und ihre Positionen

Vor dem Beschichten war es erforderlich, die Substrate von Verunreinigungen, wie
z.B. Staube oder Fette, zu befreien. Hierzu wurden diese mithilfe einer Reinigungs-
strecke der Firma Elma gesaubert. Die Reinigung erfolgte durch den Einsatz eines
Ultraschallbades mit dem Spezialreiniger ElIma Clean 260 dip&splash. Bei der nach-
folgenden Spulung wurde enthartetes Wasser eingesetzt, um Kalkflecken auf der
Probenoberflache bei der anschlieRenden Trocknung mit Heilluft zu vermeiden. Da-
nach wurden die Substrate gewogen und staubgeschutzt verpackt.

In Tab. 3.2 sind die verschiedenen Substratgeometrien und deren Positionen beim
Beschichten zusammengefasst. Nur die Oberflachen der Flachproben wurden bei
Bedarf geschliffen. lhre R;-Werte waren <0,5 ym. Die T-Profile mussten gestrahlt
werden, da bei der Fertigung Verunreinigung, wie Schweil3spritzer auf der Oberfla-
che hafteten. Die R,-Werte der T-Proben lagen im Mittel bei 1,5 um. Die U-Profile
und die Rohre zeigten R;-Werte um die 1 uym.
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Tab. 3.2: Ubersicht der verwendeten Substratformen

Proben- Abmessung Material Abstand x Anstrom-
geometrie in mm in mm winkel a
Flachprobe 20x20x3 Stahl 1.4016 90/135 90°

100x20x3 90-190 0/45/90°

100x20x3 120/90-150 Rotation
310x20x3 90 90°
Rohr @ 10/20/35x40 Stahl 1.4301 90 0°
@ 10/20/35x60 90-150 90°
U-Profil 20x20x20 Stahl 1.4301 90 90°
20x10x20 90 90°
10x20x20 90 90°

T-Profil 20x20x20 Stahl 1.4016 90 90°

40x20x20 90°
Modellschaufel 50x80 Ti-Legierung 105 0°

Zur Erklarung der in Tab. 3.2 angegebenen Substratposition dient Abb. 3.4 a) und b).

Targets
Gaseinlass mit Prallblech

Gehduse

E o

Flansch

b)

Gasstromung

~
Y

(o4 \
\
Oberfliche

Abb. 3.4: a) Schematische Darstellung der GFS-Quelle mit Bezugskoordiantensystem zur
Definition der Probenposition. b) Definition des Anstromwinkels a

Das Bezugskoordinatensystem fur die genaue Definition der Substratposition befin-
det sich am vorderen Ende der Targets auf halber Hohe und Breite der GFS-Quelle.
Der Ursprung der x-Achse liegt auf einer Ebene mit den Stirnseiten der Targets. Der
Abstand x ist somit die Strecke zwischen Targetende und Substratoberflache. Der
Seitenversatz des Substrats aus der Quellenmitte verlauft entlang der y-Achse und
die Hohenverschiebung entspricht der z-Achse.
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Wie in Abb. 3.4 b) zu sehen ist, definiert die Substratoberflache und die Richtung der
Gasstromung den Anstromwinkel a. Befindet sich die zu beschichtende Oberflache
parallel zur Gasstromrichtung, so ist der Anstromwinkel a null.

3.2 Schichtcharakterisierung

3.2.1 Schichtdickenmessung mittels magnetinduktivem Verfahren

Zur schnellen Beurteilung der Beschichtungsrate wurde das magnetinduktive Mess-
verfahren verwendet. Das Verfahren beruht auf dem Prinzip, dass durch eine nicht-
magnetische Schicht auf einem ferromagnetischen Substrat es zu einer Anderung
des magnetischen Flusses kommt. Gemessen werden kdnnen damit magnetische
Substrate mit einer nicht magnetischen Schicht. Die zu messenden Proben sollten
moglichst eben und glatt sein, da sonst die entstehenden Hohlraume zwischen
Messkopf und Schicht als Schichtdicke mitgemessen werden. Vor der eigentlichen
Messung muss das Messgerat geeicht werden. Dazu wird das Gerat anhand von
Standards in Form von Folien mit bekannter Dicke auf ein unbeschichtetes Substrat
kalibriert.

In dieser Arbeit wurde das Permascope der Firma Fischer zur Schichtdickenbestim-
mung der flachen Proben verwendet. Die Auswertung erfolgte an neun verschiede-
nen Stellen, wo jeweils dreimal gemessen wurde. Daraus ergab sich ein statistisch
abgesicherter Mittelwert fir die Schichtdicke.

3.2.2 Metallographische Praparation und Rasterelektronenmikroskopie

Zur Kontrolle der nach der magnetinduktiven Messmethode gemessenen Schichtdi-
cken bzw. zur Bestimmung der Schichtdickenverteilung wurden Querschliffe nach
konventioneller Methode hergestellt. Das Abtrennen eines Teilstlicks von der zu un-
tersuchenden Probe erfolgte mit einer Diamantscheibe an der Trennmaschine Seco-
tom-10 der Firma Struers. Vor den nachsten Praparationsschritten wurde das Pro-
benstlick galvanisch verkupfert. Die Kupferschicht soll die abgeschiedenen Ti- und
W-Schichten wahrend der metallographischen Bearbeitungsschritte vor Ablésung
schitzen. Nach dem Warm-Einbetten der Probensticke in KonductoMet von der
Firma Buehler wurden diese geschliffen und poliert. Die Schleif- und Polierschritte
erfolgten an dem Gerat RotoPol-31 kombiniert mit RotoForce-4 von Struers. Im letz-
ten Praparationsschritt wurden die Querschliffe mit der Poliersuspension Final von
Buehler poliert. Im Anschluss wurden diese gereinigt und im Rasterelektronenmikro-
skop (REM) Ultra 55 von Zeiss untersucht.

Zusatzlich zu der Untersuchung der Querschliffe wurden auch die Oberflachen und
Bruchkanten der Schichten im REM begutachtet. Sie dienen zur Begutachtung und
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Charakterisierung der Schichtmorphologie und liefern ein Gesamtbild von der
Schichtmorphologie. Die an das REM angeschlossene energiedispersive Rontgen-
analyse (EDX) von Oxford Instruments ermoglichte eine quantitative Untersuchung
der Schichtzusammensetzung auf mdgliche Verunreinigungen oder Einschliisse von
Ar-Gasatomen.

3.2.3 Rontgenographische Analytik

Réntgendiffraktometrie XRD

Mithilfe des Pulverdiffraktometers D 5000 von Siemens wurde an den Schichten, die
sich auf Flachproben befinden, eine qualitative Phasenanalyse durchgefihrt. Das
eingesetzte Gerat arbeitet mit einer CuKa-Strahlung (A = 0,15418 nm) bei einer Be-
schleunigungsspannung von 40 kV und einer Stromstarke von 40 mA. Dabei ist ein
Winkelbereich von 28 = 30°-120° abgefahren worden. Die Schrittweite bei den Mes-
sungen betrug 0,04°26 mit einer Messzeit pro Schritt von 2-4 sec. Fur die Fokussier-
blende und Detektorblende wurde eine Weite von 0,6 mm bzw. 2 mm gewahit.

Texturanalyse

Zusatzlich zu der Phasenanalyse wurde untersucht, ob die abgeschiedenen Schich-
ten eine kristallographische Vorzugsorientierung aufweisen oder regellos aufge-
wachsen sind.

Die Untersuchung der kristallographischen Textur an den Schichten erfolgte an ei-
nem Goniometer mit offener Eulerwiege, das in einem D 5000 TX von Siemens ein-
gebaut ist. Zur Erzeugung der CuKa-Strahlung wurde eine Beschleunigungsspan-
nung von 35 kV und eine Stromstarke von 40 mA verwendet. Die Probe wurde in ei-
nem Kippwinkelbereich von 0-75°y alle 5° gemessen und dabei von 0 bis 360°¢@ mit
einer Messgeschwindigkeit von 1° pro sec gedreht. Fur die Bestimmung einer unvoll-
standigen Polfigur (unvollstandig, da nicht bis 90°y gemessen wird) sind insgesamt
16 Einzelmessungen mit jeweils einer Dauer von 6 min notwendig. Flr eine genaue
Aussage Uber die Textur wurden an drei kristallographisch unabhangigen Netzebe-
nen gemessen. Eine Gesamtmessung dauerte somit ca. 5 Stunden. Die Primarblen-
de an der Rontgenrdhre hatte eine Weite von 1 mm. Auf der Detektorseite kam eine
6 mm weite Blende zum Einsatz, gefolgt von einem Ni-Filter.

Die Auswertung der Messung und die Erstellung der Polfiguren wurde am Programm
Tex Evac von der Firma Bruker AXS durchgefuhrt. Bei der Darstellung der Intensi-
tatslinien wurde flr eine bessere Vergleichbarkeit der Polfiguren stets die gleiche
Skalierung der Intensitaten verwendet.
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3.2.4 Mikroharteprufung nach Vickers

Die Harte eines Werkstoffs wird als der Widerstand gegen das Eindringen eines
Prufkérpers definiert [Dub07]. Bei der Harteprifung nach Vickers wird eine rechtecki-
ge, pyramidenférmige Diamantspitze mit einem Offnungswinkel von 136° unter einer
definierten Kraft/Pruflast verwendet. Aus dem Quotienten aus Pruflast und Oberfla-
che des entstandenen Eindrucks durch den Diamanten wird der Hartewert errechnet.
Da zur Bestimmung der Harte der abgeschiedenen Schichten <200 g bzw. <2 N ein-
gesetzt wurde, fallt die Harteprifung unter den Bereich der Mikroharteprufung.

Fur das Prufen an Schichten mussen einige Kriterien beachtet werden, da es sonst
zu einer Verfalschung der Messergebnisse kommen kann. Die Auswahl der geeigne-
ten Pruflast ist ein Kompromiss aus Auswertbarkeit und Gultigkeit. Wird eine zu nied-
rige Last gewahlt, werden die Eindriicke zu fein und somit nicht mehr auswertbar. Bei
einer zu hohen Last dringt die Diamantpyramide zu tief ein und die Harte des Sub-
strats wird mitgemessen bzw. verfalscht das Ergebnis.

Die Messung ist an dem halbautomatischen Harteprifgerat SMT-X7 von Clemex
durchgefuhrt worden. Die Auswertung der Eindricke erfolgte programmgesteuert,
aber bei Bedarf konnten die Diagonalen auch manuell (nach)gemessen werden. Die
Schichten sind auf Flachproben der Stahlsorte 1.4016 abgeschieden worden. Bei
einer Pruflast von 10 g wurde eine Mikroharte von 1,60 £ 0,06 GPa an den unbe-
schichteten Substraten gemessen. Diese Priflast wurde fur die Titanschichten ver-
wendet. Aufgrund der hoheren Harte von Wolfram wurde eine Pruflast von 50 g ein-
gesetzt. Bei allen beschichteten Proben wurde die Harte anhand eines Messfeldes
von 5x4 Messpunkten bestimmt. Der Abstand betrug jeweils das drei- bis vierfache
der Diagonalen vom Eindruck. Um nahezu gleiche Prifbedingung zu gewahrleisten,
wurde das Messfeld immer auf die Mitte der Probe gelegt. Aus den Ergebnissen
wurde dann der Mittelwert mit Angabe der Standardabweichung gebildet.

3.3 Stromungssimulation

Modellierung und Simulation

Fir die rechnergestitzte Simulation der Argon-Gasstromung beim GFS-Beschichten
wurde das Programm ANSYS CFX verwendet.

Die Umsetzung des Simulationsprozesses teilt sich in folgende Schritte auf:

¢ Modell generieren

¢ Randbedingungen und Parameter eingeben

e Vernetzung des Modells => System der Finite Element (FE) auswahlen
e Simulation durchfiihren

e Post-Processing und Ergebnis bewerten
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Abb. 3.5 zeigt die Durchflihrung der Stromungssimulation. Das gezeigte zweidimen-
sionale Modell spiegelt stark vereinfacht den Versuchsaufbau als Draufsicht am Bei-
spiel einer langs angestromten Flachprobe als Substrat wider. Bei der Vereinfachung
sind genauere Details der GFS-Quelle, der Beschichtungskammer und des Proben-
halters nicht mitbericksichtigt worden, da das Hauptaugenmerk auf der Strémungs-
ausbildung um das Areal der Substratkontur liegt. Im Bereich der Quellenmindung
und des Substrates wurde fur ein genaueres Ergebnis der Simulation das FE-Netz
verfeinert. Die Darstellung der Ergebnisse kann frei gewahlt werden. In Abb. 3.5
wurde die Geschwindigkeitsverteilung als Feld ausgegeben.

Abb. 3.5: Schematischer Ablauf der Stromungssimulation: Modell => Vernetzung &
Randbedingungen => Ergebnis

Bei der Modellgenerierung wurden nicht alle Substratformen berucksichtigt. Die
Durchfiihrung der Stromungssimulation erfolgte nur an einer reprasentativen Aus-
wahl. Die notwendigen Randbedingungen flr die Simulation sind die Gasstromungs-
geschwindigkeit und der gemessene Kammerdruck wahrend der Beschichtung. Aus
vorherigen Untersuchungen zum GFS-Verfahren kann die mittlere Stromungsge-
schwindigkeit der Argon-Gasstromung folgendermalen ermittelt werden [Vet01].

=S mit S=2 Gl. 3.1
A prA p
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Dabei ist S das Saugvermégen des Pumpensystems, q der Gasfluss, p der Kammer-
druck und A die Flache, Uber die der Gasstrom austritt (Quellenéffnung). Beim Ein-
setzen der Werte fiir g, p und A in den Einheiten sccm, mbar und cm? entsteht bei
der Umrechnung in Sl-Einheiten der vorne stehende Korrekturfaktor in Gl. 3.2:

u=017*M+_49 Gl. 3.2
s p*A

Zwar gilt die Berechnung fur eine Spaltstrémung, aber sie kann in guter Annaherung
fur die Geschwindigkeit der Stromung nach dem Austritt aus der Hohlkathode ver-
wendet werden. Zu beachten ist, dass aufgrund der Wandreibung (Grenzschichtaus-
bildung) die Stromung ein parabolisches Geschwindigkeitsprofil annimmt [Ger86].
Far die im Zentrum befindliche Maximalgeschwindigkeit ug gilt:

U :1,5*521,5*q*LA Gl. 3.3

Unter Berlcksichtigung der verwendeten Gasflisse und den daraus resultierenden
Dricken variiert die mittlere Stromungsgeschwindigkeiten bei den Beschichtungsver-
suchen zwischen 18 und 23 m/s. Bei den Standard-Gasflissen von 4,5 sim Ar fur
Titan und 5,5 sim Ar fur Wolfram erreicht die mittlere Stromungsgeschwindigkeit 21-
23 m/s. Die Maximalgeschwindigkeiten liegen im Bereich von 27-35 m/s bzw. bei
Standard-Gasflussen bei 31-35 m/s.

Anhand dieser Rechnungen wurden die folgenden Randbedingungen fur die Simula-
tion abgeleitet, Tab. 3.3.

Tab. 3.3: Randbedingungen und Geometrien fiir die Stromungssimulation

Randbedingungen

Druck 0,31 - 0,67 mbar
Ar-Gasfluss 3,0-6,5sIlm
Gasgeschwindigkeit 20 - 50 m/s
Geometrie & Lage zur Stromung Flachprobe langs & quer
Rohr quer & langs
T- und U-Profil

Turbinenschaufel
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Stoffwerte und Kennzahlen

Zur Beschreibung der Gasstromung anhand von dimensionslosen Kennzahlen und
zur Bestimmung des Stoffubergangskoeffizienten B miussen gewisse Stoffwerte er-
mittelt werden. Im Plasma beim GFS herrscht ein Dichteverhaltnis von Metall- zu Ar-
gonatomen von 1:10000 [Kae98a]. Ausgehend von dieser Zusammensetzung wird
angenommen, dass die Stoffwerte einer reinen Argon-Gasstromung in guter Nahe-
rung den Werten des realen Gemischs aus Ti und Ar entsprechen. Die Berechnung
der Dichte p und der Viskositaten n und v erfolgt fur die Annahme einer reinen Ar-
gon-Stromung. Die Werte sind wichtig fur die spatere Berechnung der Re-Zahl. Fur
den Stoffubergang wird der Diffusionskoeffizient D bendtigt. Der Koeffizient fur ein
Gasgemisch, bestehend aus zwei Komponenten A und B, berechnet sich nach
Gl. 3.4 [Bird60]. In diesem Fall sind die Komponenten Argon (A) und Titan (B).

3
2

]
N 1 1 32, T
—+ 5 Gl.34
2*m, 2*mg *(dAerBJ
P 2

Anhand der Gleichung ist ersichtlich, dass der Diffusionskoeffizient D hauptsachlich
von der Temperatur T und vom Druck p bestimmt wird. Die Masse m und der Durch-
messer d der beteiligten Spezien, sowie die Boltzmann-Konstante kg sind feste Gro-
Ren.

Die Sherwood-Zahl bzw. der Stofflibergangskoeffizient ergeben sich nach Gl. 2.12
aus Kap. 2.4.2. Dazu werden die Werte fur die Grolden ¢, n und m aus Tab. 3.4 ent-
nommen, die auf [Bae96] basieren. Bei Gasen liegt die Schmidt-Zahl aufgrund der
geringen Dichte p und der niedrigen kinematischen Viskositat v bei < 1 [Her00].

Tab. 3.4: Zahlenwerte zur Berechnung der Sherwood-Zahl in Abhédngigkeit der Geometrieform
und Re-Zahl [Bae96]

Geometrie Re-Bereich c m n

Langs angestromte Platte  3*10° bis 510° 0,331 0,5 0,33

Kreiszylinder 1 bis 40 0,76 0,4 0,37
40 bis 10° 0,52 0,5 0,37
10° bis 2*10° 0,26 0,6 0,37

2*10° bis 10’ 0,23 0,8 0,4
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4. Ergebnisse und Diskussion

4.1 Charakterisierung der GFS-Quelle

Ziel der hier durchgefuhrten Versuche ist die Bestimmung des effektiv nutzbaren Ar-
beitsbereichs und die Identifizierung des optimalen Arbeitspunkts der GFS-Quelle.

Arbeitsbereich der GFS-Quelle

Die Auswertung zur Bestimmung des nutzbaren Arbeitsbereichs der GFS-Quelle in y-
und z-Richtung ist in den Abb. 4.1 und Abb. 4.2 dargestellt. Da es sich beim Sub-
stratabstand entlang der x-Achse um einen Prozessparameter handelt, wird dieser
erst an spaterer Stelle untersucht. Die Substrate befanden sich hier stets 90 mm von
der Quelle entfernt. Die Beschichtung erfolgte auf eine Flachprobe mit einem An-
stromwinkel a von 90° (= senkrechter Einfall). Die ermittelten Beschichtungsraten
wurden fur die Darstellung in den Abbildungen auf den jeweiligen Maximalwert nor-
miert. Bei der Untersuchung wurde die Schichtstruktur nicht berlcksichtigt. Die Be-
schichtung erfolgte nach den Vorgaben des Quellen-Herstellers. Es wurden die in
Tab. 4.1 aufgefihrten Prozessparameter verwendet. Sie entsprechen dem Stan-
dardparametersatz fur den jeweiligen Targetwerkstoff. Bei Wolfram wird ein hdherer
Gasfluss und Kammerdruck als bei Titan verwendet. Wie spater in Abb. 4.4 zu sehen
ist, kann bei einem Druck von 0,56 mbar eine hohere Leistung an die Targets ange-
legt werden, da Strom und Spannung annahernd gleichmallig ansteigen, wahrend
bei 0,47 mbar die Spannung sprunghaft zunimmt.

Tab. 4.1: Standardparametersatz fiir reines Titan und Wolfram

Targetmaterial Leistung P+ Gasfluss qar Druck p Abstand x

Titan 4 5 kW 4500 sccm 0,47 mbar 90 mm
Wolfram 4.5 kW 5500 sccm 0,56 mbar 90 mm
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Abb. 4.1: Nutzbereich der GFS-Quelle in y-Richtung bei einem Substratabstand von 90 mm
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Abb. 4.2: Nutzbereich der GFS-Quelle in z-Richtung bei einem Substratabstand von 90 mm

Beide Werkstoffe zeigen eine ahnliche Verteilungen entlang der y- und z-Achse. Die
Unterschiede sind nur marginal. In y-Richtung nimmt die Beschichtungsrate von Ti-
tan gradliniger ab. Bei Wolfram zeigt sich eine glockenférmige Verteilung mit einem
40 mm breiten Plateau mit einer konstanten Rate. Nach +50 mm entspricht bei bei-
den Werkstoffen die Rate noch 50% vom Ausgangswert, Abb. 4.1. Auffallig bei bei-
den Materialien ist der starke Abfall der Beschichtungsrate in positiver z-Richtung,
Abb. 4.2. Dafur existieren mehrere Grinde. Die verwendete Probe mit einer Lange
von 310 mm endet in negativer z-Richtung bindig auf der Bodenplatte des Halters.
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Diese Platte und der darunter befindliche Probentisch, stellen fur die Stromung ein
Hindernis dar. Sie begrenzen die Gasstromung in ihrer Freiheit, sich nach unten hin
weiter aufzuweiten. Nach oben hin in positiver z-Richtung kann das Gas sich unge-
hindert auffachern. Dadurch sinkt die Konzentration an Targetatomen. Es gelangt
weniger Schichtmaterial in den oberen als in den unteren Bereich der Probe. Zudem
befindet sich die Absaugung, bezogen auf die Quellenposition, leicht unterhalb des
Mittelpunkts und konnte eine leichte Verschiebung der Stromung in den negativen z-
Achsenbereich bewirken.

Far Wolfram erstreckt sich der Bereich, der noch 75% der maximalen Beschichtungs-
rate aufweist, von -25 bis +25 mm in y-Richtung und von -100 bis +100 mm in z-
Richtung. Bei Titan liegt der Bereich zwischen 22 mm und 190 mm in y- bzw. z-
Richtung. Dies entspricht einer Gesamtnutzflache von 100 cm? fiir W und rd. 84 cm?
fur Ti mit einer nahezu gleichbleibenden Beschichtungsrate bei einer Entfernung von
90 mm von der Quelle. Sie ist somit 25 bzw. 9 cm? groRer als die Flache der Quel-
lenéffnung, die eine Breite von 30 mm und eine Héhe von 250 mm besitzt.

Strom-Spannungskennlinien

Zur weiteren Quantifizierung der Arbeitsweise der GFS-Beschichtungsquelle erfolgte
eine Aufnahme der Strom-Spannungskennlinien (U-I-Kennlinien) fur die Target-
werkstoffe Titan und Wolfram bei verschiedenen Kammerdriicken. Die angelegte
Targetleistung wurde in 0,5 kW-Schritten erhoht, bis Instabilitdten bei der Leistungs-
aufnahme auftraten oder die U-I-Werte die Schutzgrenzen der Spannungsversor-
gung erreichten.

Abb. 4.3 zeigt die Kennlinien fur reines Titan bei drei verschiedenen Drlcken. Die
Dricke von 0,35 und 0,65 mbar befinden sich im unteren bzw. oberen Druckbereich,
der fur die GFS-Quelle zulassig ist. Dementsprechend verlaufen auch deren U-I-
Kennlinien unruhiger im Vergleich zum Standarddruck von 0,47 mbar. Alle drei Kur-
ven zeigen beim Erhdéhen der Leistung von 0,5 auf 1,0 kW einen deutlichen Anstieg
der Spannung bei gleichzeitig geringer Zunahme der Stromstarke. Beim Standard-
druck von 0,47 mbar konnte ohne Stabilitatsprobleme eine Gesamtleistung von
7,5 kW erreicht werden. Bei 0,35 mbar flacht die Kurve nach 3,5 kW ab und bei einer
vergleichbaren Spannung liegt die Leistung bei nur 5,5 kW. Der Kurvenverlauf bei
erhdhtem Druck zeigt ab 1,5 kW nahezu proportionales Verhalten. Die Spannung
nimmt im Vergleich zur Stromstarke nur geringflgig zu. Sie liegt bei ihrer Maximal-
leistung von 6,0 kW deutlich niedriger als bei 0,35 bzw. 0,47 mbar.
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Abb. 4.3: Strom-Spannungskennlinie fiir Titan bei unterschiedlichen Driicken

Bei Wolfram liegt der optimale Arbeitsdruck bei 0,56 mbar, Abb. 4.4. Ein Absenken
des Drucks auf einen Wert von unter 0,40 mbar verursachte einen instabilen Prozess
und die Maximalleistung wurde bei den Beschichtungsversuchen mit niedrigem
Druck auf 3,0 kW begrenzt. Daher erfolgte die Aufnahme des U-I-Verlaufs bei einem
unteren Druck von 0,47 mbar. Wie bei Titan flacht hier die U-I-Kurve schneller ab als
bei hdherem Standarddruck. Ab 2,5 kW nahert sich die Stromstarke asymptotisch
einem Grenzwert an, wahrend die Spannung sprunghaft zunimmt. Eine Maximalleis-
tung von 4,0 kW wurde erreicht. Beim Standarddruck von 0,56 mbar und bei einem
Druck von 0,67 mbar wurde eine Leistung von 4,5 kW erreicht. Bei der oberen Druck-
grenze verlauft die Kennlinie ahnlich wie bei Titan linear. Ein Abflachen der Kennlinie
kann nicht beobachtet werden. Auffallend ist, dass zu Beginn die Entladespannung
im Vergleich zu den anderen Dricken wesentlich hdher ist. AulRerdem wird nur hier
wie bei Titan der sprunghafte Anstieg zu Beginn der Leistungserhéhung beobachtet.
Die beiden anderen Kurven steigen kontinuierlich an und liegen bis 1,5 kW gleich
auf.
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Abb. 4.4: Strom-Spannungskennlinie fiir Wolfram bei unterschiedlichen Driicken

Die Spannung bei einer Leistung von 0,5 kW ist nicht ausreichend fur einen effizient
arbeitenden Hohlkathodeneffekt [Mic96]. Erst bei einer hdheren Spannung bzw. Leis-
tung wird der Effekt wirksam, was im sprunghaften Anstieg der Spannung bei der
Leistungserhéhung von 0,5 auf 1,0 kW zu beobachten ist. Bei Wolfram zeigen die
Kurven fur 0,47 und 0,56 mbar diesen Sprung nicht. Aufgrund des unterschiedlichen
Drucks ist dieser zu niedrigen Spannungen bzw. niedrigeren Leistungen verschoben.
Da die Startleistung stets 0,5 kW betrug, wurde dieser untere Bereich nicht erfasst.
Sowohl bei Titan als auch bei Wolfram fuhrt die Verringerung des Drucks zu einem
Abflachen der U-I-Kennlinie. Da die Druckverminderung durch Reduktion des Gas-
flusses erzielt wurde, nimmt somit auch die Anzahl der Argonatome ab, die zur loni-
sation zur Verfugung stehen. Folglich wird auch die erreichbare Stromstarke geringer
und kann nicht durch eine hdhere Spannung gesteigert werden. AulRerdem wirde
eine zu hohe Spannung eine Implantation der auftreffenden lonen ins Targetmaterial
verursachen [Hae87]. Bei umgekehrter Betrachtung fuhrt der hdhere Gasfluss zu ei-
ner hoheren Stromstarke, da eine grollere Anzahl an Argonatomen vorhanden ist
und ionisiert werden kann. Folglich wird bei vergleichbarer Entladespannung eine
hdhere Stromstarke erzielt. Dies ist nur so lange gultig, wie der Druck nicht den Hohl-
kathodeneffekt beeintrachtigt.

Der erhéhte Druck von Uber 0,6 mbar (Abb. 4.3 und Abb. 4.4) fihrt zu einer kleine-
ren, mittleren freien Weglange der Spezien im Plasma. Durch die hohere Stosswahr-
scheinlichkeit entstehen mehr Ladungstrager. Bei vergleichbarem Gasfluss und ver-
gleichbarer Spannung wird eine hohere Stromstarke gemessen, siehe Abb. 4.3.
Gleichzeitig wird der Bereich des negativen Glimmlichtes schmaler. Dadurch kommt
es zu einer geringeren Uberlagerung der Glimmlichter und der Hohlkathodeneffekt
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wird abgeschwacht [Vet00]. Folglich wird auch der Prozess instabiler als beim Stan-
darddruck von 0,47 bzw. 0,56 mbar. Die Erhdhung des Drucks durch eine groliere
eingelassene Gasmenge bewirkt eine Verschiebung des Kurvenverlaufs zu héheren
Spannungen, Abb. 4.4. Die genaue Ursache fiur die hdhere Spannung konnte nicht
geklart werden.

Die Abb. 4.5 zeigt noch einmal im Vergleich, wie unterschiedlich die U-I-Kennlinien
bei optimalem Druck fur den jeweiligen Targetwerkstoff sind. Die Kreise weisen auf
den Arbeitspunkt von 4,5 kW hin. Die Entladungsspannung von 350 V bei Titan liegt
90 V unter der von Wolfram. Abgesehen vom Druck und Gasfluss ist der materialab-
hangige Sekundarelektronen-Emissionskoeffizient fur die unterschiedlichen Kurven-
verlaufe von Titan und Wolfram verantwortlich [Kae98a]. Auch die unterschiedliche
Warmeleitfahigkeit der Materialien hat einen Einfluss auf die Verlaufe. Wolfram be-
sitzt eine 8-fach hdhere Warmeleitfahigkeit als Titan. Dadurch wird das Target effi-
zienter gekuhlt, was zu einer Abnahme der thermischen Elektronenausbeute fuhrt
[Jaco99]. Infolgedessen entstehen weniger Ladungstrager beim Einsatz von Wolf-
ram. Fur die Klarung der genauen Ursachen, die fir die unterschiedlichen U-I-
Verlaufe verantwortlich sind, ware eine Vielzahl von weiterfihrenden Versuchen not-
wendig, was nicht Gegenstand dieser Arbeit war.

