3 Theoretische Beschreibung der Deposition von Nanopartikeln

Transportvorgénge von Partikeln zu Oberflachen kénnen auf unterschiedliche Weise betrach-
tet werden, zum einen mit dem Eulerschen Ansatz als Kontinuumsprozef3 und zum anderen
mit dem Lagrangeschen Ansatz in Form von Einzeltrgektorien. Im ersten Fall wird die Parti-
kelphase als Kontinuum betrachtet, wodurch Aussagen lber das Verhalten der Partikelphase
als Ganzes im Vordergrund stehen. Ein wichtiger Parameter bei dieser Betrachtungsweise ist
die Partikelfludichte, mit der das Bewegungsverhaten der Partikel phase beschrieben wird.
Sie setzt sich aus einem diffusiven Anteil, der durch das erste Ficksche Gesetz beschrieben
wird, und einem Term zur Berticksichtigung des konvektiven sowie durch externe Kréafte her-
vorgerufenen Transportes zusammen /30/. Untersuchungen hierzu wurden von /31/, /32,
133/, 134/ hinsichtlich der Abscheidung von Partikeln auf Waferoberflachen, die mit einer
partikel beladenen, laminaren Staupunktstromung angestréomt wurden, durchgefihrt. Durch die
Beschreibung der Partikelphase als Kontinuum, ist diese Methode fur die makroskopische
Untersuchung der Deposition gut geeignet. Die Bewegung einzelner Partikel wird hierbel
nicht betrachtet, so dal3 keine Aussage Uber deren Anordnung auf Oberflachen gemacht
werden kann. Dies wird durch den Lagrangeschen Ansatz erméglicht, bei dem das Ein-
zelpartikel im Vordergrund steht. Die Wechselwirkung mit seiner Umgebung, in die auch die
Eigenschaften der Substratoberflache einflief3en, kann in einer Kréftebilanz und damit durch
die Bewegungsgleichung dargestellt werden. Die Lésung der Bewegungsgleichung fuhrt zur
Berechnung von Trajektorien, die Aussagen Uber die zu erwartende Anordnung der Partikel
auf der Substratoberfl&che erlauben.

In Abbildung 3.1 ist der einfachste Fall des Depositionsvorganges schematisch dargestellt. Es
wird von einem Gasvolumen Uber einer glatten Oberflache ausgegangen, in dem die Parti-
kelphase zufdlig verteilt vorliegt. Die Annahme einer zufélligen Verteilung liegt durch den

%???
?
?M??

@) Q
OQ)OOO
o Q

Abbildung 3.1: Gradlinige Deposition von Partikeln
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grof3en Einflul der Brownsche Bewegung der Partikel im betrachteten GrofRenbereich nahe.
Unter der weiteren Annahme, dal3 die Partikel keinerlel Wechselwirkungen untereinander
ausiiben und sich aufgrund einer Kraft, die senkrecht zur Substratoberflache wirkt, gradlinig
auf die Oberflache zu bewegen, erfolgt nun eine Belegung der Substratoberflache mit Parti-
keln. Als Mal3 fur die Anzahl an deponierten Partikeln pro Flacheneinheit wird im Rahmen
dieser Arbeit die Belegungsdichte verwendet, die hier in Partikeln pro Quadratmikrometer
angegeben wird. Die zweidimensionale Verteilung der abgeschiedenen Partikel auf der Ober-
flache stellt eine Projektion der zufélligen dreidimensionalen Verteilung in der Gasphase dar.
Da die Partikel im Volumen gleichverteilt sind, ist die Wahrscheinlichkeit einer Deposition
eines Partikels auf der Substratoberflache fur jeden Punkt ebenfalls gleichverteilt. Mit zuneh-
mender Bel egungsdichte nimmt jedoch die unbelegte Fléache ab und es steigt die Wahrschein-
lichkeit, dal? ein ankommendes Partikel auf ein bereits deponiertes trifft. Das entstehende En-
semble wird im folgenden als ,,Agglomerat” bezeichnet, isoliert auf der Oberflache liegende
Partikel als , Einzelpartikel”. Dieser Vorgang 183 sich numerisch simulieren, indem Kugeln
mit dem Durchmesser d, aus einer Startebene heraus mit senkrecht zu dieser Ebene gerichte-
ten Trajektorien auf eine Zielebene ,, abgeschieden® werden. Dabei sind die Startkoordinaten
in der Startebene zufdlig verteilt. Nach jedem ,,deponierten” Partikel wird das Verhaltnis der

Anzahl der Einzelpartikel Neinzepartike, ZUr Anzahl Nro der insgesamt abgeschiedenen Parti-
kel neu bestimmt. Dieses Verhdtnis ist in Abbildung 3.2 flr Partikeldurchmesser d, von
10 nm, 20 nm, 30 nm, 50 nm und 80 nm in Abhangigkeit von der Belegungsdichte dargestellt.
Die Kurven stellen jeweils die Mittelwerte aus funf Simulationen dar, die fur eine Flache der
Zielebene von 9 pm? berechnet wurden.

NEinzeIpartikeI / NTotaI [%]

0 100 200 300 400 500
Belegungsdichte [#/pm?]

Abbildung 3.2: Anteil an Einzelpartikeln in Abhangigkeit von der Belegungsdichte bel
zufélliger Vertellung der Partikel
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Das Diagramm zeigt, dal3 bel einer zufélligen Vertellung der Partikel auf dem Substrat eine
Agglomeration der Partikel nicht vermieden werden kann. Desweiteren nimmt die Agglome-
rationswahrscheinlichkeit stark mit dem Partikeldurchmesser zu, was auf die quadratisch mit
dem Partikeldurchmesser zunehmende projezierte Flache der Partikel zurtickzufthren ist. Aus
diesen Uberlegungen folgt, dal? bei einem linearen Transport der Partikel bei senkrecht zur
Substratoberfléche gerichteter Kraftwirkung auf die Partikel, die zuféllige Verteilung im Vo-
lumen, zu einer zufélligen und damit unstrukturierten Verteilung auf der Fléche fuhrt. Im
Hinblick auf das Ziel einer strukturierten Anordnung der Partikel 18f% sich daraus ableiten,
daR parallel zur Substratoberflache gerichtete Krafte benétigt werden, um eine Uberfiihrung
der zufdligen Verteilung im Volumen in eine strukturierte Anordnung auf der Fl&che zu er-
maoglichen.

Fir die Entwicklung eines Prozesses, mit dem sich eine strukturierte Anordnung von Nano-
partikeln bewerkstelligen 1&1¥, ist daher eine moglichst exakte Analyse moglicher Einfluf3pa-
rameter auf den Transportvorgang einzelner Partikel hin zu einer Substratoberfléche nétig.
Als Grundvoraussetzung wird hier davon ausgegangen, dal3 die gasgetragenen Partikel durch
die Stromung der Gasphase vom Ort ihrer ,, Entstehung® in eine Depositionskammer transpor-
tiert werden. Die Stromung endet in Form einer Staupunktstrémung auf einem glatten Sub-
strat, das horizontal ausgerichtet ist. Die Partikelkonzentration in der Gasphase ist so gering,
dal? Wechselwirkungen von Partikeln in der Gasphase vernachléassigt werden kénnen. Der
betrachtete Partikel gréf3enbereich umfalét den Bereich zwischen 1 nm und 100 nm, wobei von
monodipersen Partikeln ausgegangen wird. Fir die Analyse wird der Transportvorgang in
zwei Phasen eingeteilt, die im folgenden kurz beschrieben werden.

