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1 Einleitung

1 Einleitung

Die Beschaffenheit von Oberflachen und Grenzflachen spielt heutzutage eine
wichtige Rolle bei vielen verschiedenen technischen Anwendungen. Eigenschaften wie
z.B. Abriebfestigkeit, Schutz gegen Korrosion, Glanz oder Hé&rte mussen kontrolliert
werden, will man alltdgliche Dinge wie Lacke fiir Mobel oder Autos, Beschichtungen fur
Spiegel, Brillenglaser oder Geschirr und &hnliches von hoher Qualitat herstellen. Hierbei
ist nicht nur die Kenntnis der Oberflachenmorphologie und -rauigkeit, sondern vor allem
die experimentelle Beeinflussung und kontrollierte Einstellung dieser Parameter von
grolRem Interesse, z.B. bei der fortschreitenden Miniaturisierung von elektronischen
Bauelementen. Weitere Beispiele fir die Bedeutung dieser GréRen in der Anwendung sind
Schichtpakete als Rontgenspiegel [Sava9l]. Hier flhrt die Minimierung der
Grenzflachenrauigkeit und die Vermeidung von kumulativen Rauigkeiten zu einer starken
Zunahme der Reflektivitdit und zur deutlichen Verbesserung der Auflésung der
Abbildungsoptik durch Verringerung des stérenden Untergrundes [Chri88]. Auch bei
Magnetowiderstandssystemen (MR, GMR, TMR) héangt die Streuung der Elektronen stark
von der Grenzflachenbeschaffenheit ab. Eine gezielte Einstellung der Rauigkeit kann dabei
zu einer Zunahme des GMR-Effekts fiihren [Full92, Faup02].

Die Struktur einer Oberflache kann systematisch veréndert werden, indem man
dynamische Prozesse ablaufen lasst, wie beispielsweise die Bestrahlung einer Oberflache
mit energetischen lonen oder das Wachstum einer diinnen Schicht. Hierbei finden auf
atomarer Skala verschiedene Mechanismen wie Diffusion, Desorption, Sputtererosion,
lokales Aufschmelzen oder ballistisches Glatten statt [Bara95, Herr50, Mull57, Mose05],
die in der Summe sowohl eine aufrauende als auch eine glattende Wirkung haben kdnnen.

Im Falle der lonenbestrahlung von Oberflachen wurde das Zusammenspiel dieser Prozesse
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bereits vielfach in Abhdngigkeit von Parametern wie der lonenenergie, der Bestrahldauer
und dem Auftreffwinkel untersucht. Je nach Aufbau des Experiments kdnnen auf diese
Weise regelmaliige Wellenstrukturen oder Punktmuster erzeugt werden, was einer
gezielten Aufrauung der Oberflache entspricht, oder aber es wird eine Glattung der
Oberfléche erzielt [Facs99, Fros00]. Bei der Deposition dinner Schichten auf glatten
Substraten wird sehr hdufig ein aufrauendes Verhalten beobachtet, das unterhalb einer
kritischen Schichtdicke einem Skalengesetz folgt, bis die Rauigkeit schlieflich in eine
Konstante ubergeht. Die Glattung einer rauen Oberflache durch Dulnnschichtdeposition
wurde jedoch bisher kaum systematisch untersucht. Die Theorie sagt hier voraus, dass die
Glattung einer Oberflaiche frequenzabhdngig ablduft und abhéngig von den
vorherrschenden Mechanismen unterschiedlich schnell vonstatten geht [Vill91, Mayr01].
Des Weiteren wird die minimal erreichbare Rauigkeit von der Eigenrauigkeit eines
Materials beim Wachstum auf glatten Substraten bestimmt.