20
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Abb. 4.5: Vergleich der Stromspannungskennlinien von Titan und Wolfram beim jeweiligen
Standarddruck

Ausgehend von der Annahme, dass die Argonatome einfach ionisiert sind, ergibt sich
die Energie der bombardierenden Ar-lonen durch die Multiplikation der Entladungs-
spannung mit der einfachen elektrischen Ladung e (1,602*10™"° C). Abb. 4.6 zeigt die
berechnete Korrelation zwischen der Sputterausbeute Y der beiden Targetwerkstoffe
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und der Entladungsspannung bzw. der daraus resultierenden lonenenergie [Ber06].
Anhand des zusatzlichen Kurvenverlaufs von Aluminium zeigt sich deutlich die Mate-
rialabhangigkeit der Sputterausbeute.
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Abb. 4.6: Verlauf der material- und spannungsabhangigen Sputterausbeute Y fiir Titan und
Wolfram mit Argon als Projektil. Zur Ubersicht der Verlauf der Sputterausbeute fiir Aluminium

Die Kurven fur Ti und W verlaufen bis zu einer Energie von 300 eV nahezu identisch.
Danach liegt die Kurve von W mit zunehmender lonenenergie uber der von Ti. Wird
nun die gemessene Entladungsspannung am Arbeitspunkt von 4,5 kW des jeweiligen
Werkstoffs miteinbezogen, stellt sich ein signifikanter Unterschied ein. Das lonen-

Bombardement bei Wolfram erfolgt mit ca. 440 eV und eine Sputterausbeute von
0,46 wird erzielt. Im Vergleich dazu erreicht die Ausbeute bei Titan aufgrund der
niedrigeren Energie (350 eV) nur einen Wert von 0,37. Weitere Untersuchungen zur
Steigerung der Sputterausbeute und Optimierung des GFS-Prozesses sind nicht Ziel
dieser Arbeit und wurden dementsprechend nicht weiter verfolgt.
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4.2 Einfluss der Prozessparameter auf die Beschichtungsrate und
Schichtmorphologie

Beim GFS ist es mdglich, durch Variation der Prozessparameter sowohl die Be-
schichtungsrate als auch die Schichtmorphologie zu beeinflussen. Die wesentlichen
Parameter sind Targetleistung Pr, Substratabstand x, Kammerdruck p bzw. Gas-
fluss gar, Substrattemperatur T und Bias-Spannung Ug. Zur Untersuchung ihrer Wir-
kungsweise wurden Schichten aus Titan und Wolfram mit unterschiedlichen Pro-
zessparametern auf Flachproben abgeschieden. Die Substratoberflache befand sich
quer zur Stromungsrichtung. Bei der Durchfuhrung der Parameterstudie wurde nur
jeweils ein Parameter um den jeweiligen Standardwert variiert. Die Ubrigen Prozess-
parameter entsprachen den Werten aus dem Standardparametersatz, siehe
Tab. 4.1. Kreuzkombinationen von Prozessparametern wurden im Rahmen dieser
Arbeit nicht durchgefihrt.

Aufgrund der niedrigen R,-Werte der Proben war die Rauheit ohne Einfluss auf die
Ausbildung der Schichtmorphologie. Groliere Kratzer bildeten sich zwar in der
Schicht ab und waren makroskopisch zu sehen, aber die Schichtmorphologie wurde
dadurch nicht verandert. Die Untersuchungsergebnisse zum Einfluss der Prozesspa-
rameter auf die Beschichtungsrate und Schichtmorphologie fir die eingesetzten Tar-
getwerkstoffe werden nun im Einzelnen vorgestellt.

4.2.1 Einfluss der Targetleistung

Wie in Abb. 4.7 zu sehen ist, kann ein linearer Zusammenhang zwischen Beschich-
tungsrate und angelegter Targetleistung bei Ti und W beobachtet werden. Bei einer
Leistung von 4,5 kW erzielt Ti eine Rate von 8 ym/h. Wird die Leistung um 44% auf
6,5 kW erhoht, erreicht die Rate einen Wert von 13 ym/h. Dies bedeutet eine Steige-
rung von 62%. Bei W liegt die Rate mit 26 ym/h uber dem Dreifachen von Ti bei ver-
gleichbarer Leistung. Eine Reduzierung der Leistung von 4,5 kW auf 3,0 kW fuhrt zu
einer Abnahme der Rate auf 19 ym/h. Dies entspricht einer Anderung von 37% bei
einer Leistungsricknahme von 33%. Aufgrund von Prozessinstabilitaten bei W muss-
te auf Leistungen hoher als die Standardleistung von 4,5 kW verzichtet werden.

Die niedrigere Beschichtungsrate von Ti im Vergleich zu W resultiert aus dem in
Abb. 4.5 gezeigten Verlauf der U-I-Kennlinie. Bei vergleichbarer Leistung wird bei Ti
eine niedrigere Entladespannung gemessen, was zu einer niedrigeren Sputteraus-
beute fuhrt, Abb. 4.6.
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Abb. 4.7: Beschichtungsrate R als Funktion der Targetleistung P+ fiir Ti und W

Die Mikrostrukturen der Ti- und W-Schichten in Abhangigkeit der hier verwendeten
Targetleistungen sind in Abb. 4.8 und Abb. 4.9 dargestelit.
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Abb. 4.8: Oberflachenstruktur von Ti abgeschieden bei a) 4,5 kW und b) 6,5 kW
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Unter Verwendung des Standardparametersatzes fur Ti (4,5 kW, 4,5slm Ar,
0,47 mbar und 90 mm Abstand) bildet sich eine schuppenartige Oberflachenstruktur
aus, Abb. 4.8 a). Jede Schuppe besitzt eine Grolde von <0,5 ym und weist ansatz-
weise die hexagonale Grundform des a-Titans auf, Abb. 4.8 a) VergréRerung. Dieses
schuppenartige Aussehen wird fur die weitere Diskussion als Standardmorphologie
definiert. Wird die Leistung auf 6,5 kW erhoht, (b) entstehen vereinzelte Erhebungen,
aber die Schuppenstruktur bleibt erhalten.
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Abb. 4.9 zeigt den Einfluss der Targetleistung auf die Schichtmorphologie bei Wolf-
ram. Unabhangig von der Leistung besteht die W-Schicht aus Strukturen mit einer
rechteckigen Grundform und spitz zulaufendem Ende. Sie erscheinen bei einer Leis-
tung von 3,0 kW (a) in ihrer Gestalt leicht verandert im Vergleich zu der bei 4,0 und
4,5 kW (b und c).

An der Bruchflache der Ti-Schicht mit 4,5 kW (Abb. 4.10) ist zu erkennen, dass die
schuppenahnliche Oberflachenstruktur durch die Enden feiner Stangel gebildet wird.
Der Stangel an sich ist dicht, zeigt keine Porositat und steht aufgrund der gerichteten
Schichtabscheidung senkrecht zur Substratoberflache. Die Bruchflache der Ti-
Schicht mit 6,5 kW unterscheidet sich nur unwesentlich von der gezeigten.

Abb. 4.10: Bruchflache der Ti-Standardschicht
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Die Auswertung der Bruchflachen der W-Schichten zeigte, dass unabhangig von der
Targetleistung die Schichten eine annahernd gleiche Morphologie besitzen. Daher
wird nur die Bruchflache der Schicht, die mit der Standardleistung von 4,5 kW abge-
schieden worden ist, diskutiert, sieche Abb. 4.11. Wie bei Titan handelt es sich um
einen stangelférmigen Schichtaufbau. Die Stangel sind durch Zwischenrdaume von-
einander getrennt. Bei hoherer Vergrélkerung kann an den Wolfram-Kolumnen eine
federahnliche Unterstruktur beobachtet werden. Diese nicht dichte Form der Stangel
wird als die Standardmorphologie fur Wolfram definiert.
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Abb. 4.11: Bruchflache der W-Standardschicht bei 4,5 kW mit hoherer Vergréoferung.
Federdhnliche Unterstruktur an den Stéangeln erkennbar

N ]

&,’
-
- -
o g

NSNS
Lo i il 3

f

Der in Abb. 4.7 gezeigte lineare Anstieg der Beschichtungsrate in Abhangigkeit von
der Targetleistung kann auf den erhdhten Materialabtrag an den Kathoden zurickge-
fuhrt werden. Dadurch steigt die Konzentration an Targetatomen im gerichteten Gas-
strom und folglich wird eine hdhere Abscheidungsrate am Substrat erzielt. Der linea-
re Zusammenhang zwischen Rate und Leistung ist unabhangig vom Targetmaterial
und Quellendesign [Ish89, lwa09, Ban07, Jaco99]. Die ermittelten Werte fur die Ti-
Rate entsprechen in guter Naherung den Literaturangaben. Bei [Kae98a] wurde mit
einem unterschiedlichen Gasfluss und Druck mit einer Leistung von 4,0 kW eine Ra-
te von 5,5 ym/h erzielt. Fur das Beschichten mit Wolfram sind aus der Literatur zum
GFS keine Angaben zu den Beschichtungsraten und auch zu den Mikrostrukturen
bekannt.

Die Steigerung der Beschichtungsrate und die damit verbundene selektive Wachs-
tumsauslese verursachen die Erhebungen bei der Ti-Schicht in Abb. 4.8 b. In Bezug
auf das Strukturzonenmodell von [Tho77a] korreliert die Morphologie der Ti-Schicht
(Abb. 4.10) und die Temperatur wahrend der Beschichtung von 365°C bzw.
0,33 T/Tm mit dem als charakteristisch flr die Zone T beschriebenen Erscheinungs-
bild bzw. Temperaturbereich. Typisch fur die Mikrostruktur in dieser Zone sind die
dicht gepackten, faserformigen Stangel. Die Ausbildung der Mikrostruktur wird durch
das Einsetzen von Oberflachendiffusion beeinflusst.
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Bei Wolfram verursacht die >25% hohere Beschichtungsrate bei 4,0 kW bzw. 4,5 kW
eine schnellere selektive Wachstumsauslese und lasst die Stangel in ihrem Durch-
messer anwachsen. Dies erklart das unterschiedliche Erscheinungsbild bei
Abb. 4.9 a) im Vergleich zu b) und c). Die Substrattemperatur erreichte 430°C bei der
Abscheidung der in Abb. 4.11 dargestellten W-Schicht unter Standardprozessbedin-
gungen. Die im Vergleich zur Ti-Abscheidung hdohere Substrattemperatur wird verur-
sacht durch den hoheren Standardgasfluss von 5,5 slm Ar, der den Warmetransport
durch Konvektion begunstigt. Gleichzeitig fUhrt der hdéhere Kammerdruck von
0,56 mbar zu einer besseren Warmeleitung. Ein weiterer Warmeeintrag erfolgt auf-
grund der hohen Beschichtungsrate und der damit eingebrachten Kondensations-
warme der auftreffenden Targetatome. Trotz der héheren Temperatur entspricht die
homologe Temperatur bei Wolfram nur einem Wert von 0,19. Demzufolge unterliegt
das Schichtwachstum den Abschattungseffekten und Diffusionsvorgange sind nicht
zu erwarten. Dies fuhrt zu der Entstehung einer offen pordsen Schicht, bestehend
aus Stangeln mit Federarmen, Abb. 4.11. Diese Mikrostruktur korreliert mit der be-
schriebenen Struktur der Zone 1 des Strukturzonenmodells nach Thornton, Abb. 2. 8.
Typischerweise wird diese federformige Mikrostruktur bei der Herstellung von War-
medammeschicht aus teilstabilisiertem Zirkondioxid mittels EB-PVD beobachtet. Dort
werden mithilfe von Rotation kinstlich Abschattungseffekte erzeugt. Dadurch entste-
hen trotz der hohen Abscheidungstemperaturen von bis 1000°C Stangel mit Feder-
armen [Ren06].

4.2.2 Einfluss des Substratabstands

Die VergrofRerung des Abstands zwischen Substrat und Quelle fihrte zu einer Redu-
zierung der Beschichtungsrate, Abb. 4.12. Wurde der Abstand um 44% von 90 auf
130 mm erhéht, fiel die Rate von Ti von 8 auf 4,9 um/h. Dies entspricht einer Ande-
rung von 39%. Bei Wolfram zeigte die Abstandserhéhung einen etwas geringeren
Einfluss auf die Rate. Dort bewirkte die gleiche AbstandsvergrofRerung wie bei Ti ei-
ne Abnahme der Rate von 26 auf 17 um/h, was einer relativen Anderung von nur
35% entspricht.
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Abb. 4.12: Beschichtungsrate R von Ti und W als Funktion des Substratabstands x

Abb. 4.13 zeigt die Anderung der Schichtmorphologie von Ti durch den vergréRerten
Abstand. Die schuppig wirkenden Strukturen stellen noch den Hauptbestandteil der
Ti-Schicht, aber im Vergleich zu a) sind nadel- und punktférmige Strukturen auf der
Oberflache sichtbar, Abb. 4.13 b).
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Abb. 4.13: Oberflachenstruktur von Ti abgeschieden bei a) 90 mm Standard und b) 130 mm

Durch den gréReren Abstand des Substrats von der GFS-Quelle hat sich bei Wolfram
der Stangeldurchmesser verandert. Er ist wesentlich kleiner geworden und liegt deut-
lich bei <1 um, Abb. 4.14 b). Sie besitzen aber weiterhin eine rechteckige Grundform
mit spitz zulaufendem Ende.
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Abb. 4.14: Oberflachenstruktur von W abgeschieden bei a) 90 mm und b) 130 mm
An der Bruchflache der Ti-Schicht, die bei grolerem Substratabstand abgeschieden
worden ist (Abb. 4.15 b), ist im Vergleich zur Standardmorphologie (a) keine klar de-

finierte Form erkennbar. Die faserformigen Stangel, die typischerweise bei 90 mm
Abstand entstehen, sind nicht zu erkennen.
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Abb. 4.15: Bruchflache von Ti abgeschieden bei a) 90 mm Standard und b) 130 mm

In Abb. 4.16 ist zu sehen, dass die W-Stangel unabhangig vom Substratabstand ein
federférmiges Aussehen besitzen. Die Federarme bei groRerem Abstand b) erschei-
nen feiner als bei a).

-

- -
W
‘._‘:" ‘




4. Ergebnisse und Diskussion 61

Der lineare Zusammenhang zwischen Beschichtungsrate und Substratabstand
(Abb. 4.12) korreliert mit den Beobachtungen von [Vet01]. Dort wird der Verlauf in
zwei Abschnitte eingeteilt. Im ersten Abschnitt, direkt nach Verlassen der Quellen, ist
eine starkere Abnahme feststellbar. Mit zunehmendem Abstand flacht die Kurve ab
und die Rate nahert sich asymptotisch einem Endwert. Ursache ist die dreidimensio-
nale Aufweitung der Gassaule nach dem Verlassen der Hohlkathode, wodurch die
Konzentration an Schichtmaterial im Gasstrom durch Diffusion zu Beginn schneller
abnimmt. Der hier gezeigte Zusammenhang in Abb. 4.12 entspricht fur beide Werk-
stoffe dem zweiten Bereich. Bei W konnte zwar gegenuber Ti eine geringere relative
Anderung der Rate in Abhangigkeit vom Substratabstand beobachtet werden, aber
die Anderungen liegen mit 39% bei Ti und 35% bei W auf einem &hnlichen Niveau.
Die absolute Rate von W ist bei einem Abstand von 90 und 130 mm um das Dreifa-
che hoher als bei Ti.

Hinsichtlich der Mikrostrukturausbildung bedeutet die niedrige Beschichtungsrate ein
langsameres Aufwachsen der Schicht. Dies bewirkt bei Ti und W eine Veranderung
der Mikrostruktur im Vergleich zum Standard (Abb. 4.15 und Abb. 4.16), da die selek-
tive Wachstumsauslese nur im geringeren Male stattfinden kann. Bei Ti bleiben
beim groReren Abstand die weniger gunstig orientierten Kristallebenen erhalten bzw.
werden von den schneller wachsenden Ebenen nicht verdrangt. Dies zeigt sich in
den nadel- und punktférmigen Strukturen der Schicht bei groflerem Abstand,
Abb. 4.13 b). Sie deuten auf eine andere kristallogaphische Wachstumsrichtung hin.
Ein weiterer Einflussfaktor auf die Schichtausbildung ist die Tatsache, dass der Gas-
strom mit zunehmender Ausbreitung abkuhlt. Wurde bei 90 mm Abstand eine Tem-
peratur von 365°C gemessen, so sind es bei 130 mm nur noch 320°C. Die homologe
Temperatur sinkt von 0,33 auf 0,30. Infolge der verminderten Adatom-Mobilitat muss
sich zwangslaufig eine geanderte Morphologie ausbilden.

Auch bei Wolfram sinkt die Substrattemperatur mit dem Abstand. Sie fallt von 430
auf 380°C. Aber aufgrund des hohen Schmelzpunktes von Wolfram bewirkt dies nur
eine Reduzierung der homologen Temperatur um 0,01 auf 0,18. Daher erfolgt keine
signifikante Anderung der Mikrostruktur und sie kann weiterhin der Zone 1 der SZM
nach Thornton zugeordnet werden. Der kleinere Durchmesser der Stangel ist auf die
niedrigere Beschichtungsrate zurlickzufuhren, Abb. 4.16 b).
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4.2.3 Einfluss des Kammerdrucks

Die Abhangigkeit der Beschichtungsrate vom Gasfluss/Kammerdruck ist in Abb. 4.17
zu sehen. Bei Wolfram war eine Druckabsenkung unter 0,39 mbar nicht méglich, da
es zu Prozessinstabilitaten gekommen ist. Um bei dem niedrigen Druck von
0,39 mbar mit einem stabilen Prozess arbeiten zu kdnnen, wurde die Targetleistung
von 4,5 auf 3,0 kW reduziert. Daher unterteilen sich die Untersuchungsergebnisse
zur Druckvariation bei Wolfram in eine Kurve fir 3,0 bzw. fir 4,5 kW auf.

Ein Absenken des Ti-Standarddrucks von 0,47 mbar auf 0,31 bzw. auf 0,35 mbar
durch Reduzierung des Gasflusses fuhrte weder zu einer Steigerung, noch zu einer
Abnahme der Rate. Erst eine Erhdhung des Drucks auf 0,66 mbar zeigte einen Ef-
fekt. Die Rate fiel um 37% von 8 auf 5 pm/h. Wurde bei konstantem Kammerdruck
von 0,47 mbar der Gasfluss von 4,5 auf 5,5 sIm Argon erhoht, fiel die Rate um 12%
auf 7 ym/h. Ein Vergleich der Kurvenverlaufe von Wolfram mit dem Verlauf von Titan
zeigt eine unterschiedliche Reaktion auf die Druckvariation. Wahrend bei Titan die
Rate nur bei einer Druckerhohung mit einer Abnahme reagierte, zeigte der Druck bei
Wolfram einen starken Einfluss auf die Beschichtungsrate. Eine Steigerung der Be-
schichtungsrate um 36% von 14 auf 19 ym/h bei einer Leistung von 3,0 kW konnte
erzielt werden, wenn der Druck von 0,39 auf 0,55 mbar erhdéht wurde. Eine weitere
Erhéhung des Drucks von 0,55 auf 0,67 mbar bewirkte einen Anstieg der Beschich-
tungsrate um 15% von 26 auf 30 ym/h bei einer Leistung von 4,5 kW.
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Abb. 4.17: Beschichtungsrate R von Ti und W als Funktion des Kammerdrucks p. Der Druck
wurde zum Teil liber den Gasfluss und liber die Reduzierung des Saugvermoégens geregelt
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Abb. 4.18: Oberflachenstruktur von Ti abgeschieden bei a) 0,31 mbar, b) 0,47 mbar und c)
0,66 mbar

Durch die Veranderung des Drucks sind Unterschiede an den Ti-Morphologien zu
erkennen, Abb. 4.18. Die Schichtmorphologie bei 0,31 mbar (a) ahnelt der von
130 mm, vgl. Abb. 4.13 b). Beide setzen sich aus den schuppen-, nadel- und punkt-
formigen Strukturen zusammen. Bei einem Druck von 0,66 mbar (c) entstehen nur
die nadelférmigen Strukturen zusatzlich zu den Schuppen, die sich typischerweise
beim Ti-Standarddruck von 0,47 mbar bilden (b).

Die Untersuchung der Bruchflachen und Querschliffe der Ti-Schichten fuhrte zu kei-
nen neuen Erkenntnissen. Die Morphologien entsprechen weitestgehend der Mor-
phologie bei 90 bzw. 130 mm Abstand. Aus diesem Grund wird auf eine Darstellung
der Ti-Schichten im Querschnitt verzichtet.

Der Einfluss des Kammerdrucks auf die Schichtmorphologie bei der Abscheidung
von Wolfram ist in Abb. 4.19 dargestellt. Bei einem Druck von 0,39 mbar (a) entste-
hen im Vergleich zum W-Standarddruck (b) feinere Stangel mit einem Durchmesser
<1 ym. Im Gegensatz dazu bewirkt die Erhéhung des Drucks auf 0,67 mbar (c) eine
Anderung der Stangelform. Zwar besitzen sie noch ein spitz zulaufendes Ende, aber
in ihrer Grundform erscheinen sie langlicher.
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Abb. 4.19: Oberflachenstruktur von W abgeschieden bei a) 0,39 mbar, b) 0,55 mbar und c)
0,67 mbar

Zur Beurteilung der W-Schichtmorphologie wurden die Querschliffe der W-Schichten
herangezogen. Ein signifikanter Unterschied im Schichtaufbau wurde nur bei erhoh-
tem Druck festgestellt. Wie in Abb. 4.20 zu sehen ist, besitzt die W-Schicht bei
0,66 mbar (b) eine vergleichbare federformige Mikrostruktur, wie die Standardmor-
phologie in (a). Im unteren Bereich der Schicht in (b) kann eine 3 um groRe Zone
gefunden werden, die sich optisch deutlich vom restlichen Bereich unterscheidet.
Wie in der VergrofRerung zu sehen ist, stehen dort die Stangel sehr dicht gedrangt
und ihre Federarme sind nur ansatzweise ausgebildet. Im weiteren Verlauf des
Schichtaufbaus nimmt der Stangeldurchmesser zu. Die Stangel sind klar voneinan-
der getrennt und die Federarme sind erkennbar.
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Abb. 4.20: Vergleich der Mikrostruktur von a) W-Schicht bei 0,55 mbar und b) bei 0,67 mbar

abgeschieden. Bei b) ist die wachstumsbedingte Auslese sichtbar

Bei [Kae98a] wurde mit einer baugleichen Linearquelle ein Druckoptimum fur Ti bei
0,3 mbar ermittelt. Sowohl eine Erhdhung des Drucks auf 0,5 mbar, als auch ein Ab-
senken auf 0,1 mbar lie die Rate auf ein bzw. zwei Drittel des Ausgangswerts sin-
ken. FUr Wolfram gibt es keine Angaben aus der Literatur. Sowohl die Druckerho-
hung, als auch die Druckabsenkung bewirken, dass die GFS-Quelle aulerhalb des
Optimums fur den Hohlkathodeneffekt operiert. Zudem andert sich die mittlere freie
Weglange. Die Wahrscheinlichkeit der Re-Deposition innerhalb der Quelle reduziert
den Anteil an schichtbildenden Targetatomen im Gasstrom [Vet01, Kae98a]. Wie in
Abb. 4.3 gezeigt worden ist, beeinflusst der Druck auch die Strom-
Spannungscharakteristik der GFS-Quelle und folglich auch den Materialabtrag an
den Targets. Somit sind der Einfluss und der Bereich des optimalen Drucks auf die
Rate materialabhangig. Wahrend hier bei Ti eine Abhangigkeit der Rate vom Druck
(Abb. 4.17) nur in Richtung einer Druckerhéhung ermittelt werden konnte, nahm bei
Wolfram die Rate kontinuierlich mit dem Druck zu. Der optimale Arbeitsbereich bei
Wolfram ist zu héheren Drlcken verschoben. Fir die Abhangigkeit der Beschich-
tungsrate vom Druck koénnte auch eine unterschiedliche Dichte der Ti- und W-
Schichten verantwortlich sein. Dies wirde die konstant bleibende Ti-Beschichtungs-
rate bei niedrigem Druck begrinden. Aber aufgrund der strdbmungsabhangigen
Schichtabscheidung wurden die Kanten und auch die Rickseite der Flachproben
mitbeschichtet, so dass eine Gewichtsbestimmung der Schicht an sich nicht durch-
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fuhrbar war. AulRerdem entsteht, wie spater in Kap. 4.4.1 zu sehen ist, eine un-
gleichmafige Schichtdickenverteilung entlang der Substratoberflache. Dies gilt fur Ti
und W. Eine genaue Bestimmung der Dichte ohne grof3ere Abweichung war somit
nicht moglich.

Wurde bei konstantem Druck der Gasfluss erhdht, konnte eine leichte Abnahme der
Ti-Beschichtungsrate festgestellt werden. Nach Gl. 3.2 bedeutet dies eine Zunahme
der mittleren Stromungsgeschwindigkeit um 22% von 21,7 auf 26,5 m/s. Dies sollte
zu einer Steigerung der Beschichtungsrate flihren, da vermehrt abgesputterte Atome
abtransportiert werden und der Materialverlust durch seitliche Diffusion verringert
wird [Kae98a]. In einem Geschwindigkeitsbereich von 30-45 m/s werden samtliche
Targetatome aus der Quelle abtransportiert, es kommt zu keiner weiteren Erhdhung
der Rate und sie bleibt konstant [Mic96]. Erst ab sehr hohen Stromungsgeschwindig-
keiten wird eine Abnahme der Rate beobachtet [Ort03], was vermutlich die Ursache
fur die Abnahme der Rate war. Eine weitere Optimierung der Beschichtungsrate war
nicht Gegenstand dieser Arbeit ist. Eine Bestimmung der Dichte ware auch hier auf-
schlussreich, konnte aber, wie bereits oben erwahnt, nicht durchgefuhrt werden.
Hinsichtlich der Schichtmorphologie zeigte eine Variation des Drucks bei Titan einen
vergleichbaren Effekt wie das VergroRern des Substratabstands. Die nadel- und
punktférmigen Strukturen deuten auf eine andere kristallographische Orientierung
hin. Sie entstehen bei einem Druck von <0,47 mbar, obwohl die Beschichtungsrate
konstant bei 8 um/h liegt, was vermutlich durch eine unterschiedliche Dichte hervor-
gerufen wird. Ein weiterer Faktor auf die Ausbildung der Schichtmorphologie ist die
Substrattemperatur. Sie betrug nur 270°C und war damit 95°C klhler als bei der
Schichtabscheidung bei 0,47 mbar. Die homologe Temperatur betrug nur 0,28 und
ist vergleichbar mit der homologen Temperatur von 0,30 bei grofierem Abstand. Bei-
de Temperaturen liegen unterhalb der homologen Temperatur von 0,33, die sich un-
ter Standardbedingungen einstellt. Eine Druckminderung und eine Abstandsvergro-
Rerung bewirken einen Rickgang der Temperatur am Substrat und eine Verringe-
rung der Beweglichkeit der Adatome. Dadurch kommt es zu der Ausbildung einer
ahnlichen Schichtmorphologie bei beiden Prozessvarianten. Die durch Reduzierung
der Absaugleistung erzielte Druckerh6hung auf 0,66 mbar fuhrte zu einer langsame-
ren mittleren Stromungsgeschwindigkeit. Sie lag im Vergleich zu den anderen Dri-
cken mit 15,5 m/s um Uber 5 m/s niedriger. Dadurch nimmt auch der Warmetransport
durch Konvektion ab und eine ahnlich niedrige Substrattemperatur von nur 275°C
wurde gemessen. Somit unterlag das Schichtwachstum bei niedrigem und hohem
Druck ahnlichen Bedingungen wie bei grolierem Substratabstand, siehe Kap. 4.2.2.
Diese Uberlegungen treffen zum Teil auch auf das Schichtwachstum bei Wolfram zu.
Die Substrattemperatur von 390°C und die Beschichtungsrate von 14 ym/h bei
0,39 mbar entsprechen in guter Naherung den Bedingungen, wie sie bei der Schicht-
abscheidung bei grolerem Abstand gefunden worden sind, siehe Kap. 4.2.2. Daher
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ahneln sich die Schichtmorphologien in Abb. 4.14 b) und in Abb. 4.19 a). Beide
Schichten bestehen aus Stangel, die dem Zone 1-Typ des SZM zugeordnet werden
konnen. Durch den hoéheren Kammerdruck von 0,67 mbar, der Uber den Gasfluss
geregelt wurde, kommt es zu einer starkeren Warmeulbertragung ins Substrat. Die
mittlere Stromungsgeschwindigkeit bleibt konstant bei 22 m/s. Die bessere Warmelei-
tung durch den héheren Druck und der Warmetransport durch die Konvektion bewir-
ken einen Anstieg der Substrattemperatur von 430°C auf 480°C. In homologer Tem-
peratur ausgedruckt, steigt das Verhaltnis T/Tm von 0,19 auf 0,20. Mit dem Druck
stieg auch die Beschichtungsrate auf 30 um/h. Infolge des schnellen Aufwachsens
der Schicht kann eine Zweiteilung im Aufbau gefunden werden. Dabei handelt es
sich nicht um eine Unterbrechung oder Stérung im Wachstum, sondern sie entsteht
durch den Prozess der selektiven Wachstumsauslese [Rod01], siehe Kap. 2.2.1. Bis
zu einer kritischen Héhe (der Ubergangsbereich) konkurrieren die Keime miteinander
um die auftreffenden Targetatome und um den freien Raum. Sie scheinen noch
gleichmagig schnell anzuwachsen. Wird die kritische Hohe Uberschritten, setzen sich
die schnell wachsenden bzw. gunstig orientieten gegenuber den ungunstig
orientierten und langsam wachsenden Keimen durch. Sie werden am Wachstum
behindert und Poren kdnnen entstehen, siehe Abb. 2.11. Dadurch reduziert sich die
Stangelanzahl, die am weiteren Schichtwachstum beteiligt sind. Diese nehmen im
weiteren Verlauf an Breite zu und bilden in diesem Falle federformige Stangel aus.
Der beschriebene Bereich kann auch bei der W-Standardmorphologie (Abb. 4.20 a)
in einer Hohe der Schicht von 2 ym gefunden werden, aber aufgrund der geringeren
Beschichtungsrate entsteht ein weicher Ubergang. Bei Titan ist durch die noch gerin-
gere Beschichtungsrate diese Zone nur ansatzweise erkennbar. Sie ist gekennzeich-
net durch die gréliere Anzahl an Zwischenraumen zu Beginn im Schichtaufbau, sie-
he Abb. 4.21 unterhalb weiler Linie.
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Abb. 4.21: Ti-Schicht unter Standardbedingungen abgeschieden. Unterhalb der weien Linie ist
die Zone der wachstumsbedingten Auslese anhand der Zwischenraume sichtbar
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4.2.4 Einfluss der Substrattemperatur

Den Effekt einer erhdhten Substrattemperatur auf die Beschichtungsrate zeigt
Abb. 4.22. Ohne vorherige Erwarmung steigt die Substrattemperatur wahrend der
Beschichtung auf 365°C bei Titan bzw. 430°C bei Wolfram an.
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Abb. 4.22: Beschichtungsrate R als Funktion der Substrattemperatur T fiir Ti und W

Bei Titan konnte ein unterschiedlicher Effekt der Substrattemperatur auf die Be-
schichtungsrate festgestellt werden. Auffallend ist, dass bei einer Substrattemperatur
von 540°C die Beschichtungsrate mit 8 um/h genauso hoch ausfallt, wie beim Be-
schichtungsversuch ohne Vorheizen (Standard). Bei 370°C und 420°C nahm die Ra-
te zwischen 6 und 10% ab. Erst bei der hdochsten Substrattemperatur von 590°C, die
hier untersucht worden ist, nahm die Rate signifikant ab. Sie fiel im Vergleich zum
Standard um 17% auf 6,6 ym/h. Wahrend bei Ti eine Substrattemperatur von 540°C
im Vergleich zum Versuch ,ohne Vorheizen® keinen Einfluss auf die Beschichtungs-
rate zeigte, bewirkte diese bei der Wolframabscheidung eine Verringerung der Rate
um 39% von 26 auf 16 uym/h.