Die erste Phase beschreibt den Transport des Partikels vom Eintritt in die Depositionskam-
mer bis in die Nahe des Substrates. Der Abstand vom Substrat ist dabel so grof3, dal3 Wech-
selwirkungen zwischen Partikeln und Substrat ausgeschlossen werden kénnen. In diesem
Abschnitt wirken auf ein Partikel, wie Abbildung 3.3 veranschaulicht, die Schwerkraft Fschwer,
die Auftriebskraft Faysrien, die Widerstandskraft Fy des umgebenden Fluids, die abhangig ist

nd I:Auftrieb
TE lGastuG A

Z
VX FSchwer

I:Coul omb

y
Y Fw

Abbildung 3.3: Kréaftebilanz am Einzelpartikel in grof3er Entfernung vom Substr at
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von der Stromungsgeschwindigkeit sowie eine stochastische Kraft Fgrown, die verantwortlich
ist fur die zuféllig gerichtete Brownsche Bewegung des Partikels. Im Falle einer elektrischen
Ladung auf dem Partikel wirkt bel Présenz eines elektrischen Feldes die Coulombsche Kraft
Fcouomb, WObel in dieser Phase der Deposition von einem homogenen Feld ausgegangen wird,
das Uber grol3e Entfernungen (im Zentimeterbereich) konstant ist. Bis auf die stochastische
Kraft Fgrown Sind alle Kréfte in dieser Phase senkrecht zum Substrat ausgerichtet.

In der zweiten Phase befindet sich das Partikel im Nahbereich der Substratoberflache. Diese
Phase ist dadurch gekennzeichnet, dal’ das Substrat einen Einflufd auf den Transportvorgang
ausiibt. Dieser Einflufd hangt stark von der Entfernung des Partikels vom Substrat ab. Zu-
néchst macht sich der Einflufd des Substrates durch die Umlenkung der Stromung parallel zum
Substrat bemerkbar. Bel weiterer Anndherung an das Substrat nimmt der Einflu® der Stro-
mung aufgrund der Abnahme der Stromungsgeschwindigkeit in der Geschwindigkeitsgrenz-
schicht kontinuierlich ab und ist schlieflich bel Absténden unterhalb von ca. 5 um véllig
vernachlassigbar. Bei Abstanden unterhalb von 1 um treten aufgrund von Wechselwirkungen
mit dem Substrat weitere Kréfte auf, die in Abbildung 3.4 dargestellt sind. Neben den, in der
ersten Phase genannten Kraften (Fautien, Fsowee Und Fw wurden der besseren
Ubersichtlichkeit wegen nicht eingezeichnet), treten die van der Waals Kraft Fyqw ps Sowie
bei geladenen Partikeln die Bildkraft Fgjq, die beide ebenfalls senkrecht zur Substratoberfl&
che wirken, auf.

Mit zunehmender Belegungsdichte steigt die Wahrscheinlichkeit, dal3 sich ein ankommendes
Partikel einem bereits deponierten Partikel ndhert. Dieser Fall wird in Abbildung 3.5
veranschaulicht. Es wirkt zwischen den Partikeln die van der Waals Kraft Fygw pp.. Aufgrund
der Partikelladung wirkt zwischen den Partikeln die Bildkraft Fgig pp. Desweiteren wird das
homogene elektrische Feld in der Néhe des deponierten Partikels gestért, wodurch sich in
Abhangigkeit von der Partikelladung die Coulombsche Kraft Feouom, auf das ankommende

I:Brown

deW_PS
Fgild ps

I:Coul omb

Substrat

Abbildung 3.4: Kr&ftebilanz am Einzelpartikel im Nahbereich der Substratoberflache
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Abbildung 3.5: Kréaftebilanz am Einzelpartikel bel Wechselwirkung mit einem bereits
deponierten Partikel

Partikel &ndert. In dem nun inhomogenen elektrischen Feld wirkt zusétzlich die Dipolkraft
Foipa auf die Partikel. Dain dieser Phase aufgrund der seitlich wirkenden Kraftkomponenten
eine Ablenkung der senkrecht zur Substratoberflache gerichteten Bewegung des Partikels
erfolgt, ist der Einflul? der Massentrégheit zu Gberprifen.

3.1 Diskussion der Krafte am Einzelpartikel

Im folgenden werden die Kréfte vorgestellt, die in den verschiedenen Phasen der Deposition,
am Einzelpartikel angreifen. Das Zidl ist es, anhand der dominierenden Kréfte ein Modell des
Depositionsvorganges aufzustellen, mit dem Parameter flr eine gezielte Beeinflussung der
Deposition identifiziert werden konnen. Alle vektoriellen Grofen sind als fett gedruckte
Buchstaben dargestellt.

Wider standskr aft

Die Bewegung eines Partikels durch die Gasphase fuhrt zu einer Verdrangung des Gases, das
in Schichten um das Partikel flief3, wobel die einzelnen Schichten Gbereinander gleiten. Die
Widerstandskraft resultiert aus der Reibung zwischen diesen Schichten und 143t sich nach
dem Stokeschen Gesetz fir die Partikel im betrachteten GrofRenbereich unter d, = 100 nm,
wie folgt berechnen /35/:

_ 3pchysd 3 (vy-vy)
v C

c

(3.1)

mit: hg:  Dynamische Viskositét des Tragergases [Nsm?]
Vg Geschwindigkeit des Trégergases [ms’]
vy, Geschwindigkeit des Partikels [ms™]
C.  Cunningham-Slip-Korrekturfaktor
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Eine wichtige Annahme des Stokeschen Gesetzes ist, dal3 die Geschwindigkeit zwischen Gas-
phase und Partikel an dessen Oberfléche null ist. Diese Annahme verliert ihre Gltigkeit, so-
bald der Partikeldurchmesser in der Grofdenordnung der freien Weglange der Molekiile der
Gasphase liegt. Diesist fur die zu untersuchenden Bedingungen gegeben. Die freile Weglange
von Stickstoff betragt bei Normalbedingungen | 4(N2) = 66,5 nm. In diesem Fall ist die Wider-
standskraft kleiner als durch das Stokesche Gesetz vorhergesagt wird. Dieser ,, Schlupf* wird
durch den Cunningham-Slip-Korrekturfaktor Cc beriicksichtigt /35/:

I & 0,39xd
C. =1+ d_ ><e2 34+105 >exp§—:u : (3.2

p

Bl

Mit zunehmendem Partikeldurchmesser geht Cc gegen eins. Nach /35/ ist das Stokesche Ge-
setz durch die Verwendung von Cc gultig bis hinunter zu d, = 1 nm, solange die Partikel-
Reynoldszahl Re kleiner as einsist. Die Reynoldszahl ist eine dimensionslose Kennzahl, die
die Tragheitskraft des Partikels und die Scherkraft auf das Partikel aufgrund des Tragergases
ins Verhdltnis setzt und die sich wie folgt berechnet:

r,>(v,-v,)>d
Re=—? (gh p)>d : (3.3)

g

mit: ry:  Dichte des Trégergases [kgm™]

Im Falle kleiner Reynoldszahlen (Re< 1) sind die viskosen Kré&fte wesentlich grof3er as die
Trégheitskréfte, was eine Voraussetzung fur die Gultigkeit des Stokeschen Gesetzes ist. Fir
ein 100 nm grof3es Partikel in Stickstoff bel Normalbedingungen betrégt die Reynoldszahl
lediglich 0,56, wenn eine Relativgeschwindigkeit zwischen Partikel und Gasphase von
100 ms™ angenommen wird. Da sowohl die betrachtete PartikelgroRe als auch die Relativge-
schwindigkeit zwischen Partikel und Gasphase unterhalb dieser Werte liegen, folgt daraus,
dal3 in der vorliegenden Arbeit die Widerstandskraft in der angegebenen Form berechnet wer-
den darf.

