6 Mikroskopische Betrachtung der Deposition

Durch die Auswertung der Anordnung der Partikel auf dem Substrat werden im folgenden die
Wechselwirkungen des ankommenden Partikels mit seiner Umgebung beschrieben. Diese
Untersuchungen geben Aufschlul? Gber die Partikelbewegung im Nahbereich der Substrat-
oberflache, diein Kapitel 3 als zweite Phase der Deposition beschrieben wurde. Da eine expe-
rimentelle Aufzeichnung der Partikeltrgektorien nicht mdglich ist, da kein Verfahren
existiert, dessen Auflosung fir eine Darstellung der Partikelbewegung ausreicht, kénnen
lediglich Uber die Auswertung der Partikelanordnung auf dem Substrat Aufschllsse Uber die
Partikelwechselwirkungen vor der Deposition gewonnen werden. In Kapitel 3 wurden die
verschiedenen Kréfte, die auf ein Partikel im Nahbereich der Substratoberflache wirken,
beschrieben. Daraus |&/3t sich ableiten, dal3 in diesem Bereich die wesentlichen Parameter, die
einen Einflul auf die Partikelbewegung haben, der Partikeldurchmesser sowie die
Partikelladung sind. Durch den Durchmesser wird neben der Mobilitét und der Brownschen
Bewegung die van der Waals Krafte stark beeinfluf3, durch die Ladung die Coulombsche
Kraft und die Bildkraft. Daraus folgt weiterhin, dal3 eine Anderung dieser Parameter auch
einen Einflul3 auf die Anordnung der Partikel auf der Substratoberflache haben mul3. Es stellt
sich an dieser Stelle die Frage, was unter ,, Partikelanordnung” zu verstehen ist und wie sie zu
bewerten ist, da der Depositionsvorgang aufgrund der zufélligen Verteilung der Partikel in der
Gasphase und der stochastischen Bewegungskomponente durch die Brownsche Bewegung
einen starken stochastischen Anteill aufweist, dem eine deterministische Komponente
Uberlagert ist. Als Ausgangspunkt fiir diese Uberlegung wird die zufélige Verteilung der
Partikel auf dem Substrat entsprechend Abbildung 3.2 ads Referenz genommen.
Wechselwirkungen zwischen ankommenden und bereits deponierten Partikeln machen sich in
der Form einer Abweichung von dieser Kurve bemerkbar, indem bei anziehenden
Wechselwirkungen mehr Partikel agglomerieren und somit die resultierende Kurve unterhalb
der Kurve der zufdlligen Vertellung liegt. Bei abstofRenden Wechselwirkungen wird die
Agglomeration abnehmen und die resultierende Kurve wird oberhalb der zufélligen Verte-
lung liegen. Fir jede Parameterkombination werden deshalb Depositionsexperimente mit un-
terschiedlichen Belegungsdichten durchgefiihrt. Die Auswertung erfolgt, indem das Verhdlt-
nis des Anteils nichtagglomerierter Partikel zur Gesamtzahl deponierter Partikel bestimmt
wird.

6.1 Experimentelle Durchfihrung

Nachdem ein Substrat auf der Elektrode des ESP positioniert wurde, wird zunéchst das mo-
nodisperse Aerosol zur Bestimmung der Partikelkonzentration direkt in das Elektrometer ge-
leitet. Mittels dieser Konzentration wird dann in Abhangigkeit vom Partikeldurchmesser und
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der Depositionsspannung die Depositionszeit fur die gewlinschte Belegungsdichte bestimmit.
Durch Einleiten des Aerosols in den ESP und Anlegen der Depositionsspannung wird die
Deposition gestartet. Die Partikelkonzentration am Ausgang des ESP wird wahrend der Depo-
sition mit dem Elektrometer Gberwacht, bel den gewahlten Versuchsbedingungen erfolgt ene
hundertprozentige Abscheidung der Partikel. Nach Ablauf der Depositionszeit erfolgt wie-
derum eine Bestimmung der Partikelkonzentration durch direkte Einleitung des Aerosols in
das Elektrometer. Fir die Auswertung wird der Mittelwert zwischen Konzentration am An-
fang und am Ende der Deposition berechnet. Da der Prozef3 sehr stabil ist, betrégt die Abwei-
chung der Endkonzentration gegentiber der Anfangskonzentration selten mehr als +20 %.

Die Probenauswertung erfolgt mit dem REM und anschlief3ender digitaler Bildanalyse der
Aufnahmen. Hierfir werden je Probe, um eine ausreichend hohe statistische Sicherheit zu
erlangen, abhangig von der Belegungsdichte finf bis zehn REM-Bilder aufgenommen. Mit
einem Computerprogramm zur digitalen Bildanalyse (NIH Image /48/) werden die Partikel
aufgrund ihres Kontrasts gegentber dem Substrat identifiziert. Anschlief3end wird ihre Posi-
tion im analysierten Ausschnitt und ihre Grofle bestimmt. Die Grolenbestimmung erfolgt
dabei Uber die Anzahl der Pixel, die einem Partikel zugeordnet werden. Durch Kalibrierung
des Programmes mittels des Mal3stabes in jedem Bild erfolgt die Umrechnung von Pixeln in
Langen bzw. Flachen. In Abbildung 6.1 ist eine Bildfolge dargestellt, die die einzelnen Zwi-
schenschritte der Bildanalyse vom REM-Bild (oben) Uber die Identifizierung der Partikel
(Mitte) und die Auswertung (unten) veranschaulicht.