Die temperaturinduzierte Entwicklung der Mikrostrukturen von Ti und W ist in
Abb. 4.23 bzw. Abb. 4.24 dargestellt. Bei einer Heiztemperatur von 300°C war der
Warmeeintrag durch den Gasstrom bei Ti hoher als die voreingestellte Temperatur.
Die Schichtmorphologie unterscheidet sich nicht von der in Abb. 4.23 a gezeigten Ti-
Standardmorphologie. Auf eine Darstellung der Mikrostruktur wird daher verzichtet.
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Abb. 4.23: Oberflachenstruktur von Ti abgeschieden bei einer Substrattemperatur von a)
365°C, b) 420°C, c) 540°C und d) 590°C
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Abb. 4.24: Oberflachenstr

4]

uktur von W abgeschieden bei einer Substrattemperatur von a) 430°C
und b) 540°C

Ausgehend von einer homologen Temperatur von 0,33 unter Ti-
Standardprozessbedingungen (Abb. 4.23 a) bewirkt eine Temperaturerhdhung auf
420°C bzw. 0,36 T/Tm eine VergroRerung des Durchmessers der faserartigen Stan-
gel (b). Eine Erhdhung der Substrattemperatur um weitere 120°C auf 540°C bzw.
0,42 T/Tm lasst eine komplett veranderte Schichtmorphologie entstehen. Es bilden
sich Stangel mit einem Durchmesser von bis zu 1 um (c) aus. Sie besitzen eine he-
xagonal-prismatische Form, die gut anhand der Basalebene zu erkennen ist. Ein wei-
teres Merkmal dieser Schicht sind die groRen Stangelzwischenraume. Wird eine
Substrattemperatur von 590°C bzw. 0,45 T/Tm eingestellt, verandert sich die Gestalt
der Stangel ein weiteres Mal. Die Stéangel wachsen in Form eines hexagonalen Pris-
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mas mit pyramidaler Basis auf. Charakteristisch ist dabei das kuppelférmige Ende
der Stangel durch die leichte Verjungung des Durchmessers. Zudem sind an einigen
Stellen die Stangel aneinander gewachsen und im Stangelzwischenraum kann ver-
dichtetes Schichtmaterial, das keine definierte Form besitzt, gefunden werden,
Abb. 4.23 d).

Bei Wolfram bewirkt die hohere Substrattemperatur eine Anderung der Stangelform.
In der Draufsicht (Abb. 4.24 b) zeigen die Stangel ein sternformiges Aussehen mit
vier Zacken, an denen sich jeweils Federarme befinden. Die Seitenflachen, die bei
(a) die Spitze der Stangel bilden, sind nicht mehr zu sehen. Die Stangel wirken zu-
dem sehr dicht gedrangt und zum Teil ineinander verschachtelt.

An den Bruchflachen der Ti-Schichten ist deutlich die Zunahme der Stangelgroflie
und die damit verbundene Umwandlung der Morphologie in Abhangigkeit von der
jeweiligen untersuchten Temperatur erkennbar, Abb. 4.25. Im Vergleich zu (a) ver-
laufen die Stangel bei (b) durchgehend Uber die Schichtdicke. Sie wirken zudem ge-
richteter. Der untere Bereich der Ti-Schichten in (c) und (d) ist durch ein dichtes Aus-
sehen gekennzeichnet. Erst mit weiterem Anwachsen der Schicht bilden sich die
Stangel aus.
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Abb. 4.25: Bruchflachen der Ti-Schichten abgeschieden bei einer Substrattemperatur von
a) 365°C, b) 420°C, c) 540°C und d) 590°C
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Abb. 4.26: Bruchflachen der Wolframschichten a) 430°C (Standard) und b) 540°C

Abb. 4.27: Anderung der Mikrostruktur bei Wolfram a) 430°C (Standard) und b) 540°C

Aus den Abb. 4.26 und Abb. 4.27 geht hervor, dass durch die Temperaturerhéhung
bei Wolfram eine Modifikation der federformigen Stangel stattgefunden hat. Im Ver-
gleich zur Standardmorphologie hat sich bei den Stangeln das spitz zulaufende Ende
deutlich abgeflacht, Abb. 4.26 b). Die Federarme haben sich groRtenteils zurickge-
bildet und sind nur noch im Ansatz vorhanden. Der Schaft, von dem die Federarme
ausgehen, hat an Breite verloren und zeigt eine faserformige Struktur, Abb. 4.27 b).

Die Anderung der Schichtmorphologie bei Ti und W mit zunehmender Substrattem-
peratur beruht auf die Erhdhung der Adatom-Beweglichkeit. Mit der Morphologie an-
dert sich auch die Beschichtungsrate. Bei der Ti-Abscheidung erreicht allein durch
den Warmetransport der Gasstromung das Substrat eine Temperatur von 365°C. Sie
liegt damit hdher als die Vorheiztemperatur von 300°C. Eine leichte Abnahme der
Beschichtungsrate wurde festgestellt, obwohl sich beide Morphologien gleichen,
Abb. 4.23 a). Das Vorheizen verkirzte vermutlich die Aufheizzeit der Proben. Dies
fuhrte zu einer anfangs dichteren Schichtbildung. Die Beobachtung, dass bis zu einer
Substrattemperatur von 540°C die Beschichtungsrate wieder auf den Ausgangswert
von 8 um/h ansteigt, scheint durch eine unterschiedliche Dichte der Schichten her-
vorgerufen zu werden. Wie in Abb. 4.23 ¢) zu sehen ist, nimmt zwar der Stangel-
durchmesser zu, aber es bilden sich groRe Zwischenrdume, was eine hohe Porositat
bedeutet. Bei d) wird ein ahnlicher Effekt beobachtet, aber es kann infolge der Diffu-
sionsvorgange dicht zusammengewachsene Bereiche in den Stangelzwischenrau-
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men ohne definierte Kristallstruktur gefunden werden. Die Schicht ist somit im Ver-
gleich dichter und eine niedrigere Beschichtungsrate bei der hohen Substrattempera-
tur von 590°C ist die Folge. Wie bereits in Kap. 4.2.3 erwahnt, konnte eine Bestim-
mung der Dichte nicht durchgeflhrt werden. Bezogen auf das SZM von [Tho74] kann
die Ti-Schichtmorphologie bei 0,36 T/Tm (Abb. 4.25 b) dem oberen Bereich der Zo-
ne T zugeordnet werden. Die homologen Temperaturen von 0,42 und 0,45 T/Tm und
die gefundene Morphologie (c und d) entsprechen der Zone 2 des SZM.

Bei Wolfram flhrt das Vorheizen auf 540°C zu einem Anstieg der homologen Tempe-
ratur um 0,03 von 0,19 auf 0,22 T/Tm. Die thermisch eingebrachte Energie regte zu
Oberflachendiffusion an, die dazu fuhrte, dass sich die Federarme an den Stangeln
zuruckbildeten. Die neuformierte duflere Gestalt der Stangel tendiert vom Strukturtyp
in Richtung Zone T. Die Anderung der Schichtmorphologie bedeutet auch eine Ver-
dichtung der Schicht, was den starken Rickgang der Beschichtungsrate erklart.

Beim Beschichtungsversuch mit einem erhohten Druck von 0,67 mbar stieg die Tem-
peratur am Substrat auf 480°C, was einer homologen Temperatur von 0,20 T/Tm
entspricht. Trotz des Temperaturanstiegs unterscheidet sich ihre Mikrostruktur ganz-
lich zum Temperaturversuch mit 540°C, vgl. Abb. 4.19 ¢) und Abb. 4.24 b). Zudem
konnte beim Versuch mit 0,67 mbar eine Zweiteilung im Schichtaufbau gefunden
werden. Sie wird verursacht durch wachstumsbedingte Auslese.

Abb. 4.28: Vergleich zwischen a) 0,66 mbar und b) 540°C zeigt die unterschiedliche
wachstumsbedingte Auslese bei der Wolfram-Abscheidung

Dies kann bei erhdhter Substrattemperatur nicht in der Deutlichkeit wie bei der reinen
Druckerhohung auf 0,67 mbar gefunden werden. Zum einen lag hier mit 14 pm/h ei-
ne 47% niedrigere Beschichtungsrate im Vergleich zum Druckversuch vor, wo die
Rate 30 um/h betrug. Zum anderen sorgte die erhdhte Substrattemperatur schon
direkt zu Beginn der Schichtabscheidung daflr, dass die Adatome einen grdélieren
Bewegungsradius besal3en, energetisch ungunstigere Gitterplatze einnahmen und
dadurch sich eine unterschiedliche Schichtmorphologie bilden konnten. Wie spater in
Kap. 4.3.2.2 und Kap. 4.3.3 gezeigt wird, wachsen die Kristalle dadurch mit einer an-
deren Orientierung auf. Dies schwachte den Ausleseprozess ab, da nicht mehr die



4. Ergebnisse und Diskussion 73

Gitterebene mit der héchsten Wachstumsgeschwindigkeit in Richtung des einfallen-
den Materialeinfalls wachst, Abb. 2. 11.

Die Veranderung der Schichtmorphologie in Abhangigkeit von der Substrattempera-
tur bei GFS konnte fur Ti und W mithilfe der Uberlegungen zu den Strukturzonenmo-
dellen von [Mov69] und [Tho74] erklart werden, obwohl die Modelle fir das Verdamp-
fen bzw. flr das Sputtern entwickelt worden sind. Und trotz der hohen Arbeitsdriicke
beim GFS von 0,47 mbar fur Ti und 0,55 mbar fur W behalt das SZM von [Tho74]
seine Gultigkeit und die entstandenen Schichtmorphologien kdnnen den verschiede-
nen Zonen zugeordnet werden.

4.2.5 Einfluss der Bias-Spannung
Die Wirkung der Bias-Spannung auf die Beschichtungsrate zeigt Abb. 4.29.
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Abb. 4.29: Beschichtungsrate R als Funktion der Bias-Spannung Ug fiir Ti und W

Bei Titan lasst sich der Kurvenverlauf in drei Bereiche einteilen. Bis 50 V bleibt die
Rate unverandert bei 8 ym/h. Ab 75 bis 100 V fallt sie um 20% von 8 auf 6,4 um/h.
Mit 150 und 200 V Bias erreicht die Rate 5,7 ym/h, was nur noch 71% vom Startwert
sind. Auffallig an der hier untersuchten 200 V Spannung ist, dass trotz der hohen
Bias-Spannung die Rate nicht weiter abnimmt, sondern konstant bleibt.

Im Gegensatz zu Titan kann bei Wolfram ein wesentlich starkerer Einfluss der Bias-
Spannung auf die Beschichtungsrate beobachtet werden. Ausgehend von 26 pm/h
ohne Bias féllt die Rate auf 21 um/h bei einer Spannung von 25V, was einer Ande-
rung von 20% entspricht. Wird die Bias-Spannung verdoppelt auf 50 V, erreicht die
Rate nur 19 ym/h. Bezogen auf den Anfangswert von 26 ym/h nimmt die Rate um
27% ab. Bei einer weiteren Verdopplung der Spannung auf 100 V, ist die Beschich-
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tungsrate mit 17 ym/h 35% geringer als im Vergleich zur Rate ohne Bias-Einsatz. Am
Verlauf der Kurve ist zu erkennen, dass die Rate kontinuierlich mit steigender Bias-
Spannung abnimmt.

Abb. 4.30 zeigt die Entwicklung der Ti-Oberflachenstruktur als Funktion der Bias-
Spannung. Da die Schichtmorphologie bei 150 V Bias sich nicht von der bei 100 und
200 V signifikant unterscheidet, wurde auf eine Darstellung verzichtet.

Abb. 4.30: Oberflachenstruktur von Ti abgeschieden bei einer DC-Bias-Spannung von a) kein
Bias, b) 25V, ¢) 50 V, d) 75 V, e) 100 V und f) 200 V

Ausgehend von der Standardstruktur (a) bewirken 25 V Bias-Spannung (b), dass die
Fasern zu Stangeln mit fast identischem Durchmesser anwachsen. Diese erscheinen
gerichtet und sind dicht gepackt, aber ihre Korngrenzen scheinen noch nicht im di-
rekten Kontakt zueinander zu stehen. Im Vergleich zu den héheren Spannungen
(c,d,e und f) zeichnen sich die Abstande zwischen den Stangeln starker ab. Ab 50 V
beginnen sich die Stangel in Kérner umzuformen und es sind geschlossene Korn-
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grenzen zu erkennen. Die Erhéhung der Spannung auf 75 V fuhrt zu einer grobkorni-
gen Gefugeausbildung. |hr Erscheinungsbild ahnelt der Gestalt, die typischerweise
bei hohen homologen Temperaturen zu erwarten ist [Tho77b]. Kérner mit einer Gro-
Re von bis zu 1 ym haben sich gebildet. Beim Einsatz von 100 und 200 V bleibt die
Mikrostruktur der Schicht nahezu unverandert. Bei 200 V existieren einige Kérner mit
2 um Durchmesser. Mit der Zunahme der KorngréRe nimmt zugleich die Gesamtfla-
che der Korngrenzen ab. Die Schichten von (d) bis (f) wirken im Vergleich zu (a) bis
(c) glatter.

Das Ergebnis der Bias-Variation auf die Schichtmorphologie von Wolfram zeigt
Abb. 4.31.

£ e
Abb. 4.31: Oberflachenstruktur von W abgeschieden bei einer DC-Bias-Spannung von a) kein
Bias, b) 25V, ¢) 50 V, d) 75 V und e) 100 V

Die anfangliche porose Stangelstruktur (a) wandelt sich kontinuierlich mit der Hohe
der Bias-Spannung in ein dichtes Geflige um. Bei einer Bias-Spannung von 25V (b)
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kann immer noch eine stangelige Mikrostruktur gefunden werden. Ab 50 V (c) ent-
steht eine dichte Schicht und offene Korngrenzen sind nicht mehr vorhanden. Wie
bei Titan zeigt sich das Erscheinungsbild eines Hochtemperatur-Gefluiges [Tho77b]
ab einer Spannung von 75 V. Insbesondere ab einer Spannung von 100 V entsteht
ein Geflge mit einer glatten Oberflache (e). Es sind regellos gewachsene Korner mit
einer Grolke von bis zu 2 um zu erkennen. Das Gesamterscheinungsbild gleicht ei-
nem rekristallisierten Gefuge und im Vergleich zu anderen Schichten in (a) bis (c)
sind weniger Rauheitsspitzen zu sehen. Auch hier an den W-Schichten kann der
Glattungseffekt durch die Bias-Spannung beobachtet werden.

Abb. 4.32 zeigt die Bruchflachen der Ti-Schichten fur die jeweiligen Bias-
Spannungen.

S o s el R (e
Abb. 4.32: Bruchflachen von Ti abgeschieden bei einer DC-Bias-Spannung von a) kein Bias, b)
25V,c)50V,d) 75V, e) 100 V und f) 200 V
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Bei 25 V Bias (b) ist die noch stangelférmige Struktur mit den offenen Korngrenzen
sichtbar. Im Vergleich zum Standard (a) wirken die Stangel bei (b) gerichteter und
weniger gebogen. Die Bruchflachen der héheren Bias-Spannungen (c, d und e) zei-
gen, dass es sich um dichte Schichten handelt. Die Korngrenzen oder die Form der
Kdrner sind nur schemenhaft zu erkennen. Unter der Verwendung der 200 V Bias-
Spannung (f) ist eine Vielzahl von unterschiedlich groRen Hohlrdumen im unteren
Bereich der Schicht entstanden. Zudem prasentiert sich die Bruchflache im Vergleich
zu 100 V (e) rauer.

Abb. 4.33: Querschliffe der Wolframschichten mit a) kein Bias, b) 25V, c) 50 V, d) 75 V und e)
100 V. Bei e) lag die Beschichtungsdauer bei 2h

Die Standardmorphologie des Wolframs (Abb. 4.33 a) besteht aus federférmigen
Stangeln mit offenen Korngrenzen. Bei 25 V (b) verdichten sich die Stangel und nur
noch im oberen Bereich der Schicht sind offene Korngrenzen vorhanden. Ab 50 V
hat sich eine dichte Schicht gebildet. Die Stangelstruktur ist aber anhand der unter-
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schiedlichen Kontraste im Querschliff noch deutlich zu erkennen (c). Mit einer Bias-
Spannung von 70V (d) verlaufen nur noch wenige Kristallite Uber die gesamte
Schichtdicke und es existieren Bereiche ohne Ausgangspunkt von der Substratober-
flache. Oberhalb von 70 V (e) sind die Kontrastbereich im Vergleich zu den anderen
Schichten wesentlich kleiner und zeigen keine klar definierte Form.

Ahnlich wie bei der Substrattemperatur zeigt die Bias-Spannung bei Wolfram im Ver-
gleich zu Titan einen starkeren Einfluss auf die Beschichtungsrate. Die Rate nimmt
kontinuierlich mit der Hohe der Bias-Spannung ab. Das Anlegen einer negativen Bi-
as-Spannung an die Substrate wahrend des Beschichtungsprozesses fuhrt zu einem
Bombardement der aufwachsenden Schicht durch Argon-lonen. Durch Impulsuber-
tragung erhoht sich die Adatom-Beweglichkeit, die Porositat wird reduziert und
Schichtmaterial wird in Rauheitstaler umverteilt. Die Bias-Spannung bewirkt zusatz-
lich ein Abtragen von Oberflachenrauheitsspitzen [Bla74, Dug76]. Dadurch wirken
die Oberflachen der Ti- und W-Schichten bei hohen Bias-Spannungen glatter und
ebener als die Schicht mit niedrigem Bias, Abb. 4.30 und Abb. 4.31. AuRerdem be-
gunstigt die standige Stérung des Schichtwachstums durch den Beschuss der Sub-
stratoberflache mit Ar-lonen die Neubildung von Keimansatzpunkten [Bla74, Dug76].
Die federformige Mikrostruktur der Wolfram-Stangel bedeutet eine hohere Anfangs-
porositat als bei Titan. Durch die Verdichtung der Schicht bzw. durch die Reduzie-
rung der Porositat infolge der genannten Effekte durch den Bias erfolgt die Abnahme
der Beschichtungsrate schon bei niedriger Bias-Spannung. Bei Ti sind dagegen die
Stangel dicht (Abb. 4.10) und die Porositat liegt nur in Form von Stangelzwischen-
raumen vor. Die Beschichtungsrate bleibt bis 50 V konstant, da auch die Zwischen-
raume weiterhin vorhanden sind. Ab dieser Spannung liegen die Ti- und W-Schichten
im nahezu dichten Zustand vor, Abb. 4.32 c) und Abb. 4.33 ¢). Wird die Spannung
weiter erhoht, nimmt bei beiden die Rate ab. Durch die hohe Bias-Spannung ist die
Energie der auftreffenden lonen héher als die Oberflachenbindungsenergie der Ato-
me in der anwachsenden Schicht. Es kommt zum Effekt des Wiederabstaubens von
bereits abgeschiedenem Targetmaterial von der Substratoberflache (Resputtering).
[Bir04b] konnte dies ebenfalls beim Abscheiden von Ti mittels GFS feststellen. Dort
fiel durch den Einsatz einer gepulsten 100 V Bias-Spannung die Rate im Vergleich
zur Beschichtung ohne Bias um 28%. Die hohe Bias-Spannung von 200 V sollte
durch ein héheres Resputtering zu einem weiteren Rickgang der Rate fihren, was in
Abb. 4.29 nicht festgestellt werden konnte. Wie an der Bruchflache der Ti-Schicht
(Abb. 4.32 f) zu sehen ist, entstanden zum Teil gro3e Hohlrdume im unteren Bereich
der Schicht. Die Bildung der Hohlrdume reduziert die Dichte der Schicht und erklart
damit die vermeintlich konstante Rate bei 200 V. Aufgrund von Instabilitaten der An-
lage zum Zeitpunkt der Experimente erfolgte bei Wolfram kein Beschichtungsversuch
mit Bias-Spannungen uber 100 V. Aber es kann davon ausgegangen werden, dass,
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wie bei Ti, die hohe Bias-Spannung von 200 V auch zu einem Resputtering von be-
reits abgeschiedenen Targetatomen und zu einer Anderung der Dichte fiihrt.
Innerhalb der Wolframschichten sind Kontrastunterschiede zu sehen, Abb. 4.33. Bis
50 V kénnen die langlichen Kontrastbereiche, die senkrecht zur Substratoberflache
verlaufen, den Stangeln zugeordnet werden. Die Unterschiede ergeben sich vermut-
lich durch das Anschleifen unterschiedlicher kristallographischer Ausrichtungen bzw.
durch die Verdrehung der Kristalle um ihre Langsachse. Die gleichmalligere Vertei-
lung der Kontraste bei 75 und 100 V (d und e) deutet auf eine Bildung neuer Wachs-
tumskeime hin. Es entstehen keine durchgehenden Kristallite in der Schicht. Die Ti-
und W-Stangel wandeln sich aufgrund der veranderten Wachstumsbedingungen zu
Kdérnern um. Die Schichtmorphologie korreliert in Bezug auf das SZM mit den Struk-
turen der Zone 3, die Ublicherweise bei Temperaturen jenseits von 0,7 T/Tm zu fin-
den sind. Weiterhin kommt es durch den Bias-Einsatz zu einer Erwarmung des Sub-
strats, siehe Kap. 2.2. Die Substrattemperatur steigt bei Titan von 365°C ohne Bias
auf bis zu 430°C bei 200 V Bias an. Bei Wolfram erwarmt sich das Substrat mit
485°C bei 100 V um 55°C mehr als ohne Bias. Da die Schichtmorphologie im Ver-
gleich zu den Temperaturversuchen in Kap. 4.2.4 sich ganzlich unterscheiden (vgl.
Abb. 4.23 b und Abb. 4.30f), kann ein Einfluss der erhohten Substrattemperatur
ausgeschlossen werden.

Allgemein kann festgehalten werden, dass die Wirkung des Bias auf die Ausbildung
der Schichtmorphologie und die auftretenden Nebeneffekte durch den Beschuss mit
energiereichen lonen beim GFS und konventionellen Sputtern identisch sind. In Ab-
hangigkeit von der Héhe der Bias-Spannung konnte ein Effekt auf die Rate, auf die
Schichtmorphologie und auf die Substrattemperatur festgestellt werden [Fra04,
Ber06, Nao91]. Es konnte zudem gezeigt werden, dass der Effekt materialspezifisch
ist.

4.2.6 Einfluss durch Substrat-Rotation

Die Untersuchungen zur Beschichtungsrate und Schichtmorphologie an rotierenden
Substraten wurden reprasentativ an Titan durchgeflihrt. Als Prozessparameter wur-
den die Standardparameter flr Ti verwendet. Die Untersuchung erfolgte an zwei ver-
schiedene Rotationsvarianten (Abb. 3. 3) mit zwei unterschiedlichen Umdrehungs-
zahlen. Bei einer Drehzahl von 15 U/min liegen die Beschichtungsraten von der
Grol¥kreisrotation und um die Langsachse bei 2,4 um/h. Bei Reduzierung der Um-
drehungszahl auf 3 U/min nimmt die Beschichtungsrate fir Rotation um die Langs-
achse leicht zu auf 2,8 um/h, wahrend die fur die Grol3kreisrotation auf 2,1 um/h ab-
nimmt. Im Vergleich zu stehenden Beschichtungsversuchen mit vergleichbaren Pro-
zessbedingungen wurde eine Rate von 4,9 um/h bei einem Abstand von 130 mm
gemessen, siehe Abb. 4.12. Durch Interpolation ist eine Beschichtungsrate von
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5,7 um/h bei 120 mm zu erwarten, wo sich die Rotationsachse befindet. Die Position
der Achse ist aufgrund des Probentisches vorgegeben. Die Beschichtungsrate nimmt
je nach Rotationsversuch zwischen 50% und 63% im Vergleich zur stehenden Be-
schichtung ab. Bei den hier untersuchten Bedingungen spielen die Rotationsart und
Geschwindigkeit nur eine untergeordnete Rolle hinsichtlich der Rate.

Der Effekt auf die Schichtmorphologie in Abhangigkeit der Rotationsbedingungen ist
in Abb. 4.34 dargestellt. Die Anderung der Umdrehungszahl von 15 auf 3 U/min zeigt
keinen Einfluss auf die Morphologie bei Rotation um die Langsachse, Abb. 4.34 b)
und d). Die Oberflache zeigt schuppen- und nadelférmigen Strukturen. Bei der Grol3-
kreisrotation (a) ist neben den genannten Strukturen auch eine Vielzahl von Materi-
alanhaufungen zu finden. Mit groBer Wahrscheinlichkeit handelt es sich hierbei um
Cluster, die sich bei langerer Flugzeit/-strecke bilden kdénnen [Ish96, Ish98]. Diese
sind nicht mehr zu finden, wenn das Substrat mit nur 3 U/min rotiert (c) und die Struk-
turen der zwei Rotationsvarianten unterscheiden sich nur noch geringfugig. Die ver-
langsamte Rotationsbewegung bewirkt, dass sich die Wachstumsbedingungen an
die der stehenden Substrate annahern. Bezlglich der Mikrostrukturen besitzen beide
Schichtstrukturen Gemeinsamkeiten zu den Schichten, die mit 130 mm Abstand
(Abb. 4.13) oder mit geandertem Druck (Abb. 4.18) abgeschieden worden sind. Auf-
grund der niedrigen Beschichtungsrate kdnnen sich unterschiedliche kristallographi-
sche Orientierungen ausbilden.

AL »e
¥ 1y & DANEAL Y

Abb. 4.34: Oberflachenstruktur von Ti mit 15 U/min a) GroBkreisrotation und b) Rotation um
Liangsachse; mit 3 U/min c) GroRkreisrotation und d) Rotation um Langsachse
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Die Beschichtungsrate durch Rotation der Substrate verringert sich beim GFS deut-
lich weniger im Vergleich zu anderen PVD-Verfahren. [Ter01] leitete flur das EB-PVD
mathematisch her, dass durch Rotation der zu beschichtenden Oberflache sich die

Beschichtungsrate um den Faktor 1 reduziert. Hier beim GFS konnte in guter Nahe-
T

rung nur eine Halbierung der Rate festgestellt werden. Die strdmungsabhangige
Schichtabscheidung sorgt daflr, dass die Substratoberflache, auch wenn sie parallel
zur Stromungsrichtung steht oder sich NLOS zur Quelle befindet, beschichtet wird.
Dies wird ausfuhrlich in Kap. 4.4 diskutiert. Die Schwerpunkte dieser Arbeit liegen auf
der Untersuchung des Einflusses der Prozessparameter auf die Ausbildung der
Schichtmorphologie und auf die Beschichtung von NLOS-Bereichen bei stehenden
Substraten. Die Untersuchung des Einflusses der Prozessparameter bei rotierenden
Substraten bietet sich fur nachfolgende Studien an.

4.3 Zusammenhang zwischen Prozessparametern, Schichtmorpho-
logie, kristallographischer Vorzugsorientierung und Harte

4.3.1 EDX-Analyse

Zur Beurteilung der Schichtzusammensetzung wurde eine EDX-Analyse durchge-
fuhrt. Es soll ausgeschlossen werden, dass durch Einbau von Fremdatomen eine
Anderung der Schichtmorphologie verursacht wurde. Allgemein konnten keine Ver-
unreinigungen der Schichten mit Fremdatomen festgestellt werden. Der Argon-Anteil
lag bei den Ti- und W-Schichten unter 1 at%. Nur bei der Ti-Schicht mit 200 V Bias-
Spannung wurden Bereiche mit einem Gehalt 21 at% gefunden. Aul3erdem konnte in
der Schicht bis zu 20 at% Fe und bis zu 1,5 at% Cr gemessen werden. Durch die
hohe Ar-lonenenergie wurden Substratatome abgestaubt und mit in die Schicht ein-
gebaut.

4.3.2 Phasenanalyse

4.3.2.1 Titan

Die Diskussion uber die Entwicklung der Morphologie der Ti-Schichten infolge der
Parametervariation erfolgt auf der Basis der Standardmorphologie des GFS-Titans,
Abb. 4.8 a. Da reines Titan verwendet wurde, ist nur die hexagonale a-Phase des
Titans im Beugungsdiagramm zu erwarten. Eine Ubersicht der Reflexe und deren
relativen Intensitaten fir regellos orientiertes a-Titan befindet sich in Tab. 4.2. Der

(1011)-Reflex bei 40,17°206 stellt die Hauptintensitat.
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Tab. 4.2: Lage und relative Intensitat der Reflexe bis 90° 20 fiir a-Titan bei CuKa-Strahlung

hkil 20 Rel. Intensitat
(1010) 35,09 25
(0002) 38,42 30
(1011) 40,17 100
(1012) 53,00 13
(1120) 62,95 11
(1013) 70,66 11
(2020) 74,16 1
(1122) 76,22 9
(2021) 77,37 6
1

—

(0004) 82,29
(2022) 86,76

Das Ergebnis der Phasenanalyse der Ti-Schichten, die mit unterschiedlicher Target-
leistung abgeschieden worden sind, ist in Abb. 4.35 dargestellt.
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Abb. 4.35: Beugungsdiagramm von Ti in Abhangigkeit der Targetleistung. 4,5 kW
Standardleistung

Es wird unabhangig von der Targetleistung ein (0002)-Reflex (Basalebene) mit ho-

her Intensitat gemessen. Neben dem Reflex der (0002)-Ebene bei einer Standard-

leistung von 4,5 kW (unterer Kurvenverlauf) werden die (10%2)- und (10%3)-Reflexe
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der Pyramidalebenen hoéherer Ordnung des hexagonalen Gitters gemessen. Diese
sind nur sehr schwach ausgepragt. Der (0004 )-Reflex wird aulRer Acht gelassen, da

es sich hierbei um den Reflex der Basalebene hoherer Ordnung handelt. Bei einer

Leistung von 6,5 kW hat die Intensitat der (1012)- und (10:I3)-Reflexe deutlich abge-

nommen und sie werden im Beugungsdiagramm durch die hohe Intensitat des
(0002) -Reflexes unterdriickt.

Allgemein kann festgehalten werden, dass die Schichten kristallin aufgebaut sind.
Dies wird ermdglicht durch die ausreichende Adatom-Beweglichkeit aufgrund der
hohen Substrattemperatur beim GFS. Da ein Grofteil der Reflexe der a-Phase bei
beiden Schichten im Beugungsdiagramm fehlt, besitzen somit die abgeschiedenen
Schichten eine Vorzugsorientierung (Textur) im Kristallwachstum. Sie entsteht auf-
grund der hier verwendeten Prozessparameter. Die Adatom-Mobilitat ist zwar ausrei-
chend fur kristallines Schichtwachstum, aber nicht hoch genug, um die hier auftre-
tenden Abschattungseffekte zu Uberwinden. Diese dominieren die Schichtausbil-
dung. Um ein Minimum an Oberflachenenergie zu erreichen, wird vorzugsweise die
(0002)-Ebene gebildet, da diese die dichtest besetzte Ebene im hexagonalen Kris-

tallgitter ist. Diese Beobachtung stimmt mit denen von [Bir0O4b] Gberein. Die dazuge-
horige Mikrostruktur sind die faserférmigen Stangeln mit der ansatzweise hexagona-
len Form, Abb. 4.8 a).