Aus Gleichung (3.1) |&3t sich die Mobilitét B eines Partikels ableiten:

V, -V
B=—""-F= Ce . (3.4)
Fu 3ph xd

Wirkt eine aullere Kraft Fegern Wie z.B. die Schwerkraft auf das Partikel, stellt sich zwischen
dieser und der Widerstandskraft sehr schnell ein Gleichgewicht ein. Im Gle chgewichtszu-
stand gilt dann:
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Fon =Fy =—2—° . (3.5)

Daraus folgt, dal3 die Endgeschwindigkeit eines Partikels in einem Kraftfeld relativ zur Gas-
phase durch Multiplikation der auf3eren Kraft mit der Mobilitét B berechnet werden kann:

V, -V, =Fgen XB : (3.6)

Das Produkt aus der Mobilitat und der Partikelmasse m, ergibt die Relaxationszeit tp, die eine
wichtige Grof3e zur Charakterisierung der Partikelbewegung darstellt. Es ist die Zeit, die ein
Partikel bendtigt, um auf eine Anderung der duReren Krafte zu reagieren und seine Ge-
schwindigkeit den neuen Bedingungen anzupassen /35/:

r_xd?>C
t =m.xB=-—*>_"P "~ c (37)
P P 18>h
mit: r,.  Dichte des Partikelmaterials [kgm™]

Zur Veranschaulichung ist die Abhéngigkeit der Relaxationszeit vom Partikeldurchmesser in
Abbildung 3.6 schematisch dargestellt. Aus dem Diagramm geht hervor, dal3 die Relaxations-
zeit beispielsweise eines 30 nm grof3es Indiumpartikels bel den gegebenen Versuchsbedin-
gungen ca. 146 ns betragt. Fur die Simulation der Bewegung eines Partikels dieser Grolie
folgt daraus, dal? bei der Losung der Bewegungsgleichung die Massentragheit beriicksichtigt
werden muf3, sobald die betrachteten Zeitintervalle kleiner alst, = 146 ns werden.

700

Partikelmaterial: Indium

600 - rp=7310 kg/m*

500 -

400 +

t, [ns]

300 +

200 A

100 -

0 T T T T
0 20 40 60 80 100

dp [nm]

Abbildung 3.6: Abhangigkeit der Relaxationszeit vom Partikeldurchmesser berechnet
fur Indiumpartikel in Stickstoff bel Normalbedingungen
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Diffusionskraft — Brownsche Bewegung

Partikel, die in einem Gas dispergiert sind, unterliegen standigen Kollisionen mit den
Gasmolekile, die as elastische StoRRe angesehen werden konnen, durch deren
Impulstibertragung kinetische Energie an das Partikel tbertragen wird. Da die Kollisionen in
alen Raumrichtungen mit der gleichen Wahrscheinlichkeit erfolgen, ist der Ubertragene
Gesamtimpuls im zeitlichen Mittel null. Die Impulsibertragung unterliegt jedoch
Fluktuationen, die zum einen auf die statistische Verteilung der Molekile im Raum und zum
anderen auf ihre Geschwindigkeitsverteilung zurlckzufihren sind, die eine sehr schnell
variierende stochastische Kraftwirkung auf das Partikel zur Folge hat. Dies fihrt zur
Brownschen Bewegung, aso einer stochastischen Bewegung der Partikel. Unter Diffusion
wird der Nettotransport der Partikelphase in einem Konzentrationsgradienten verstanden, der
immer von Regionen hoher zu Regionen niedriger Konzentration erfolgt. Beide Prozesse
werden durch den Diffusionskoeffizienten D beschrieben, der sich mit der Stokes-Einstein-
Gleichung wie folgt berechnen 103t /35/:

D=k:T:B (3.8)
mit: k:  Boltzmannkonstante [1,381 102 JK™]
T: Temperatur der Gasphase [K]

Im Gleichgewicht entspricht die mittlere kinetische Energie der Partikel der thermischen
Energie der Gasphase:

1 ) 3
> XM, X o = > kxT (3.9
mit: Carown: mittlere Brownsche Geschwindigkeit in [ms™]

Daraus folgt fur sphérische Partikel mit:

m, = % d? xr (3.10)

die Gleichung fir die mittlere Brownsche Geschwindigkeit eines Partikels:

o = [T @1
p >dp x p

Der Vergleich von cgronn Mit der Geschwindigkeit, die ein Partikel aufgrund einer auleren
Kraft erreicht, e'rmoglicht eine Aussage darlber, ob die Partikelbewegung durch Diffusion
oder durch die angreifende Kraft dominiert wird.
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Im folgenden werden die verschiedenen externen Krafte kurz beschrieben und anschlief3end
hinsichtlich ihrer Wirkung auf Nanopartikel miteinander verglichen.

Schwerkraft und Auftriebskraft

Die aufgrund der Erdanziehung auf ein Partikel wirkende Schwerkraft wird vermindert durch
die entgegengesetzt wirkende Auftriebskraft. Die resultierende Gesamtkraft wird in der fol-
genden Weise berechnet /35/:

1
FS_A=-(mp-mg)>g=-g>d§>(rp-rg)>g (3.12)

mit: my:  Masse des verdréngten Gasvolumens
a: Erdbeschleunigung; g = 9,81 ms*

Aus der Gleichung geht hervor, dal3 die Schwerkraft in der dritten Potenz vom Partikel-
durchmesser abhangt. Sie nimmt daher mit kleiner werdendem Partikeldurchmesser sehr stark
ab.

Coulombsche Kraft aufgrund eines homogenen elektrischen Feldes
Befindet sich ein geladenes Partikel in einem homogenen elektrischen Feld, wirkt die Cou-
lombsche Kraft Feouomp. Diese Kraft ruft eine Partikelbewegung entlang der Feldlinien des
elektrischen Feldes hervor, die as Elektrophorese bezeichnet wird. Sie kann unter der Vor-
aussetzung eines homogenen, senkrecht zur Oberfl&che ausgerichteten Feldes mit konstanter
Feldstarke E wie folgt berechnet werden:

Feouomn = = 47€%E, (3.13)

mit: g Anzahl der elektrischen Ladungen auf dem Partikel
e Elementarladung; e = 1,60240° C
Eo: Elektrische Feldstarke in [Vm™]

Aus der Gleichung folgt, dal3 sich negativ geladene Partikel bel positivem elektrischen Feld in
negativer z-Richtung, also auf die Elektrode zu bewegen. Feouomp ist im Fall eines homogenen
elektrischen Feldes unabhangig von der Entfernung des Partikels von der Elektrode. Zudem
ist sie, unter der Voraussetzung, dal3 die Ladung keine Funktion des Partikeldurchmessers ist,
unabhéngig vom Partikel durchmesser.