Die Gesamtzahl der deponierten Partikel Nrqa Setzt sich zusammen aus der Anzahl der Ein-
zelpartikel Neinzapartike UNd der Anzahl der Partikel, die in Agglomeraten vorliegen Naggiomerate-
Einzelpartikel konnen mit der Bildanalyse sehr zuverléssig identifiziert werden und es 18}
sich daraus direkt die Anzahl an Einzelpartikeln pro Flacheneinheit Neinzapartike €rmitteln. Die
Auflésung einzelner Partikel, die in Agglomeraten vorliegen, ist aufgrund des fehlenden
Kontrastes zwischen den Partikeln nicht moglich. Es besteht jedoch die Moglichkeit Uber die
Auswertung der Gesamtflache eines Agglomerates die Partikelanzahl abzuschétzen, indem
die Gesamtflache durch die Flache eines Einzelpartikels dividiert wird. Diese Methode ist
recht genau, solange es sich um Agglomerate handelt, in denen keine Uberlagerung von Par-
tikeln vorliegt. Im Falle grofderer Agglomerate ergibt diese Methode zu niedrige Werte, da
diese Uberlappung bzw. Ubereinanderschichtung von Partikeln nicht beriicksichtigt wird. Aus
diesem Grund wird erganzend die Gesamtzahl der deponierten Partikel Nroq, die Uber die
vorausberechnete Belegungsdichte bekannt ist hinzugezogen. Fur den Fall niedriger Bele-
gungsdichten, wie in Abbildung 6.1, wurde eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen beiden
Methoden gefunden. Fir grolRe Belegungsdichte erfolgt eine Uberpriifung durch manuelles
Auszédhlen der Partikel.
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Abbildung 6.1: Digitale Bildanalyse mit NIH Image

Die praktische Mdglichkeit der Probenauswertung ist der Hauptgrund fur die Wahl des Parti-
keldurchmesser von 30 nm fir den Grofdteil der Experimente. Dies ist die kleinste Partikel-
grofie, die mit dem zur Verfigung stehenden REM, zuverlassig in der beschriebenen Weise
ausgewertet werden kann. Partikelgrof3en bis zu 20 nm zwar sind mdéglich, es steigt jedoch der
Aufwand bei der Aufnahme der Bilder erheblich an.

6.2 Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit den Trajektorienrechnun-
gen

Im folgenden werden die experimentellen Ergebnisse dargestellt und direkt mit den entspre-
chenden Trajektorienrechnungen verglichen. Ziel ist es einerseits den Einflufd der Parameter
Partikeldurchmesser
Partikelladung
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elektrische Feldstarke

Substratmaterial — Substratcharakteristik
auf die mikroskopische Anordnung der Partikel auf dem Substrat experimentell zu untersu-
chen und andererseits mit Hilfe der Computersimulation den Depositionsmechanismus theo-
retisch zu beschreiben.

Bel der Berechnung der theoretischen Kurven wurde das in Abbildung 4.3 beschriebene
Kontrollvolumen mit kontinuierlichen Randbedingungen verwendet. Die Kantenlangen betru-
gen jeweils ktl_x = ktl_y = 3000 nm. Die Starth6he zstart zu Beginn betrug jeweils 200 nm.
Die Partikel starteten gleichvertellt aus der Startebene. Entsprechend den V ersuchsbedingun-
gen wurden fir das Trégergas die Stoffdaten von Stickstoff bei Normalbedingungen einge-
setzt. Bei den Rechnungen wurde, basierend auf der theoretischen Herleitung aus Kapitel 2,
die resultierende Coulombsche Kraft aufgrund des homogenen Feldes und des elektrischen
Feldes um bereits deponierte Partikel, die Bildkraft zwischen Partikel und Substrat, die van
der Waals Kraft zwischen Partikel und Substrat, die van der Waals Kraft zwischen ankom-
mendem Partikel und deponierten Partikeln sowie die Brownsche Bewegung berlicksichtigt
(zur Veranschaulichung s. Abbildung 3.5). Die Bildkraft zwischen den Partikeln sowie die
Dipolkraft wurden aufgrund ihres vernachlassigbar kleinen Beitrags zur Gesamtkraft nicht
berticksichtigt. Es wurden Wechselwirkungen mit allen bereits deponierten Partikeln in einem
Abstand bis zu 500 nm von der jeweiligen Partikel position berticksichtigt. Der Einflul® des je-
wells verwendeten Substrates ging Uber die Dielektrizitdtskonstante im Fall der Bildkraft
sowie zusétzlich den Brechungsindex im Fall der van der Waals Kraft zwischen Partikel und
Substrat in die Berechnung mit ein. Die verwendeten Werte gehen aus Tabelle 6.1 hervor. Fir
Metalle gehen diese Werte gegen unendlich.