Daher soll im Rahmen dieser Arbeit untersucht werden, inwieweit es maglich ist,
durch die Deposition unterschiedlicher Materialien eine Oberflache zu glatten. Dafir bietet
es sich an, unterschiedlichste Materialklassen wie Metalle, Oxide und Polymere zu
betrachten, die eine mdoglichst geringe Eigenrauigkeit haben. Sind geeignete Materialien
gefunden, soll die Glattung einer rauen Oberflache systematisch im Hinblick auf die
Vorhersagen der Theorie untersucht und mithilfe der Theorie simuliert werden. Durch
Vergleich der Ergebnisse konnen so Rickschlusse auf die Giltigkeit und Vollstandigkeit
der Theorie gezogen werden. Sowohl zur Analyse des frequenzabhdngigen Verhaltens als
auch fur die Bestimmung der Glattungsmechanismen ist eine Auswertung der

Oberflachenmorphologie im Fourierraum hilfreich.

Insgesamt ist die Arbeit folgendermaRen gegliedert: Nach der Vorstellung der
verwendeten Herstellungs- und Untersuchungsmethoden (Kapitel 2) werden die Theorie
der Glattung und die Auswertemethoden erldutert. Hierbei werden auch die am héaufigsten
auftretenden atomaren Mechanismen auf der Oberflache dargestellt und im Hinblick auf
die hier auftretenden Depositionsbedingungen diskutiert (Kapitel 3). In Kapitel 4 sind die
verwendeten rauen Substrate beschrieben, die entweder eine gewellte Oberflachenstruktur
besitzen, bei der eine rdumliche Frequenz dominiert, oder aus statistisch verteilten
Hugelstrukturen unterschiedlicher GrofRe bestehen. Kapitel 5 erldutert die Glattungs-

eigenschaften der verschiedenen verwendeten Materialien auf den gewellten Substraten,



1 Einleitung

vor allem im Hinblick auf ihre Effizienz. Hierbei gibt es bereits erste Hinweise auf den
genauen Ablauf der Glattung und die vorherrschenden Glattungsmechanismen. Diese
werden systematisch in Kapitel 6 auf statistischen Oberflachenstrukturen analysiert. Dabei
kann das frequenzabhdngige Glatten im Detail beobachtet und die damit verbundenen
Auswirkungen der Strukturgrofien auf der Oberflache betrachtet werden. Weiterhin werden
die Glattungsmechanismen analysiert und die Ergebnisse mit der Theorie verglichen und

der Glattungsverlauf simuliert.
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2 Probenherstellung und Charakterisierung

Im folgenden Kapitel sollen die verwendeten Herstellungs- und
Untersuchungsmethoden dargestellt werden. Dazu folgt zunéchst ein Abschnitt Uber
gepulste Laserdeposition, in dem nicht nur die Dunnschichtmethode vorgestellt wird,
sondern auch die fur die verschiedenen Materialien verwendeten Herstellungsparameter
erlautert werden. In dem Zusammenhang wird auch kurz auf die Ablationsmechanismen
und die Charakteristika der deponierten Filme eingegangen. Die folgenden Unterkapitel

beschreiben die verwendeten Untersuchungsmethoden.

2.1 Gepulste Laserdeposition (PLD)

Die gepulste Laserdeposition (pulsed laser deposition, PLD) ist eine vielseitige
Dinnschichtmethode, mit der sich nicht nur Metalle, Keramiken oder Oxide deponieren
lassen, sondern auch so komplexe Materialien wie Polymere. Ein Vorteil dieser Methode
ist ein im Allgemeinen stéchiometrischer Materiallibertrag zwischen Substrat und Target.
Wéhrend der Ablation wird ein gepulster Laserstrahl hoher Intensitat auf ein Festkorper-
Target gelenkt. Dadurch entsteht ein Plasma, das senkrecht zur Targetoberflache
expandiert. Auf dem Substrat werden Atome mit kinetischen Energien von etwa 5-10 eV,
sowie lonen mit mittleren kinetischen Energien von etwa 100eV deponiert. Eine
ausfiihrliche Diskussion dieser Herstellungsmethode ist beispielsweise bei Chrisey und
Hubler [Chri94] oder bei Eason [Easo07] zu finden. Eine Ubersicht tber die gepulste
Laserdeposition von Metallen findet sich bei Krebs et al. [Kreb97, Kreb07], tber die
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Ablation von Polymeren berichteten erstmals Hansen etal. [Hans88], einen guten
Uberblick liefert Dyer et al. [Dyer03].