Bildkraft

Befindet sich ein geladenes Partikel in der Néhe einer Oberflache, so wird durch die Ladung
eine Bildladung induziert, die sich im doppelten Abstand Svom Partikel befindet. Dabei ist S
der Abstand zwischen Partikelmittel punkt und Substratoberfl&che. Die Wechselwirkung zwi-
schen der Partikel- und der Bildladung auRRert sich in Form der Bildkraft Fg;q:
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2 -
ST 1. R P (3.14)
4 e, e, M(2X5)° e, +e,

2 Elektrische Feldkonstante; e, = 8,8540™%% Asv'm*
& Dielektrizitatskonstante des Substrates

€ Dielektrizitatskonstante des Trégergases

n Normalvektor senkrecht zur Substratoberflache

Fir die Abscheidung von Partikeln aus einer Gasphase wirkt sie immer anziehend, da e - e;
fur alle Gas-Festkdrper Kombinationen positiv ist. Die Gleichung zeigt weiterhin, dal3 die
Kraft mit dem Quadrat des doppelten Abstandes Svon der Oberfléche abnimmt und unabhan-
gig vom Partikeldurchmesser ist. Sie nimmt jedoch mit dem Quadrat der Partikelladung zu.

Die Bildkraft zwischen zwei geladenen Partikeln |83t sich wie folgt berechen /37/:

e C o s e C R I
Bild_PP — ~ 3 > o
. g8>p €, XS p e, (4SE - d2) g

, ) ) ) (3.15)
@l X9, e 25 40,9 0
$8p e, S’ poe, (48 - d2) 5
mit S Abstand zwischen den Mittelpunkten der Partikel
m: Normalvektor vom Mittel punkt des ankommenden zum Mittel punkt des

bereits deponierten Partikels
Im Fall ungeladener Partikel auf dem Substrat ist der zweite Term null.

Coulombsche Kraft aufgrund des elekirischen Feldes um kugelformige Partikel auf glatter
Substratoberflache

Abbildung 3.7 zeigt den Verlauf der Feldlinien sowie der Aquipotentiallinien um ein ungela-
denes bzw. ein einfach negativ geladenes 30 nm grof3es Partikel aus Metall auf einer glatten
dielektrischen Substratoberfldche. Uber dem Substrat ist ein ansonsten homogenes el ektri-
sches Feld mit einer Feldstarke von E, = 300 kVm™. Die Skizzen der Felder, die mit Quick-
Field® berechnet wurden, veranschaulichen die Verdichtung der Aquipotentiallinien um das
Partikel, die gleichbedeutend sind mit einer Erhéhung der elektrischen Feldstarke. Die einge-
zeichneten Vektoren geben Aufschluld Gber die Richtung des elektrischen Feldes. Ein negativ
geladenes Partikel erfahrt eine Kraftwirkung, die der Richtung der Vektoren entgegengesetzt
wirkt. Wie in Gleichung (3.13) gezeigt wurde, ist die Coulombsche Kraft auf ein geladenes
Partikel das Produkt aus der Partikelladung und der elektrischen Feldstarke. Daraus folgt, dal3
zur Berechnung der Coulombschen Kraft zwischen einem ankommenden Partikel und einem
bereits deponierten Partikel, das el ektrische Feld um dieses Partikel bekannt sein mul3.
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Abbildung 3.7: Verlauf der elektrischen Feldlinien sowie Aquipotentiallinien um ein
ungeladenes (links) bzw. geladenes (rechts) Metallpartikel auf einem
dielektrischen Substrat

Das elektrische Feld um eine Kugel 183 sich durch die Superposition der Einzelfelder be-
rechnen. Das Gesamtfeld setzt sich dabel aus dem homogenen el ektrischen Feld Ey, dem Feld
um die ungeladene Kugel sowie dem Feld um eine Punktladung zusammen, die im Kugel-
mittel punkt angeordnet ist. Es ergibt sich damit fir das elektrische Feld um eine (geladene)
Kugel in einem homogenen elektrischen Feld Ey in kartesischen Koordinaten /36/:

é u
é R A A . G
éE. U g r 4>p %, I 3
Xz
Ep =S, 0=¢ g, i L2 Y 0 (3.16)
@ zH é B2 + V2 - 2572 60 U
~ 3 y - 2x2°00 Q, > Z:
f—'Eo %1' Mo xé 5 =t XU
8 r o0 4>p >eo >es r 9|
mit: O.:  Anzahl der elektrischen Ladungen auf deponiertem Partikel

r,: Partikelradius [m]

r =./x*+y?+z* : Abstand vom Kugelmittel punkt [m]

Aus Gleichung (3.16) ergibt sich mit g = 0, x=y =0, z= r,, die elektrische Feldstarke direkt
Uber einem ungel adenen Partikel zu:

o O
r@; D> D> D~

m
]
D> D> D~

(3.17)
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?
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Daraus folgt, dal3 unmittelbar Uber einem ungeladenen Metallpartikel die elektrische Feld-
stérke den dreifachen Wert des homogenen Feldes annimmt und damit eine verstérkte
Anziehung auf ankommende Partikel ausgeiibt wird.

Dipolkraft

Befindet sich ein metallisches oder dielektrisches Partikel in einem elektrischen Feld erfolgt
eine Polarisation dieses Partikels, und es bildet sich ein elektrischer Dipol. In einem homoge-
nen elektrischen Feld erfahrt das Partikel aufgrund der Polarisation keine Kraftwirkung. Das
ist darauf zurtickzufthren, dald die Dipolkraft Fpipe das Produkt darstellt, aus dem Dipolmo-
ment p, und dem Gradienten des elektrischen Feldes /37/, der im homogenen elektrischen
Feld null ist:

Foing =P, NE (3.18)

Wie der vorhergehende Abschnitt gezeigt hat, ist das elektrische Feld um deponierte Partikel
jedoch stark inhomogen. Zur Uberprifung, inwieweit die Dipolkraft einen EinfluR auf die
Partikelbewegung hat, mul3 der Feldgradient bekannt sein. Aus Gleichung (3.16) &3 er sich
wie folgt berechnen:
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Das Dipolmoment pj ist von der Dielektrizitétskonstanten des Partikels e; und der Dielektrizi-
tatskonstanten des Tragergases e; abhangig und berechnet sich wie folgt:
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Fir metallische Partikel geht der Term
€ - €65
e +2x,
gegen eins, dain diesem Fall die Dielektrizitdtskonstante der Partikel e; gegen unendlich geht.
Wird die Gleichung fur p, in Gleichung (3.18) eingesetzt, ergibt sich fir die Dipolkraft:

Fopa = 40 %, 78, %1250 3 xE (3.21)

ipol
Dipol e1+2>e3
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Van der Waals Kraft

Die Ursache fir die van der Waals Kraft liegt auf atomarer Ebene. Durch die Bewegung der
Elektronen um die Atomkerne werden Schwankungen der Ladungsschwerpunkte der positi-
ven und negativen Ladungen im Molekul hervorgerufen. Hierdurch wird das Molekdl immer
wieder vorUbergehend zu einem elektrischen Dipol, der benachbarte, ebenfalls polarisierte
Molekile anzieht. Diese Anziehung wird durch das Lennard-Jones-Potential beschrieben /38/:

G,
r 12
mit:  Cp 1077 JmP
C: 10 Jm™
r: Abstand in [m]

w(r) = - % + (3.22)

Der erste Term beschreibt dabei die reine Anziehung aufgrund des Dipolmomentes zwischen
zwei Atomen. Der zweite Term beschreibt die Abstof3ung aufgrund der Rumpfelektronen der
Atome. Diese Abstol3ung ist nur dann von Bedeutung, wenn der Abstand zwischen den Ato-
men in der Grélkenordnung eines Atomdurchmessers liegt.