Tabelle 6.1: Dielektrizitatskonstante bzw. Brechungsindex der verwendeten Substrate

Siliziumoxid Silizium Aluminium

| solator Halbleiter Metall
Dielektrizitdtskonstante e; | 4,6 12,1 100000
Brechungsindex nz 1,55 34 1000

Allgemein gilt fur die folgenden Diagramme, dal? die experimentellen Ergebnisse durch of-
fene oder geschlossene Symbole und Ergebnisse der Simulationen durch Linien dargestellt
werden. In den Diagrammen ist jeweils das Verhéltnis zwischen den Einzelpartikeln auf dem
Substrat Neinzsipariike ZUr Gesamtzahl Nrow in Prozent Gber der Belegungsdichte in Anzahl der
Partikel pro Quadratmikrometer aufgetragen. Als Referenzlinie ist jewells die Kurve fir die
zuféllige Verteilung eingetragen, die mit der Ziffer 1 gekennzeichnet ist. Es gilt allgemein fur
Werte unterhalb dieser Kurve, dal3 wahrend der Deposition eine anziehende Kraft zwischen
ankommenden und bereits deponierten Partikeln wirkt. Entsprechend gilt fr oberhalb dieser
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Kurve liegende Werte, dal? eine abstol3ende Kraft wirkt. Die dargestellten theoretischen Kur-
ven stellen jeweils den Mittelwert aus funf einzelnen Kurven dar, die in der beschriebenen
Weise aufgenommen wurden.

Die experimentellen Ergebnisse fur die Deposition von einfach geladenen 80 nm, 50 nm bzw.
30 nm grofien Partikeln bel einer Feldstdrke von 300 kV/m sind in Abbildung 6.2 bis
Abbildung 6.4 durch schwarze Punkte dargestellt. Als Substrat wurde Silizium mit einer
800 nm dicken Siliziumoxidschicht verwendet. Das Substrat wurde vor der Deposition keiner
besonderen Behandlung unterzogen und aus der Umgebungsluft in die Depositionskammer
gelegt. In alen drei Féllen ist eine, verglichen mit der zufélligen Verteilung, deutlich erhohte
Agglomeratbildung zu beobachten. Die in den Diagrammen jeweils durch die Ziffer 2 ge-
kennzeichneten Kurven stellen die Ergebnisse der aus den Traektorienrechnungen resultie-
renden Verteilungen dar, die fiir kleine Belegungsdichten in sehr guter Ubereinstimmung mit
den experimentellen Werten liegen. Durch Abbildung 6.5 wird veranschaulicht, was dabei
unter , kleinen Belegungsdichten® zu verstehen ist. In dem Diagramm ist die Bedeckung des
Substrates in Monolagen Uber der Belegungsdichte in Form von Linien aufgetragen. Es zeigt,
dal? bei 80 nm grofRen Partikeln bereits bel einer Belegungsdichte von 180 Partikeln pro
Quadratmikrometer die Gesamtquerschnittsflache der deponierten Partikel einer Monolage
von Partikel bei dichtester Kugel packung entspricht. Bei 50 nm grof3en Partikeln ist dies bel
ca. 460 und bei 30 nm grofen Partikeln bel 1270 Partikeln pro Quadratmikrometer der Fall.
Unter , kleinen Belegungsdichten®, auf die sich die nachfolgenden Untersuchungen beziehen,
sind Belegungsdichten zu verstehen, die einer Bedeckung von unter 0,5 Monolagen entspre-
chen. Die Abweichungen der experimentellen von den theoretischen Ergebnissen bei gréf3eren
Belegungsdichten sind auf zwei Ursachen zurtickzufihren. Auf experimenteller Seite ist bei
der Auswertung grof3er Agglomerate nicht mehr mit Sicherheit zu bestimmen, aus wie vielen
Partikeln sich ein Agglomerat zusammensetzt. In diesem Fall mul3 auf die Bestimmung der
Gesamtzahl der deponierten Partikel Uber die Elektrometerwerte zuriickgegriffen werden. Da
die Partikelkonzentration nur am Beginn und am Ende der Deposition aufgenommen werden
kann, ist diese Methode bei langen Depositionszeiten relativ ungenau, da Schwankungen in
der Partikelkonzentration nicht aufgenommen werden konnen. Auf theoretischer Seite sind
die Wechselwirkungen von ankommenden Partikeln mit grof3en Agglomeraten genauer zu
modellieren. Insbesondere der Einfluss von Ubereinander deponierten Partikeln auf die
Wechselwirkungen mit ankommenden Partikeln muss noch eingehender untersucht werden.

Aus Abbildung 6.2 bis Abbildung 6.4 1813 sich ablesen, dal3 mit abnehmender Partikelgrofie
fUr einen gegebenen Anteil an Einzelpartikeln auf dem Substrat die korrespondierende Bele-
gungsdichte zunimmt. Bespielsweise liegen im Fall der 80 nm grof3en Partikel bei einer Bele-
gungsdichte von ca. 15 Partikeln pro Quadratmikrometer noch 50% aler Partikel als Einzel-
partikel vor, bei 50 nm ist dies bel ca. 40 Partikeln pro Quadratmikrometer und bei 30 nm
grof3en Partikeln bei ca. 130 Partikeln pro Quadratmikrometer der Fall. Diese Werte sind zu-
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sammen mit den Werten fur Neinzepartike / Nrotar VOn 70%, 20% und 15% in Abbildung 6.5 als
geschlossene Symbole eingetragen. Die offenen Symbole in dem Diagramm stellen die ent-
sprechenden Werte bel zufélliger Verteilung der Partikel dar. Im Falle der zuféligen Ver-
tellung ist der Anteil an Einzelpartikeln bei einer bestimmten Bedeckung unabhangig vom
Partikeldurchmesser. Dies &ndert sich bel Anwesenheit von Partikelwechselwirkungen. Bei
einer gegebenen Bedeckung nimmt der Anteil an Einzelpartikeln auf dem Substrat mit ab-
nehmendem Partikeldurchmesser zu. Das ist darauf zurlickzufihren, dal3 die anziehenden
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Abbildung 6.4: Vergleich der experimentellen und theor etischen Ergebnisse der Deposi-
tion von 30 nm grof3en Partikeln auf Siliziumoxid
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Abbildung 6.5: Zusammenhang zwischen der Bedeckung eines Substrates und der Bele-
gungsdichte in Abhangigkeit vom Partikeldur chmesser