Ein schematischer Aufbau der in dieser Arbeit verwendeten Anlage ist in
Abbildung 2.1 skizziert. Zur Herstellung der Schichten wurde ein gepulster KrF-
Excimerlaser der Firma Lambda Physik vom Typ LPX 110i mit einer Wellenlange von
248 nm und einer Pulsdauer von 30 ns verwendet. Bis auf die Polymer-Proben wurden alle
Schichten bei vergleichsweise hohen Energiedichten von 4-6J/cm® und einer
Repetitionsrate von 10 Hz hergestellt. Fur die Polymer-Schichten wurde die Energiedichte
durch Verschieben der Linse auf etwa 125 mJ/cm® abgeschwacht und eine kleinere
Repetitionsrate von 5 Hz eingestellt, um ein zu starkes Aufheizen der Targets zu
vermeiden. Bei allen Schichten betrug der Target-Substrat-Abstand 50 mm und in der

UHV-Kammer wurde ein Basisdruck von weniger als 10 mbar erreicht.

/ UHV-chamber

Substrate 10" mbar
!

[.aser

T =30 ns,
A =248 nm

Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau der verwendeten PLD-Kammer.

Charakteristisch fur die gepulste Laserablation von Metallen, Keramiken, Oxiden
und anderen Materialien ist neben der Deposition von Atomen und lonen, die eine Schicht
erzeugen, die Bildung von so genannten Tropfchen (droplets), die durch
hydrodynamisches Sputtern [Kell85] und Subsurface-Heating-Effekte [Sing90] zustande
kommen. Hierbei schaukeln sich Rauigkeiten am Target durch wiederholtes Aufschmelzen
und Abkihlen auf, bzw. es bilden sich Gasblasen unter der Oberfl&che. Fir Metalle wurde
die Entstehung der Tropfchen und die Vorgadnge am Target von Féhler et al. untersucht: Es
gibt zwei Arten von Tropfchen (grofle und kleine), die aufgrund von Zapfenbildung am
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Target und Abriss dieser Zapfen entstehen [F&hl97]. Im Fall von Oxiden zeigen
Ubersichtsaufnahmen eines in dieser Arbeit verwendeten ZrO,-Targets (Abbildung 2.2 a)
wellenférmige Strukturen, wie sie haufig beobachtet werden. Die durch die oben
beschriebenen Effekte entstehenden Wellen besitzen in diesem Fall eine raue, grobporige
Seite (Abbildung 2.2 (b)) und eine glatte Seite (Abbildung 2.2 (b), (c)). Die Unterschiede
sind auf verschieden hohe Temperaturen am Target zurtickzufiihren. Die Risse, die auf
beiden Seiten zu sehen sind, sind Spannungsrisse entlang von Korngrenzen, die dadurch
entstehen, dass erhitztes Material wieder abkuhlt. Das bei der gepulsten Laserdeposition
entstehende Plasma wurde im Falle von ZrO; von Voevodin et al. untersucht. Da partiell
Y-stabilisiertes ZrO, benutzt wurde (partially stabilised ZrO, (PSZ) d.h. 3% Y,03), finden
sich im Plasma unter Vakuumbedingungen die Atome bzw. Molekile Zr, O, ZrO, O,,

sowie geringe Mengen von Y, Y*!, YO, jeweils im angeregten Zustand [Voev00].

Abbildung 2.2: (a) - (c) REM-Aufnahmen eines zur Schichtherstellung

verwendeten ZrO,-Targets. Der Laserstrahl hinterlasst wellenformige Muster auf

der Targetoberflache (a), die eine raue, grobporige und eine glatte Seite haben
(b). (c) zeigt die glatten Strukturen vergroRert. Die Risse sind Spannungsrisse
entlang von Korngrenzen. (d) Rasterelektronenmikroskopische Ubersichts-

aufnahmen eines 8 nm dicken Films.