Befindet sich ein einzelnes Atom oder kleines Molekil in der Ndhe eines festen Korpers, steht
es in Wechselwirkung mit allen Atomen des Kérpers. Nach einem Ansatz von Hamaker gilt,
dai’ die einzelnen Wechselwirkungsenergien durch den ersten Term in Gleichung (3.22) dar-
gestellt werden kdnnen. Durch paarweise Addition der Wechselwirkungsenergien zwischen
dem einzelnen Molekil und den Atomen des Korpers folgt fir die Gesamtenergie /38/:

p>C X
6583

~

w(D) =-

(3.23)

S entspricht der Entfernung des Moleklls von dem Kdrper und r der Dichte der Atome im
KOrper.

Von Gleichung (3.23) ausgehend, kann nun berechnet werden, welche Wechselwirkungsener-
gien zwischen einem kugelférmigen Korper vor einer glatten Oberflache oder zwischen zwei
kugelformigen Korpern auftreten. In diesem Fall werden paarweise die Wechselwirkungs-
energien aler Atome beider Korper aufaddiert. Fir eine Kugel vor einer glatten Oberflache
fuhrt dies auf /38/:

Z=2>tp
W(S)z_pw(:lzxr?x (29, - 2)xz (3.24)
6 o (S+2)° '
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Das Integral ist analytisch [6sbar. Die entsprechende Gleichung fur zwel kugelférmige Parti-
kel lautet in geschlossener Form /39/:

2 2 2 @ 2 2 A 2 iU
Cixr 2 € 2% 23 e 4% VY
- P 1 XA p + p p zl:lu . (325)

€ s+Ingl- ———
6 QS +4x XS (S+2%)) g (S+2x) e

W(S) =

Die Variable S steht in beiden Fallen fir den minimalen Abstand zwischen den jeweiligen
Korpern. Der Grof3buchstabe W in den Gleichungen wurde zur Unterscheidung zwischen den
Wechselwirkungsenergien zwischen Atomen (w(r): Atom-Atom, w(S): Atom-Korper) und
zwischen Koérpern (W(S)) gewahlt.

Die Ableitung der Wechselwirkungsenergien in Abhangigkeit vom Abstand entsprechend der
folgenden Gleichung fuhrt auf die resultierende Kraft zwischen den Korpern:

Foaw (S) =- % . (3.26)

Daraus ergibt sich fur die van der Waals Kraft zwischen einem Partikel und einer glatten
Oberfléche:

3

2xA, M
F =- x 3.27
vaw-pe 3  S*XS+2x))? (3:27)

und fr zwei kugelformige Partikel:

6

Eo = 32A i . (3.28)
vaw _Fe 3 SPXS+4x,)2XS+2x,)°

Sstellt dabei in beiden Gleichungen den minimalen Abstand der Oberflachen der beiden Kor-
per (Partikel/Substrat bzw. Partikel/Partikel) dar. In den beiden Gleichungen wurde der Term
Cip’r? durch die Hamakerkonstante Ay ersetzt. Eine Méglichkeit die Hamakerkonstante
exakt zu berechnen liegt in der Lifshitz-Theorie. Hierbei bleiben die Atome unbeachtet und
die Korper werden as Kontinuum angesehen. Die Wechselwirkungsenergie wird durch
Stoffeigenschaften wie die Dielektrizitdtskonstante und den Brechungsindex bestimmt. Die
L6sung ist nur durch numerische Verfahren moglich. Eine Naherungsl 6sung, die fir Abstande
von S< 5 nm sehr gut mit der exakten Losung Ubereinstimmt, wird in /38/ angegeben:
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2 2
-6, 0, 3, v(nf - n32)

3 , y
A = XKXT ”é T 3 (3.29)
+e.; >
4 e, +e gy 16%/2 (2 +n2)z
mit:  h: Planksches Wirkungsquantum; h = 6,62630* Js
ng: Hauptabsorptionsfrequenz im UV-Bereich;

Ein typischer Wert ist n. » 340" s*
Ny, N Brechungsindizes

Diese Gleichung beschreibt die Hamakerkonstante fir zwei Korper des selben Materials 1 in
einem Medium 3. Sie gilt in dieser Form fir alle dielektrischen Materialien. Fir Metalle trifft
sie nicht zu, da e hier unendlich ist. In /38/ wird gezeigt, dal3 bei Metallen die Hamakerkon-
stante Ay in guter Naherung 440 J betragt.

Da die Abscheidung eines Partikelmaterials auf unterschiedlichen Substratmaterialien unter-
sucht werden soll, werden die Hamakerkonstanten Ani3, zZwischen unterschiedlichen Mate-
rialien benotigt. HierfUr missen zunéchst die Hamakerkonstanten Ayi3; und Ayps, nach Glei-
chung (3.29) berechnet werden. Aus diesen kann dann ndherungsweise Ay13, berechnet wer-
den /38/:

A1z ”  Avia Aoz : (3.30)

3.2 Einordnung der Kréfte nach ihrer Reichweite und ihrem Einfluf3 auf die
Partikelbewegung

Im folgenden werden die einzelnen Kréafte hinsichtlich ihres Einflusses auf die Partikelbewe-
gung diskutiert und miteinander verglichen, um die Kréafte herauszustellen, die in der jeweili-
gen Phase der Deposition dominieren. Es werden dafUr die einzelnen Kréfte Feyern, die auf ein
Partikel wirken, in Abhéangigkeit vom Abstand des Partikels von der Substratoberfléche dar-
gestellt.