Wie Abb. 4.36 zeigt, bewirkt eine VergroRerung des Abstands zwischen Quelle und

Substrat von 90 auf 130 mm, dass der (1012)- und insbesondere der (1013)-Reﬂex
deutlich an Intensitat dazu gewinnt. Die Intensitat des (1013)-Reflexes ist nur gering-

flgig schwacher als beim (0002)-Reflex. Es fehlt weiterhin ein GrofRteil der Reflexe

fur die a-Phase.
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Abb. 4.36: Beugungsdiagramm von Ti in Abhangigkeit des Substratabstands. 90 mm
Standardabstand

Der (0002)-Reflex konnte den faserformigen Stangeln zugeordnet werden. Obwohl

bei der Schicht, die bei einem Abstand von 130 mm abgeschieden worden ist, keine
Stangel anhand der Bruchflache sichtbar (Abb. 4.15 b) waren, liegt die Hauptintensi-
tat im Beugungsdiagramm bei diesem Reflex. In der Draufsicht bei Abb. 4.13 b)
konnte aber die schuppenahnliche Struktur gefunden werden, die durch die Enden

der Stangel gebildet wird. Hinsichtlich der Mikrostruktur korrelieren die (1052)- und

(1033)-Reﬂexe mit der Entstehung der nadel- und punktférmigen Strukturen,

Abb. 4.13. Die niedrigere Beschichtungsrate und das damit verbundene langsamere
Aufwachsen der Schicht bieten ausreichend Zeit, dass sich diese Ebenen ausbilden
konnen, ohne durch die thermodynamisch gunstigere, schneller wachsende Basal-
ebene unterdrickt zu werden. Aufgrund der unterschiedlichen Orientierung der
Kristallite zeigt die Bruchflache eine andere Schichtmorphologie als beim Standard
bei Abb. 4.15 a). Die XRD-Analyse der Ti-Schichten, die unter Rotation abgeschie-
den worden sind, zeigt eine hohe Ubereinstimmung mit dem Beugungsdiagramm fir
die Schicht mit vergroRertem Substratabstand. Die Schichten gleichen sich somit
nicht nur von der Morphologie (Abb. 4.34), sondern auch in der kristallographischen
Orientierung. Daher wird auf eine Darstellung verzichtet.

Wie anhand Abb. 4.37 zu sehen ist, bewirkt die Variation des Drucks eine Anderung

der Intensitaten der (0002)-, (1012)- und (10%3)-Reflexe. Die hochste Intensitat der

(1012)- und (1053)-Reflexe weist die unter einem Druck von 0,31 mbar abgeschie-

dene Schicht auf. Mit steigendem Druck nimmt ihre Intensitat ab und beide erreichen
bei 0,47 mbar ihr Minimum. Wird der Druck daruber hinaus weiter erhoht, kann im
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Beugungsdiagramm ein Wiederanstieg der Intensitat der (1012)- und (1013)-Reflexe

beobachtet werden.
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Abb. 4.37: Beugungsdiagramm von Ti in Abhdngigkeit des Kammerdrucks. 0,47 mbar
Standarddruck

Im Vergleich zu den anderen Drucken konnte bei einem Druck von 0,31 mbar in der
Draufsicht der Schicht die gro3te Anzahl an nadel- und punktférmigen Strukturen
gefunden werden, Abb. 4.18 a). Hier wurde auch vergleichweise die hdchste Intensi-

tat der (1052)- und (10%3)-Reflexe gemessen. Dabei handelt es sich um Kristallite,

die bevorzugt mit der Pyramidalebene parallel zur Substratoberflache wachsen. Be-
zuglich der Schichtmorphologie zeigt sich hier, dass die Schichten, die mit 130 mm
bzw. mit geandertem Druck abgeschieden worden sind, (vgl. Abb.4.13b und
Abb. 4.18 a und c), sich von der Morphologie und von der kristallographischen Orien-
tierung gleichen. Abb. 4.38 zeigt schematisch den erstmals beschriebenen Zusam-
menhang zwischen Schichtmorphologie und kristallographischer Orientierung bei Ti-
Schichten, die mittels GFS abgeschieden worden sind. Die hexagonal geformten
Stangel entsprechen dem (0002)-Reflex der Basalebene im Beugungsdiagramm und

entstehen unabhangig von der Targetleistung (a). Wird der Druck erhdht bzw. ge-
senkt, der Substratabstand vergrofiert oder die Probe rotiert, bilden sich nadelférmi-

ge Mikrostrukturen, die den (1052)- und (10%3)-Reﬂexe der Pyramidalebene zuge-

ordnet werden kdnnen (b).
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Standard:
unabhangig von
der Leistung

Basalebene |

(0002)
b)
Form entsteht bei:
* Druckanderung
Pyramidalebene ., \ X[ =+ GroRerer Abstand
(1012) + (1013) : 7

¢ Rotation

Abb. 4.38: Schematische Darstellung der parallel zur Substratoberflaiche wachsenden
Mikrostrukturen mit der dazugehorigen kristallographischen Kristallorientierung bei Titan

Unabhangig von der Hohe der eingestellten Substrattemperatur wahrend der Be-
schichtung ist ein ausgepragter (0002)-Reflex zu finden, Abb. 4.39. Die Intensitat der

(1052)- und (10%3)-Reﬂexe, die bei einer Substrattemperatur von 365°C ohne Heiz-

leistung gemessen werden, nimmt mit steigender Temperatur ab. Bei 590°C tritt der

(10:I1)-Reflex mit einer deutlich messbaren Intensitat auf. Zusatzlich kdnnen mit einer

sehr geringen Intensitat die (10%0)-, (1 150)-, (2051)-Reflexe im Beugungsdiagramm
festgestellt werden.

Die héhere Substrattemperatur wahrend der Abscheidung bewirkte eine héhere Be-
weglichkeit der Adatome [Mes84, Mov84, Tho74]. Es kam zu einem Anwachsen des
Stangeldurchmessers, Abb. 4.23. Schon ein Temperaturanstieg von 55°C von 365
auf 420°C liel3 die Stangel deutlich in ihrer GroRe wachsen. Ausgehend von der au-
Reren Gestalt entstanden ab einer Temperatur von 540°C hexagonal-prismatisch
geformte Kristallite, deren Basalebenen sich parallel zur Substratoberflache befan-
den. Dadurch kann im Beugungsdiagramm weiterhin der (0002)-Reflex mit einer ho-

hen Intensitat gefunden werden. Bei der Substrattemperatur von 590°C tritt vermut-
lich aufgrund der pyramidalen Basis der Stangel (siehe Abb. 4.23 d) der (101) -

Reflex mit niedriger Intensitat im Beugungsdiagramm auf. Die Ebenen bilden die
kuppelférmigen Enden der Kristalle. Wie in Abb. 4.39 gezeigt wurde, fiihrt eine Ande-
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rung der Substrattemperatur beim Beschichten nur zu einer Veranderung der
Schichtmorphologie. Die kristallographische Vorzugsorientierung bleibt unbeeinflusst.
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Abb. 4.39: Beugungsdiagramm von Ti in Abhangigkeit der Substrattemperatur wahrend der
Abscheidung. Ohne Temperaturunterstiitzung (= 365°C) Standard

Der gezeigte Zusammenhang zwischen kristallographischer Orientierung und Sub-
strattemperatur steht im Kontrast zu den mit einer DC-Magnetron-Sputterquelle er-
zielten Ergebnissen von [Son04]. Zwar fuhrte eine Erhéhung der Substrattemperatur
bis 320°C auch zu einer Auspragung des (0002)-Reflexes, aber ab héheren Tempe-

raturen nimmt die Intensitat ab und es bildete sich verstarkt die (10%1)-Ebene aus.

Die Unterschiede sind wahrscheinlich auf den Einsatz der Magnetron-Sputterquelle
und die Prozessfuhrung zurlckzufuhren. Die Quelle wurde mit einer Leistung von
0,7 KW betrieben. Die Beschichtungsdauer lag bei 10 min. Es kann davon ausge-
gangen werden, dass die Beschichtungsraten niedrig und die untersuchten Schich-
ten weniger als 1 ym dick waren. Eine selektive Wachstumsauslese konnte somit
nicht stattfinden.

Um eine Uberschaubarkeit der Kurvenverlaufe der Beugungsdiagramme der unter
Bias abgeschiedenen Schichten zu gewahrleisten, wurden diese in zwei Abbildungen
aufgeteilt. Abb. 4.40 prasentiert die Ergebnisse von 0 (Standard) bis 75 V. In der
nachfolgenden Abb. 4.41 sind die Ergebnisse bis 200 V dargestellt.
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Abb. 4.40: Beugungsdiagramm von Ti in Abhéangigkeit der Bias-Spannung bis 75 V. Ohne Bias-
Spannung Standard
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Abb. 4.41: Beugungsdiagramm von Ti in Abhangigkeit der Bias-Spannung von 100 bis 200 V

Auffallend ist, dass durch das Anlegen einer niedrigen Bias-Spannung von 25 oder
50 V der (0002)-Reflex weiterhin die Hauptintensitat stellt, obwohl die Mikrostruktur

der Schichten sich deutlich verandert hat. Erst ab 75 V, wo die Stangelstruktur durch
ein korniges Gefuge ersetzt wurde, tauchen im Bereich von 30 bis 90°28 samtliche
Reflexe des a-Titans auf. Die Intensitaten entsprechen aber nicht der Verteilung nach
Tab. 4.2. Die Basalebene weist noch die hdchste Intensitat auf, aber der (1011)-

Reflex (Pyramidalebene; 1. Ordnung) besitzt die zweithdchste Intensitat, gefolgt vom
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(10%0)-Reﬂex (Prismenebene; 1. Ordnung). Wie am Beugungsdiagramm und an der

Schichtmorphologie zu sehen ist, fihrt somit eine Bias-Spannung von 75V zu einem
regelloseren orientierten Schichtwachstum.
Wird nun die Bias-Spannung weiter erhdht, nimmt die Intensitat des (0002)-Reflex

weiter ab, Abb. 4.41. An den Reflexen der (10%0) und (1011)—Ebenen kann eine wei-

tere Zunahme der Intensitat verzeichnet werden. Dies korreliert mit den Beobachtun-
gen von [Bir04] tUberein. Ab 150 V Bias beginnen sich Reflexe bei 57,5 und 72,7°20
zu bilden, die nicht der a-Titan-Phase oder dem Substrat zugeordnet werden kénnen.
Die Intensitat der Reflexe nimmt mit steigender Bias-Spannung zu. Bei 200 V liegt
die Intensitat des Reflexes bei 57,5°20 auf einem Niveau mit dem Ti-Hauptreflex bei
40,17°20. Dies bestatigt die EDX-Messung, dass aufgrund der hohen Bias-Spannung
Material vom Substrat abgestaubt wird. Das dann atomar vorliegende Fe bzw. Cr
kontaminiert die Ti-Schicht und bildet mit den Ti-Atomen eine intermetallische Phase
aus. Wie in Abb. 4.32 zu sehen ist, fuhrt die hohe Bias-Spannung auch zu Porenbil-
dung und besitzt daher keine anwendungstechnische Relevanz mehr. Beim GFS-

Beschichten unter Bias ist der (1010)-Reflex von Bedeutung [Bir04]. Dies wird durch

die nachfolgende Texturanalyse bestatigt, Kap. 4.3.3.1. Mit der Héhe der verwende-
ten Spannung anderte sich nicht nur die kristallographische Ausbildung, auch ver-
schiedene Schichtmorphologien wurden erzeugt.

(1010) (1011)

(0002)

Intensitat

200V
150V
100V
75V
50V
25V
kein Bias
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Abb. 4.42: Entwicklung der (1 OiO) -, (0002) - und (1 0:11) -Reflexe bei Ti als Funktion der Bias-

Spannung
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Abb. 4.42 zeigt zusammenfassend am Beispiel der (1050)-, (10%1)- und (0002)-

Reflexe die Wirkung der Bias-Spannung auf die Orientierung der aufwachsenden
Kristallite in den Ti-Schichten. Die Wirkung des Bias auf die Ti-Mikrostruktur ist sehr
unterschiedlich und variiert mit der Hohe der angelegten Spannung. Bis 50 V wird,
wie bei der Temperaturerhéhung, eine Verscharfung der Fasertextur festgestellt. Die
Schicht verdichtet und grobkdrnige Strukturen bilden sich. Ab 75V bildet sich eine
komplett dichte Schicht mit grobkdrnigem Geflge und eine Abnahme der Intensitat
des (0002)-Reflexes kann festgestellt werden. Bei dieser Spannung und bei 100 V

wird eine regellosere Kristallorientierung beobachtet. Bei 150 V Bias-Spannung bildet
sich eine neuorientierte Fasertextur in <10.0>-Richtung. Bei 200 V zeigt sich nur

noch ein ausgepragter (10%1)-Reflex. Der (1010)-Reflex wird nicht mehr gemessen.

Die hohe Bias-Spannung hat zu einer Verunreinigung der Ti-Schicht durch abge-
staubte Substratatome geflhrt. Es bildet sich eine intermetallische Phase aus.
Weiterhin kann allgemein festgehalten werden, dass unter Standardbedingungen
(4,5 kW, 0,47 mbar bei 4,5 slm Ar und 90 mm Abstand) faserférmigen Kristallite mit
einem Durchmesser <500 nm stehen. lhre Form kann dem Zone T-Typ des Struktur-
zonenmodells von Thornton zugeordnet werden. Sie weisen eine Fasertextur in
<0001>-Richtung auf. Wurde die Temperatur auf 540°C (0,42 T/Tm) erhoht, wachsen
die Fasern zu 1 ym grof3en hexagonal-prismatisch geformten Stangeln mit offenen
Korngrenzen. Die Vorzugsorientierung in <0001>-Richtung verstarkt sich deutlich.

4.3.2.2 Wolfram

Wie anhand der XRD-Messung an den Ti-Schichten zu sehen war, wird die Mikro-
struktur und damit auch die kristallographische Ausbildung der Schicht unterschied-
lich stark von den Prozessparametern beeinflusst. Dabei zeigten die eingestellte
Substrattemperatur und die angelegte Bias-Spannung einen signifikanten Einfluss
auf die Schichtbildung. Daher werden im Nachfolgenden nur die Untersuchungser-
gebnisse zu den beiden genannten Prozessparametern vorgestellt. Unabhangig von
der Prozessvariation wurden stets kristalline Wolframschichten gefunden. Zur Orien-
tierung ist in Tab. 4.3 die Lage und relative Intensitat der Reflexe fur regellos orien-
tiertes, polykristallines Wolfram bis zu einem 26-Winkel von 120° angegeben. Der
Hauptreflex liegt bei 40,26°26 fur die {110}-Ebene.
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Tab. 4.3: Lage und relative Intensitat der Reflexe bis 120° 20 fiir Wolfram bei CuKa-Strahlung

[Las99]

hkl 20 Rel. Intensitat
110 40,26 100

200 58,25 15

211 73,18 23

220 86,99 8

310 100,63 11

222 114,92 4

Wie in Abb. 4.43 zu erkennen ist, zeigt die Standardmorphologie einen dominanten
{110}-Reflex und die dazugehdrigen Ebene héherer Ordnung. Da keine weiteren Re-
flexe auftauchen, wachst die Schicht mit einer klaren <110>-Orientierung der Kristal-
le. Wird nun die Substrattemperatur wahrend der Beschichtung von 430°C auf 540°C
erhoht, fihrt dies zu einer Umwandlung der Vorzugsorientierung der Kristalle (siehe
oberen Kurvenverlauf). Der {110}-Reflex wird nur noch mit einer sehr niedrigen In-
tensitat erfasst und es zeigt sich ein dominierender {222}-Reflex im Beugungsdia-
gramm. Die Erhéhung der Substrattemperatur wahrend der Abscheidung hatte zur
Folge, dass sich die Federstruktur der Standardmorphologie des Wolframs in einen
faserférmigen Aufbau mit Ansatzen von Federarmen umgeformt hat. Die Anderung
spiegelt sich in den unterschiedlichen Kurvenverlaufen der Beugungsdiagramme wi-
der.

(222)

" (110)

Intensitat

(220)

we

430°C

30 40 50 60 70 80 90 100 110 120
20
Abb. 4.43: Beugungsdiagramm von W in Abhéngigkeit der Substrattemperatur wahrend der
Abscheidung. Ohne Temperaturunterstiitzung (= 430°C) Standard
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Die Veranderung der Kristallstruktur infolge der Bias-Spannung ist in den Abb. 4.44

und Abb. 4.45 festgehalten.
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Abb. 4.44: Beugungsdiagramm von W in Abhéngigkeit der Bias-Spannung bis 50 V. Ohne Bias-
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Abb. 4.45: Beugungsdiagramm von W in Abhéngigkeit der Bias-Spannung von 70 bis 100 V

Generell wird beobachtet, dass mit zunehmender Bias-Spannung mehr Reflexe im
Beugungsdiagramm auftreten. Der Effekt der Bias-Spannung fuhrt dabei zu einer
mehrfachen Anderung der kristallographischen Ausrichtung. Eine Spannung bis 50 V
wirkt ahnlich wie eine Temperaturerhohung. Der {222}-Reflex stellt die Hauptintensi-
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tat. Weitere Gitterebenen bilden sich aus und kdnnen mit einer leichten Intensitat im
Beugungsdiagramm nachgewiesen werden, Abb. 4.44. Dies andert sich bei 70 V.
Dort liegt die Hauptintensitat auf dem {211}-Reflex, Abb. 4.45. Der {222}-Reflex ist
auf ein Minimum zuriickgegangen. Es kann weiterhin eine regellosere Orientierung
bzw. schwache Vorzugsorientierung der Kristalle in der Schicht festgestellt werden,
da samtliche Reflexe flr polykristallines Wolfram auftreten. Die gemessenen Intensi-
taten stimmen aber nicht mit der Intensitatsverteilung aus Tab. 4.3 Uberein. Wird die
Spannung auf 100 V erhoht, festigt sich die Vorzugsorientierung der {211}-Ebene.
Abb. 4.46 zeigt in einer Zusammenfassung die unterschiedliche Entwicklung der
{211}- und {222}-Reflexe bedingt durch die Bias-Spannung. Hierbei ist deutlich zu
erkennen, dass bei einer Bias-Spannung von 50V der {222}-Reflex an Breite ge-
winnt und sich seine Lage verschiebt. Ein breiter Reflex weist auf einen kleinen mitt-
leren Kristalldurchmesser hin [Sche18]. Die standige Erschaffung von Keimen durch
das lonen-Bombardement verhindert das Anwachsen zu grof3en Kristalliten. Dies war
sichtbar an den Querschliffen, siehe Abb. 4.33. Die Reflexverschiebung entsteht
durch Gitterverzerrungen in Folge von Eigenspannungen in der Schicht. Eine Verzer-
rung durch Einbau von Fremdatomen kann durch die EDX-Analyse aus Kap. 4.3.1
ausgeschlossen werden.

211)

(222)

Intensitat
Intensitat

¥ kein Bias

70 71 72 73 74 75 76 1 112 13 114 115 116 117
28 28

Abb. 4.46: Entwicklung der {211}- und {222}-Reflexe von W als Funktion der Bias-Spannung

Uber die Wolframabscheidung konnten folgende allgemeine Erkenntnisse gewonnen
werden. Die Standardparameter (4,5 kW, 0,56 mbar bei 5,5 sim Ar und 90 mm Ab-
stand) fuhren zu einer Stangelbildung mit einer federféormigen Unterstruktur und offe-
nen Korngrenzen. lhre Form entspricht dem Zone 1-Typ des Strukturzonenmodells
von Thornton. Eine Fasertextur in <110>-Richtung konnte nachgewiesen werden.
Die Temperatursteigerung auf 540°C bewirkt, dass die Stangel sich in <111>-
Richtung orientieren. Wie bei Titan bewirkt die Bias-Spannung einen unterschiedli-
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chen Effekt auf die W-Mikrostruktur. Eine Bias-Spannung von bis zu 50 V sorgt fur
den gleichen Effekt wie die Temperatur, obwohl die Mikrostrukturen sich unterschei-
den. Ab 70 V wachst die Schicht dicht zusammen und regellos orientierter auf. Eine
weitere Erhdhung der Bias-Spannung fuhrt zu einer erneuten Umwandlung der Tex-
tur in <211>-Richtung.

4.3.3 Texturanalyse

Um die Auspragung und den Scharfegrad der kristallographischen Vorzugsorientie-
rung zu bestimmen, wurde an den Titan- und Wolframschichten eine rontge-
nographische Texturanalyse durchgefiihrt. Zur Diskussion werden nur die Ergebnis-
se derjenigen Prozessparameter herangezogen, bei denen sich deutlich eine Ande-
rung der Mikrostruktur und der kristallographischen Ausbildung abgezeichnet hat. Die
Charakterisierung der Schichtmorphologie und die Rontgenbeugung haben die Sub-
strattemperatur und die Bias-Spannung als die Parameter mit dem starksten Einfluss
auf das Schichtsystem identifiziert. Sowohl bei der Schicht mit einer Substrattempe-
ratur von 420°C, als auch bei den Schichten mit geanderter Targetleistung, geander-
tem Substratabstand, variiertem Druck oder rotierend beschichtet zeigte die Textur-
analyse trotz der unterschiedlichen Ergebnisse der Rontgenbeugung aus Kap. 4.3.2
keine signifikanten Unterschiede zur Standardschicht.

Die gestrichelte Linie bei den Polfiguren zeigt den gemessenen maximalen Kippwin-
kel von 75°y, da es sich hierbei um unvollstandige Polfiguren handelt. Der aulRere
Kreis mit der durchgezogenen Linie steht flr einen Kippwinkel von 90°-Winkel. Ein
Winkel von 0° entspricht der Senkrechten auf die Substratoberflache und somit dem
Einfallswinkel der Gasstromung.

4.3.3.1 Titan

Zur Beurteilung der kristallographischen Vorzugsorientierung wurden jeweils drei un-
abhangige Polfiguren von den Ti-Schichten aufgenommen. Abb. 4.47 zeigt im Ver-

gleich die Polfiguren fir die (0002)-, (10%0)- und (10%1)-Ebenen der Schichten, die

unter Standardbedingungen bzw. bei erhohter Substrattemperatur abgeschieden
worden sind. Im oberen Bereich der Abbildung befindet sich die farbige Zahlenskala
der Hohenlinien, die die Poldichte wiedergeben. Sie ist flr alle weiteren gezeigten
Polfiguren identisch.

Unter Standardbedingungen (Abb. 4.47, Standard) wachsen die Kristallite bevorzugt
in Richtung der Basalebene. Es handelt sich dabei um eine Fasertextur. Die Auspra-
gung ist aber nicht einheitlich, da eine gewisse Streuung in der Ausrichtung der
Kristallite zu erkennen ist. Eine Verkippung von bis zu 30° wird gefunden. Verglichen
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mit der Standardschicht wird durch eine Temperatur von 540°C eine 10-fach hdhere
Poldichte im Zentrum der (0002)-Polfigur aufgenommen, Abb. 4.47 mittlere Spalte.

Die Kristallite sind mit einem Winkel von 10° nur leicht aus der Senkrechten verkippt.

Wie anhand der (1011)-Polfiguren zu sehen ist, bildet die Pyramidalebene eine

gleichmaliige Ring-Intensitat aus. In der Prismenebene kann eine leicht hohere Pol-
dichte im Bereich des Zentrums beobachtet werden. Bei 590°C nimmt die Starke der
Fasertextur im Vergleich zur 540°C ab und die Verkippung der Kristallite nimmt wie-
der zu, Abb. 4.47 rechte Spalte. Die gemessene Poldichte der Basalebene ist aber
noch doppelt so hoch als beim Standard. Wahrend die Pyramidalebene eine Ring-
Intensitat ausbildet, zeigt die Prismenebene wie bei 540°C eine leicht erhdhte Pol-
dichte im Zentrum. Zusatzlich wird ein breiter Ring mit einer Dichte < 1 gemessen.

®0.50 ® 1.00 ® 2,00 © 3.00 ® 5,00 ® 8.00 © 10.00® 15.00 © 20.00 © 25.00 © 50.00 © 100.00
Standard 540°C 590°C

Abb. 4.47: (0002)-, (10]0) -und (1 O’_I1) -Polfiguren der Ti-Schichten. Von links nach rechts:
Standard, 540°C und 590°C
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Die hohe Intensitat des (0002)-Reflexes fir die jeweilige Temperatur und das Fehlen

von anderen Reflexen der a-Titanphase im Beugungsdiagramm in Abb. 4.39 liel3en
auf eine Vorzugsorientierung der Kristalle schlieen. Das Ergebnis der Texturanalyse
zeigte eindeutig eine Fasertextur. Dies war zu erwarten, da die gerichtete Abschei-
dung aus der Gasphase eine Texturbildung der Schicht hervorruft [Don98]. Die Zu-
fuhr von thermischer Energie sorgte fur eine Erweiterung des Bewegungsradius der
Adatome. Die faserformigen Stangel wandelten sich in hexagonal geformte Kristallite
um, deren Basalebene sich parallel zur Substratoberflache befindet, Abb. 4.23 c) und
d). Sie wirken in ihrer Gesamtheit wie ein Einkristall. Dies fuhrt zu der Verscharfung
der Fasertexturausbildung und zu einer fast senkrechten Ausrichtung der Kristallite,
obwohl die Schichtmorphologie sich verandert hat. Die Ausbildung einer Ring-
Intensitat deutet auf eine rotationssymmetrische Verteilung der Kristallite um ihre
Langsachse hin.

Wie in Abb. 4.48 zu erkennen ist, begunstigt eine Bias-Spannung von 25 oder 50 V
ebenfalls die Ausbildung der (0002)-Fasertextur. Eine hohe Poldichte von 100 wird

in der Basalebene gemessen und die Verkippung der Kristallite fallt im Vergleich zum
Standard geringer aus. Mit der schrittweisen Erhdhung der Bias-Spannung auf 75 V
sind zwei Veranderungen feststellbar. Die Fasertextur in der (0002)-Ebene ist zwar

noch vorhanden, hat aber deutlich an Intensitat abgenommen und zu hoheren Kip-
pungswinkel y kann eine Ringverteilung von niedriger Intensitat festgestellt werden.

Im Zentrum der (1010)-Polfigur ist eine Zunahme der Poldichte zu sehen. Die Ring-

Intensitat in der (1011)-Po|figur, die bei niedrigeren Spannungen noch zu sehen war,

wird nicht mehr gefunden, sondern eine leicht erhdhte Intensitat im Zentrum.
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Abb. 4.48: (0002)-, (1 O%O) -und (1 Oi1) -Polfiguren der Ti-Schichten. Von links nach rechts:
25V,50Vund 75V

Dieser Trend der Neuorientierung kann weiterhin beobachtet werden, wenn die Bias-
Spannung erhdht wird, Abb. 4.49. Wahrend die Kristallite bei Spannungen bis 75 V
bevorzugt mit der Basalebene parallel zur Substratoberflache wachsen, ist ab 100 V
nur noch eine geringe Poldichte von 1 im Zentrum der Polfigur zu verzeichnen. Die
Polfiguren (Abb. 4.49, mittlere Spalte) fir 150 V zeigen eine Ringverteilung in der
Basalebene, eine Fasertextur in der Prismenebene und eine leicht erhdhte Intensitat
im Zentrum in der Pyramidalebene. Mit einer Spannung von 200 V weisen die Polfi-
guren eine unterschiedlich ausgepragte Ring-Verteilung auf und legen damit nah,
dass eine neue Fasertexturorientierung und intermetallische Phase entstanden sein
kdnnte.
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150V

Abb. 4.49: (0002)-, (1 OﬁO) - und (10:I1) -Polfiguren der Ti-Schichten. Von links nach rechts:
100 V, 150 V und 200 V

Obwonhl die Mikrostrukturen der Schichten mit Bias bis 50 V sich von den Schichten
mit erhOhter Substrattemperatur ganzlich unterscheiden (vgl. Abb. 4.23 und
Abb. 4.30), wirken sich beide Prozessparameter gleichermalien verstarkend auf die
(0002)-Fasertextur aus, vgl. Abb. 4.47 und Abb. 4.48. Ab einer Bias-Spannung von
75V bildet sich eine grobkornige Schichtmorphologie, Abb. 4.30 d). Die Erhdhung
der durch das lonen-Bombardement eingebrachten kinetischen Energie ermdglicht
es den Adatomen, energetisch ungtnstigere Gitterplatze einzunehmen, so dass die
Kristallite auch in andere kristallographische Richtungen zu wachsen beginnen. So
konnte bei der XRD-Analyse samtliche Reflexe des polykristallinen a-Titans festge-

stellt werden und eine deutliche Intensitatszunahme der (10%0)- und (1011)-Reﬂexe

im Beugungsdiagramm wird gemessen, Abb. 4.40. Diese Veranderung spiegelt sich
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in den dazugehorigen Polfiguren wider, Abb. 4.48. In der Basalebene ist immer noch
eine Fasertextur festzustellen, aber die Intensitat hat sich verringert. Auffallend bei
den Polfiguren fur 100 V ist, dass dort nur eine niedrige Poldichte gemessen wird,

insbesondere in der (10%1)-Ebene, Abb. 4.49 links. Im Beugungsdiagramm
(Abb. 4.41) besitzt der (10%1)-Reflex dagegen die hochste Intensitat. Die Kristallite

wachsen folglich mit einer geringeren Vorzugsorientierung. Eine Bias-Spannung von
=100 V bewirkt, dass sich eine Fasertextur in Richtung der Prismenebene ausbildet,
obwohl die Schichtmorphologie im Vergleich zu der bei 75V nahezu unverandert
blieb, s. Abb. 4.30. Dies ist bereits aus [Bir04b] bekannt, dass der Einsatz einer Bias-
Spannung von =100 V die Fasertextur von der Basal- zur Prismenebene verschiebt.
Bei 150 V ist die Neuorientierung abgeschlossen und zeichnet sich durch eine hohe
Poldichte in der Prismenebene aus. Die hohe kinetische Energie der Ar-lonen bei
200 V Bias fuhrte zur Porenbildung in der Schicht und eine unerwinschte intermetal-
lische Phase aus Ti und abgestaubten Substratatomen wurde festgestellt, siehe
Abb. 4.41, Kap. 4.3.2.1. Da die Aufnahmen der Polfiguren bei den 26-Winkeln flr
reines, hexagonales Titan aufgenommen wurden, kann nicht ausgeschlossen wer-
den, dass die neugebildete Phase die Aufnahme der Polfiguren beeinflusst hat. Da-
durch entstanden im Vergleich zu 150 V die unterschiedlichen Polfiguren.