Kréfte (van der Waals Kraft und die Coulombsche Kraft aufgrund des elektrischen Feldes um
ungeladene Partikel) zwischen ankommenden und bereits deponierten Partikeln stark vom
Partikel durchmesser abhangen und mit abnehmendem Partikeldurchmesser abnehmen. Daraus
folgt, dal3 sich die Partikel verteilung auf dem Substrat mit abnehmendem Partikel durchmesser
der zufdlligen Vertellung anndhert.

In Abbildung 6.6 sind die korrespondierenden REM-Bilder der Proben bei unterschiedlichen
Belegungsdichten dargestellt. Die Bilder veranschaulichen den Agglomerationsvorgang: Die
Partikel sind bel niedrigen Belegungsdichten zuféllig verteilt, vereinzelte Agglomerate sind
sichtbar. Mit zunehmender Belegungsdichte bilden sich grofdere Agglomerate, die bei welterer
Belegung anwachsen. Das fuhrt dazu, dal3 neben den Agglomeraten grof3e Bereiche
existieren, in denen keine Deposition stattfindet, da ankommende Partikel von den Agglome-
raten angezogen werden, bevor sie das Substrat erreichen.

Dies wird auch durch Abbildung 6.7 veranschaulicht. Es ist eine Bildfolge dargestellt, die
basierend auf den Ergebnissen der Trajektorienrechnungen die berechneten Partikelverteilun-
gen zeigt. Die Bildausschnitte entsprechen in ihrer Grofse den REM-Bildern und stellen Mo-
mentaufnahmen der berechneten Belegung dar. Der Vergleich der berechneten Bilder mit den
REM-Bildern zeigt, dal’ die gerechnete Belegung dieselbe Entwicklung durchschreitet wie die
reale. Zunachst liegt eine zuféllige Verteilung der Partikel mit vereinzelten Agglomeraten vor.
Mit zunehmender Belegungsdichte werden bevorzugt Partikel auf diesen Agglomeraten

76



1&; " *

— 18 nm
“EB,B888 1Smm ¥ Sk f;.., 20,888 15mn
. § e

%180k

. - L .- a¥ a " . _Tqu-
oom= 1 ahy '._: k\-l,i #. (= _. o - : S . ] %

. L
g f s "
F A s W
i .
Lol 15 m m
L ¥

o

Abbildung 6.6: REM-Bilder von 30nm grof3en Indiumpartikeln auf Siliziumoxid.
22,97, 220, 422, 585 und 890 Partikeln pro Quadratmikrometer
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Abbildung 6.7: Ergebnisse der Trajektorienrechnungen fir 30 nm grof3e Indiumpartikel
auf Siliziumoxid, bei ungeladenen Partikeln auf dem Substrat.
50, 100, 200, 420, 580 und 890 Partikeln pro Quadratmikrometer
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abgeschieden. Dies fuhrt zu grof3en unbelegten Bereichen. Einzelne, bereits deponierte
Partikel finden in diesem Stadium der Deposition keinen Agglomerationspartner mehr und
bleiben weiterhin als Einzelpartikel erhalten.

Bei den Traektorienrechnungen wurde vorausgesetzt, dal? die Partikel ihre Ladung auf der
Substratoberfléche verlieren, was auch bel den durchgefiihrten Experimenten der Fall war.
Die Erklérung fur den Ladungsverlust auf einer Isolatoroberflache liegt darin, dal3 sich auf
den verwendeten Substraten aufgrund des Kontaktes mit der Umgebungsluft eine Kontamina-
tionsschicht befindet, die hauptséchlich aus Wasser besteht. Die Kontaminationsschicht auf
Substraten, sowie ihre Leitfahigkeit fur elektrische Ladungen wird in der Literatur beschrie-
ben /49/, /50/. Durch Aufheizen des Substrates in einer Atmosphére aus hochreinem Stickstoff
sowie den anschlief3enden Transfer des Substrates in die Depositionskammer unter Stickstoff
wird die Kontaminationsschicht vom Substrat entfernt.

Die schwarzen Punkte in Abbildung 6.8 zeigen die experimentellen Ergebnisse der Deposi-
tion von einfach geladenen 30 nm grof3en Indiumpartikeln bel 300 kV/m auf Siliziumoxid.
Diese Experimente wurden nach der Installation der Depositionskammer in einer ,, glovebox*
in einer Atmosphére von hochreinem Stickstoff durchgefiihrt. Vor der Deposition wurden die
Substrate in der , glovebox” fur zwei Stunden auf 200°C erhitzt. Die Werte liegen deutlich
néher an der zufélligen Vertellung als bei der Deposition auf unbehandeltem Siliziumoxid
(vgl. Abbildung 6.4). Die reduzierte Agglomeratbildung deutet auf eine Abschwéchung der
anziehenden Wechselwirkungen hin, die durch die Ergebnisse der Trajektorienrechnung er
klart werden konnen. In diesem Fall wurde die Wechselwirkung des ankommenden einfach
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Abbildung 6.8: Vergleich der experimentellen und theoretischen Ergebnisse der Deposi-
tion von 30 nm grof3en Partikeln auf Siliziumoxid nach Entfernung der
K ontaminationsschicht
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geladenen Partikels mit einfach geladenen Partikeln auf der Substratoberfléche berechnet. Die
theoretischen Ergebnisse stehen in sehr guter Ubereinstimmung mit den experimentellen
Ergebnissen. Da die Entfernung der Kontaminationsschicht durch die Wérmebehandlung die
einzige Anderung gegeniiber den unbehandelten Substraten ist, kann daraus abgeleitet wer-
den, dal3 die Partikel nach der Deposition ihre Ladung behalten. Wie schon durch die theoreti-
sche Herleitung in Kapitel 2 gezeigt wurde, reicht bei 30 nm grof3en Partikeln die abstol3ende
Wirkung zwischen zwei einzelnen Ladungen jedoch nicht aus, um eine Agglomeration der
Partikel auf dem Substrat vollstandig zu verhindern.