Abbildung 3.8 veranschaulicht am Beispiel eines einfach bzw. vierfach geladenen 30 nm gro-
3es Indiumpartikels, bei einer elektrischen Feldstarke von 300 kV/m, die Abhangigkeit der
wirkenden Kréfte in pN vom Abstand S in nm von der Substratoberflache. Wegen der log-
arithmischen Auftragungsweise sind die Betrage der Kréfte dargestellt. Alle Kréfte wirken in
Richtung des Substrates. Aus dem Diagramm |&3 sich ableiten, dal3 die Summe aus Auf-
triebs- und Schwerkraft des Partikels gegentiber allen anderen Kréfte vernachlassigbar ist. Die
anderen Kréfte liegen bel einem Abstand von 100 nm vom Substrat zwischen 0,003 pN (van
der Waals Kraft) und 0,2 pN (Coulombsche Kraft bei vierfach geladenen Partikeln). Bel An-
ndherung des Partikels von S= 100 nm auf S=1 nm nimmt die van der Waals Kraft um etwa
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Abbildung 3.8: Kréfte auf ein 30 nm grof3es Indiumpartikel be Ann&herung an eine
Substratoberflache

funf GrofRenordnungen zu und stellt bei einem Abstand von S< 20 nm die dominierende Kraft
dar. Bel der Bildkraft macht sich die quadratische Abhangigkeit von der Partikelladung deut-
lich bemerkbar. In einem Abstand von 100 nm von der Substratoberflache hat sie auf ein vier-
fach geladenes Partikel den gleichen Einfluld wie die Coulombsche Kraft bei 300 kV/m auf
ein einfach geladenes Partikel, mit dem Unterschied, dal3 sie nicht bei abnehmendem Abstand
wie die Coulombsche Kraft konstant bleibt, sondern um mehr als eine Grofenordnung zu-
nimmt.

Abbildung 3.9 gibt Aufschluf® Uber die wirkenden Kréfte bei Anndherung eines einfach bzw.
vierfach geladenen Partikels an ein entsprechend geladenes Partikel auf einer Substratoberfl&é-
che, bei einer elektrischen Feldstdrke des homogenen Feldes von 300 kV/m. In dem Dia
gramm sind wiederum die Betrage der Kréafte aufgetragen. Die van der Waals Kraft zwischen
den beiden Partikeln (Kurve 1) nimmt bei Anndherung von S=60 nm auf S=3 nm um funf
GroRRenordnungen zu und stellen im Fall einfach geladener Partikel bel Abstdnden unter
20 nm die dominierende Kraft dar. Die beiden Aste der Kurve 2 veranschaulichen die Wir-
kung der Coulombschen Kraft. Beim linken Ast 2.a) dominiert die abstof3enden Wirkung der
Partikelladungen, beim rechten Ast 2.b) dagegen die anziehende Kraft aufgrund des elektri-
schen Feldes. Im Bereich zwischen S= 50 nm und 60 nm heben sich beide Kréfte auf. Sind
die Partikel dagegen vierfach geladen, andern sich die Verhdtnisse drastisch. Kurve 3 zeigt,
dal3 in diesem Fall die abstof3ende Coulombsche Kraft durch die Partikelladungen die domi-
nierende Rolle spielt.
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Abbildung 3.9: Kré&fte auf ein 30 nm grof3es Indiumpartikel bei Annaherung an ein de-
poniertes Partikel

Bel der Untersuchung der Deposition von Nanopartikeln reicht es nicht aus, die deterministi-
schen Kréfte alleine zu betrachten. Die stochastische Komponente durch die Brownsche Be-
wegung hat einen wesentlichen Einfluld auf die Deposition, der im folgenden naher erlautert
wird. Ein wesentlicher Aspekt hierbel ist es darzustellen, unter welchen Bedingungen die zu-
fallig gerichtete Brownsche Bewegung klein wird gegenliber der gerichteten Bewegung auf-
grund aufl3erer Krafte. Aus diesem Grund wird die Geschwindigkeit c,, die das Partikel auf-
grund der jeweiligen externen Kraft erreicht, auf die mittlere thermische Geschwindigkeit
Carown 0es Partikels bezogen. Am Quotienten ¢, / Cerown 183t sich direkt ablesen, ob die Parti-
kelbewegung durch die Brownsche Bewegung oder die externe Kraft bestimmt wird. Dabel

gilt:

c

. Pl<<1 Die Partikelbewegung ist stochastisch.
Brown
c Sowohl stochastische als auch determi-

S P I»1 nistische Komponenten bestimmen die
Broan Partikel bewegung.
o

. P{>>1 Die Partikelbewegung ist deterministisch.
Brown

Fir diese Betrachtungen werden die beiden Phasen der Deposition
Phase 1: Grol3er Abstand vom Substrat, kein Einflu® der Wechselwirkungen mit
der Substratoberflache
Phase 2: Kleiner Abstand vom Substrat, kein Einfluf? der Gasstrémung

getrennt von einander betrachtet:
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Phase 1: Das Partikel befindet sich in grof3er Entfernung vom Substrat. Es wirken zunéchst
die Auftriebs- und Schwerkraft sowie die stochastische Kraft aufgrund der Kollisionen von
Gasmolekilen mit dem Partikel. Fir den hier betrachteten Fall der Deposition im Elektrostati-
schen Prézipitator (vgl. Kapitel 2) wirken zusétzlich Stromungskréfte sowie die Coulombsche
Kraft aufgrund eines homogenen elektrischen Feldes. In Abbildung 3.10 sind die Geschwin-
digkeiten c,, die ein 30 nm grolées Indiumpartikel aufgrund der genannten Kréfte erreicht,
bezogen auf die mittlere Brownsche Geschwindigkeit Cgrown Uber dem auf den Parti-
keldurchmesser bezogenen Abstand S30 nm doppellogarithmisch aufgetragen. Der Abstand S
wurde hier lediglich der besseren Lesbarkeit der Diagramme auf den Durchmesser bezogen.
Oberhalb der waagerechten Linie bei ¢,/ Caronn =1 befindet sich der Bereich in dem das
Partikel im wesentlichen durch eine deterministische Kraft bewegt wird, unterhalb dieser
Linie ist die Brownsche Bewegung dominierend. Das Diagramm zeigt, dal3 fur die folgenden
Untersuchungen die Auftriebs- und Schwerkraft vernachlassigt werden konnen, da die
Sinkgeschwindigkeit des Partikels mehrere Gréf3enordnungen unter der mittleren thermischen
Geschwindigkeit liegt. Die Geschwindigkeit, die ein einfach geladenes 30 nm grof3es Partikel
in eéinem homogenen elektrischen Feld mit einer Feldstérke von 300 kV/m erreicht ist kleiner
as die mittlere Brownsche Geschwindigkeit, liegt aber in der gleichen Groélenordnung.
Daraus folgt, dal3 die Bewegung eines Partikel durch das elektrischen Feld beeinfluf3t wird, es
wird jedoch ein erheblicher stochastischer Anteil vorhanden sein. Die diagona verlaufende
Linie 2 stellt die Geschwindigkeitskomponente dar, die das Partikel aufgrund der Strémung
des Tragergases zum Substrat hin erfahrt. Es handelt sich dabei um die Geschwindigkeit eines
Partikels auf der Staupunktlinie der Strdmung in der verwendeten Depositionskammer. Der
dargestellte Bereich entspricht dem Verlauf der Geschwindigkeit in der Grenzschicht. An

1E+1

1E+0 A

.4
m
N

)/ +E = 300kvim
ql=-1
Fextern

Substrat

1. Coulombsche Kraft

1E-4 1 2. Widerstandskraft auf Staupunktlinie
3. Auftriebs- + Schwerkraft

1g-5 | 4. Summe der Krafte

Cp(l Fextern |)/CBmwn

B

1E-6

10 100 1000 10000 100000
S/30nm

Abbildung 3.10: Abhangigkeit von cy/Caroun VON den Einzelkraften in grof3er Entfernung
vom Substr at
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dieser Stelle soll nur gezeigt werden, dal’ die Stromungsgeschwindigkeit in grof3em Abstand
vom Substrat die Partikelbewegung dominiert. Oberhalb von 30 nm= 100000, das ent-
spricht 3 mm, liegt die Stromungsgeschwindigkeit ca. eine Grof3enordnung Uber der mittleren
Brownschen Bewegung. Im Nahbereich des Substrates ist die Stréomungsgeschwindigkeit
vernachléssigbar. Linie 4 stellte die Summe der in der ersten Phase der Deposition am Parti-
kel angreifenden Kréfte dar. Der Verlauf verdeutlicht, dald3 Auftriebs- und Schwerkraft ver-
nachl&ssigbar sind und die gerichteten Kréfte, die Einflu® auf die Partikelbewegung haben,
zuné&chst durch die Stromungskréfte und unterhalb von §30 nm = 100 (also 3um) durch die
Coulombsche Kraft bestimmt werden.