2 Probenherstellung und Charakterisierung

Die mittels PLD bei Raumtemperatur deponierten ZrO,-Filme sind amorph
[Okab05], [Voev0l]. Allgemein sind ZrO,-Filme sehr hart und thermisch stabil und
werden unter anderem als VerschleiBschutz eingesetzt [Mill90]. Neben der Schicht
scheiden sich auch einige Tropfchen auf den Substraten ab. Eine Ubersichtsaufnahme ist in
Abbildung 2.2(d) dargestellt. Da die Tropfchen nur vereinzelt auftreten und durch
geeignete Methoden wie getriggerte Blenden [Barr69], off-axis Deposition in
Gasathmosphéare [Holz92] oder durch sich kreuzende Plasmen (dual cross-beam-PLD
[Tsel01]) vermieden werden konnen, werden im Folgenden nur die Rauigkeiten der
Schicht selber unabhéngig von den Tropfchen untersucht.

Mittels PLD bei Raumtemperatur deponierter Kohlenstoff ist abhangig von der
lonenenergie amorph bis tetraedrisch amorph und sehr glatt [Merk99]. Der Anteil an
diamantartigem, sp®-hybridisierten C hangt stark von der lonenenergie im Plasma ab
[Papp92]. Man erhalt den hochsten sp®-Anteil von etwa 70% bei lonenenergien von 90 eV
[Merk98]. Im Vergleich zu ZrO; treten bei der Ablation deutlich hdufiger Tropfchen auf,
die aber ebenfalls durch die oben beschriebenen MaRnahmen vermieden werden konnen.

Far die erfolgreiche Glattung interessiert aber auch hier nur der homogene Schichtanteil.

Die Morphologie der Poly(methyl methacrylat) (PMMA, Plexiglas®)-Schichten
variiert stark je nach verwendeter Energiedichte. Bei hohen Energiedichten bilden sich am
Target Tropfchen, die durch Subsurface-Heating-Effekte [Sing90] zustande kommen und
deren Entstehung im Detail von Suske et al. [Susk06] erldutert wird. Diese kodnnen
vermieden werden durch Verringerung der Energiedichte der Laserstrahlung auf etwa
150 md/cm? bis 160 mJ/cm?® [Lose07]. Experimentell wurde das durch Verschieben der
fokussierenden Linse und damit VergroRerung des Brennflecks am Target realisiert.
Infrarot (IR)-Spektren zeigen, dass die fir PMMA typischen Schwingungsbanden
vorhanden und die entstehenden Filme somit chemisch intakt sind [L6se06]. Im Vergleich
zum Ausgangsmaterial (1000 kg/mol) haben sie eine deutlich reduzierte mittlere
Kettenldnge mit einer Molmasse von nur noch 23 kg/mol, was mittels SEC-Messungen
(GroRenausschlusschromatographie  oder  Gel-Permeations-Chromatographie,  size
exclusion chromatography) herausgefunden wurde [Fuch09]. Mit Rauigkeiten von nur
0,3 nm sind die Schichten sehr glatt.
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Die gepulste Laserdeposition von Poly-bisphenol-A-Carbonat (PC)-Filmen wurde
von Faupel et al. untersucht [Faup05]: Bei geringen Energiedichten von etwa 70 mJ/cm?
zeigen IR-Spektren die wichtigsten Schwingungsbanden, was auf ein mit dem
Ausgangsmaterial vergleichbares Polymer schliel3en lasst, allerdings wieder mit verkirzter
Kettenlange und wahrscheinlich vernetzt. Bei Erhdhung der Energiedichte auf 200 mJ/cm?
geht das IR-Spektrum fast vollstandig verloren, die polymere Struktur der Schichten ist
hier fragwirdig. Bei der Herstellung der Schichten in dieser Arbeit wurden Energiedichten
von etwa 125 mJ/cm? verwendet und es ist davon auszugehen, dass das Polymer nur
teilweise degradiert ist. Die Schichten selbst sind mit 0,4 nm rms-Rauigkeit relativ glatt

und haften gut auf dem Substrat.