In Abbildung 6.9 und Abbildung 6.10 sind REM-Bilder sowie berechnete Bilder fir den Fall
dargestellt, dal3 die Partikel ihre Ladung auf der Substratoberfldche behalten. Die Belegungs
dichten betragen jeweils 150 und 420 Partikel pro Quadratmikrometer. Sowohl die experi
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Abbildung 6.9: REM-Bilder von 30 nm grof3en Indiumpartikeln auf wéarmebehandeltem
Siliziumoxid. 150 und 420 Partikeln pro Quadratmikrometer

Abbildung 6.10: Ergebnisse der Trajektorienrechnungen fir 30 nm grof3e Indiumparti-
kel auf Siliziumoxid, bei einfach geladenen Partikeln auf dem Substrat.
150 und 420 Partikeln pro Quadratmikrometer
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mentellen, as auch die berechneten Ergebnisse zeigen, dal? sich die Partikel gleichmaldiger
verteilen und die Bildung grof3er Agglomerate seltener ist, als im Fall ungeladener Partikel
auf dem Substrat.

Ein weiterer Aspekt der Untersuchung ist es, den Einflu’ des Substratmaterials auf die An-
ordnung der Partikel darzustellen. Zu diesem Zweck wurden 30 nm grof3e Indiumpartikel auf
Aluminium deponiert. Die Substrate wurden durch Aufkleben von Aluminiumfolie auf Stahl-
pléttchen hergestellt und die Experimente in der beschriebenen Weise durchgeftihrt. Die
Rechtecke in Abbildung 6.11 zeigen die experimentellen Ergebnisse der Abhangigkeit des
Einzelpartikelanteils von der Belegungsdichte. Es fallt auf, dal3 bis zu einer Belegungsdichte
von ca. 350 Partikeln pro Quadratmikrometer die experimentellen Ergebnisse sehr gut mit der
zufélligen Verteilung Ubereinstimmen. Die theoretischen Ergebnisse aus den Trajektorien-
rechnungen liegen deutlich darunter. Bei einer Belegungsdichte von ca. 590 Partikeln pro
Quadratmikrometer liegt der experimentelle Wert auf der gerechneten Kurve. Dieses Ergebnis
wird durch die REM-Aufnahmen in Abbildung 6.12, die den jeweiligen Punkten in dem
Diagramm entsprechen, veranschaulicht. Auf den ersten drei Bildern befinden sich keine
grol3e Agglomerate, dagegen sind auf dem letzen Bild eine Reihe grof3er Agglomerate neben
kleineren zu finden. Die Erkl&rung fir diese Entwicklung wird in der Oberflachenstruktur des
Substrates vermutet. Die verwendete Aluminiumfolie ist nicht, wie z.B. die Siliziumoxidsub-
strate atomar glatt. Einen Hinweis darauf geben die in den REM-Bildern sichtbaren parallelen
Streifen, die auf eine wellenformige Oberflachenstruktur hindeuten. Partikel, die in den
»Wellentélern“ landen werden seitlich abgeschirmt. Die im Fall der Siliziumoxidoberfléche
beobachtete Agglomeratbildung aufgrund anziehender Partikelwechselwirkungen entfallt
daher solange, bis die zufdlig gebildeten Agglomerate sich aufgrund ihrer Groéf3e deutlich von
der Substratoberfl&che abheben.
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Abbildung 6.11: Vergleich der experimentellen und theoretischen Ergebnisse der Depo-
sition von 30 nm grof3en Partikeln auf Aluminium
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Abbildung 6.12: REM-Bilder von 30nm grofRRen Indiumpartikeln auf Aluminium.
105, 220, 340 und 590 Partikeln pro Quadratmikrometer

Kurve 3 in Abbildung 6.11 zeigt den Verlauf des Einzelpartikelanteils auf dem Substrat im
Fall, dafd sich auf dem Substrat eine Aluminiumoxidschicht befindet und die Partikel ihre La-
dung behalten. Da sie nur unwesentlich Uber der Kurve 2 liegt, kann die Mdglichkeit ausge-
schlossen werden, dal3 die Deposition durch geladene Partikel auf den Substrat bestimmt
wurde, zumal keine Wéarmebehandlung vor der Deposition durchgefihrt wurde.