Phase 2: Wechselwirkungen zwischen Partikel und Substrat: Im Nahbereich einer glatten
Substratoberflache wirken neben der Coulombschen Kraft aufgrund des homogenen el ektri-
schen Feldes zusétzlich die Bildkraft und die van der Waals Kraft zwischen Partikel und Sub-
strat. In Abbildung 3.11 ist wieder die auf die mittlere Brownsche Geschwindigkeit bezogene
Geschwindigkeit aufgrund der jeweiligen Kraft Uber dem auf den Partikeldurchmesser bezo-
genen Abstand vom Substrat aufgetragen. Das Diagramm beschreibt wieder den Geschwin-
digkeitsverlauf eines einfach geladenen 30 nm grof3en Indiumpartikels. Aus dem Diagramm
geht hervor, dai fir Abstande grofRer als ca. 30 nm = 2, also 60 nm, die Coulombsche Kraft
dominiert. Mit kleiner werdendem Abstand gewinnt die van der Waals Kraft zunehmend an
Bedeutung. Unterhalb von 30 nm=0,8, also 24 nm, ist die Partikelbewegung in Richtung
des Substrates stérker a's die Brownsche Bewegung. Aus dem Diagramm geht weiterhin her-
vor, dal3 die Bildkraft bei Abstdnden S30 nm> 1 gegentiber der Coulombschen Kraft ver-
nachl&ssigt werden kann. Bei kleineren Abstanden dominiert die van der Waals Kraft.

1E+3 g
] 1. Coulombsche Kraft

2. Bildkraft

3. van der Waals Kraft

4. Summe der Kréafte

1E+2 5

1E+1 -

=
m
+
o

1E-1 4

Cp(l Fextern|)/CBrown

1E-2 4

1E-3 4

1E-4

S/30nm

Abbildung 3.11: Abhangigkeit von cy/Caromn bei Wechselwirkung eines einfach geladenen
30 nm grofRen Partikels mit dem Substrat
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Abbildung 3.12: Abhangigkeit von cy/Carown bel Wechselwirkung eines einfach geladenen
50 nm grof3en Partikels (links) bzw. 10 nm grof3en Partikels (rechts) mit
dem Substrat

Anhand der Abbildung 3.12 soll der Einflul? des Partikeldurchmessers auf das Bewegungs-
verhalten diskutiert werden. Das linke Diagramm beschreibt das Bewegungsverhalten von
50 nm grof3en Partikeln, das rechte Diagramm bezieht sich auf 10 nm grof3e Partikel. Beim
Vergleich der beiden Diagramme mit Abbildung 3.11 fallt auf, dal3 der Einfluf? der Bildkraft
mit abnehmendem Partikeldurchmesser zunimmt. Das ist darauf zurtickzufthren, dald die
Bildkraft quadratisch vom Abstand zwischen Partikelmittelpunkt zur Substratoberflache
abhangt, jedoch vom Partikeldurchmesser unabhangig ist. Daraus folgt, dal3 ein einfach gela-
denes 10 nm grof3es Partikel, das sich in einem Abstand von einem Partikeldurchmesser vom
Substrat befindet, eine um den Faktor 13,4 héhere Anziehung in Richtung des Substrates
erfahrt als ein einfachgeladenes 50 nm grof3es Partikel. Ein weiterer Aspekt ist, dai die End-
geschwindigkeit eines 10 nm grof3en Partikels bel gleicher Kraft, aufgrund der hdheren elek-
trischen Mobilitét (Bsonm = 5,540 skg™, Baonm = 1,240%skg™) um den Faktor 21,8 grofer
ist. Dies steht einem Verhdtnis der mittleren thermischen Geschwindigkeiten
(Carown 50nm = 0,56 MS™, Caromn 10nm = 1,78 ms™) von 3,2 gegeniiber. Daraus folgt, dai die
Partikel mit abnehmendem Partikeldurchmesser empfindlicher auf &ul3ere Kréfte reagieren
und dieser Effekt die Zunahme der Brownschen Bewegung Uberdeckt. Dies wird anhand von
Abbildung 3.13 veranschaulicht, in der bespielhaft fir eine externe Kraft von 2402 N (dies
entspricht etwa der Kraft zwischen zwei einfach geladenen 30 nm grof3en Partikeln bel einem
Abstand von 20 nm), das Verhdltnis zwischen der Geschwindigkeit eines Partikels aufgrund
dieser Kraft, zur mittleren Brownschen Geschwindigkeit Uber dem Partikeldurchmesser
aufgetragen ist. Aus der Darstellung folgt, dal3 bei gleicher Kraft auf das Partikel im
gewdhlten Fall die Bewegung bel Partikeln kleiner as 20 nm durch die externe Kraft be-
stimmt wird, bei Partikeln groféer a's 20 nm durch die Brownsche Bewegung.
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Abbildung 3.13: Abhangigkeit von cy/Csrown VOm Partikeldurchmesser bei konstanter
Kraftwirkung

Phase 2: Wechselwirkungen zwischen ankommendem und deponiertem Partikel: Nahert
sich ein ankommendes Partikel einem bereits deponierten Partikel, kommt es zu einer Wech-
selwirkung zwischen beiden Partikeln. Da es bei der Wechselwirkung zwischen Partikeln so-
wohl anziehende as auch abstolende Kréfte gibt, unterscheiden sich die folgenden Dia-
gramme von den vorhergehenden dahingehend, dal3 die Ordinaten sowohl einen negativen als
auch einen positiven Bereich aufweisen. Allgemein gilt, dal’ negative Kréfte anziehend wir-
ken und positive Kréafte abstof3end. Der Bereich, in dem die Brownsche Bewegung dominiert,
liegt in diesem Fall zwischen plus und minus eins und ist durch die waagerechten gestrichel-
ten Linien begrenzt. Abbildung 3.14 veranschaulicht die Geschwindigkeit eines einfach gela
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S Fexlem ql - _1’ q2 =0

abstolRend

anziehend

Cp(Fexlern)/CBrown
o
IE .