2.2 Rasterkraftmikroskopie (AFM)

Zur Untersuchung von Oberflachen auf der Nanometerskala eignet sich die
Rastersondenmikroskopie. Die beiden géangigsten Methoden sind die Rastertunnel-
mikroskopie (STM), bei der der Tunnelstrom zwischen einer Spitze und einer leitenden
Oberflache gemessen wird, und die Rasterkraftmikroskopie (AFM, erstmals beschrieben
von Binnig et al. [Binn86]), bei der die zwischen Probe und Spitze wirkenden Kréfte
gemessen werden. Darlber hinaus gibt es viele weitere Unterarten dieser Mikroskope, bei
denen beispielsweise magnetische Felder, elektrische Felder oder andere physikalische
GroRen detektiert werden. In dieser Arbeit wurde das AFM im Tapping Modus betrieben
[Zhon93], einer Weiterentwicklung des Nicht-Kontakt Modus [Mart87], der benutzt wird,
um auch weiche Proben zerstérungsfrei messen zu kénnen. Hierbei wird der Cantilever zu
Schwingungen von einigen 10 nm Amplitude nahe seiner Resonanzfrequenz angeregt und
schwingt in einer Hohe von wenigen Nanometern so (ber der Probe, dass er im unteren
Umkehrpunkt die Oberflache leicht beriihrt, sie also ,abklopft“. Durch die
Wechselwirkung mit der Oberflache &ndert sich die Schwingungsamplitude. Stellt man die
Regelparameter so ein, dass die Amplitude konstant gehalten wird, so misst man Profile
konstanter Kraft. AFM-Bilder werden als topographisches Abbild der Oberflache

interpretiert. Neben externen Fehlerquellen wie Gebaudeschwingungen oder Schall, die
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eine Messung verfélschen konnen, sind vor allem auch Abbildungsfehler aufgrund
stumpfer oder defekter Spitzen und thermischer Drift der Proben zu beachten. Eine
Fehleranalyse ist unter anderem mit spektralen Methoden mdglich [Fang97]. Den Einfluss

der Spitzenform wird eingehend beschrieben bei [West94].

Alle Proben wurden an einem AFM vom Typ Nanoscope IV der Firma Veeco
(ehemals Digital Instruments) untersucht. Der verwendete Scanner hatte einen maximalen
Scanbereich von 12um x 12um. Jedes Bild hat eine Auflésung von 512 x 512 Punkten. Es
wurden Si-Cantilever vom Typ BS-Tap 300 der Firma Budget Sensors benutzt, die nach
Angaben des Herstellers einen Spitzenradius von <10 nm haben. Zur Auswertung der
AFM-Bilder wurde die mitgelieferte Software Nanoscope(R) Ill, Version 5.31rl1 und
Version 6.13r1 verwendet, mit der sich alle in der Arbeit beschriebenen GroRen und

Funktionen berechnen lassen.

2.3 Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)

Um die Glattungsprozesse im Querschnitt untersuchen zu konnen, wurde die
Transmissionselektronenmikroskopie benutzt. Hierfur wurde das Gerdt CM 30 der Firma
Philips mit maximaler Beschleunigungsspannung von 120 kV verwendet. Anhand der
TEM-Bilder konnten die inneren Grenzflachen nach der Glattung beobachtet und
Strukturanalysen gemacht werden. So konnte sichergestellt werden, dass diese nicht
zerstOrt werden. Ein TEM funktioniert im Prinzip &hnlich wie ein Lichtmikroskop, bloR
dass die Probe mit hochenergetischen Elektronen durchstrahlt wird. Die Wechselwirkung
der Elektronen mit dem Probenmaterial erzeugt je nach Strahlengang ein Real- oder
Beugungsbild des durchstrahlten Bereichs, das mit Photoplatten aufgenommen werden

kann.