4.3.3.2 Wolfram

Auch bei Wolfram kann eine Fasertextur festgestellt werden. Unter Standardbedin-
gung wachst diese in <110>-Richtung, Abb. 4.50 linke Spalte. Die ringférmige Inten-
sitatsverteilung in den anderen Polfiguren bedeutet eine Rotationssymmetrie der
Kristallite. Durch das Vorheizen des Substrats auf 540°C kommt es zur Umwandlung
der Vorzugorientierung. Obwohl die Temperaturerhhung gegeniber der Temperatur
ohne Vorheizen mit 110°C bzw. 0,03 T/Tm gering ist, hat sich eine sehr scharf aus-
gepragte <222>-Fasertextur ausgebildet, Abb. 4.50 rechte Spalte.
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®(0.50@®1.00@200 9300500 ®8.00° 10.00® 15.00°© 20.00 © 25.00 © 50.00 © 100.00
Standard 540°C

Abb. 4.50: (200)-, (110)- und (222)-Polfiguren der W-Schichten. Links Standard und rechts 540°C

An den Beugungsdiagrammen in Abb. 4.44 und Abb. 4.45 konnte festgestellt wer-
den, dass mit der Hohe der Bias-Spannung die Intensitat des (211)-Reflexes zu-
nahm. Daher wird fiir die weitere Diskussion der Textur in Abhangigkeit von der Bias-
Spannung die (110)-, (222)- und (211)-Polfiguren herangezogen. Abb. 4.51 zeigt die
Entwicklung der Textur in Abhangigkeit der Bias-Spannung bis 50°V. Abb. 4.52 bein-
haltet die Polfiguren fur die Spannungen >50 V.
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25V 50V

Abb. 4.51: (110)-, (222)- und (211)-Polfiguren der W-Schichten. Links 25 V und rechts 50 V

Eine 25 oder 50 V Bias-Spannung wirkt wie eine erhdhte Substrattemperatur. Die
<222>-Fasertextur bildet sich aus. Mit 50 V Bias wird eine hohere Intensitat des Re-
flexes und eine scharfere Textur als bei 25V gefunden, Abb. 4.51. Wird die Span-
nung auf 70V erhéht, kann eine signifikante Anderung im Beugungsdiagramm
(Abb. 4.45) und bei den Polfiguren (Abb. 4.52, links) festgestellt werden. Es werden
alle Reflexe von polykristallinem Wolfram gemessen und die Hauptintensitat liegt
beim (211)-Reflex, aber in der dazugehdrigen Polfigur kann keine scharf ausgeprag-
te Fasertextur gefunden werden. Zwar ist im Zentrum eine leicht erhdhte Poldichte
von 2 zu finden, diese Dichte zeigt sich auch in der (222)-Polfigur. Bei der (110)-
Polfigur wird auch die Poldichte in dieser Hohe gefunden, aber sie teilt sich in zwei
Maxima auf. Sie liegen auRerhalb des Zentrums der Polfigur. Bei 100 V Bias ist bei
den Polfiguren eine weitere Veranderung zu erkennen, obwohl das Beugungsdia-
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gramm sich nur geringfugig vom 70 V-Diagramm unterscheidet. Die (110)- und (222)-
Polfiguren zeigen jeweils eine Ringverteilung der Intensitaten, Abb. 4.52 rechte Spal-
te. In der (211)-Polfigur ist zu erkennen, dass sich eine aus dem Zentrum verkippte
Fasertextur gebildet hat. Die Kristallite sind um 7° aus dem Zentrum geneigt.

70V 100V

Abb. 4.52: (110)-, (222)- und (211)-Polfiguren der W-Schichten. Links 70 V und rechts 100 V

Wie bei Titan, verursacht die Erhohung der Beweglichkeit der Adatome nicht nur eine
Anderung der Schichtmorphologie, sondern auch eine Anderung der Orientierung der
Kristalle. Wird die Substrattemperatur auf 540°C erhoht oder eine Bias-Spannung
von bis zu 50 V angelegt, entstehen zwar ganzlich unterschiedliche Schichtmorpho-
logien (Abb. 4.24 und Abb. 4.31), aber in beiden Fallen bilden sich die Federarme
zuruck. Im Beugungsdiagramm und bei den Polfiguren zeigt sich ein Wechsel der
Faserorientierung von <110> nach <222>. Die Federarme an den Stangeln konnen
somit eindeutig dem (110)-Reflex zugeordnet werden. Der Winkel zwischen Feder-
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arm und Orthogonalen zur Faserachse korreliert mit dem Kippwinkel von 60°y in der
(110)-Polfigur. Die Probe muss um diesen Winkel verkippt werden, damit es zur
Beugung der Rontgenstrahlen durch die Federarme kommt und die Ring-Intensitat
gemessen wird, Abb. 4.53. Da die Federarme und die dazugehodrige Ring-Intensitat
auch in den Polfiguren, unabhangig von der Leistung, vom Abstand und vom Druck,
zu finden sind, mussen identische Wachstumsbedingungen geherrscht haben. Die
homologe Temperatur befand sich zwischen 0,18 und 0,20. Wurde die homologe
Temperatur auf 0,22 erhoht, bildete sich eine andere Morphologie und Textur aus
durch das Einsetzen von Oberflachendiffusion. Diese Federarme entstehen bei den
hier verwendeten Parametern also nur bis zu einer homologen Temperatur von 0,20.
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Abb. 4.53: Zusammenhang zwischen Federarme an den W-Stidngeln und Ring-Intensitét in der
(110)-Polfigur

Um eine regellose Orientierung der Kristalle in der Schicht zu erhalten, ist eine Span-
nung von 70V ausreichend. Fir ein vergleichbares Ergebnis musste bei Ti eine
Spannung von 100 V eingesetzt werden. Durch den lonen-Beschuss gelangen auch
Adatome in Rauheitstaler [Bla74, Dug76] und es entsteht eine glatt wirkende
Schichtmorphologie, Abb. 4.31 d). Diese Bereiche vergroliern sich, wenn die Schicht
unter 100 V Bias abgeschieden wird, Abb. 4.31 e). Die Texturanalyse zeigt, dass sich
erneut eine Fasertextur ausbildet, die in <211>-Richtung orientiert ist.

Zusammenfassende Diskussion Prozessparameter-Mikrostruktur

Fir die Targetmaterialien Titan und Wolfram kann festgehalten werden, dass die
GFS-Schichten Uberwiegend eine Fasertextur ausbilden, was Ublicherweise auch
beim Sputtern beobachtet werden kann [Don98]. Die Ti-Schichten zeigen eine Vor-
zugsorientierung in <0001>-Richtung und die W-Schichten sind in <110>-Richtung
orientiert. Der hohe Inertgasstrom beim GFS scheint nur einen geringen Einfluss auf
die Schichtausbildung zu haben. Der Ubergang der Teilchen aus der Strdomung zur
Substratoberflache muss ahnlich wie beim Sputtern durch Diffusion mit einer Winkel-
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verteilung erfolgen [Mah00], die ihr Maximum bei senkrechtem Einfall hat. An den
Bruchflachen konnte keine Verkippung der Stangel festgestellt werden und die ge-
messenen Fasertexturen befinden sich mittig in den Polfiguren.

Die Prozessparameter Temperatur und Bias besitzen von den untersuchten Parame-
tern den starksten Einfluss auf die Schichtmorphologie und auf die Texturausbildung.
Es konnte erstmals flir das GFS gezeigt werden, dass die Parameter Temperatur
und Bias eine vergleichbare Wirkung auf die Schichtmorphologie besitzen wie beim
Sputtern. Der Effekt der Prozessparameter fallt dabei an den untersuchten Werkstof-
fen unterschiedlich aus. Die Entstehung der verschiedenen Schichtmorphologien
lasst sich mit den Uberlegungen zu den Strukturzonenmodellen zum Schichtwachs-
tum erklaren. Damit konnte zum ersten Mal nachgewiesen werden, dass die Struk-
turzonenmodelle von [Mov69], [Tho74] und [Mes84], die eigentlich flr das Verdamp-
fen bzw. flr das Sputtern entwickelt worden sind, mit nur leichten Einschrankungen
auch auf das GFS anwendbar sind. Zudem konnte bei Ti gezeigt werden, dass eine
Anderung des Erscheinungsbilds der Schicht nicht zwangslaufig eine Anderung der
Kristallorientierung bedeutet. Eine schematische Ubersicht der material- und parame-
terabhangigen Entwicklung der Schichtmorphologie mit der dazugehorigen Textur ist
in Abb. 4.54 dargestellt.

Eine Temperaturerhhung des Substrats auf 2540°C fuhrte bei Titan und Wolfram zu
einer Anderung der Morphologie im Ausgangszustand. Die faserartigen Ti-Stangel
formten sich in hexagonale einkristallahnliche Strukturen um. Zudem bildeten sich
grolde Zwischenraume. Durch die Temperatur verdichteten sich bei Wolfram die fe-
derartigen Stangel, die Federarme bildeten sich groRtenteils zuriick und eine faserar-
tige Struktur entstand. Obwonhl bei Ti und W eine Anderung der Mikrostruktur statt-
fand, bewirkte die Temperatur nur bei Wolfram eine Umwandlung der Textur. Die
Orientierung andert sich von urspringlich <110> nach <222>. Die (0002)-

Fasertextur der Ti-Schicht dagegen blieb nicht nur erhalten, sondern verscharfte
sich.
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Titan Wolfram
Textur Textur
(0002) (222)
Temp.
2 540°C
(0002) Ausgangs- (110)
zustand
Bias
<50V
(0002) . (222)
regellos <= 100V Bias 70V => regellos
270V
Ehe R A
AR L i

Abb. 4.54: Schematische Darstellung der Anderung der Schichtmorphologie und der Textur
durch Temperatur oder Bias

Erfolgte die Schichtabscheidung nun unter einer Bias-Spannung von bis zu 50 V statt
unter erhdhter Temperatur, so konnte unabhangig vom Schichtmaterial eine leichte
Zunahme des Stangeldurchmessers und eine Verdichtung der Schicht beobachtet
werden. Im Vergleich zu der Temperatur entstanden ganzlich unterschiedliche Mor-
phologien, aber der Effekt auf das Kristallwachstum ist identisch. Bei Ti wurde eine
Verscharfung der Textur in der Basalebene und bei W der Richtungswechsel der Fa-
sertextur von <110> nach <222> gefunden. Ab einer Spannung von 70 V entstand
ein grobkdrniges Aussehen und die Stangelform ist kaum noch erkennbar. Eine wei-
tere Erhdhung der Spannung veranderte nur noch geringflgig die Morphologie. Die-
se Spannung von 70 V war ausreichend, um bei Wolfram flr nahezu regellos orien-
tierte Kristalle zu sorgen. Bei Ti war immer noch eine (0002)-Fasertextur vorhanden.

Sie hatte aber deutlich an Scharfe verloren. Um bei Ti ebenfalls eine regellos orien-
tierte Schicht zu erzeugen, war eine Spannung von 100 V notwendig. Eine vergleich-
bare Spannung flhrte bei W zu einer erneuten Ausbildung einer Vorzugsorientie-
rung. Eine Fasertextur in <211>-Richtung entstand. Die Bildung einer neuen Vor-
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zugsorientierung konnte bei Ti erst ab einer Spannung von 150 V festgestellt werden.
Die Texturanalyse zeigte eine (1010)-Fasertextur.

Allgemein zusammengefasst verlauft die Anderung der Textur infolge steigender Bi-
as-Spannung immer in den gleichen Schritten ab. Die anfangliche Fasertextur geht
mit zunehmender Bias-Spannung verloren und die Kristalle sind nahezu regellos ori-
entiert bzw. es werden mehrere Faserachsen gemessen. Wird nun die Bias-
Spannung weiter erhoht, bildet sich erneut eine Fasertextur aus, die aber eine ande-
re Orientierung besitzt als die vorherige Fasertextur. Bei Wolfram unterscheidet sich
dieser Ablauf nur zu Beginn. Der Einsatz einer niedrigen Bias-Spannung flhrt direkt
zu einer neu orientierten Fasertextur. Danach kann der Verlauf, wie er oben be-
schrieben worden ist, beobachtet werden. Zwar wurde der Effekt des Bias nicht stu-
fenlos untersucht, aber die ausgewahlten Schritte ermoglichen ein schlissiges Ge-
samtbild Uber den Bias-Effekt zu generieren.

Der Effekt der Anderung der Morphologie und Textur der Schicht beruht auf der Er-
hohung der Adatom-Beweglichkeit. Beim Erhdhen der Substrattemperatur wird ther-
mische Energie den Adatome zugefihrt. Ab einer ausreichend hohen homologen
Temperatur und Beweglichkeit der Adatome kann Oberflachen- und Volumendiffusi-
on stattfinden [Mov69]. Ein Bias ist von seiner Wirkungsweise vergleichbar mit der
erhohten Substrattemperatur [Mes84]. Es sorgt fir ein lonen-Bombardement der auf-
wachsenden Schicht und Ubertragt kinetische Energie durch Impulstbertragung auf
die Adatome. Es treten aber noch zusatzliche Effekte durch den Beschuss auf, wie
z.B. Schaffung neuer Keimansatze fur die auftreffenden Atome oder die Umvertei-
lung von Schichtmaterial [Bla74, Dug76]. Werden héhere Bias-Spannungen verwen-
det, kann es zum Wiederabstauben bereits abgeschiedener Targetatome kommen.
Diese Nebeneffekte sorgen fur die Unterschiede in Geschwindigkeit und Groe der
Wirkungsweise der Prozessparameter auf die Schichtmorphologie bzw. auf das Kris-
tallwachstum. Weiterhin hangt die Wirkungsweise vom Werkstoff ab. Im Gegensatz
zu Ti reagierte W schneller auf den Einsatz von Temperatur oder Bias.

Eine weitere interessante Feststellung ist, dass trotz der unterschiedlichen physikali-
schen Merkmale von Titan und Wolfram, wie z.B. Gitterstruktur, Atommasse oder
Schmelztemperatur eine vergleichbare Wirkungsweise des Bias auf das Kristall-
wachstum beobachtet werden konnte. Bei 70 V entstehen bei beiden Materialien
dichte Schichten. Dies ist umso bemerkenswerter, da W mit 183,84 u eine Uber vier-
fach hohere atomare Masse als Argon besitzt. Die Atommasse von Ti liegt dagegen
mit 47,88 u auf einem vergleichbaren Niveau mit Argon, das eine Masse von 39,95 u
aufweist. Bei vergleichbarer Bias-Spannung sollte der durch die Ar-lonen Ubertrage-
ne Impuls auf die Adatome bei W kleiner sein als bei Ti. Folglich sollte erst bei hdhe-
ren Spannungen ein Effekt auf die Schichtmorphologie bei W zu sehen sein. Eine
mogliche Erklarung konnte in der zu tberwindenden Energieschwelle liegen, um ein
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Targetatom durch Argon-Beschuss abzusputtern. Bei Wolfram befindet sich diese
Schwelle bei einem theoretischen Wert von 62 eV [Mah00]. Bei Titan liegt der theore-
tische Wert bei nur 20,6 eV. Experimentell fand [And81] jedoch, dass W bei einem
Wert von 35 eV und Ti bei 32 eV abgesputtert wird. Mit der Annahme, dass die beno-
tigten Energien um die Ti- und W-Adatome anzuregen, auch auf einem nahezu glei-
chen Niveau liegen, reagieren somit die Adatome gleichermal’en auf den lonen-
Beschuss bei vergleichbarem Bias. Verantwortlich fur die niedrige Energieschwelle
bei W sind lose angebundene Targetatome in Oberflachennahe [Mah00].

4.3.4 Mikroharteprufung

Je nach Prozessparameter fuhrt eine Variation zu einer unterschiedlich starken Ver-
anderung der Schichtmorphologie und kristallographischen Ausbildung der Schicht.
Die Auswirkungen auf die mechanischen Eigenschaften, am Beispiel der Mikroharte,
werden an dieser Stelle diskutiert. Die Ergebnisse der Mikroharteprifung an den Ti-
und W-Schichten sind in den nachfolgenden Abbildungen zusammengefasst.

Mit Bertcksichtigung der Standardabweichung variiert die Harte der Ti-Schichten in
einem Bereich von 10%, Abb. 4.55. Den maximalen Wert von 3,46+0,13 GPa erreicht
die Standardschicht. Bei Wolfram liegen die Hartewerte auf einem gleichbleibenden
Niveau von 5,70+0,1 GPa, unabhangig von der Targetleistung.

Harte [GPa]
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Targetleistung P; [kW]
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Abb. 4.55: Mikroharte von Ti und W bei verschiedenen Targetleistungen abgeschieden

Sowohl bei Titan als auch bei Wolfram fiihrte die Anderung der Targetleistung nur zu
einer geringfligigen Veranderung der Mikrostruktur, Abb. 4.8 und Abb. 4.9. Die
kristallographische Vorzugsorientierung, mit der die Schichten aufwachsen, blieb er-
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halten, Abb. 4.35 und Abb. 4.43. Da keine signifikanten Anderungen festzustellen
sind, kann die Harte sich auch nicht wesentlich verandern.

Abb. 4.56 zeigt die Hartewerte bei unterschiedlichen Abstanden. Fur Titan wurden
zusatzlich die Werte fir die Schichten, die unter Rotation abgeschieden worden sind,
mit aufgeflhrt. Trotz der geanderten Prozessfihrung zeigen die Schichten im Ver-
gleich zur Standardschicht eine ebenso hohe Harte wie die stehend beschichteten
Proben. Die Mikrostruktur bei hoherem Abstand bzw. bei Rotation bestanden zum
Teil auch aus langlichen Kristallstrukturen, Abb. 4.38. Sie scheinen keinen Einfluss
auf die Harte zu haben.

Wolfram zeigt eine leichte Abnahme von 6% bei der Harte, diese liegt aber noch im
Bereich der Standardabweichung. Der Effekt resultiert wahrscheinlich aufgrund der
geringeren Gesamtdicke der Schicht von 9 um.

Hirte [GPa]
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90 130 120 rot. 90-150 rot.
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Abb. 4.56: Mikroharte von Ti und W bei verschiedenen Substratabstanden bzw. unter Rotation
abgeschieden

Der Parameter Kammerdruck bewirkt wie der Substratabstand keine auffallige Ande-
rung der Harte bei den Ti-Schichten, Abb. 4.57. Nur bei 0,66 mbar ist eine Abnahme
von 15% festzustellen. Die Ursache liegt in der geringeren Dicke der Schicht. Durch
die Beschichtungsrate von 5 pm/h ist die Schicht im Vergleich zum Standard um 37%
dunner. Auch ein Einfluss durch das Substrat kann in Betracht gezogen werden.

Die Druckvariation bei Wolfram fiihrte zu einer messbaren Anderung der Schichthar-
te. Insgesamt resultiert dies in einer um 30% geringeren Harte als beim Standard.
Um einen stabile Schichtabscheidung bei 0,39 mbar zu erreichen, war es notwendig,
die Leistung auf 3,0 kW zu senken. Infolge der reduzierten Leistung wurde eine ge-
ringere Schichtdicke erzielt und der Hartewert nimmt um 10% ab. Bei einem Druck
von 0,66 mbar stieg die Beschichtungsrate von 26 auf 30 ym/h und die Temperatur
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am Substrat von 440 auf 480°C. Dies fuhrte zu einer Veranderung der Stangelform,
die weiterhin eine Federstruktur aufweist, siehe Abb. 4.19. Trotz der dickeren Schicht
nimmt die Mikroharte um 30% ab. Anhand der Querschliffe konnte zudem eine hohe
wachstumsbedingte Auslese gefunden werden, siehe Abb. 4.20. Auch eine Ande-
rung der Eigenspannung in der Schicht durch die erhdhte Abscheidungstemperatur
kann in Betracht gezogen werden.
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Abb. 4.57: Mikroharte von Ti und W bei verschiedenen Kammerdriicken abgeschieden

Der Einfluss der Substrattemperatur auf die Harte der Schichten ist in Abb. 4.58 dar-
gestellt. Allgemein kann festgehalten werden, dass mit Erhdhen der Temperatur die
Harte abnimmt. Bei Titan bewirkte eine Temperatur von 540°C den starksten Ruck-
gang der Harte. Sie nahm um 48% von 3,46 auf 1,80 GPa ab. Die Temperaturen von
420 und 590°C verursachen dagegen nur eine Verringerung von 37 bzw. 33%. Die
Temperaturerhohung |6ste ein Kristall-/Kornwachstum aus, Abb. 4.23. Mit zuneh-
mender Grol3e der Koérner sank gleichzeitig auch die Gesamtflache der Korngrenzen.
Damit bot das Geflige weniger Widerstand gegen das Eindringen des Prufkdrpers.
Zudem entstanden offene Korngrenzen bzw. die Stangel waren durch Zwischenrau-
me voneinander getrennt. Die offene Schichtstruktur fuhrt dazu, dass im Vergleich zu
einer dichten Schicht weniger Schichtmaterial dem Prifkorper Widerstand bietet.
Dies ist insbesondere bei einer Temperatur von 540°C zu sehen, Abb. 4.23 c¢). Die
Schicht besteht dort aus freistehenden Stangeln mit offenen Korngrenzen und hier
wird auch der geringste Hartewert von unter 2 GPa ermittelt. Bei 590°C steigt der
Hartewert wieder auf das Niveau bei 420°C an. Die Verdichtung der Schicht
(Abb. 4.23) bewirkt, dass mehr Schichtmaterial bei der Mikroharteprifung getestet
wird.
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Bei Wolfram wurde nur eine Temperaturerhohung auf 540°C untersucht. Die anfang-
liche Mikroharte der Standardschicht von 5,79 GPa fallt um >25% auf 4,23 GPa. Die
hohere Substrattemperatur fuhrte zu einer Verdichtung der Stangelstruktur. Die Fe-
derarme bildeten sich zurlick und die Stangel erscheinen faserférmig, Abb. 4.26 und
Abb. 4.27. Die Abnahme der Harte korreliert mit dem Beschichtungsversuch bei er-
hdhtem Druck trotz der Unterschiede in der kristallographischen Vorzugsorientierung.
Bei erhdhtem Druck wurde auch eine Temperaturerhdhung festgestellt und die Harte
nahm mit 30% in ahnlicher Weise ab, Abb. 4.57.

Es ist denkbar, dass bei beiden Materialien nicht nur die Veranderung der Mikro-
struktur und ihre Vorzugsorientierung die Mikroharte beeinflusst, sondern auch der
Eigenspannungszustand in der Schicht. Mit einem Warmeausdehnungskoeffizienten
von 8,6*10°*K™ bei Titan fallt der Unterschied gegeniiber dem Stahlsubstrat mit
10,0*10°*K™" zwar nur gering aus, aber eine Beeinflussung kann nicht ausgeschlos-
sen werden. Bei Wolfram liegt der Ausdehnungskoeffizient mit nur 4,5*10°*K™ halb
so hoch wie beim Substrat. Ein deutlicher Effekt auf den Eigenspannungszustand der
Schicht und damit auf Schichtharte ist zu erwarten.
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Abb. 4.58: Mikrohérte von Ti und W bei verschiedenen Substrattemperaturen abgeschieden

Der in Abb. 4.59 dargestellte Verlauf der Harte bedingt durch die Hoéhe der Bias-
Spannung korreliert mit den Mikrostrukturen und Texturmodifikationen, die im Abs.
4.2 und 4.3.3 diskutiert wurden. Dies gilt sowohl fur Ti-, als auch fur W-Schichten.

Die Hartewerte der Ti-Schichten, die eine Fasertextur aufweisen, liegen trotz unter-
schiedlicher Schichtmorphologie um den Mittelwert von 3,36+0,11 GPa. Bis 50 V ori-
entieren sich die Kristallite bevorzugt mit der Basalebene in Richtung der Anstro-
mung. Bei 150 V zeigt sich eine Fasertextur der Prismenebene mit hochster Intensi-
tat. Die hohe Spannung fihrt aber zum Abstduben von Substratatomen. Aus den
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XRD-Messungen ist ersichtlich, dass dadurch eine intermetallische Phase aus Ti, Fe
und Cr entsteht. Diese bildet sich ab 200 V voll aus und ist vermutlich verantwortlich
fur den Anstieg der Harte bei dieser Schicht. Auch die Induzierung von Eigenspan-
nungen kann fir den Harteanstieg verantwortlich sein. Die mittleren Bias-
Spannungen von 75 und 100V reduzieren den Scharfegrad der Fasertextur bzw.
bilden eine Schicht ohne besondere Vorzugsorientierung. Zudem reduziert sich die
Dichte der Korngrenzflache aufgrund der Anderung der Schichtmorphologie. Die fa-
serartigen Stangel mit einem Durchmesser <500 nm wandeln sich in bis zu 1 ym gro-
Re Koérner um, Abb. 4.30. Das veranderte Kristallwachstum und die Reduzierung der
Korngrenzflache verursachen die 30-35% geringere Harte als bei den fasertexturier-
ten Schichten.
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Abb. 4.59: Mikrohérte von Ti und W bei verschiedenen Bias-Spannungen abgeschieden

Die Wolframschichten mit einem Bias bis 70 V sind in <110>- oder <222>-Richtung
orientiert. Die Hartewerte schwanken um einen Mittelwert von 5,82 GPa. Eine Wolf-
ramschicht mit regellos orientierten Kristallen (70 V Bias) besitzt mit 5,65 GPa eine
ahnlich hohe Harte wie die Schichten mit Textur. Sie weist damit eine 20% hdhere
Harte auf als eine Schicht mit einer <211>-Ausrichtung (100 V Bias). Obwohl kleinere
Kristallite in der Schicht zu erwarten sind und damit eine hdhere Harte, zeigt sich,
dass die Harte auch von der kristallographischen Ausrichtung abhangig ist.

Um die ermittelten Hartewerte der Schichten einordnet zu kdnnen, werden diese mit
den Hartewerten von Einkristallen und polykristallines Vollmaterial aus der Literatur
verglichen. In Abb. 4.60 ist in Abhangigkeit der gepriften Gitterebene die Hartewerte
fur Titan aufgefihrt. Als Vergleichswerte werden nur die Werte von dichten Schichten
verwendet.
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Abb. 4.60: Vergleich der Harte in Abhédngigkeit der Gitterebene zwischen einem Ti-Einkristall,
einer a-Ti Legierung und den GFS-Ti-Schichten. REM-Aufnahmen aus Abb. 4.30

Grundsatzlich ist zu erkennen, dass die Prifergebnisse der GFS-Titanschichten Uber
den Werten des Ti-Einkristalls und des gerichteten polykristallinen Bulkmaterials lie-

gen. Beim Einkristall befinden sich die Werte der (0002)- und (10%0)-Ebene in guter

Naherung auf einem Niveau. Diese Relation ist auch bei den GFS-Schichten fur die
Basal- und Prismenebene zu sehen. Bei der untersuchten a-Titanlegierung von
[Mer08] wurde fur die Basalebene die hdhere Harte gegenlber den anderen Ebenen
ermittelt. Es handelte sich dabei um kommerzielles Reintitan, das einen erhohten
Sauerstoff- und Stickstoff-Anteil aufwies. Die Verunreinigungen verursachen wahr-
scheinlich die Diskrepanz zwischen den Hartewerten dieser Ebenen.

Sind die Kristallite in der Schicht regellos orientiert, liegt der ermittelte Hartewerte mit
den untersuchten polykristallinen Bulkmaterialien auf einem vergleichbaren Niveau,
aber immer noch bis zu 12% hoher. Die fasertexturierte Ti-Schicht bei 540°C bestand
aus bis zu 1 um grol3en hexagonal-prismatischen Stangel. Der ermittelte Hartewert
entspricht mit 1,8+0,19 GPa dem Hartewert des Einkristalls fir diese Ebene.

Abb. 4.61 zeigt den Vergleich der ermittelten Hartewerte der W-Schichten mit den
Werten von W-Einkristallen bzw. mit dem Wert von polykristallinem Vollmaterial. Die
Ergebnisse der mittels GFS hergestellten W-Schichten zeigen eine 40-50% hdhere
Harte als beim Einkristall. Mit einer Bias-Spannung von 70 V wurde der {211}-Reflex
mit einer hohen Intensitat im Beugungsdiagramm gemessen, aber die Texturanalyse
zeigte, dass die Kristalle regellos orientiert sind, Abb. 4.52. Die Harte der nicht-
texturierten Schicht von 5,65 GPa liefert im Vergleich zum maximalen Hartewert von
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polykristallinem Wolfram nach Tab. 2. 4 eine 20% hdhere Harte und zeigt zu den ori-
entierten W-Schichten eine niedrigere, aber vergleichbare Harte.

Die Relation der Harte zwischen der {110}- und der {222}-Ebene entspricht denen
der Einkristalle, die bei [Las99] und [Stel93] untersucht worden sind. Sie sind auf ei-
nem vergleichbaren Niveau, unabhangig von der Orientierung. Der Hartewert von
polykristallinem Wolfram schwankt je nach KorngréRe und Verarbeitungszustand
zwischen 2,0 und 4,5 GPa [Las99]. Die texturfreien W-Schichten besitzen somit ei-
nen sehr guten Wert. Wahrend [Las99] nur eine leicht Abhangigkeit der Harte von
der Kristallorientierung feststellte und die niedrigste Harte in der {100}-Ebene fand,
ermittelte [Stel93] fur diese Ebene eine 34% hohere Harte als bei den anderen Ebe-
nen. Mittels GFS konnten keine Schichten mit einer Fasertextur in <100>-Richtung
hergestellt werden. Daher wird nur kurz auf die moégliche Ursache fir die unter-
schiedlichen Hartewerte eingegangen. Die Diskrepanz zwischen den Werten ist
wahrscheinlich die Folge der unterschiedlichen Herstellungsmethoden der Proben.
Bei [Stel93] wurden die Proben fir die Harteprifung aus einem Einkristall so heraus-
geschnitten und poliert, bis sich die gewtinschte Orientierung ergeben hat. Die Orien-
tierung des Einkristalls bei [Las99] wurde wahrend der Kristallzlichtung eingestellt.
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Abb. 4.61: Vergleich der Harte in Abhangigkeit der Gitterebene zwischen einem W-Einkristall,
polykristallinen Wolfram und den GFS-W-Schichten. REM-Aufnahmen aus Abb. 4.31

Der Grund fur die héheren Hartewerte der Titan- und Wolframschichten im Vergleich
zu den Ein- oder Polykristallen liegt in deren feiner Mikrostruktur. Auch die Unter-
schiede in den Hartewerten der GFS-Schichten untereinander lassen sich damit teil-
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weise erklaren. Nach der Hall-Petch-Beziehung beeinflusst die Korngréf3e die Streck-
grenze bzw. die Streckspannung. Die hohe Dichte an Korngrenzflachen eines feinen
Gefuges behindert bei plastischer Verformung die Gleitbander am weiteren Passie-
ren. Dieser Widerstand bewirkt eine Erhdhung der Harte. Dieser Zusammenhang
konnte an gesputterten Wolframschichten nachweisen weden [Shi88].

Bei Ti ist die Harte der texturfreien Schicht im Vergleich zu den orientierten Schichten
mit 39-44% deutlich niedriger, Abb. 4.60. Neben der bereits erwahnten Hall-Petch-
Beziehung kénnte der Eigenspannungszustand in der Schicht verantwortlich fur die
Reduzierung der Harte sein. Die Bestimmung der Eigenspannung in der Schicht mit
z.B. dem siny-Verfahren ware eine Mdglichkeit, um die Ursache fiir den Unterschied
in der Harte zu identifizieren. Dies war aber nicht Gegenstand dieser Arbeit. Bei Wolf-
ram ist der Unterschied der Harte zwischen texturfreier und orientierter Schicht mit 2-
8% nur minimal, Abb. 4.61. Da die Kristallorientierung beim Wolfram nur einen leich-
ten Einfluss auf die Harte hat, besteht somit kein gravierender Unterschied zwischen
orientierter und texturfreier Schicht.

4.4 Zusammenhang zwischen Schichtdickenverteilungen und
Stromung

Der Schwerpunkt dieses Abschnitts liegt auf der Untersuchung der Schichtdickenver-
teilung entlang verschiedener Substratformen infolge unterschiedlicher Anstromwin-
kel und Stromungsbedingungen. Die fir die Abscheidung verantwortlichen Trans-
portmechanismen wurden als Konvektion und Diffusion identifiziert. Die resultieren-
den Verteilungen, insbesondere in den ,Non Line of Sight‘-Bereichen, lassen sich
mithilfe der Stromungsmechanik, der Grenzschicht- und StofflUbergangstheorie erkla-
ren. Im Anschluss wird gezeigt, dass die Simulation der Argon-Strémung ein nutzli-
ches Werkzeug ist, um die Schichtdickenverteilung an einer beliebigen Geometrie
anhand der Geschwindigkeitsverteilung abschatzen zu kénnen. Die Schichtmorpho-
logie spielt in diesem Abschnitt eine untergeordnete Rolle.