1. Coulombsche Kraft
~ 7 2. Bildkraft 7]
3. Dipolkraft
4. van der Waals Kraft
5. Summe der Krafte

0.1 1 10
S/30nm

Abbildung 3.14: Abhangigkeit von cy/caronn bei Wechselwirkung eines einfach geladenen
30 nm grof3en Partikels mit einem deponierten ungeladenen Partikel
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denen 30 nm grof3en Partikels in Bezug auf die mittlere Brownsche Geschwindigkeit in Ab-
hangigkeit von der Coulombschen Kraft, der Bildkraft, der Dipolkraft sowie der van der
Waals Kraft aufgrund eines ungeladenen 30 nm grof3en Partikels auf der Substratoberflache.
Der relative Abstand S30 nm ist in diesem Fall der minimale Abstand zwischen den beiden
Partikeln. Aus dem Diagramm ist zu erkennen, dal3 die Partikelgeschwindigkeit aufgrund der
Coulombschen Kraft bei Anwesenheit eines ansonsten homogenen elektrischen Feldes von
300 kVm™ im Nahbereich des deponierten Partikels fir §30 nm < 1 zunimmt. Dieser EinfluR
ist jedoch gegentiber dem Einfluld der van der Waals Kraft zwischen den beiden Partikeln
vernachlassigbar. Dasselbe gilt fur den Einflu? der Bildkraft sowie der Dipolkraft, die in
diesem Fall aufgrund der Polarisierung der Partikel im gegebenen elektrischen Feld abstol3end
wirkt. Aus der Summe der Kréfte |&3 sich ableiten, dal3 fur Absténde S30 nm>1 die
Coulombsche Kraft aufgrund des homogenen elektrischen Feldes die bestimmende gerichtete
Kraft ist. Bel kleineren Abstdnden nimmt die van der Waals Kraft sehr stark zu, so daf3 bel
Absténden §30 nm< 0,5 die Geschwindigkeit des Partikels aufgrund der gerichteten Kraft
die mittlere Brownsche Bewegung Ubersteigt. Fir das Bewegungsverhalten des Partikels a3t
sich aus dem Diagramm entnehmen, da} bel Abstanden von S30nm>1 die
Partikel bewegung im wesentlichen durch die Brownsche Bewegung bestimmt ist. Nahert sich
ein Partikel nun zuféllig einem bereits deponierten Partikel auf einen Abstand von
S30nm< 1, ist die Bewegung zwar immer noch stochastischer Natur, es besteht jedoch eine
Kraftkomponente in Richtung des bereits deponierten Partikels. Daraus folgt, daf3 die
Wahrscheinlichkeit einer Agglomeration grof3er ist as es eine zuféllige Verteilung der
Partikel auf dem Substrat vorhersagt.

Abbildung 3.15 veranschaulicht den Fall, dal3 das deponierte Partikel auf der Substratoberfla
che seine Ladung behdlt. In diesem Fall verandert sich die Coulombsche Kraft auf das an-
kommende Partikel dahingehend, dal? bei einem Abstand von 30 nm< 2 die abstol3ende
Wirkung der negativen Ladung auf den Partikeln dazu fuhrt, dal? eine Abstol3ung erfolgt, die
mit abnehmendem Abstand stark zunimmt. Dieser Effekt wird jedoch durch die van der
Waals Kraft, die Bildkraft sowie die in diesem Fall anziehend wirkende Dipolkraft
aufgehoben, so da3 fur Abstdnde S30nm<0,5 die Anziehung Uberwiegt. Da die
Geschwindigkeit aufgrund der Abstolung in dem schmalen Bereich zwischen ca
S30nm=1,1 und ¥30nm=0,4 kleiner ist als die mittlere Brownsche Geschwindigkeit,
reicht bei 30 nm grof3en Partikeln eine einfach Ladung nicht aus, um eine Agglomeration auf
der Substratoberflache zu verhindern. Ein weiterer Aspekt ist, dal3 die die Bildkraft und die
Dipolkraft gegentiber der van der Waals Kraft vernachl&ssigt werden kénnen.

In Abbildung 3.16 wird der Fall gezeigt, dal? beide Partikel vierfach negativ geladen sind. In

diesem Fall reicht die abstofRende Wirkung der Ladungen aus, um eine Agglomeration der
Partikel zu verhindern. Ab einem Abstand von 30 nm=1,2 ist die Geschwindigkeit auf
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Abbildung 3.15: Abhangigkeit von cy/Carown bei Wechselwirkung eines einfach geladenen
30 nm grofRen Partikels mit einem deponierten einfach geladenen Par-
tikel
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Abbildung 3.16: Abhangigkeit von cy/Csromn bei Wechselwirkung eines vierfach gelade-
nen 30 nm grof3en Partikels mit einem deponierten vierfach geladenen
Partikel

grund der gerichteten Kréfte grof3er as die mittlere Brownsche Geschwindigkeit. Da sie bei
30 nm= 0,4 eine GrolRenordnung Uber der mittleren Brownschen Geschwindigkeit liegt ist
eine Agglomeration von zwei Partikeln sehr unwahrscheinlich. Ein weiterer Aspekt in diesem
Diagramm ist, dal3 in diesem Fall die Dipolkraft starker ist als die van der Waals Kraft. Die
Bildkraft ist wiederum klein gegentiber den restlichen Kréften. Aus dem Diagramm folgt,
dass bel der Betrachtung der Deposition hoch geladener Kréfte die Fernwirkung der
Coulmbschen Kréfte zwischen Partikeln die dominierende Rolle spielen.
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Abbildung 3.17: Abhangigkeit von cy/Carown el Wechselwirkung eines einfach geladenen
10 nm grol3en Partikels mit einem deponierten einfach geladenen Par -
tikel

Abbildung 3.17 zeigt die Geschwindigkeitsverlaufe bei Wechselwirkung zwischen zwei ein-
fach geladenen 10 nm grof3en Partikeln. In diesem Fall reicht jeweils eine Ladung auf den
Partikeln aus, um eine Agglomeration zu verhindern. Fur Absténde von ca. §/10nm<1,2
fuhrt die abstofRende Wirkung der Gesamtkraft zu einer Partikelgeschwindigkeit, die grofder
als die mittlere Brownsche Geschwindigkeit ist.

Aus der Analyse der Geschwindigkeitskomponenten aufgrund der gerichteten Kréfte in den
ersten beiden Phasen der Deposition 1813 sich folgendes Fazit ziehen: In der ersten Phase der
Deposition sind die Stromungskréfte sowie die Coulombsche Kraft auf die Partikel von Be-
deutung. In der zweiten Phase ist zusétzlich die Wirkung der van der Waals Kraft zwischen
Partikel und Substrat von Bedeutung. Fur die Berticksichtigung der Partikel-Partikel-Wech-
selwirkungen ist die Veranderung des elektrischen Feldes aufgrund eines deponierten Parti-
kels zu beriicksichtigen, wenn das Partikel seine Ladung behdt. Die van der Waals Kraft
zwischen den Partikeln spielt eine grof3e Rolle hinsichtlich der Agglomeration der Partikel auf
der Substratoberflache. Die Dipolkraft gewinnt gegeniiber der van der Waals Kraft im Falle
hochgeladener Partikel an Bedeutung. In diesem Fall wird die Partikelbewegung jedoch von
den Coulombschen Wechselwirkungen bestimmt. Die Bildkraft zwischen den Partikeln ist in
allen Féllen vernachlassigbar. Da die Brownsche Bewegung in vielen Féllen einen
erheblichen Anteil an der Bewegung des Partikels hat, mul3 sie bei der Modellierung der
Deposition mittels eines Trajektorienmodel|s beriicksichtigt werden.

33