Zur Préparation von hinreichend diinnen Querschnittsproben wurde ein fokussierter
lonenstrahl (focussed ion beam, FIB) des Typs Nova Nanolab 600 der Firma Fei Company
verwendet. Mit diesem wurde zundchst ein Querschnitt der Probe herausprépariert,
freigeschnitten und mittels Platindeposition auf einen Halter geklebt. Die so entstandene
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Lamelle wurde auf weniger als 100 nm Dicke gedinnt, um sie im TEM durchstrahlen zu

kdnnen.

2.4 Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Um eine guten Uberblick Gber die Morphologie von Proben und Targets zu
bekommen, wurden rasterelektronenmikroskopische Bilder angefertigt. Dabei rastert ein
fein gebindelter Elektronenstrahl die Probenoberfliche ab. Diese Primaérelektronen
wechselwirken elastisch und inelastisch mit dem Probenmaterial. Dadurch wird ein
Spektrum von Elektronen unterschiedlicher Energie emittiert. Fir die Bilddarstellung
werden meist die Sekundér- und Ruckstreuelektronen verwendet. Es wurden zwei Gerate
vom Typ S360 und Supra35 der Firma Leo (ehemals Cambridge Instruments) benutzt. Die
Grundzuge der Rasterelektronenmikroskopie sind beispielsweise bei Lith beschrieben
[L{th95].

2.5 Rontgenanalyse

Die Rontgendiffraktometrie (XRD) eignet sich zur Strukturanalyse der deponierten
dunnen Schichten. Hierbei wird die unter groflen Winkeln gebeugte Strahlung in Bragg-
Brentano Geometrie gemessen, d.h. Quelle, Probe und Detektor sind in 6 /26 Geometrie

aufgebaut. Eine ausfuhrliche Beschreibung findet man beispielsweise bei [Cull01].

Im Falle dinner Schichten oder dinner Schichtpakete benutzt man hdufig die
Rontgenreflektometrie (XRR), um Informationen Uber die Schichtdicke der Einzel- und
Doppelschichten, sowie ber die Rauigkeit der Grenz- und Oberflachen zu bekommen.
Dafir wird die gestreute Intensitat in der oben beschriebenen Geometrie, allerdings unter

sehr kleinen Einfallwinkeln aufgenommen. Da die Proben bei kleinen Winkeln tberstrahlt

10
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werden, muss man sich Gedanken Uber die Spotbreite im jeweiligen Winkelbereich

machen. Diese berechnet sich fur das verwendete Gerat (Goniometerradius 320 mm) (ber:

(Div.schlitz[°])- 7 320mm

2.1
180 cos(90-w)

Spotbreite =

Bei einer Probe von 1x1 cm? und einem Divergenzschlitz von 1/32°, betrégt die Spotbreite
bei 26 = 2° (d.h. ® = 1°) somit 1 cm, bei geringeren Winkeln ist sie gréRer und Gberstrahlt
die Probe. Daher wurde bei allen Spektren die Intensitat abhéngig vom Strahlwinkel o
entsprechend skaliert. Die erhaltenen Spektren wurden mithilfe des IMD/XOP
Softwarepakets [Wind98] angepasst. Diese beruht auf einem von Parratt entwickelten
Rekursionsverfahren [Parr54]. Fur alle Messungen wurde ein Philips-4-Kreis-
diffraktometer vom Typ X’Pert mit einer Co-Rdéhre in Verbindung mit einem Fe-Filter

(Wellenlange der Co-K,-Strahlung: 0,17902 nm) verwendet.

2.6 Schichtdickenbestimmung mittels Profilometrie

und Ellipsometrie

Zur Bestimmung der Depositionsraten der unterschiedlichen Materialien wurden in
jedem Herstellungsvorgang etwa 100 nm dicke Schichten der verwendeten Materialien auf
glatten Si-Substraten deponiert. Im Falle der metallischen und oxidischen Materialien
wurde ein Teil des Substrats mit einem Klebestreifen abgedeckt. Die nach Entfernung des
Klebestreifens entstandene Stufe konnte mittels Profilometrie vermessen werden. Dazu
wurde ein Gerat des Typs Perthometer S8P der Firma Mahr Perthen verwendet. Bei dieser
Methode wird das Hohenprofil einer Oberflache aufgezeichnet, indem eine feine
Messnadel mit geringem Druck Uber die Probe gezogen wird. Ihre Auslenkung in z-
Richtung wird registriert und als Hoheninformation ausgegeben. Die Auflésung des

verwendeten Gerates liegt bei etwa 5-10 nm.