4.4.1 Beschichten von ebenen Substratoberflachen

4.4.1.1 Anstromwinkel 90° / Queranstromung

Bei der Untersuchung der Beschichtungsrate und Schichtmorphologie in Abhangig-
keit der Prozessparameter wurden 20x20 mm grof3e Flachsubstrate mit einem An-
stromwinkel von 90° beschichtet. Das Beschichten dieser Oberflachen stellt die ein-
fachste Variante dar, da sich die Flachen in ,Line of Sight* zur Beschichtungsquelle
befanden. Die abgeschiedenen Ti- und W-Standardschichten werden fir die quanti-
tative Auswertung der Schichtdickenverteilung entlang der Oberflache herangezo-
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gen. Abb. 4.63 und Abb. 4.64 zeigen das Ergebnis der Auswertung. Zusatzlich wur-
den auch die Schichten, die mit einer Bias-Spannung von 100 V abgeschieden wor-

den sind, untersucht.
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Abb. 4.62: Ti-Schichtdickenverteilung entlang einer 20x20 mm groRen Flachprobe
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Abb. 4.63: W-Schichtdickenverteilung entlang einer 20x20 mm groRen Flachprobe

Unabhangig vom Targetmaterial wurde bei beiden Standardschichten zu den Ran-
dern hin eine bis zu zweifach hohere Beschichtungsrate als im Zentrum gemessen.
Der Bereich der gleichmafigen Ti-Beschichtung erstreckt sich 7 mm vom Zentrum
aus in beide Richtungen. Wolfram verzeichnet ein kleineres Plateau mit konstanter
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Rate. Es verlauft zwischen £5 mm vom Zentrum der Probe aus. Wahrend bei Ti die
Beschichtungsrate im Zentrum nur 45% des Maximalwerts betragt, erreicht bei W die
Rate noch 57% vom Maximum, das am Probenrand zu finden ist. Hier zeigt sich,
dass die Starke der Kanteniberhéhung vom Targetmaterial abhangt. Eine Erklarung
fur den materialabhangigen Einfluss kdnnten die unterschiedlichen Atommassen von
Tiund W sein, s. Kap. 4.4.1.

Durch den Einsatz einer Bias-Spannung soll es moglich sein, die Kantenuberhéhung
durch Resputtering zu minimieren [Fra04]. Wie in den Abbildungen anhand der ge-
strichelte Linien zu sehen ist, kann nur eine leichte Verbesserung durch den Bias-
Einsatz erzielt werden. Aber es zeigt sich weiterhin das Phanomen des Kantenef-
fekts. Anscheinend wird in Folge der dort herrschenden Stromungsverhaltnisse mehr
Schichtmaterial abgeschieden, als durch den Resputtering-Effekt wieder abgestaubt
werden kann. Der Einsatz einer Bias-Spannung tber 100 V ist nicht anzustreben, da
dies bei Titan zu einer Kontamination der Schicht durch abgestaubte Substratatome
fuhrte, s. Kap. 4.3.1.

Der Kanteneffekt beim GFS ist durch die Strdomung an der Flachprobe erklarbar. Die
nachfolgende Abb. 4.64 a) zeigt schematisch den Stromlinienverlauf einer reibungs-
freien Potentialstromung an einer quer angestromten Platte. In (b) ist die reibungs-
behaftete ebene Staupunktstrdomung dargestellt. Die Anstrdomung erfolgt von links (a)
bzw. von oben (b). Die Angaben in der Abbildung (a) stammen durch die konforme
Abbildung des Koordinatensystems einer langs angestromten Kreisscheibe auf eine
quer angestromte ebene Platte. Darauf wird hier nicht naher eingegangen und auf
die Literaturstelle verwiesen.

Beim Queranstellen der Platte entsteht auf der Vorderseite ein zentral gelegener
Staupunkt. Als Reaktion darauf wird die Stromung umgelenkt und bewegt sich ent-
lang der Oberflache bis zu den Kanten. Dort wechselt die Gasstromung ein weiteres
Mal ihre Richtung. Dies fuhrt zu einer fur den StoffUbergang vorteilhaften Verdichtung
und Annaherung der Stromlinien im Bereich der Kanten, wo bei einer Potentialstro-
mung die Stromungsgeschwindigkeit unendlich grofd wird [Tru68], Abb. 4.64 a), rote
Markierung. Diese Stellen gelten als Singularitaten. In der Realitat kommt es an den
Kanten zur Ablésung der Strdomung von der Oberflache und Turbulenzen bilden sich
aus [Zie70]. Sie haben fur die Beschichtung der Vorderseite keinerlei Bedeutung.
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Abb. 4.64: a) Quer angestromte Platte mit Stromlinienverlauf einer Potentialstromung [Tru68].
b) Umlenkung der Stromung um 90° bei ebener Staupunktstromung mit Grenzschicht &
[Schi96]

Weiterhin ist die ebene Staupunktstromung ein Spezialfall. Die Grenzschichtdicke
bleibt bis zum Erreichen der Kanten konstant und hangt nicht von der Lauflange x ab,
Abb. 4.64 b). An den Kanten ist durch die veranderten Stromungsverhaltnisse eine
dinnere Grenzschicht zu erwarten. Die Stromungsgeschwindigkeit steigt vom Stau-
punkt ausgehend linear in x-Richtung an [Pet08]. Dies wirkt sich auf den Stofflber-
gang aus. An den Kanten steigt durch die Geschwindigkeitszunahme der Stromung
auch der Konvektionsstrom. Kombiniert mit der dinneren Grenzschicht nimmt folglich
der Stoffmengenstrom zur Substratoberflache in diesen Bereichen zu.

Im Staupunkt hingegen wird die Stréomung kontinuierlich auf null abgebremst. Die
dazugehdrige Stromlinie entspricht der y-Achse in Abb. 4.64 b). Abseits dieser
Stromlinie wird die Strdomung abgebremst und zur Seite umgelenkt. Es entsteht ein
Gebiet mit verlangsamter Stromung. Die Targetatome in der Stromung mussen einen
groReren Diffusionsweg zurticklegen, um zum Substrat zu gelangen. Der Transport
durch Konvektion ist vernachlassigbar aufgrund der niedrigen Strémungsgeschwin-
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digkeit. Aufgrund des geringeren Konzentrationsunterschieds in Oberflachennahe ist
eine niedrige Beschichtungsrate im Zentrum zu erwarten. [Ish00] beschreibt die Ab-
hangigkeit der Schichtdicke/Beschichtungsrate von der Grenzschicht mit Gl. 2.3.
Ausgehend von einem Stoffubergang durch Diffusion erhdht sich die Zeit fur die Tar-
getatome zum Substrat zu gelangen quadratisch mit der Grenzschichtdicke. Dadurch
nimmt die Auftreffrate der Atome ab. Der genaue Zusammenhang zwischen Stro-
mungsgeschwindigkeit und Schichtdickenverteilung wird im nachfolgenden
Kap. 4.4.1.2 behandelt.

Das beschriebene Stromungsverhalten an der quer angestromten Platte kann durch
die Simulation der Ar-Stromung beim Ti-Beschichtungsprozess nachgebildet werden,
Abb. 4.64 a) und b).

Abb. 4.65: a) Geschwindigkeitsverteilung der Ar-Stromung an der quer angestromten Platte
beim Ti-Beschichtungsprozess und schematische Darstellung der Ti-Schichtdickenverteilung.
b) Vektordarstellung der Geschwindigkeit: Die Farbe und GroRe der Pfeile entsprechen der
Skalierung aus a)
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Die Standardprozessparameter fur die Ti-Abscheidung wurden als Randbedingungen
verwendet. Eine reine Argon-Stromung wurde angenommen. Aufgrund der Symmet-
rie ist die detaillierte gemessene Schichtdickenverteilung nur bis zur Halfte in (a) dar-
gestellt. Die Zahlenwerte in den Balken geben die auf den Maximalwert normierten
Schichtdicken wieder. Das Simulationsergebnis zeigt den beschriebenen Vorgang,
dass sich bei der Umstromung der Platte (Probe) die Stromung sich an die Kanten
annahert und beschleunigt. Dort ist der Ubergang von gebremster (blau) zu unge-
storter (rot) Stromung am geringsten und hier wird auch die hochste Beschichtungs-
rate gefunden. Im Bereich der Symmetrieachse zeigt sich das durch den Staupunkt
verursachte Gebiet mit gebremster Stromung. Die Schichtdicke bzw. Beschichtungs-
rate erreicht dort nur <560% des Maximalwerts an den Kanten. In (b) ist der Rich-
tungswechsel der Stromung sichtbar. Hier zeigt sich die Umlenkung der Strémung
durch den Staupunkt, die Beschleunigung und die Annaherung zu den Kanten hin.
Der gezeigte Zusammenhang von Stromung und Beschichtung an einer 20x20 mm
grofRen Flachprobe liefert auch eine Erklarung fir die Beobachtung von [Jun96], dass
bei Queranstromung kleiner ebener Substratoberflachen eine zweifach héhere Be-
schichtungsrate gemessen wird als bei quasi unendlich weite Proben. Wird die Sub-
stratoberflache verkleinert, verkleinert sich der Bereich mit konstanter Grenzschicht-
dicke und die Singularitaten an den Kanten ricken dichter zusammen. Es kommt zu
einer Uberlagerung der hohen Beschichtungsraten.

4.4.1.2 Anstromwinkel 0° / Langsanstromung

Das Phanomen der Grenzschicht ist ausfuhrlich an einer langs angestromten ebenen
Platte untersucht worden [Schl96], da es in vielen Anwendungen, z.B. an Tragfligeln
oder Turbinenschaufeln zu dieser Anstromung kommt. Die Langsanstromung der zu
beschichtenden Flachen ist zudem der gegenteilige Beschichtungsfall zur Queran-
stromung, da die Substratflachen sich NLOS zur Quelle befinden. Daher wird an die-
ser Stelle der Zusammenhang zwischen Stromungsgeschwindigkeit, Grenzschichtdi-
cke und Schichtdickenverteilung beim GFS-Verfahren detaillierter betrachtet und dis-
kutiert. Der stromungsabhangige Stoffibergang wird mithilfe der Sh-Zahl und dem
Stofflibergangskoeffizienten 3 charakterisiert.

FUr die Untersuchung wurden 100 mm lange Flachproben mit und ohne Unterstit-
zung einer Bias-Spannung beschichtet. Bei der Versuchsdurchfihrung mit Titan wur-
de auch eine Flachprobe mit einem Anstromwinkel von 45° beschichtet. Die Auswer-
tung der normierten Schichtdickenverteilung entlang der langs angestromten Pro-
benoberflache zeigt Abb. 4.66 fur Titan. Im Anschluss erfolgt die Diskussion fur Wolf-
ram, Abb. 4.68. In den Abbildungen ist zusatzlich der normierte Verlauf der Grenz-
schichtdicke mit aufgefiihrt, der nach GI. 2.7 mit den in Kap. 3.3 angegebenen Para-
metern berechnet wurde. Die Auswertung der Schichtdicke erfolgte nur bis 80 mm
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Probenlange, da aufgrund der Befestigung der Probe im hinteren Bereich eine Aus-
wertung der Schichtdicke dort nicht moglich war.

1,0

i -
«—— Bereich 1 | Bereich2— - be)

|
i -
|

Beschichtungsrate R, normiert
Grenzschichtdicke &, normiert

Probenldnge [mm]

|—— Anstrémwinkel 0° - O- 45° - +- 0°+100V — — Grenzschichtdicke 5|

Abb. 4.66: Normierte Ti-Schichtdickenverteilung und Grenzschichtdicke an langs und unter 45°
angestromter Flachprobe

Die Kurvenverlaufe der Beschichtungsraten der langs bzw. unter einem Anstromwin-
kel von 45° angestromten Flachprobe sind annahernd identisch, Abb. 4.66. Durch die
angestellte Flachprobe wird der Gasstrom so umgelenkt, dass er entlang der Sub-
stratoberflache strémt und somit &hnliche Stromungsverhaltnisse herrschen wie bei
einer Langsanstromung.

Unabhangig von der Beschichtungsvariante, mit Bias- oder ohne Bias-Spannung,
unterteilt sich der Verlauf der Beschichtungsrate und der Grenzschichtdicke in zwei
Bereiche auf. Der erste Bereich erstreckt sich bis zu einer Lauflange von 20 mm. Er
ist gekennzeichnet durch eine sich rapide andernde hohe Steigung der Gerade. Die
anfanglich sehr hohe Beschichtungsrate von zu bis 32 ym/h fallt nach 3 mm hinter
der Probenkante auf 50% des Startwerts und liegt am Ende des Bereichs bei 20%.
Mit Bias wird die 50%-Marke erst nach 5 mm erreicht und es werden noch 30% vom
Anfangswert am Ende der Probe gemessen. Der flachere Verlauf und der hdhere
Wert ist die Folge des niedrigeren Anfangswerts der Rate. Sie entsteht infolge der
Bias-Spannung, die die Kantenuberhdohung reduziert, s. Kap. 4.4.1.1. Die Grenz-
schicht verhalt sich genau entgegengesetzt zur Schichtdickenverteilung. Im be-
schriebenen Bereich 1 steigt die Grenzschicht auf 50% ihrer maximalen Hohe an,
d.h. zu Beginn ist die Grenzschicht infinitesimal klein und die Stromungsgeschwin-
digkeit entspricht in Wandnahe weitestgehend der ungestorten Au3enstromung. Der
hohe Konvektionsstrom beglnstigt den Materialtransport zur Substratoberflache.
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Charakteristisch fir den zweiten Bereich nach 20 mm Probenlange ist die konstante
Steigung der Kurvenverlaufe. Da die Stromung aufgrund der Reibung weiter abge-
bremst wird, verringert sich auch der Konvektionsstrom. Die Beschichtungsrate na-
hert sich asymptotisch einem Endwert an. Uber die restliche Probenléange (20-
80 mm) reduziert sich die Rate von 20 auf 8%, bezogen auf den Maximalwert zu
Probenbeginn. Wird die Anderung nur innerhalb dieser Strecke berlicksichtigt, be-
tragt die Abnahme der Rate auf einer Lange von 60 mm rund 60%. Ab 70 mm Lauf-
lange sind die Raten fur das Beschichten mit und ohne Bias-Spannung nahezu
gleich auf. Gleichzeitig steigt die Grenzschicht kontinuierlich auf ihnren Endwert.

Der Einfluss der Stromung auf die Schichtdickenverteilung wurde als Folge der Bil-
dung einer Grenzschicht beschrieben [Ish00, Vet01, Kae98a, Koh09a, Jun96]. Ne-
ben der Abnahme des flr den Stoffubergang vorteilhaften Konvektionsstroms flihrt
die groRer werdende Grenzschicht zu einem flacheren Ubergang der Teilchenkon-
zentration Stromung-Substratoberflache, siehe Abb. 2.14. Somit ist in unmittelbarer
Wandnahe bzw. bei gleicher Entfernung von der Oberflache die Teilchendichte im
hinteren Bereich geringer als im vorderen. Da nach dem ersten Fick’'schen Gesetz
der Teilchenfluss proportional zum Konzentrationsgradienten ist, fallt der Diffusions-
strom kleiner aus und es gelangen somit weniger Teilchen aus der Stromung zum
Substrat, siehe auch Gl. 2.14.

Die unterschiedlichen Transportmechanismen und Vorgange wirken sich auch auf
die Mikrostruktur und Vorzugsorientierung der Schicht aus, Abb. 4.67. Die Oberfla-
chenaufnahmen und die Texturmessungen in der Basalebene erfolgten an der Pro-
benposition x=0 mm (a), x=40 mm (b) und bei x=80 mm (c). Die Anstrémung verlauft
imaginar von links nach rechts.

0002 0002
Abb. 4.67: Entwicklung der Ti-Mikrostruktur entlang der langs angestromten Flachprobe. Die
Messung erfolgte bei a) x=0, b) x=40 mm und c¢) x=80 mm
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Zu Beginn der Probe wurde die Schichtabscheidung vom hohen Konvektionsstrom
(Bereich 1) dominiert. Die typische schuppige Standardmorphologie mit der (0002)-

Fasertextur entsteht. Das Intensitatsmaximum in der Polfigur bzw. die Stangel sind
um 10° in Richtung der Anstromung verkippt, Abb. 4.67 a). Dadurch verschiebt sich
der kreisformige Bereich mit einer Intensitat >1 aus dem Zentrum der Polfigur. Er
besitzt einen Durchmesser von 50°y. Nach GI. 2.5 und Gl. 2.6 ist durch die Langs-
anstromung (= 90° Einfallswinkel) eine hohere Verkippung der Stangel zu erwarten
gewesen. Da dies nicht der Fall ist, folgt aus den Gleichungen und nach Abb. 2. 10,
dass bei einem Verkippungswinkel der Stangel von 10°B der tatsachliche Einfallswin-
kel der Atome 19° betragen haben muss. Dies entspricht nach Abb. 3. 4 b) einem
Anstromwinkel von 71°. Trotz der Langsanstromung treffen die Atome nahezu senk-
recht auf die Oberflache. Damit erklart sich auch die identische Schichtmorphologie
zur quer angestromten Probe und die unabhangig vom Anstromwinkel fast senkrecht
aufwachsenden Stangel, vgl. Abb. 4.8 und Abb. 4.47. Befindet sich die Substratober-
flache quer zur Stromungsrichtung (Kap. 4.4.1.1.), kommt es zu einer Umlenkung der
Stromung um 90°. Sie bewegt sich somit auch parallel zur Substratoberflache. Der
Ubergang der Targetatome aus der Strdmung zur Oberflache erfolgt durch Diffusion
quer zur Stromungsrichtung [Her00]. Nur zu Beginn, wo die Grenzschicht dinn und
der Konvektionsstrom bzw. die Teilchendichte in Oberflachennahe sehr hoch ist, wird
der Richtungsvektor der Diffusion durch die Stromungsgeschwindigkeit beeinflusst.
Mit zunehmendem Abstand und Dicke der Grenzschicht (Bereich 2) verandert sich
nicht nur die Mikrostruktur, sondern auch die Scharfe der Fasertextur. Die Strukturen
in (b) und (c) sind vergleichbar mit denen bei groRerem Abstand oder geandertem
Kammerdruck, siehe auch Abb. 4.13 und Abb. 4.18. Der geringere Konvektionsstrom
und der diffusive Stoffubergang flhren zu einer niedrigeren und ungerichteten
Schichtabscheidung. Daher kann bei den Polfiguren in Abb. 4.67 b) und c) die
(0002)-Ebene zu hoherem Kippwinkel y mit einer Intensitat >1 gemessen werden.

Zudem nimmt die maximale Poldichte im Vergleich zur Polfigur in (a) deutlich ab. Die
Kristallite wachsen somit mit einer schwacheren Auspragung der (0002)-

Orientierung senkrecht zur Substratoberflache.

Wie anhand Abb. 4.68 erkennbar ist, kann bei Wolfram der Kurvenverlauf auch in die
oben bei der Titanabscheidung beschriebenen Abschnitte unterteilt werden. Im Ge-
gensatz zu Ti bleibt beim Einsatz einer Bias-Spannung der Kurvenverlauf der
Schichtdickenverteilung des Wolframs in guter Naherung unverandert. Die Beschich-
tungsraten erreichen die 50%-Grenze des Startwerts aber erst 6 mm hinter dem
Substratanfang. Die Strecke, bei der die Rate auf 50% abfallt, ist bei W doppelt so
lang als bei Ti.
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Abb. 4.68: Normierte W-Schichtdickenverteilung und Grenzschichtdicke an einer langs
angestromten Flachprobe

Der Mikrostrukturwandel der Wolframschicht verlauft weitaus signifikanter ab, als bei
Titan. Die durch den Konvektionsstrom begunstigte hohe Beschichtungsrate im Be-
reich 1 Iasst Stangelstrukturen im pym-Bereich entstehen, Abb. 4.69 a).

Abb. 4.69: Entwicklung der W-Mikrostruktur entlang der langs angestromten Flachprobe. Die
Messung erfolgte bei a) x=0, b) x=40 mm und c¢) x=80 mm

Bei der Bestimmung der Textur wurde an allen drei Positionen eine Fasertextur in
<110>-Richtung gefunden. In der Polfigur fir x=0 mm (Abb. 4.69 a) zeigt sich deut-
lich, dass die maximale Poldichte und die Ring-Intensitat in Richtung der Anstrdmung
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verschoben sind. Eine Verkippung der Wolframstangel um 5° kann festgestellt wer-
den. Mit den gleichen Uberlegungen wie bei Titan folgt daraus, dass der Einfallswin-
kel 10° bzw. der Anstromwinkel 80° betragen haben muss. Mit zunehmender Entfer-
nung vom Probenanfang nimmt die Poldichte an Intensitat ab und die Breite der In-
tensitatsbereiche andert sich nur geringfiugig, Abb. 4.69 b) und c). Zwar liegen die
Maxima nicht zentral in den Polfiguren, aber dafur die Ring-Intensitaten. Dies bedeu-
tet, dass die Stangel nahezu ohne Verkippung sind. Auch hier ist die Schichtmorpho-
logie der langs angestromten identisch zur quer angestromten Probe und die Stangel
wachsen senkrecht zur Substratoberflache, vgl. Abb. 4.9. Wie bereits bei Titan disku-
tiert, liegt dies an den identischen Abscheidungsbedingungen. Unabhangig davon,
ob die die Substratoberflache langs oder quer angestromt wird, verlauft die Stromung
(nahezu) parallel zur Substratoberflache, Abb. 4.70. Der Stoffibergang erfolgt durch
Diffusion stets quer zur Stromungsrichtung. Aufgrund des senkrechten Einfalls der
Teilchen wachsen die Stangel ahnlich wie beim Sputtern senkrecht zur Oberflache,
unabhangig von der Lage der Substratoberflache zur Stromungsrichtung und unab-
hangig vom Targetmaterial.

a) b)
Platte quer Platte langs
]
“ \
\ AN
\ pilk]

Stoffiibergang quer zur
Stromungsrichtung

1
1
¢ 1
1

w Stromungsrichtung

Abb. 4.70: Identische Stoffiibergangsbedingungen bei a) Quer- und b) Langsanstromung

Die Abnahme des Stangeldurchmessers mit zunehmender Lauflange entlang der
langs angestromten Probe ist vergleichbar mit der Anderung des Substratabstands
bei der quer angestromten Probe, Abb. 4.14. Der Effekt ist bei der Langsanstromung
starker, da durch die Grenzschichtausbildung die Stoffkonzentration in Oberflachen-
nahe schneller abnimmt.
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Die generelle Verteilung der Schichtdicke/Beschichtungsrate entlang der langs ange-
stromten ebenen Platte ist fur Titan und Wolfram sehr &hnlich. Aber wie in
Kap. 4.4.1.1 konnte eine leichte Materialabhangigkeit festgestellt werden. Neben
dem schwacher ausgepragten Kanteneffekt und der geringeren Abnahme der Rate
mit zunehmendem Substratabstand (Abb. 4.12) zeigt Wolfram eine flachere Abnah-
me der Beschichtungsrate entlang der Platte. Der Unterschied im Verlauf ist nicht
alleine durch eine unterschiedliche Dicke der Grenzschicht erklarbar. Abgesehen
vom Material wird der Verlauf der Schichtdicke grundsatzlich von der Stromung be-
stimmt. Dies konnte durch Variation des Gasflusses und der Abpumpleistung fest-
stellen werden [Koh09a]. Die Stromungsgeschwindigkeit zeigte einen wesentlichen
Einfluss auf die Verteilung. Zwar wurde von einem Zusammenhang zwischen Grenz-
schicht, Stromungsgeschwindigkeit und lokaler Schichtdicke gesprochen, aber eine
detaillierte Betrachtung wurde bislang nicht durchgefuhrt. Aus Gl. 2.7 ist bekannt,
dass bei konstanter Viskositat eine hohere Stromungsgeschwindigkeit zu einer klei-
neren maximalen Grenzschicht mit langsamerem Anstieg entlang einer langs ange-
stromten Platte fuhrt. Nach der Vorstellung von [Ish00] verkirzt sich damit nach
Gl. 2.3 die Zeit t fur die Diffusion durch die Grenzschicht und eine hohere Auftreffrate
entlang der Probe erfolgt.

Nach der Theorie des Stofflibergangs erfolgt die Abscheidung generell durch Diffusi-
on, da die Strdomungsgeschwindigkeit an der Oberflache null ist und damit auch der
Konvektionsstrom. Eine geringere Dicke der Grenzschicht und eine hohe Stro-
mungsgeschwindigkeit bedeuten aber, dass in Wandnahe der Konvektionsstrom
hoch ist und ein starkes Konzentrationsgefalle erzeugen wird. Dies unterstitzt die
konzentrationsabhangige Diffusion der Fluidteilchen, siehe GI. 2.14.

Welche Bedeutung die Grenzschichtdicke und die Beziehung von Diffusion und Kon-
vektion fur den Stoffubergang aus der Stromung hat, kann mithilfe der lokalen Sher-
wood-Zahl (Sh-Zahl) bzw. dem Stofflibergangskoeffizienten B beschrieben werden.
Fir die Berechnung von Sh und B fir den Fall einer langs angestromten Platte wur-
den folgende Parameter und Annahmen der Ti-Standardbeschichtung gewahlt:

e Laminare Strdmung, keine Turbulenzen

e Substratoberflache hydraulisch glatt

e 0,47 mbar bei 4,5 slm Ar

o Stoffdaten des Ti-Ar-Fluids = Stoffdaten nur Ar-Stromung
e Gastemperatur von 400°C

e Mittlere Stromungsgeschwindigkeit nach Gl. 3.2
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Aus Tab. 3. 4 wurden die Werte ¢, n und m fur die Berechnung der Sh-Zahl entnom-
men. Die Gleichung stellt sich dann wie folgt dar:

Sh=0,331*Re?** Sc*® = % Gl. 4.1

Daraus kann auf den lokalen Stoffibergangskoeffizienten geschlossen werden:

By = Gl. 4.2

Die fur die Berechnung notwendige Schmidt-Zahl berechnet sich nach Gl. 2.13. Wie
anhand der Gleichung fur die Sc-Zahl zu erkennen ist, hangt diese nur vom Fluid und
seiner Zusammensetzung ab.

FUr den GFS-Prozess ist die lokale Sh-Zahl von Interesse. Sie ist proportional zum
StoffUbergangskoeffizienten [Bra76]:

Sh, = AL Gl. 4.3
D

Die Re-Zahl ergibt sich aus Gl. 2.9. Mit der allgemeinen Gasgleichung wurde die
Dichte p des Fluids berechnet. Die Viskositaten folgen aus der kinetischen Gastheo-
rie. Mit Gl. 3.4 von [Bir60] wurde der Diffusionskoeffizient D fur Ti in Argon bestimmt.
In Tab. 4.4 sind die berechneten Stoffwerte zusammengefasst.

Tab. 4.4: Ubersicht der berechneten Stoffdaten fiir die Ermittlung von Sh-Zahl und 8

Dichte p Dynamische Viskositat n Diffusionskoeffizient D
3,3*10* kg*m™ 3,6*107° kg*(m*s)’ 0,083 m*s™

Die Funktion des Stoffubergangskoeffizienten B im Vergleich zur gemessenen Be-
schichtungsrate zeigt Abb. 4.71. Mit dem Diffusionskoeffizienten aus Tab. 4.4 wurde
auch der Verlauf der Auftreffrate f nach Gl. 2.3 berechnet.

Wie in Abb. 4.71 zu sehen ist, liefert der Ansatz der Auftreffrate f von [Ish00] (siehe
Kap. 2.1.3 und Gl. 2.3), die haufig in der Literatur zum GFS verwendet wird, um den
Zusammenhang von Grenzschichtdicke zu Beschichtungsrate zu beschreiben, keine
Ubereinstimmung mit der gemessenen Schichtdickenverteilung bei einer langs ange-
stromten Platte. Die Diskrepanz entsteht, da der Ansatz nicht das Zusammenwirken
von Diffusion und Konvektion berlcksichtigt. Die verstarkende Wirkung des Konvek-
tionsstroms auf den StoffuUbergang wird vernachlassigt.
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Beschichtungsrate R [um/h]
Stoffiibergangskoeffizient g [m/s]
Auftreffrate f [1/s]

Probenlédnge x/L

‘—0— R, gemessen —— Bx, berechnet - O - Bx, gefittet = - f = 1/t1 ‘

Abb. 4.71: Vergleich der gemessenen Schichtdickenverteilung mit dem berechneten und ange-
passten Verlauf des Stoffiibergangskoeffizienten  fiir Ti an einer langs angestromten Platte.
Zusatzlich der Verlauf der Auftreffrate f nach dem Modell von [Ish00]

Die Kurve der Beschichtungsrate und des berechneten Koeffizienten B« sind nahezu
identisch. Der Verlauf entspricht einer Funktion mit y=a*x°°. Mit zunehmendem Ab-
stand vom Substratanfang und damit zunehmender Dicke der Grenzschicht nimmt
der StoffUbergangskoeffizient ab und lauft asymptotisch gegen einen Endwert. Der
Verlauf der Kurve wird durch die Sc-Zahl bestimmt, da die Sh-Zahl und B« eine Funk-
tion dieser Kennzahl ist [Bae96].

Mit einer Sc-Zahl von 1,29 liegt der berechnete Wert fur den vorliegenden Fall in
Abb. 4.71 im erwarteten GrolRenordnungsbereich fur Gase [Her00]. Die Abweichung
vom tatsachlichen Schichtdickenverlauf betragt rund 9%. Durch Fitten der Sc-Zahl
konnte eine mittlere Abweichung des Kurvenverlaufs von <6% erreicht werden. Die
Anpassung liefert fur die Sc-Zahl ein Optimum von 1,65. Die Differenz zwischen den
Werten entsteht durch die Annahme einer reinen Argon-Strémung bei der Berech-
nung der Kennzahlen und Stoffwerte, aber die Abweichung liegt in einem gut tole-
rierbaren Bereich. Die in dem Gasstrom enthaltenen Ti-Atome wurden nicht bei der
Berechnung der Stoffdaten des Fluids miteinbezogen. Sie beeinflussen aber die
Dichte und Viskositat des Fluids. Weiterhin fihrt diese Annahme dazu, dass beim
Stoffiibergangskoeffizient Bx mit einer SI-Einheit von m/s oder m*/(s*m?) nur der je
Flache Ubertragene Argon-Volumenstrom betrachtet wird. Die Angabe der Beschich-
tungsrate erfolgt aber in um/h und nur fur die abgeschiedenen Ti-Atome. Um auf den
Ti-Volumenstrom schlieBen zu kénnen und damit eine Ubereinstimmung der SI-
Einheiten zu erhalten, musste das genaue Verhaltnis von Titan zu Argon im Gas-
strom in Substratndhe bekannt sein. Zwar gibt [Kae96a] ein Dichteverhaltnis Metall-
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zu Argon-Atomen von ca. 1:10000 an und es wurde die Verteilung der lonendichte
gemessen, aber diese bezieht sich nur auf das Plasma bzw. nur auf die Ar-lonen.
Metall-lonen sind nur in einer geringen Anzahl zu erwarten, da schon bei Verlassen
der GFS-Quelle die Targetatome aufgrund der geringen mittleren freien Weglange
von <0,5 mm durch Stossprozesse wahrscheinlich nicht nur thermalisiert, sondern
auch durch Rekombination neutralisiert sind [Som84]. Eine Untersuchung zur Be-
stimmung der Zusammensetzung der Gasstromung in unmittelbarer Substratnahe,
z.B. mittels eines Plasma-Prozess-Monitors (PPM) ware aufschlussreich und bietet
sich fur nachfolgende Studien an.