Abbildung 6.13 zeigt die Ergebnisse der Untersuchung fur die Deposition von 30 nm grof3en
Indiumpartikeln auf Silizium bei elektrischen Feldstdrken von 75 kV/m, 150 kV/m und
300 kV/m. Die theoretischen Kurven stimmen sehr gut mit den experimentellen Ergebnissen
Uberein. Aus der Versuchsreihe geht hervor, dal3 die elektrische Feldstarke auf die mikrosko-
pische Anordnung der Partikel auf dem Substrat keinen mef3baren Einflu® hat. Bei der Ana-
lyse der theoretischen Kurven ist festzustellen, dal3 mit abnehmender Feldstarke die Agglome-
ratbildung minimal zunimmt. Das ist darauf zurlckzufihren, dal3 die Geschwindigkeit in z-
Richtung linear mit der elektrischen Feldstarke zunimmt. Der Grund dafUr, dal? dieser Effekt
so gering ist, liegt darin, dal3 die Bewegung des Partikels aufgrund des homogenen elektri-
schen Feldes im betrachteten Nahbereich der Substratoberflache nur eine untergeordnete
Rolle spielt.
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Abbildung 6.13: Vergleich der experimentellen und theoretischen Ergebnisse der Depo-
sition von 30 nm grof3en Partikeln auf Silizium bei unterschiedlichen
elektrischen Feldstarken

Beim Vergleich der Ergebnisse der Deposition auf Siliziumoxid und auf Silizium ist festzu-
stellen, dal’ der Einfluld des Substratmaterials nur gering ist. Bei der Deposition mit einer
elektrischen Feldstarke von 300 kV/m auf Siliziumoxid liegen bel einer Belegungsdichte von
ca. 132 Partikel pro Quadratmikrometer 50% der Partikel as Einzelpartikel vor. Im Fall von
Silizium sind es ca. 141 Partikel pro Quadratmikrometer. Dies ist vergleichbar mit der Ge-
nauigkeit der Auswertung der experimentellen Ergebnisse und somit vernachlassigbar.

In Abbildung 6.14 sind REM-Aufnahmen von 30 nm grof3en Indiumpartikeln auf Silizium mit
Belegungsdichten von 100, 150 250 und 360 Partikeln pro Quadratmikrometer dargestellt.
Wie bei der Deposition auf Siliziumoxid ist wiederum zu beobachten, dal3 mit zunehmender
Belegungsdichte vermehrt grof3e Agglomerate auftreten deren nahere Umgebung frei von
Partikeln ist.

Aus den bisher diskutierten Ergebnissen |&3 sich ableiten, daf3 eine Verringerung des Agglo-
meratanteils auf dem Substrat durch eine Verkleinerung des Partikeldurchmessers und / oder
eine Erhohung der Partikelladung erreicht werden kann, unter der Voraussetzung, dal3 die
Partikel ihre Ladung nach der Deposition behalten. Diese Erkenntnis wird durch die folgen-
den experimentellen und theoretischen Ergebnisse weiter untermauert. ES wurden einfach
negativ geladene Indiumpartikel mit einem Durchmesser von 20 nm auf warmebehandeltem
Siliziumoxid bei 300 kV/m deponiert. Das gleiche Experiment wurde mit zweifach negativ
geladenen 20 nm grof3e Goldpartikeln durchgefihrt. Der Grund fir die Verwendung von
Goldpartikeln liegt darin, dal3 diese mit einer fUr die Experimente ausreichende Konzentration
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Abbildung 6.14: REM-Bilder von 30 nm grof3en Indiumpartikeln auf Silizium. 100, 150,
250 und 360 Partikel pro Quadratmikrometer

in der verwendeten Versuchsanlage bereitgestellt werden konnen. Der Ladungsmechanismus
beruht auf thermischer Aufladung, die ab einer Temperatur oberhalb von 500°C im Rohrofen
vor dem zweiten DMA einsetzt /51/. Indiumpartikel verdampfen bel dieser Temperatur und
koénnen deshalb nicht mehrfach aufgeladen werden.

Die experimentellen Ergebnisse der beiden Versuchsreihen werden in Abbildung 6.15 zu-
sammen mit den entsprechenden Kurven aus den Trajektorienrechnungen dargestellt. Die
experimentellen Ergebnisse liegen auch hier auf den theoretischen Kurven. Es zeigt sich, dai3
bei der Deposition der zweifach geladenen 20 nm grof3en Partikel die abstof3ende Wirkung
der Coulombschen Kraft zwischen ankommenden und deponierten Partikeln ausreicht, um die
Agglomeratbildung gegentiber der zufdligen Verteilung deutlich zu reduzieren. Ungeklart ist
bei diesen Experimenten jedoch die Frage, warum die erreichte Belegungsdichte grofier ist als
die theoretisch erreichbaren Werte. Kurve 4 in Abbildung 6.15 zeigt, dal3 mit dem Trajektori-
enmodell bel ca. 330 Partikeln pro Quadratmikrometer eine Séttigung erreicht wurde. Dabei
wurde die Wechselwirkung des ankommenden Partikels mit allen Partikeln im Umkreis von
500 nm berticksichtigt. Aufgrund der guten Ubereinstimmung der theoretischen Kurven mit
den experimentellen Ergebnissen ist davon auszugehen, dal3 der prinzipielle Mechanismus der
Wechselwirkungen der Partikel untereinander durch das Modell richtig beschrieben wird.
Eine mdgliche Erklérung ist die eines positiven Oberflachenpotentials der Siliziumoxidober-
flache.
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Abbildung 6.15: Vergleich der experimentellen und theoretischen Ergebnisse der Depo-
sition von 20 nm grof3en einfach bzw. zweifach geladenen Partikeln auf
wér mebehandeltem Siliziumoxid
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Abbildung 6.16: REM-Bilder von einfach negativ geladenen 20 nm grof3en Indiumparti-
keln auf warmebehandeltem Siliziumoxid nach Abscheidung bei
300 kV/m. 150 und 250 Partikel pro Quadrat-mikro-meter
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Abbildung 6.17: Ergebnisse der Trajektorienrechnungen fir 20 nm grof3e Indiumparti-
kel auf Siliziumoxid, bei einfach geladenen Partikeln auf dem Substrat.
150 und 250 Partikel pro Quadratmikrometer
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Abbildung 6.16 und Abbildung 6.17 zeigen den Vergleich der REM-Bilder mit den Ergeb-
nissen der Tragjektorienrechnungen. Die Belegung ist gleichmaldiger a's bei den 30 nm grof3en
Partikeln und es werden weniger grol3e Agglomerate gebildet.