Da polymere Materialien relativ weich sind, konnten PC- und PMMA-Schichten

nicht mit dem Profilometer vermessen werden. Stattdessen wurde ein Ellipsometer der

11



2 Probenherstellung und Charakterisierung

Firma Nanofilm verwendet. Bei diesem Verfahren wird die Anderung des
Polarisationszustandes von Laserlicht nach Reflexion an der Probe gemessen. Mithilfe
eines Schichtmodells der Probe lassen sich so die Schichtdicke und der Brechungsindex

bestimmen.

12
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3 Theoretischer Hintergrund

In diesem Kapitel sollen die theoretischen Grundlagen der quantitativen Analyse
von Oberflachenstrukturen erlautert werden. Dazu wird zunéchst auf die grundlegende
Beschreibung von Rauigkeiten und die Auswertung mit Kaorrelationsfunktionen
eingegangen (Abschnitt 3.1). Auf mesoskopischer Skala eignen sich Kontinuumsmodelle,
die die Folge von atomaren Prozessen auf groberer Skala beschreiben. Alternativ zur
direkten Losung der dabei verwendeten Gleichungen bietet sich unter gewissen
Bedingungen die Fourieranalyse an, die insbesondere die Interpretation der AFM-Bilder
erleichtert und eine Bestimmung der an der Oberflache auftretenden glattenden oder
aufrauenden Mechanismen moglich macht (Abschnitt 3.2). In dem Zusammenhang soll auf
verschiedene aufrauende und glattende Oberflachenprozesse eingegangen werden, stets im
Hinblick auf ihre Relevanz bei der hier verwendeten Dunnschichtmethode (Abschnitt 3.3).
Die in der Arbeit verwendete \orgehensweise zur Interpretation der spektralen
Leistungsdichte wird in Abschnitt 3.4 erlautert. Davon ausgehend lassen sich auch
Vorhersagen fur die Entwicklung der Rauigkeit mit der Depositionszeit (bzw. der
deponierten Schichtdicke) ableiten (Abschnitt 3.5).

3.1 Rauigkeiten und Korrelationsfunktionen

Die Oberflachenstruktur einer Probe wird mathematisch beschrieben, indem man

jedem Ort X=(x,y) einer gedachten Bezugsebene eine Hoheninformation H(x,y)

zuordnet. Bei Depositions- oder Abtragsprozessen mit einer mittleren Rate F benutzt man
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im  Allgemeinen ein  mitbewegtes Koordinatensystem dergestalt, dass gilt:

h(X,t)=H(X,t)—Ft, wobei t die Depositionszeit ist. Um Oberflachen miteinander

vergleichen zu  kOnnen, braucht man quantitative  GroRBen, die die
Oberflachenbeschaffenheit charakterisieren. Dazu eignet sich erstmal die Rauigkeit, die im
Falle der meist verwendeten rms-Rauigkeit (root-mean-square roughness) folgendermalien
definiert ist [Bara95]:

s = (N (X)), 3.1
Dieser Wert allein ist nicht ausreichend, da er keinerlei Informationen Uber die lateralen
Strukturgrofien, wie z.B. Hugel-, Insel- oder Korngrofien auf der Oberflache enthalt. Um

Oberfléchen detaillierter zu beschreiben, eignen sich Korrelationsfunktionen im Realraum

oder im Fourierraum.

Im Fourierraum wird hdufig die zweidimensionale spektrale Leistungsdichte

(power spectral density, PSD) verwandt, die sich folgendermalien berechnet:
PSD(K) =|FT (h(x)) 3.2
wobei k, und k, raumliche Frequenzen sind und FT die Fouriertransformation bezeichnet.