Nach GlI. 4.3 ist die lokale Sh-Zahl proportional zum lokalen Stoffubergangskoeffi-
zienten Bx. Daher kann eine ahnliche Abhangigkeit der Kennzahl von der Grenz-
schichtdicke wie beim Koeffizienten entlang der langs angestromten Platte erwartet
werden. Beide Kennwerte nahern sich asymptotisch einem Grenzwert von 1 an. Da-
mit entspricht der Stofftransport/-Ubergang ab einer gewissen Lauflange entlang der
ebenen Platte dem Transport nur durch Diffusion und wird nicht durch einen Konvek-
tionsstrom unterstutzt. Bei umgekehrter Betrachtung bedeutet dies, dass am vorde-
ren Ende der Flachprobe der hohe Konvektionsstrom ein steiles Konzentrationsprofil
verursacht und die Diffusion der Targetatome in unmittelbarer Nahe zur Substrat-
oberflache begunstigt. Dadurch wird die hohe Beschichtungsrate erreicht, was sich
auch auf die Ausrichtung der Stangel in der Schicht auswirkt, Abb. 4.67 und
Abb. 4.69.

Der Zusammenhang von Stromung und Schichtdickenverteilung, der hier erstmals
fur das GFS-Verfahren beschrieben worden ist, kann durch die Stromungssimulation
dargestellt werden. Dafir ist die Abbildung der Geschwindigkeitsverteilung an der
langs angestromten Platte ausreichend, Abb. 4.72. Fur die Simulation wurden die
Standardbedingungen fur die Ti-Beschichtung verwendet. Die dargestellten Zahlen-
werte zeigen die an der Probenposition auf den Maximalwert normierte Schichtdicke.
Hier wurde die Schicht auf der Stirnseite der Probe mitberlcksichtigt. Die Darstellung
ist nicht malRstabsgetreu und soll nur die Tendenz wiedergeben. Der Verlauf der
Grenzschicht ist an der gebremsten Stromung (blau bis gelb/orange) zu erkennen.
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Abb. 4.72: Geschwindigkeitsverteilung der Ar-Stromung am vorderen Teil der langs
angestromte Platte beim Ti-Beschichtungsprozess und schematische, nicht maRstabsgetreue
Darstellung der Ti-Schichtdickenverteilung

Die Verteilung der Schichtdicke bzw. der Beschichtungsrate ist vergleichbar mit ei-
nem Streichholzkopf. Eine hohe Beschichtungsrate wird nur im vorderen Bereich der
Probe gefunden. Die Stirnseite der Platte kann wie eine quer angestromte Platte ge-
sehen werden und wie in Abb. 4.65 befindet sich an den Kanten die hdchste Be-
schichtungsrate. Zu Beginn der Platte auf der langs angestromten Flache, wo der
Abstand zwischen Substratoberflache und ungestorter Stromung (rot) am kleinsten
ist, wird noch eine relative Beschichtungsrate von 80% gemessen. Stromabwarts
vergroRert sich die Grenzschichtdicke. Dadurch ist sowohl in direkter Nahe, als auch
in einiger Entfernung von der Oberflache die Strdmungsgeschwindigkeit verlang-
samt. Uber die Verkettung Konvektionsstrom, Konzentrationsprofil und Stoffiibergang
fuhrt dies zur Reduzierung der Beschichtungsrate. Nach 20 mm Probenlange erreicht
die Rate nur noch 17% des Maximalwerts.

4.4.2 Beschichten von gekrimmten Substratoberflachen

Das gleichmaRige Beschichten eines Kreiszylinders, der mit seiner Achse quer zur
Stromungsrichtung liegt und nicht rotiert wird, stellt eine besondere Herausforderung
dar. Wahrend die Vorderseite des Zylinders sich in LOS zur Quelle befindet, liegt
durch die geometrischen Gegebenheiten die Rickseite im NLOS-Bereich. Mit dem
GFS-Verfahren wurden schon Versuche zur Zylinderbeschichtung durchgefiihrt
[Jun96], aber Details wie Prozessparameter oder Zylinderdurchmesser wurden nicht
veroffentlich. Daher wird hier der Einfluss der Geometrie auf die Schichtdicken- bzw.
der Ratenverteilung entlang der Kreiskontur untersucht. Dazu sind mit konstanten
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Prozessparametern stehende Kreiszylinder mit unterschiedlichen Durchmessern be-
schichtet worden, Abb. 4.73. Die Versuchsdurchfihrung erfolgte an Titan. Die Be-
schichtungsraten wurden auf ihren jeweiligen Maximalwert normiert.

1,0

Strémung

Beschichtungsrate R, normiert

-180 0 180
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‘—0—Q10mm -+ -@20mm -<>-Q35mm‘

Abb. 4.73: Normierte Verteilung der Ti-Beschichtungsrate entlang Kreiszylinder mit
unterschiedlichem Durchmesser

Bei allen drei Zylinderdurchmessern konnte Schichtmaterial entlang der AuRenkontur
gefunden werden. In Abhangigkeit vom Durchmesser wurde die Ruckseite unter-
schiedlich stark beschichtet. Der Zylinder mit dem kleinsten Durchmesser (10 mm)
weist gegenlber den groReren Proben (20 und 35 mm) Uber den gesamten Umfang
eine hohere Beschichtungsrate auf, insbesondere auf der Rickseite (NLOS). Dort
liegt die Rate mit durchschnittlich 2,4 um/h drei- bis viermal hdher, Tab. 4.5. Auf der
Vorderseite (¢=0°) des 10 mm Zylinders wird mit einer Rate von 8,7 ym/h 25% mehr
Schicht abgeschieden als bei den groReren Durchmessern. Der Effekt der hdheren
Beschichtungsrate an kleineren Substratoberflachen ist auch hier an den Kreiszylin-
dern zu finden. Daruber hinaus ist in Abb. 4.73 auffallig, dass die Kurven eine Un-
symmetrie aufweisen. Vermutlich waren die Rohre nicht exakt kreisrund. Zudem wa-
ren die Rohre hangend gelagert und dadurch unter ihrem Eigengewicht belastet. Die
hohe Temperatur von 360°C beim Beschichten flihrte dann zu einer leichten Verfor-
mung der Proben.

Eine weitere wichtige Aussage zur NLOS-Beschichtung der Kreiszylinder liefert die
Halbwertsbreite (FWHM) der Verteilung um die Kontur. Bei einer grofleren FWHM,
insbesondere wenn sie >180° ist, kann davon ausgegangen werden, dass ein hohe-
rer Anteil an Schichtmaterial zur Ruckseite des Zylinders gelangt. Dadurch nimmt die
Schichtdickenverteilung einen gunstigeren Verlauf fir das Beschichten des NLOS-
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Bereichs an und eine grélkere Menge an Material wird dort abgeschieden. Neben der
héheren Beschichtungsrate ist beim 10 mm Durchmesser auch eine gréliere Halb-
wertsbreite messbar. Mit zunehmendem Durchmesser verkleinert sich diese schritt-
weise von 217° uber 175° auf 157°. Dies kann auf die Veranderung der Stromung in
Abhangigkeit des Zylinderdurchmessers zurickgefuhrt werden, Tab. 4.5. Die Re-
Zahl und die maximale Grenzschichtdicke an einem Kreiszylinder wurden nach den
Gl. 2.10 und GI. 2.11 berechnet.

Tab. 4.5: Vergleich der Kreiszylinder-Beschichtung durch Variation des Zylinderdurchmessers
bei konstanten Stromungsbedingungen. Rel. Rate aus Abb. 4.73

Durchmesser @10 mm @20 mm @ 35 mm
Gasfluss Ar 4500 sccm 4500 sccm 4500 sccm
Kammerdruck 0,47 mbar 0,47 mbar 0,47 mbar
Mittl. Gasgeschw. 22 m/s 22 m/s 22 m/s
Re-Zahl bei d 2 5 8
Omax bei =90° 13 mm 18 mm 24 mm
FWHM 217° 175° 157°
Rate, rel. bei ¢=90° 0,61 0,45 0,36
Rate, rel. bei ¢=180° 0,27 0,06 0,09

Aufgrund der konstanten Geschwindigkeit und Viskositat der Stromung zeigt sich ein
proportionales Verhaltnis zwischen Durchmesser, Re-Zahl und Grenzschichtdicke,
Gl. 2.11. Fir die Targetatome bedeutet die groRe Grenzschichtdicke ein langerer
Weg, um aus der Stromung zur Substratoberflache zu gelangen. Gleichzeitig verrin-
gert sich die Konzentration an Teilchen in unmittelbarer Oberflachennahe, somit
auch der Konzentrationsunterschied zwischen der Grenzschichtstromung und der
Substratoberflache. Dies hat zur Folge, dass die Beschichtungsrate entlang der Kon-
tur abnimmt. Auch hier zeigt sich ein Zusammenhang zwischen Grenzschichtdicke
und Beschichtungsrate. Bei ¢=90° besitzt der Kreiszylinder mit @ 10 mm eine maxi-
male Grenzschichtdicke von 13 mm und eine relative Rate von 61% wird dort ge-
messen. Bei einem Rohrdurchmesser von 35 mm steigt an gleicher Stelle die Grenz-
schichtdicke auf 24 mm an. Das Verhaltnis der Grenzschichten betragt 0,54. Wird
nun angenommen, dass die relative Rate von 61% bei =90° sich bei Anderung des
Zylinderdurchmessers genau um diesen Wert reduziert, misste die Rate beim grolle-
ren Rohr einen Wert von nur 33% erreichen. Beim Rohrdurchmesser von 35 mm wird
an dieser Stelle (¢=90°) eine relative Rate von 36% gemessen. Die berechnete rela-
tiver Rate von 33% liegt somit in guter Naherung zur tatsachlich gemessenen relati-
ven Rate.

Eine wesentliche Beeinflussung der Schichtdickenverteilung kann durch Variation der
Stromungsverhaltnisse erzielt werden. Die Wirkungsweise wurde an einem Kreiszy-
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linder mit @ 20 mm untersucht, Abb. 4.74. Auch hier zeigt sich ein unsymmetrischer
Verlauf der Kurven, der auf eine ungleichmalige Form der Rohre oder auf eine Ver-
formung wahrend der Beschichtung zurtuckzufuhren ist, s. Abb. 4.73.
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Abb. 4.74: Anderung der Verteilung der Ti-Beschichtungsrate durch Variation der Stromungs-
verhiltnisse. Zylinderdurchmesser bei allen Versuchen 20 mm

Variiert wurde der Kammerdruck bei konstanter Stromungsgeschwindigkeit bzw. die
Geschwindigkeit bei konstantem Druck. Tab. 4.6 beinhaltet die wesentlichen Ande-
rungen der Stromung und der Schichtdickenverteilung infolge der Variation.

Tab. 4.6: Vergleich der Kreiszylinder-Beschichtung bei Variation der Stromungsbedingungen.

Zylinderdurchmesser 20 mm

Gasfluss Ar 3500 sccm 4500 sccm 5500 sccm
Kammerdruck 0,34 mbar 0,48 mbar 0,48 mbar
Mittl. Gasgeschw. 23 m/s 22 m/s 26 m/s
Re-Zahl 3 4 5
Omax bei @=90° 21 mm 18 mm 16 mm
FWHM 165° 175° 185°
Rate, rel. bei ¢=90° 0,44 0,45 0,53
Rate, rel. bei ¢=180° 0,04 0,06 0,13

Durch Erhéhung der Gasgeschwindigkeit auf 26 m/s bei konstantem Druck von
0,47 mbar fallt die Grenzschichtdicke mit 16 mm am geringsten aus. Folglich kann
der hochste Wert fur die FWHM und auch fur die Beschichtungsrate bei ¢=90° und
180° gefunden werden. Eine Anderung des Drucks bei gleichzeitig konstanter Stro-
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mungsgeschwindigkeit fuhrt zu einer 25% dickeren Grenzschicht. Die Halbwertsbrei-
te und die Beschichtungsrate auf der Ruckseite nehmen um 10-15% ab. Eine un-
gleichmaligere Zylinder-Beschichtung bildet sich aus.

Eine Verkleinerung der zu beschichtenden Geometrie und eine Erhhung der Stro-
mungsgeschwindigkeit bei konstantem Druck fihren zu einem Anstieg des Beschich-
tungsanteils auf dem NLOS-Bereich des Kreiszylinders. Dabei zeigte das Verkleinern
der Geometrie einen wesentlich starkeren Einfluss auf die Rate. Dies wird durch die
dinnere Grenzschicht bewirkt, vgl. Tab. 4.5 und Tab. 4.6. Bezlglich der Anstrémge-
schwindigkeit existiert ein Optimum. Beim DVD-Verfahren, das mit dem GFS ver-
wandt ist, wurde auf Fasern mit einem Durchmesser von 380 um bei einer Stro-
mungsgeschwindigkeit von 40 m/s eine gleichmallige Beschichtung Uber den gesam-
ten Durchmesser erzielt [Has04]. Wurde aber die Geschwindigkeit auf Gber 100 m/s
gesteigert, gelangte deutlich weniger Schichtmaterial auf die Rlckseite der Fasern.
Dies wird begrtiindet mit der reduzierten Streuung der Atome quer zur Strdomungsrich-
tung [Has04]. Die Targetatome erhalten einen hoheren Impuls durch die Gasatome,
folgen dementsprechend vermehrt den Stromlinien und diffundieren weniger quer zur
Stromungsrichtung. Die Bildung einer Grenzschicht wurde nicht berlcksichtigt.
Dieser Einfluss der Impulsibertragung ist auch an der Kreiszylinderbeschichtung zu
sehen. Beim Einsatz von Wolfram, das eine vierfach hdhere Atommasse als Titan
besitzt, konnte eine wesentlich grolRere Halbwertsbreite und eine bessere Erreich-
barkeit der Riuckseite gefunden werden, Tab. 4.7 und Abb. 4.75.

Tab. 4.7: Vergleich der Kreiszylinder-Beschichtung mit unterschiedlichem Targetmaterial an
einem Zylinder mit @ 20 mm. Bei der Ti-Variation wurde der konstante Druck durch eine héhere
Absaugleistung erreicht

Ti-Standard Ti-Variation W-Standard
Gasfluss Ar 4500 sccm 5500 sccm 5500 sccm
Kammerdruck 0,47 mbar 0,48 mbar 0,55 mbar
Mittl. Gasgeschw. 22 26 23
Re-Zahl 4 5 5
Omax bei =90° 18 mm 16 mm 16 mm
FWHM 175° 185° 220°
Rate, rel. bei ¢=180° 0,06 0,13 0,23

Mittl. Sh-Zahl 1,60 1,73 1,77
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Abb. 4.75: Vergleich der Schichtdickenverteilung von Titan und Wolfram am Kreiszylinder.
Zylinderdurchmesser war 20 mm

Unter Standardbedingungen ist mit Wolfram eine normierte Beschichtungsrate auf
der NLOS-Seite von Uber 20% vom Maximalwert erzielt worden. Damit liegt die Rate
viermal hoher, als sie mit Titan unter Standardbedingung moglich war. Wie aus
Tab. 4.7 ersichtlich ist, unterscheiden sich die Stréomungsverhaltnisse der Standard-
beschichtungen. Sie sind somit nicht direkt vergleichbar. Bei Ti bildet sich eine gro-
Rere maximale Grenzschichtdicke aus und die mittlere Sh-Zahl liegt leicht unterhalb
vom Wolfram. Um die Ti- und W-Abscheidung vergleichen zu konnen, wurde die
Grenzschichtdicke, die Re- und die Sh-Zahl der Ti-Abscheidung durch Variation des
Gasflusses an die des Wolframs angepasst, s. Tab. 4.7. Obwohl die Kennzahlen und
die maximale Grenzschichtdicke bei beiden Versuchen identisch sind, liegt die Be-
schichtungsrate fur W im NLOS-Gebiet weiterhin um den Faktor 2 hdher als beim Ti.
Durch die hohe Masse der W-Atome reagieren diese trager auf den Impuls der Ar-
Atome als im Vergleich zum leichteren Ti, Abb. 4.76. Dies fuhrt dazu, dass die W-
Atome zwar global den Stromlinien folgen, aber eine hohere Anzahl an StoRen ist
notwendig, um das W-Atom in Richtung der Stromung zu lenken. Die W-Atome be-
wegen sich mit einer starkeren Zick-Zack-Bewegung entlang der Stromlinien, was zu
einer groReren Streuung quer zur Stromungsrichtung fuhrt. Die Teilchen diffundieren
vermehrt aus der Stromung und eine bessere rundum Beschichtung des Kreiszylin-
ders wird moglich. Ware dies nicht der Fall und Wolfram wirde aufgrund der Tragheit
weniger den Stromlinien folgen, so musste die Beschichtung grofitenteils nur auf die
Vorderseite des Zylinders erfolgen und zur Rickseite hin musste die Beschichtungs-
rate stark abnehmen. Dies wird aber experimentell nicht gefunden, siehe Tab. 4.7
und Abb. 4.75.
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Abb. 4.76: Unterschiedlich starke Querdiffusion der Ti- und W-Atome aufgrund der
unterschiedlichen Atommassen

Die Tragheit der W-Atome mit der groReren Streuung quer zur Strdomung kann auch
als eine mogliche Erklarung fur die unterschiedliche Beschichtungsverteilung von Ti
und W entlang der y- und z-Achse gesehen werden (Abb. 4.1 und Abb. 4.2). Auch
die Unterschiede bei der Beschichtung der quer angestromten Flachproben kann
damit erklart werden. Das starkere Ausdiffundieren des W fuhrt im Zentrum der Pro-
be trotz Stromungsumlenkung zu einer hoheren Abscheidung und der Kanteneffekt
wird abgeschwacht, Abb. 4.63. Bei der Langsanstromung bewirkt die Streuung, dass
die Beschichtungsrate von W erst nach 6 mm Probenlauflange auf 50% fallt und
nicht wie bei Titan schon nach 3 mm, vgl. Abb. 4.66 und Abb. 4.68. Zudem sind die
W-Stangel im Vergleich zu den Ti-Stangel nur geringer verkippt.

Im Gegensatz zum Wolfram besitzen die Ti-Atome in guter Naherung eine ahnlich
hohe Atommasse wie die Ar-Atome. Auf Grund dessen reagieren die Ti-Atome direk-
ter auf den Impuls in Stromungsrichtung und folgen schon nach wenigen StéRen da-
her den Stromlinien mit einer geringeren Querdiffusion, Abb. 4.76 b. Dabei kann es
dazu kommen, dass die Targetatome an der Substratoberflache vorbeistrémen und
die Schichtabscheidung im NLOS-Bereich verschlechtert sich, Abb. 4.77 b. Dieses
Modell, das erstmals fur das GFS angewendet wird, wirde auch die hohere Verkip-
pung der Ti-Stangelstrukturen bei der Langsbeschichtung erklaren, Abb. 4.67 und
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Abb. 4.69. Durch den grélieren Geschwindigkeitsanteil parallel zur Oberflache treffen
die Ti-Atome mit einem flacheren Winkel auf als bei Wolfram.
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Abb. 4.77: Querdiffusion der Targetatome entlang der Stromlinien an einem Zylinder [Has04]

Eine weitere mogliche Erklarung fur die deutlich hohere NLOS-Beschichtung bei
Wolfram liegt in der dreifach hoheren Beschichtungsrate als bei Titan. Die Rate ent-
spricht einer hohen Zerstaubungsrate an den Targets. Somit befindet sich in der
Stromung eine starkere Konzentration an Targetatomen. Die Verarmung an Teilchen
in der Stromung im NLOS-Bereich wird dadurch unkritischer. Da noch ein hohes
Konzentrationsgefalle vorhanden ist, werden in diesem Falle mehr W-Atome von der
Stromung auf die Oberflache Ubertragen.

Abgesehen vom verwendeten Schichtmaterial sind fur eine gleichmafRige Beschich-
tung entlang der Zylinderkontur eine moglichst kleine Grenzschichtdicke und eine
geeignete Stromungsgeschwindigkeit notwendig. Da die Fluideigenschaften und die
Gasgeschwindigkeit durch die Anlagentechnik Restriktionen unterworfen sind, kon-
nen diese nicht beliebig variiert werden. Mithilfe der Simulation wurde die Stromung
an einem 20 mm dicken Kreiszylinder untersucht. Fir die Durchfuhrung wurde ein
Druck von 0,47 mbar und eine Geschwindigkeit von 22 m/s verwendet (Tab. 4.6).
Zum Vergleich wird eine theoretische Stromungsgeschwindigkeit von 100 m/s ange-
nommen. Druck und Viskositat bleiben konstant. Aufgrund der hohen Geschwindig-
keit von 100 m/s wird die Grenzschicht maximal 8 mm dick. Das Ergebnis der Simu-
lation ist als Geschwindigkeitsfeld dargestellt, Abb. 4.78.
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Abb. 4.78: Geschwindigkeitsverteilung der Ar-Stromung an einem quer angestromten

Kreiszylinder mit @20 mm beim Ti-Beschichtungsprozess. Die von links kommende Stromung
hat eine Geschwindigkeit von a) 25 m/s und bei b) 100 m/s

Um die Simulationsergebnisse vergleichen zu konnen, wurde bei den
Abb. 4.78 a) und b) eine identische Vergroflerung und Farbskala fur die Geschwin-
digkeit gewahlt. Die rot gefarbte Umgebung bei (b) weist auf eine Geschwindigkeit
von 220 m/s. Die Vorderseite des Zylinders kann wie eine quer gestellte Flachprobe
betrachtet werden. Dort bildet sich ein Staupunkt und die Stromung wird umgelenkt.
Aufgrund der Kreiskontur kann die Stromung in gewissen Grenzen der Kontur folgen.
Im Staupunkt ist die Grenzschicht am dinnsten und nimmt stromabwarts zu. Daher
wird trotz des Staupunkts auf der Vorderseite dort die héchste Beschichtungsrate
gefunden. Die niedrige Stromungsgeschwindigkeit bei (a) fuhrt zu einer dickeren ma-
ximalen Grenzschicht. Dies bedeutet im Vergleich zu einer diinneren Grenzschicht,
dass diese auch schneller anwachst. Die gebremste Stromung in der Grenzschicht
ist gleichbedeutend mit einem niedrigen Konvektionsstrom und somit auch einem
geringeren Stoffibergang. Im Gegensatz zu (a) ist bei (b) deutlich erkennbar, dass
aufgrund der hohen Geschwindigkeit der Bereich der Grenzschicht reduziert wird.
Der Geschwindigkeitsgradient in Substratnahe ist starker ausgepragt und die Stro-
mung bleibt nach Umstromen des vollen Kreisumfangs fokussierter. Es kann davon
ausgegangen werden, dass durch die hohe Geschwindigkeit von 100 m/s die Be-
schichtungsrate zwar im hinteren Bereich zunimmt, aber fur eine gleichmaflige Run-
dumbeschichtung steigt vorn unvorteilhaft die Rate. Um eine gleichmaRige Beschich-
tung und um eine mdglichst hohe Rate im NLOS-Bereich zu erzielen, muss, wie beim
DVD, eine optimale Stromungsgeschwindigkeit in Abhangigkeit des Zylinderdurch-
messers gefunden werden. Dies kann durch Optimierung der Simulation erfolgen.
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4.4.3 Rohr langs angestromt / Innenbeschichtung

Der bereits diskutierte Zusammenhang zwischen Stromung, Grenzschicht und
Schichtdickenverteilung lasst sich auch auf das Innenbeschichten eines Rohrs uber-
tragen. Fur die Diskussion werden die experimentellen Ergebnisse aus [Koh09a]
verwendet. Dort wurde die Ti-Schichtdickenverteilung innerhalb eines 200 mm lan-
gen Rohrs mit quadratischem Querschnitt untersuchte. Das Ziel war es, eine gleich-
mafige Verteilung zu erreichen. Dazu wurden die GFS-Quelle mit einer kreisformi-
gen Blende versehen und der fokussierte Gasstrom direkt durch das Rohr gefuhrt.
Unter Variation des Gasflusses und des Kammerdrucks sollte die Schichtdickenver-
teilung im Rohr modifiziert werden. Angaben zur GroRRe der Kreisblende oder zum
Rohrdurchmesser wurden nicht gemacht.

Um die durchgeflhrten Versuche vergleichen zu kdnnen, wird die Stromungsge-
schwindigkeit trotz fehlender Informationen nach Gl. 3.2 berechnet. Vermutlich ist die
Stromung durch die verkleinerte Austrittsflache deutlich schneller, aber die wesentli-
che Aussage Uber das Geschwindigkeitsverhaltnis der einzelnen Versuche zueinan-
der bleibt erhalten. Der Durchmesser des Rohrs wird als 20 mm angenommen. Die
Re-Zahl und der Verlauf der Grenzschichtdicke kbnnen nun berechnet werden, siehe
Gl. 2.7 und GI. 2.10. Es wird wieder angenommen, dass die Stoffdaten des Ti-Ar-
Fluids in guter Naherung vergleichbar mit den Stoffdaten flr eine reine Argon-
Stromung sind. Sie werden wie in Kap. 4.4.1.2 berechnet. In Tab. 4.8 sind die Pro-
zessparameter zusammengefasst.

Tab. 4.8: Verwendete Prozessparameter fiir die Ti-lnnenbeschichtung eines Rohrs mit
quadratischem Querschnitt [Koh09a]. Die Re-Zahl und die mittlere Gasgeschwindigkeit wurden
mithilfe von realistischen Annahmen berechnet und hinzugefiigt

Versuch A Versuch B Versuch C
Gasfluss 5500 sccm 2750 sccm 2750 sccm
Druck 0,516 mbar 0,522 mbar 0,305 mbar
Pumpleistung Standard verringert Standard
Mittl. Geschw. 24 m/s 12 m/s 20 m/s
Req mit d = 0,02m 6 3 3
Einlauflange le 2% 1 le 1 le.1

Aus Tab. 4.8 geht hervor, dass die dimensionslose Re-Zahl fur die Versuche B und C
identisch ist. Sie kdénnen stromungstechnisch als ahnlich betrachtet werden. Die
Druckvariation durch Verringerung der Abpumpleistung fiihrt also zu keiner Anderung
des Stromungsverhaltens, da die Gasgeschwindigkeit sich mit verandert hat. Bei
Versuch A ist aufgrund der hoheren Geschwindigkeit und des hoheren Drucks die
Re-Zahl doppelt so hoch als bei den Versuchen B und C.
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Als Einlaufstrecke Il wird die Strecke bezeichnet, auf der sich die gegenuberliegen-
den Grenzschichten im Rohrinneren bis auf 99% angenahert haben. Sie berechnet
sich nach Gl. 4.4 aus der Re-Zahl fur das Rohr und dem Rohrdurchmesser d
[Scho60].

I, ~006*Re,*d Gl 4.4

Nach Gl. 4.4 kann die Einlauflange bei konstantem Rohrdurchmesser nur durch Va-
riation der Re-Zahl verandert werden. Mit den Annahmen zur Berechnung der ver-
schiedenen Werte aus Tab. 4.8 lage die Einlauflange bei theoretischen 3 mm fur die
Versuche B und C bzw. bei 6 mm fir Versuch A. Da realistisch eine hdhere Ge-
schwindigkeit vorliegt, erstreckt sich der Einlauf noch weiter stromabwarts.

Wie an Abb. 4.79 a) und b) zu erkennen ist, spiegelt sich die identische Re-Zahl in
der Schichtdickenverteilung und im Grenzschichtverlauf wider. Sie verlaufen fur die
Versuche B und C deckungsgleich. Die Verteilung und der Unterschied zum Versuch
A koénnen durch den resultierenden Grenzschichtverlauf erklart werden. Die Vertei-
lung der Schicht entlang der Rohrinnenflache der einzelnen Versuche entspricht der
an einer langs angestromten ebenen Platte, wie sie in Abs. 4.4.1.2 gefunden wurde.
Der Verlauf kann in Abhangigkeit von der Grenzschicht in die dort beschriebenen
zwei Bereiche unterteilt werden. Der Zusammenhang zwischen Stromung, Grenz-
schicht und Schichtabscheidung kénnte somit auch durch die Sh-Zahl und dem
Stoffubergangskoeffizienten B beschrieben werden, aber aufgrund der fehlenden In-
formationen Uber die genauen Prozessbedingungen wurde hier keine Berechnung
der Kennzahl und des Stoffubergangskoeffizienten durchgeflhrt.

Die hohere Stromungsgeschwindigkeit aufgrund der verwendeten Parameter bei
Versuch A fihrt zu einem flacheren Anstieg der Grenzschichtdicke, Abb. 4.79 b).
Damit kann das langsamere Absinken der Schichtdicke entlang der Probe erklart
werden. Aus dem Verlauf der Grenzschicht lasst sich jedoch nicht die im Anfangsbe-
reich deutlich niedrige Beschichtungsrate ableiten, Abb. 4.79 a). Die Rate bei den
Versuchen B und C betragt im Vergleich zu A das Funffache. Wahrscheinlicher ist,
dass durch die Quellenblende innerhalb der GFS-Quelle ein Druckanstieg zu ver-
zeichnen ist. Dies bewirkt, dass die Quelle auRerhalb ihres Betriebsoptimums arbei-
tet und folglich die Beschichtungsrate sinkt. Auch die héhere Strdomungsgeschwin-
digkeit kann eine Ursache flr die niedrigere Rate sein. In Abb. 4.17 konnte gezeigt
werden, dass eine Erhdhung der Strdmungsgeschwindigkeit durch einen hdheren
Gasfluss bei konstantem Druck die Beschichtungsrate reduziert, da der Verlust durch
Ladungstrager zunimmt. Aufgrund der Unvollstandigkeit der Daten wurde auf die Si-
mulation der Rohrstromung verzichtet. Zwar ware eine Simulation basierend auf eine
Vielzahl von Annahmen und Abschatzungen durchfuhrbar gewesen, aber ein direkter
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Vergleich zwischen Schichtdicken- und Geschwindigkeitsverteilung der Stromung
ware nicht mehr maoglich.

a)

12

Beschichtungsrate [um/h]
[-2]

0 50 100 150 200
Position [mm]

——Versuch A - - Versuch B+C

b)

Rohrachse

Grenzschichtdicke

Position

\—O—Versuch A - Versuch B+C\

Abb. 4.79: a) Ti-Schichtdickenverteilung [Koh09a] und b) Grenzschichtverlauf im Inneren des
Vierkantrohrs durch Variation der Stromung

Wie hier gezeigt wurde, muss bei der Innenbeschichtung eines Rohrs bericksichtigt
werden, dass sich die benachbarten Substratinnenflachen in unmittelbarer Nahe zu-
einander befinden und die Grenzschichten sich nach Erreichen der Einlaufstrecke le
Uberlagern. Nach der Uberlagerung erfolgt keine weitere Veranderung des Ge-
schwindigkeitsprofils. Die Strdomung qilt als hydrodynamisch ausgebildet. Um die Be-
dingung eines konstanten Mengenstroms zu erfullen, erfolgt eine Beschleunigung
der Kernstromung. Im ausgebildeten Zustand weist sie ein parabelformiges Profil auf
und ist im Zentrum doppelt so schnell wie die mittlere Stromungsgeschwindigkeit
[Schr00]. Zur Verdeutlichung dient Abb. 4.80.
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Abb. 4.80: Geschwindigkeitsprofil und Einlaufstrecke I, bei Rohrdurchstromung [Mer00]

Im Bereich der Einlaufstrecke kann die Bildung der Grenzschicht wie bei einer langs
angestromten ebenen Platte betrachtet werden [Scho60]. Fir den Stoffibergang gel-
ten somit die Uberlegungen aus Kap. 4.4.1.2. Das Modell der Verkettung von Stré-
mungsgeschwindigkeit, Konvektion/Diffusion und Schichtabscheidung kann zur Be-
schreibung und Erklarung verwendet werden.