Abbildung 6.18 und Abbildung 6.19 zeigen die entsprechenden Bilder der Goldpartikel. Trotz
der relativ hohen Belegungsdichte entstehen keine grof3en Agglomerate und die Verteilung ist
gleichméaldiger as bel vergleichbaren Belegungsdichten von einfach geladenen 30 nm grof3en
Partikeln. Das ist darauf zurtickzufiihren, dal3 die Abstofl3ung aufgrund der Coulombschen
Kraft zwischen ankommenden und deponierten Partikeln in den meisten Féllen ausreicht, um
eine Agglomeration zu verhindern. Es kommt nur zur Agglomeration, wenn ein Partikel auf-
grund der Brownschen Bewegung eine Geschwindigkeitsénderung in Richtung eines depo-
nierten Partikels erfahrt, die deutlich Gber der mittleren Brownschen Geschwindigkeit liegt.
Daraus folgt eine gleichmaldigere Verteilung der Partikel, da kaum Agglomerate vorhanden
sind, die schon in einem frithen Stadium der Belegung ankommende Partikel verstarkt anzie-
hen wirden. Es kommt hinzu, dal3 ein aus zwei Partikeln aufgebautes Agglomerat vier La-
dungen aufweist, die zu einer entsprechenden Verstarkung der abstol3enden Kréfte fihren.
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Abbildung 6.18: REM-Bilder von zweifach negativ geladenen 20 nm grof3en Goldparti-
keln auf warmebehandeltem Siliziumoxid nach Abscheidung bel
300 kV/m. 170 und 350 Partikel pro Quadratmikrometer
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Abbildung 6.19: Ergebnisse der Trajektorienrechnungen fur 20 nm grof3e Goldpartikel
auf Siliziumoxid, bei zweifach geladenen Partikeln auf dem Substrat.
170 und 350 Partikel pro Quadratmikrometer
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6.3 Vermeidung von Agglomeration durch Mehrfachladungen —theoretische
Ergebnisse

Fur Anwendungen, bei denen moglichst gleichméllige Belegungen monodisperser Partikel
benttigt werden, ist eine Agglomeration der Partikel auf der Oberflache unerwiinscht. Mit
Hilfe der Computersimulation ist es nun méglich, Voraussagen dartiber zu treffen, welche
Partikelladung bel einem gegebenen Partikeldurchmesser gewéhlt werden muf3, um eine
Agglomeration der Partikel auf dem Substrat vollsténdig zu vermeiden. Am Beispiel von
30 nm und 10 nm grof3en Partikeln wird dies im folgenden veranschaulicht. Die Simulationen
wurden fur Indiumpartikel auf Siliziumoxid durchgeftihrt. Es wurde eine Kantenlange des
Kontrollbereiches von ktl_x = ktl_y = 10um gewahlt, um die Statistik bei den niedrigen Bele-
gungsdichten zu verbessern. Die Starthohe zstart betrug 200 nm. Es wurde eine Reichweite
der Wechselwirkungen von 500 nm angenommen.

In Abbildung 6.20 sind die Ergebnisse der Trajektorienrechnungen fir 30 nm grof3e Partikel
in der bekannten Weise als Anteil der Einzelpartikel an der Gesamtzahl Gber der Belegungs-
dichte dargestellt. Kurve 1 stellt die zuféllige Verteilung dar. Die Kurve2 (q; =-1, ¢ =0)
sowie Kurve 3 (g. = g2 =-1) liegen, wie schon in Kapitel 7.2 gezeigt wurde, unter der zufalli-
gen Verteilung, es Uberwiegt also die anziehende Wirkung zwischen den Partikeln. Bel der
Deposition zweifach geladener Partikel (Kurve 4) ist die Agglomeratbildung deutlich abge-
schwécht. Bel der angenommenen Reichweite der Wechselwirkungen wurde bei ca. 30 Parti-
keln pro Quadratmikrometer die Séttigung auf dem Substrat erreicht. Das linke Bild in
Abbildung 6.21 veranschaulicht die Verteilung der Partikel auf der Oberflache bei dieser Be

30 nm Indiumpartikel auf
: Siliziumoxid bei 300 kV/m:

1. Zuféllige Verteilung
2.9,=-1,9,=0

3.0:=0x=-1
4.01=02=-2
5.01=02=-3
6.q1=02=-4
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Abbildung 6.20: Ergebnisse der Trajektorienrechnung: Abhangigkeit der Agglomer at-
bildung von der Partikelladung
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dp,=30Nm, g1 = -2 dp,=30nm, g1 = -3 d,=30nm, g1 = -4
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Abbildung 6.21: Ergebnisse der Trajektorienrechnungen: Verteilung von 30 nm grof3en
Partikeln auf Siliziumoxid in Abhangigkeit von der Partikelladung

legungsdichte. Es ist ein Ausschnitt der gerechneten Verteilung mit einer Kantenlange von
3000 nm dargestellt. Es sind vereinzelt Agglomerate bestehend aus zwei Einzelpartikeln zu
finden, ansonsten findet keine Agglomeratbildung statt. Die Kurven 5 und 6 zeigen die Er-
gebnisse fUr die Deposition von drei- bzw. vierfach geladenen Partikeln. Es zeigt sich, dai3
drei Ladungen auf den 30 nm grof3en Partikeln ausreichen, um eine Agglomeration vollstan-
dig zu verhindern. In diesem Fall wird bei ca. 22 Partikeln pro Quadratmetern die Séttigung
erreicht. Bel vierfach geladenen Partikeln ist die Séttigung bereits bel ca. 18 Partikeln pro
Quadratmikrometer erreicht. Der Vergleich der Anordnungen der Partikel auf dem Substrat in
Abbildung 6.21 zeigt, dal3 mit zunehmender Ladung der durchschnittliche Abstand der Parti-
kel zum néchsten Nachbarn zunimmt. Eine Ordnung der Partikel 183t sich mit diesen Ergeb-
nissen nicht nachweisen. Hierflr sind Untersuchungen der Abstandsverteilung zum néchsten
Nachbarn notwendig, die Aussagen Uber eine Nahordnung der Partikel fur den Fall repulsiver
Wechselwirkungen liefern. Es ist eine Normalverteilung der Absténde zu erwarten, deren
Standardabwei chung mit zunehmender Partikelladung abnimmt.

Abbildung 6.22 und Abbildung 6.23 zeigen die Ergebnisse fr die Untersuchung der Deposi-
tion von 10 nm grofRen Partikeln. Im Fall von q; =-1 und g, =0 (Kurve2) entspricht die
Anordnung auf dem Substrat in etwa der zufélligen Verteilung (Kurve 1). Die Ergebnisse fur
01 = 02 =—1 (Kurve 3) zeigen, dal’ im Fall der 10 nm grof3en Partikel die Agglomeratbildung
schon bei einfach geladenen Partikeln vernachlassigbar gering ist. Die Darstellung der An-
ordnung der Partikel auf dem Substrat in Abbildung 6.23 zeigt, dal3 mit zunehmender Parti-
kelladung, die Verteilung der Partikel gleichmaldiger wird.
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Abbildung 6.22: Abhangigkeit der Agglomeratbildung von der Partikelladung am Bel-
spiel von 10 nm grof3en Partikeln auf Siliziumoxid
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Abbildung 6.23: Ergebnisse der Trajektorienrechnungen: Verteilung von 10 nm grof3en
Partikeln auf Siliziumoxid in Abhangigkeit von der Partikelladung

Folgendes Fazit kann aus den in Kapitel 6 diskutierten Ergebnissen gezogen werden: Die
experimentellen Untersuchungen haben gezeigt, dal3 die Anordnung von Nanopartikeln sehr
stark durch ihre Wechselwirkungen mit der Substratoberflache sowie bereits deponierten Par-
tikeln beeinfludt wird. Im Fall eines Ladungsverlustes auf dem Substrat fiihren anziehende
Wechselwirkungen, aufgrund der htheren Feldstérke um deponierte Partikel im Vergleich
zum homogenen Feld sowie der van der Waals Kraft zwischen den Partikeln zu einer starken
Agglomeratbildung auf dem Substrat, die mit dem Tragektorienmodell sehr gut beschrieben
wird. Die elektrische Feldstarke im ESP hat auf die mikroskopische Anordnung der Partikel
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auf dem Substrat keinen grof3en Einflul3. Experimentelle Ergebnisse haben erwiesen, dal3 eine
Wérmebehandlung von Siliziumsubstraten einen deutlichen Einfluf auf die Partikelanordnung
auf dem Substrat hat. Durch eine Entfernung der Kontaminationsschicht wird die Oberfl&
chenleitfahigkeit des Substrates soweit herabgesetzt, dal3 die Partikel ihre Ladung nach der
Deposition behalten. Dies wurde durch die Ergebnisse der Modellrechnungen bestétigt. Im
Fall der untersuchten 30 nm grofRen Partikel reicht die abstoRende Wirkung der Cou-
lombschen Kréfte zwischen den einfach geladenen Partikeln jedoch nicht aus, um eine
Agglomeration auf dem Substrat zu verhindern. Durch die Deposition von zweifach gelade-
nen 20 nm grofRen Partikeln und den Vergleich mit entsprechenden Trg ektorienrechnungen
wurden diese Ergebnisse bestétigt. Weiterfihrende Rechnungen haben gezeigt, daf3 eine
Agglomeration zwischen dreifach geladenen 30 nm grof3en Partikeln verhindert wird. Aus den
theoretischen Ergebnissen fir 10 nm grof3e Partikel geht hervor, dal3 durch eine Ladung die
Agglomeration bereits fast vollstandig verhindert wird. Im Rahmen weiterfuhrender expe-
rimenteller Untersuchungen sind diese Ergebnisse zu verifizieren.

90