Bis zum Erreichen der Einlaufstrecke wachst die Grenzschicht an. Kontinuierlich
nimmt die Strdomungsgeschwindigkeit in Wandnahe ab. Dies bedeutet zu Beginn ei-
nen hohen Konvektionsstrom und Konzentrationsunterschied in direkter Wandnahe.
Eine grol3e Ubergehende Stoffmenge ist zu erwarten. Dagegen reduziert die parabo-
lische Geschwindigkeitsverteilung im ausgebildeten Zustand den Konvektionsstrom
und ein kleiner Konzentrationsgradient entsteht. Folglich verringert sich der Stoff-
ubergang. Gleichzeitig kann davon ausgegangen werden, dass durch die standige
Abscheidung im vorderen Bereich die Konzentration an Targetatomen stromabwarts
abnimmt [Koh09a]. Eine an Targetatomen verarmte Stromung bzw. eine verdinnte
Konzentration an Teilchen fuhrt zu einer geringeren Abscheidung.

Wie hier gezeigt wurde, wird auch die Innenbeschichtung eines Rohrs vom Stro-
mungsverhalten und von der Bildung der Grenzschicht beeinflusst. In diesem spe-
ziellen Fall muss noch die Einlauflange le mitbertcksichtigt werden.

4.4.4 Schaufelbeschichtung

Eine Schaufel kann in guter Naherung als eine ebene Platte betrachtet werden, so-
lange der Kruimmungsradius der Wand grof3 im Vergleich zur Grenzschichtdicke ist
[Schl96, Bae9g].

Mit dem GFS-Verfahren wurde eine Schaufel mit Titan beschichtet, die parallel zum
Blatt und auf die Vorderkante angestromt wurde. Der Schnitt zur Bestimmung der
Schichtdickenverteilung erfolgte 20 mm unterhalb der Schaufelspitze. Dieser Bereich
gilt als besonders gefahrdet durch Erosion [Koh09a]. Die Messpunkte wurden
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gleichmalig entlang der Kontur gelegt. Die ermittelten Schichtdicken wurden auf den
Maximalwert normiert. Die Vorderkante zeigt die héchste Beschichtungsrate, da sie
direkt angestromt wird und gleichzeitig den kleinsten Abstand zur Quelle besitzt. Die
konkave und konvexe Seite werden wie ebene Platten langs angestromt. Wie in
Abb. 4.81 zu sehen ist, zeigen die Schichtdickenverteilungen an der Schaufel einen
ahnlichen Verlauf, wie er in Kap. 4.4.1.2 an der langs angestromten Flachprobe ge-
funden worden ist. Hinter der Vorderkante fallt die Schichtdicke rapide ab und mit
zunehmender Entfernung flacht die Kurve ab. Im Gegensatz zur ebenen Platte kann
zu der Hinterkante ein Wiederanstieg der Schichtdicke beobachtet werden. Sie er-
reicht 30% des Maximalwerts und ist damit dreimal dicker als die Schicht im Bereich
der Seitenflachen.

1,0 P« L
Vorderkante ; \ '

'
Lt

Hinterkante J Hinterkante

Beschichtungsrate, normiert

3
0,5 I >
'\
I '
|}
konkave ! A konvexe
Seite ! ) Seite
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\ /’I ‘\ D\EL g
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Messpunkt

‘—0— Schaufel - & - Flachprobe Iéngﬂ

Abb. 4.81: Ti-Schichtdickenverteilung entlang einer langs angestromten Schaufel. Die
Vorderkante wurde direkt angestromt und befand sich somit in LOS

Es existieren zwei mogliche Ansatze zur Erklarung der erhdohten Beschichtungsrate
an der NLOS-liegenden Hinterkante. Beide beruhen auf der Ausbildung der Grenz-
schicht. Ausgehend von einer laminaren Strdomung und Grenzschicht kommt es zu
keiner Abloésung der Stromung von der Oberflache. Sie folgt der Profiloberflache.
Nach dem Passieren der kompletten Substratoberflache vereinen sich die Stromli-
nien. Es kommt zu einer Annaherung an die Hinterkante und der Kanteneffekt wie
bei der quer angestromten Platte wird beobachtet, Abb. 4.82.
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210 M/ - -0m
Abb. 4.82: Vektordarstellung der Geschwindigkeitsverteilung der Ar-Stromung an der Schaufel
beim Ti-Beschichtungsprozess

Eine andere Moglichkeit ist, dass die Krimmung an Einfluss gewinnt. Die laminare
Grenzschicht schlagt in eine turbulente um, bleibt aber anliegend. Die Turbulenzen
sind aber von Vorteil, da sie fur eine intensivere Durchmischung der Fluidteilchen
sorgen. Im Vergleich zur laminaren Stromung fuhrt dies zu einem steileren Konzent-
rationsgradienten. Der Stoffstrom und damit der Stoffaustausch werden vergroRert
[Bae9o].

4.4.5 Beschichten von Profilen

Die neu gewonnenen Erkenntnisse aus Kap. 4.4.1.1 und Kap. 4.4.1.2 Uber die stro-
mungsabhangige Schichtabscheidung an Flachproben kénnen auf komplexe Geo-
metrien Ubertragen werden, bei denen der Zugang zur Substratoberflache fur die
Stromung erschwert wird. Bei den bisherigen eingesetzten Substraten war die Stro-
mung in der Lage, frei um eine Kontur zu strémen. Eine zweidimensionale Betrach-
tung der Strdomung war ausreichend. Die in diesem Kapitel verwendeten U- und T-
Profile besitzen wie realistische Bauteile eine Ausdehnung in alle drei Dimensionen.
Sie stellen fur die Stromung eine besondere Form der Behinderung dar. Die Geome-
trie bzw. die Anordnung sorgt fur eine Blockade des Gasstroms in y-Richtung. Dieser
hat nur noch die Mdglichkeit entlang der z-Achse auszuweichen.

Die ermittelten Schichtdickenverteilungen an den Geometrien beziehen sich nur auf
Titan und lassen sich mit den diskutierten Transportmechanismen in Abhangigkeit
der Stromung erklaren. Die Ergebnisse der Untersuchung an diesen Geometrien
werden kurz vorgestellt. Eine Simulation der Gasstromung im Falle der U-Profile ist
nur dreidimensional sinnvoll. Dies wurde aber im Rahmen dieser Arbeit nicht durch-
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gefiihrt. Fur die Betrachtung der U-Profile sind allgemeine Uberlegungen zur Stro-
mung ausreichend.

U-Profil

Der Aulienbereich des U-Profils kann in guter Naherung wie eine ebene Platte be-
trachtet werden. Durch die halb geschlossene Form kann der Gasstrom nicht mehr
zu allen Seiten ausweichen. Es kommt zu einer Staupunktbildung und dadurch fallt
im Innenbereich die Schichtdicke deutlich schneller ab. In die Eckbereiche gelangt
aufgrund der Strdmungsverhaltnisse am wenigsten Schichtmaterial. Zum Zentrum
hin steigt die Schichtdicke leicht an.

Stromungsrichtung

1,00 1,00
0,68 9% 0,68 0,68 8°% 0,68
0,44 80,38 0,38 8 & 0,46

0,17 0,03 0,07 0,03 e 0,10

Abb. 4.83: Normierte Ti-Schichtdickenverteilung an einem U-Profil mit den Abmessungen
20x20x20 mm

Die Schichtdickenverteilung unterscheidet sich in zwei Richtungen. Die Schichtdicke
an der Innen- und AulRenflache der Schenkel des U-Profils nimmt stromabwarts ab
und entspricht der Langsbeschichtung einer ebenen Platte, vergleiche Abs. 4.4.1.2.
Am Ende der Flachen wird auRen 10 bis 17% vom Maximum gefunden. Wie bereits
eingangs erwahnt, ist die Schichtdicke innen geringer aufgrund des Aufstauens der
Stromung. Im Vergleich zur AuRenseite erreicht die Schichtdicke an gleicher Position
nur 3%.

Bei gleichbleibenden Stromungsverhaltnissen und Prozessparametern andert die
Variation der Profil-Abmessungen nur die innere Schichtdickenverteilung, Abb. 4.84.
Die Stromungsverhaltnisse an langen, schlanken Substraten erschweren den Teil-
chen den unteren Bereich des Profils zu erreichen. Nur ein Prozent der maximalen
Beschichtungsrate wird dort gefunden (a). Kurze, breite Formen verbessern die Be-
schichtung im zentralen Bodenbereich, da der Boden sich in geringerer Entfernung
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zum Staupunkt befindet. Hier werden noch 17% vom Maximum erzielt. Die Schicht in
den Eckbereich bleibt aber mit 3% auf vergleichbar niedrigem Niveau.

a) b)
1!00 0,95 1,00 1,00
0,758 4 0,48 0,41 5" & 0,69 0,66 88 0,49 0,58 % 0,71

e 0,04 O 0,28 ¢ ¢ 0,15 0,152 0,28
0,23 o e 021 0,26 ¢ ¢ 0,03 0,17 0,03 e 0,25

019e e 0,01 e ¢ 0,18

Abb. 4.84: Einfluss der Geometrieverhiltnisse auf die Ti-Schichtdickenverteilung:
a) 20x10x20 mm und b) 10x20x20 mm

T-Profil

Durch den Versuchaufbau flr die Beschichtung der T-Profile handelt es sich bei den
Proben im weitestgehenden Sinne um ein zweigeteiltes U-Profil, Abb. 4.85 a). Es
besteht aber die Mdglichkeit, durch einen offenen Verbund der T-Proben die Stro-
mung passieren zu lassen, Abb. 4.85 b). Dies erhoht die Beschichtung an den paral-
lel zur Stromung befindlichen Substratoberflachen und an den Kanten im Ful3be-
reich. Die Schichtdickenverteilung an den 40x20 mm langen T-Profilen unterscheidet
sich nur unwesentlich von der Verteilung der gezeigten Proben. Auf eine Darstellung
wird daher verzichtet. Die hier gefundene Schichtdickenverteilung an beiden Ver-
suchsanordnungen kann als eine Kombination aus der in Kap.4.4.1.1 und
Kap. 4.4.1.2 beschriebenen Quer- und Langsbeschichtung gesehen werden. Die
Diskussion erfolgt nur an der Verteilung am offenen Verbund. Die Schichtdicke
nimmt entlang der langs angestromten Oberflache zum Ful} hin ab. Eine schnellere
Abnahme der Schicht wird beobachtet. Nach halber Probenlange liegt die Schichtdi-
cke nur noch bei 15% des Maximalwerts. Bei vergleichbarer Position werden bei den
U-Profilen >50% mehr Schicht gemessen, Abb. 4.84. Im Eckbereich befindet sich mit
1% das Minimum an abgeschiedenem Schichtmaterial. An den umstromten Kanten
steigt die Schichtdicke wieder an und erreicht 20-22% vom Maximalwert.
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Gasstrémung Gasstrémung
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Abb. 4.85: Ti-Schichtdickenverteilung an T-Profilen bei a) geschlossenem und b) offenem
Verbund

Die im Anschluss erfolgte Stromungssimulation an einem Einzelprofil ist ausreichend,
um die Entstehung der resultierenden Schichtdickenverteilung zu verdeutlichen,
Abb. 4.86 a) und b). Der offene Verbund vermindert das Aufstauen der Gasstromung
im FuBbereich. An den Kanten gelangt wie bei der quer gestellten Platte (siehe
Abb. 4.65) die Stromung wieder in die Nahe der Substratoberflache. Im Vergleich
zum geschlossenen Verbund kommt es an den dulersten Kanten des T-Profils zu
einer dreifach héheren Schichtabscheidung, Abb. 4.85 Pfeile.

Die Vektordarstellung des Simulationsergebnisses zeigt nicht nur die Geschwindig-
keitsverteilung, sondern auch die Stromungsrichtung, Abb. 4.86 b). Die Farben und
GroRen der Vektoren in (b) korrelieren mit der Geschwindigkeitsskalierung in (a). Wie
zu erkennen ist, Iasst sich die schnellere Schichtabnahme an den Langsseiten durch
das Stromungsverhalten erklaren. Ab halber Probenhdhe beginnt die Stromung infol-
ge des Aufstauens der Stromung durch die quer stehende Flache ihre Richtung zu
andern und entfernt sich von der Substratoberflache. Da in den Eckbereichen die
Stromungsgeschwindigkeit gegen null geht, gelangt Schichtmaterial nur durch Diffu-
sion dorthin und dementsprechend ist die Beschichtungsrate sehr niedrig. An den
Kanten der quer zur Stromungsrichtung stehendem Fuld nahert sich die Strdmung
wieder der Oberflache an. Die Beschichtungsrate nimmt aufgrund des Kanteneffekts
wieder zu.
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b)

210mf =5 M/ =0 M/,
Abb. 4.86: Geschwindigkeitsverteilung der Ar-Stromung an einem einzelnen T-Profil beim Ti-
Beschichtungsprozess. a) Geschwindigkeitsfeld und b) Vektordarstellung
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5. Zusammenfassung und Ausblick

Zur Steigerung des Gesamtwirkungsgrads von Triebwerken wird eine Erhdhung der
Verbrennungstemperatur angestrebt und neuartige Leichtbauwerkstoffe sollen zum
Einsatz kommen. Um eine ausreichend hohe Lebensdauer der zum Teil starker be-
lasteten Bauteile, insbesondere der Beschaufelung, zu gewahrleisten, werden auf
diese malRgeschneiderte Schutzschichten abgeschieden.

Ein Verfahren, um Schichten mit den entsprechenden Eigenschaften aufzubringen,
bietet das Hohlkathoden-Gasfluss-Sputterverfahren (GFS). Es ist zudem aufgrund
des eingesetzten hohen Inertgasstroms in der Lage, ,Non Line of Sight‘-Bereiche zu
beschichten. Genaue Kenntnisse Uber die entstehende Schichtmorphologie und die
Schichtdickenverteilung fur eine malRgeschneiderte Beschichtung sind im Rahmen
dieser Arbeit fur das GFS-Verfahren erarbeitet worden. Dazu wurde reines Titan und
Wolfram unter Variation der Prozessparameter auf stehende Flachproben aus Stahl
abgeschieden. Mit Titan wurde eine Beschichtungsrate von bis zu 13 um/h erreicht.
Wolfram erzielte eine Rate von 30 ym/h. Abgesehen von der Materialabhangigkeit
wird die Rate im hohen Malde von der Leistung und vom Abstand beeinflusst. Die
Parameter Temperatur und Bias besitzen dagegen nur einen geringen Effekt auf die
Rate. Wahrend bei Ti sich die Beschichtungsrate nur kaum bzw. geringfligig mit dem
Druck anderte, liel3 sich uber Druckvariation die Beschichtungsrate bei W beeinflus-
sen. Durch Rotation der Probe fiel die Rate im Vergleich zur stehenden Beschichtung
nur um den Faktor 2. Bei der Charakterisierung der GFS-Quelle konnte fir Ti und W
festgestellt werden, dass die Flache, die mit mindestens 75% der Maximalrate be-
schichtet wird, groRer ist als die Flache der Quellenéffnung. Sie hangt aber vom Tar-
getmaterial ab. Die Strom-Spannungscharakteristik der Quelle wird neben der Mate-
rialauswahl auch vom Druck beeinflusst.

Im ersten Teil der vorliegenden Arbeit wurde systematisch der Einfluss der Prozess-
parameter auf die Schichtmorphologie von Ti- und W-Schichten untersucht. Bis dahin
waren nur wenige Informationen oder Veroffentlichungen Uber diesen Zusammen-
hang zuganglich, insbesondere Uber das Gasfluss-Sputtern von Wolfram gab es nur
unzureichende Informationen aus der Literatur. Es konnte gezeigt werden, dass un-
abhangig vom Targetmaterial GUberwiegend eine stangelige Schichtmorphologie aus-
bildet wird. Der Einfluss der Prozessparameter auf die Schichtmorphologie war un-
terschiedlich stark ausgepragt. Wahrend die Leistung bzw. die Rate, der Substratab-
stand, der Kammerdruck, der Gasfluss, die Probenrotation und auch die Anstro-
mungsvariante (langs oder quer) nur zu einer geringfligigen Veranderungen der Mik-
rostruktur fihrten, bewirkte eine Schichtabscheidung bei erhéhten Substrattempera-
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turen oder der Einsatz einer Bias-Spannung eine signifikante Modifikation. Die An-
derung der Schichtmorphologie konnte mit den Uberlegungen zu den Strukturzo-
nenmodellen von Movchan, Thornton und Messier erklart werden. Damit konnte
nachgewiesen werden, dass die Modelle auch auf das GFS anwendbar sind. Der
Effekt beruht auf der Erhéhung der Adatom-Mobilitat. Abschattungseffekte werden
Uberwunden und Diffusionsprozesse bestimmen die Schichtbildung.

Die rontgenographische Analyse der Schichten zeigte, dass diese Uberwiegend mit
einer Fasertextur aufwachsen. Wie bei der Schichtmorphologie beeinflussen die Pro-
zessparameter Temperatur und Bias in Abhangigkeit vom Targetmaterial im hohen
Male die Texturausbildung der Schichten. Im Rahmen dieser Arbeit war es erstmals
moglich, Mikrostrukturen eindeutig einer bestimmten Gitterebene zu zuordnen. Es
konnte aulRerdem nachgewiesen werden, dass bei Ti eine Erhdhung der Substrat-
temperatur in erster Linie nur die Schichtmorphologie verandert, nicht aber die
Wachstumsorientierung. Dagegen fuhrt die Bias-Spannung durch das lonen-
Bombardement sowohl bei Ti als auch bei W zu einer Anderung der Schichtmorpho-
logie und der Vorzugsorientierung der aufwachsenden Kristallite. Die Texturanderung
durchlauft dabei materialunabhangig mit zunehmender Bias-Spannung nahezu iden-
tisch ab. Die ursprungliche Textur wird zuerst verscharft oder es bildet sich, wie im
Falle des Wolframs, direkt eine neue Fasertextur. Wird die Spannung erhoht, wach-
sen die Kristalle in der Schicht frei von einer Vorzugsorientierung bzw. es werden
mehrere Faserachsen mit gleicher Auspragung gefunden. Eine weitere Erhdhung der
Bias-Spannung lasst erneut eine Fasertextur entstehen, die aber eine andere Orien-
tierung aufweist als die zu Beginn. Weiterhin kann festgehalten werden, dass trotz
der unterschiedlichen Atommassen von Ti und W die Prozessparameter Temperatur
und Bias in ahnlicher Weise auf die Schichtmorphologie und auf die Texturausbil-
dung wirken. Die Wirkungsweise der Parameter auf die Schichtausbildung unter-
scheidet sich nicht zum konventionellen Sputtern.

Die Mikroharteprifung an den Ti- und W-Schichten zeigt eine Korrelation mit der
prozessabhangigen Schichtmorphologie. Die ermittelten Hartewerte der Schichten
liegen Uber den Werten aus der Literatur fur Ein- oder Polykristalle. Die kristal-
lographische Orientierung der Kristalle, die Korngréf3e, die thermisch induzierten Ei-
genspannung und die Hohe der Bias-Spannung sind als weitere mdgliche Einfluss-
faktoren auf die Mikroharte identifiziert worden.

Im zweiten Teil dieser Arbeit wurde erstmals der genaue Zusammenhang zwischen
Stromung, Grenzschicht und Schichtabscheidung ermittelt. Mithilfe der Grenzschicht-
und Stoffubergangstheorie Iasst sich die Schichtdickenverteilung an den verschiede-
nen Substratgeometrien erklaren. Die beobachteten Verteilungen sind ein direktes
Abbild der dort herrschenden Strémungsverhaltnisse. Die hier gewonnenen Erkennt-
nisse Uber das Zusammenwirken der Transportmechanismen Konvektion und Diffu-
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sion verbessern das Verstandnis fir die Schichtabscheidung beim GFS-Verfahren,
insbesondere in den ,Non Line of Sight“-Bereichen. Weiterhin konnte gezeigt wer-
den, dass das Ergebnis der Simulation der Gasstromung, namlich die Geschwindig-
keitsverteilung an den Geometrien, ein hilfreiches Instrument zur Einschatzung der
zu erwartenden Schichtdickenverteilung ist.

So konnte anhand der Stromungsverhaltnisse an einer quer angestromten Platte ei-
ne Erklarung fur den Kanteneffekt beim GFS gefunden werden. An den Kanten wird
eine bis zu zweifach héhere Beschichtungsrate als im Zentrum gefunden, da sich
das Fluid beim Umstromen der Platte an die Kanten annahert. Der dort befindliche
hohe Konvektionsstrom begulnstigt eine hohe Beschichtungsrate. Damit 1asst sich
auch die Beobachtung erklaren, dass bei Queranstrémung an kleineren Substrat-
oberflachen eine héhere Beschichtungsrate beobachtet wird als bei grolen Flachen.
Die Uberhdhungen der gegeniberliegenden Kanten iiberlagern sich, was zu einer
insgesamt hoheren Beschichtungsrate fuhrt.

Der generelle Verlauf der Schichtdickenverteilung an einer langs angestromten ebe-
nen Platte ist abhangig von der Strdomung bzw. von der Grenzschicht. Die lokale Sh-
Zahl und der Stoffubergangskoeffizienten f kdnnen verwendet werden, um die
Schichtdickenverteilung in sehr guter Naherung zu beschreiben. Entlang der Pro-
benoberflache andert sich zwar mit dem Konvektionsstrom die Mikrostruktur und die
Scharfe der Fasertextur der Schicht nimmt ab. Beides ist aber vergleichbar mit der
Abstandsanderung bei einer quer anstromten Flachprobe. Es bilden sich Stangel
aus, die fast senkrecht zur Oberflache wachsen, und eine identische Fasertextur wird
gemessen. Bei der Queranstrdomung wird die Stromung derart umgelenkt, dass diese
wie bei der Langsanstromung nahezu parallel zu Oberflache verlauft. Da der Stoff-
Ubergang stets quer zur Stromungsrichtung erfolgt, herrschen unabhangig von der
Anstromung identische Bedingungen fur den StoffiUbergang, der, wie beim Sputtern,
durch Diffusion bedingt wird.

Auch ein Einfluss vom Targetmaterial auf den Stofflibergang konnte nachgewiesen
werden. Bei einer hdheren Masse des Targetatoms ist eine grofiere Anzahl an Sto-
Ren notwendig, um durch Impulstubertragung das Targetatom entlang der Stromlinien
zu bewegen. Es kommt zu einer starkeren Querdiffusion der Targetatome zur eigent-
lichen Stromungsrichtung. Das flr das GFS erstellte Modell der Targetatombewe-
gung in der Gasstromung ermdoglicht es, die unterschiedlichen Schichtdickenvertei-
lungen von W und Ti zu erklaren. Bei vergleichbaren Stromungsbedingungen und im
Vergleich zu Ti nahm bei W die Beschichtungsrate entlang einer langs angestromten
Probe langsamer ab, der Kanteneffekt war geringer und eine gleichmaligere Be-
schichtung um einen Zylinder wurde erzielt. Im Gegensatz zu der Ausbildung der
Schichtmorphologie und der Textur ist ein Effekt auf die Schichtdickenverteilung
durch die vierfach héhere Atommasse von W gegenuber Ti festzustellen.



152 5. Zusammenfassung und Ausblick

Die kombinierte Betrachtung von Grenzschicht, Stofflibergang und Strémungssimula-
tion hat sich als geeignetes Werkzeug erwiesen, um die Schichtdickenverteilung an
einer dreidimensionalen, beliebig komplex geformten Probe zu verstehen und zu er-
klaren. Bei der Untersuchung der Ti-Schichtdickenverteilung an quer angestromten
Kreiszylindern konnte festgestellt werden, dass eine hdhere Stromungsgeschwindig-
keit zu einer starkeren Beschichtung des NLOS-Bereichs flhrt, da sich die Grenz-
schicht dunner ausbildet. Ein ahnlicher Effekt wird durch den Einsatz eines kleineren
Rohrdurchmessers erzielt. Weiterhin ermdglicht die Vorstellung des Stofflibergangs
nach der Grenzschicht-Theorie und die Stromungsmechanik die Schichtdicken-
verteilung im Inneren eines Rohrs, an einer Turbinenschaufel oder an U-/T-Profilen
zu erklaren. Das Modell der Verkettung von Grenzschichtdicke, Stromungsge-
schwindigkeit, Konvektionsstrom bzw. Diffusion und Stoffibergang ist auch hier gul-
tig. Die Stromung bei den Beschichtungsversuchen lasst sich mithilfe der Simulation
nachbilden und kann dazu genutzt werden, um z.B. die Schichtdickenverteilung am
einen Kreiszylinder weiter zu optimieren.

Fir weitere Untersuchungen und Optimierungsschritte zum  Gasfluss-
Sputterverfahren sollte nicht nur die Beschichtungstechnik, sondern auch die Stro-
mungsmechanik miteinbezogen werden. Wie im Rahmen dieser Arbeit gezeigt wur-
de, ist die Stromung von elementarer Bedeutung flir den GFS-Prozess und fur die
Schichtabscheidung. Mithilfe von strémungsmechanischen Uberlegungen sollte es
moglich sein, eine gleichmaligere Schichtdickenverteilung an einer beliebigen Sub-
stratform zu erreichen. Eine Beeinflussung der Grenzschicht und der Strémung kann
erreicht werden, z.B. durch Absaugen/Ausblasen, oszillierende Substrate und durch
Stromungsablenker [Vet00, Schl96]. Hohere Stromungsgeschwindigkeiten sind reali-
sierbar durch eine Modifikation der Anlagen.

Die Strdmungssimulation hat sich als nitzliches Hilfsmittel erwiesen, um die gefun-
dene Schichtdickenverteilung an den Substraten erklaren zu kénnen. Fir eine Ver-
feinerung der Simulation mussen die Randbedingung genauer untersucht werden.
Die genaue Bestimmung der Zusammensetzung der Gasstromung in Substratnahe,
z.B. mittels eines Plasma-Prozess-Monitors, sollte dabei im Vordergrund stehen. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde die Simulation nur an zweidimensionalen Modellen
durchgefuhrt und eine Reihe von Vereinfachungen angenommen, wie z.B. eine reine
Argon-Gasstromung. Mit Blick auf die Beschichtung von hoch komplexen Bauteilen
ist der nachste Schritt die Verwendung von dreidimensionalen Modellen.

Bei der Untersuchung des Einflusses der Prozessparameter auf das Gasfluss-
Sputtern von Wolfram konnte durch Druckvariation die Beschichtungsrate von 26 auf
30 um/h gesteigert werden. Die Prozessparameter fur Wolfram sind hinsichtlich einer
Steigerung der Beschichtungsrate noch optimierbar.
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Anhang

A: Verzeichnis der Symbole

Symbol

Ma,x

c| <

Einheit
[m?]

[-]

[m]

[m]

[m]
[m?/s]
[C]
[1/s]

[A]
[J/K]
[m]
[m]
[m]
[-]
[kal
[kal

[kg/(m**s)]
[-]

[1/mol]
[mbar]
[kW]

[sim]
[um/h]
[J/(mol*K)]
[um]
[m3/h]

[s]

[K]

[K]

[-]

[m/s]

Bedeutung

Gasaustrittsflache

Konstante zur Berechnung der Sh-Zahl
Durchmesser / Flugstrecke / Abstand
Teilchendurchmesser der Spezies A
Teilchendurchmesser der Spezies B
Diffusionskoeffizient

Elementarladung

Auftreffrate
Keimwachstumsgeschwindigkeit
Stromstarke

Boltzmann-Konstante

Einfanglange

Einlauflange bei Rohrstromung
Charakteristische Lange

Konstante zur Berechnung der Sh-Zahl
Teilchenmasse der Spezies A
Teilchenmasse der Spezies B

Ortliche Massenstromdichte
Konstante zur Berechnung der Sh-Zahl
Avogadro-Konstante

Kammerdruck

Targetleistung

Argon-Gasfluss

Beschichtungsrate

Universelle Gaskonstante

Mittlere Rauheit

Saugvermdgen des Pumpensystems
Diffusionszeit
Abscheidungstemperatur
Schmelztemperatur

Atomare Masseneinheit

Mittlere Stromungsgeschwindigkeit
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Symbol Einheit Bedeutung

Uo [m/s] Maximale Stromungsgeschwindigkeit

U [V] Entladespannung

U [-] Umdrehungen

Us V] Bias-Spannung

X [m] Koordinate

y [m] Koordinate

Y [-] Sputterausbeute

z [m] Koordinate

a [°] Einfallswinkel des Gasstroms

B [°] Verkippungswinkel der gewachsenen Stangel

Bx [m/h] Lokaler Stoffibergangskoeffizient

01 [m] Verdrangungsdicke an langs angestromten Platte

Qg9 [m] Grenzschichtdicke an langs angestromten Platte

Omax [m] Maximale Grenzschichtdicke an einem Kreiszylinder

n [kg/(m*s)] Dynamische Viskositat

0 [°] Winkel zur Netzebene bei der Rontgenbeugung

A [m] Mittlere freie Weglange

Vv [m?/s] Kinematische Viskositat

PAw [kg/m?3] Dichte der diffundierenden Komponente A an der Plat-
tenoberflache

PAx [kg/m?] Dichte der diffundierenden Komponente A in der unge-
stérten Stromung

(0} [°] Probendrehwinkel bei Polfigurmessung

1] [°] Probenkippwinkel bei Polfigurmessung
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B: Verzeichnis der Abklirzungen

Abkiirzung Bedeutung

Ar Argon

Cr Chrom

DC Direct Current

DVD Directed Vapor Depostition
EB-PVD Electron Beam Physical Vapor Deposition
EDX Energy Dispersive X-ray Spectroscopy
Fe Eisen

FE Finite Elemente

FWHM Full Width at Half Maximum
GFS Gasfluss-Sputtern

hcp Hexagonal Closed Packed
hex Hexagonal

ITO Indiumzinnoxid

kfz Kubisch-flachenzentriert
krz Kubisch-raumzentriert

LOS Line of Sight

MEGA Multiquellen Magnetron Sputteranlage
NLOS Non Line of Sight

PPM Plasma Prozess Monitor
PVD Physical Vapor Deposition
PZT Blei-Zirkonat-Titanat

Re Reynolds-Zahl

REM Rasterelektronenmikroskop
Sc Schmidt-Zahl

Sh Sherwood-Zahl

SZM Strukturzonenmodell

Ti Titan

TiC Titankarbid

TiN Titannitrid

TiO, Titandioxid

w Wolfram

WDS Warmedammschicht

XRD X-ray Diffraction
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