PSD(IZ) hat die Einheit (Lange)* und stellt ein MaR dafir da, welche Oberflachen-

frequenzen wie stark zur Oberflachenrauigkeit beitragen. Gewdhnlich normalisiert man

diese Funktion noch durch azimuthale Mittelung:

PSD(k):<‘FT(h(X))‘2> 3.3

K=k
Eine genauere Analyse der spektralen Leistungsdichte und Hinweise zu ihrer Interpretation

finden sich in Kapitel 3.4. Im Falle isotroper Oberflachen hangt PSD(IZ) nur noch vom

Betrag k = ‘IZ‘ = (kf +k; )1/2 ab. Dann gilt fur die rms-Rauigkeit [Bara95]:

rms

0%, (t) =27 [KPSD(K) ok = 27 k[f(k.t) dk 3.4
0 0
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Bei der Interpretation von AFM-Daten sowohl im Real- als auch im Fourierraum ist
zu beachten, dass der sinnvoll interpretierbare rdumliche Frequenzbereich abhéngig ist von

der GroRe des Scanbereichs Lscan und dem Spitzenradius Rip. Als Faustregel gilt [Fang97]:

10 Skﬁi 3.5

Lscan Rtip
Allgemein ist zu beachten, dass das mittels AFM gemessene Oberflachenprofil stets
eine Faltung aus der Form der Spitze und der tatsdchlichen Oberflache darstellt. Fir die
Auswertung der oben eingefiihrten Funktionen muss man annehmen, dass die Spitze keine
starken Artefakte aufweist, d.h. gleichméaRig geformt ist und ihr Radius klein im Vergleich

zu den StrukturgroRen auf der Probe.

3.2 Kontinuumsmodell

Fiur die Modellierung von Oberflachenprozessen ist die Art und Weise
entscheidend, wie sich unter den gegebenen Bedingungen (z.B. Wachstum oder Abtrag
einer Schicht) eine gegebene Oberflache mit der Zeit entwickelt. Ein sehr erfolgreiches
Werkzeug fur das Verstdndnis des Verhaltens eines Systems bei verschiedenen
Wachstumsprozessen sind stochastische Differentialgleichungen. Sie beschreiben eine
Grenzflache typischerweise auf mesoskopischen Langenskalen, die Details auf atomaren
Skalen werden vernachlassigt. Ganz allgemein gilt fir die Entwicklung der Héhe mit der
Zeit:

H (%,t)

=G[H (X.t) ][+ F+n(x,t) 3.6
bzw. der relativen Hohe im mitbewegten Koordinatensystem:

oh(X,t)

=G[h(x.t) ]+n(x.t) 3.7

Das Funktional G| h(X,t)] beschreibt hierbei mathematisch die physikalischen Prozesse

an der Oberflache und stellt die Summe aus den umgebungsabhé&ngigen Verdnderungen
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dar. Mogliche Beitrdge ergeben sich aus der Héhenfunktion h selbst und deren raumlichen

Ableitungen. 77()”(,t) ist ein stochastischer Rauschterm, der rdaumlich und zeitlich

unkorreliert ist (sog. weiBes Rauschen) und berticksichtigt, dass Prozesse wie die

Teilchendeposition immer zufélliger Natur sind. Es gilt:
(n(x,1))=0 3.8

(n(X,t)n(X.t'))=2R5*(X-X)S(t-t) 3.9
R wird als Rauschstéarke bezeichnet und & ist die mathematische Deltafunktion. Im Fall

von unkorreliertem Rauschen ist R konstant.

Hé&ufig ist es nicht mdglich oder sehr schwierig, Evolutionsgleichungen vom

Typ 3.7 direkt zu l6sen. Eine Alternative ist die Losung der Gleichung im Fourierraum.

Dies ist insbesondere dann sinnvoll, wenn das Funktional G, das die Prozesse auf der

Oberflache beschreibt, im Ortsraum linear in h ist. Ein solcher linearer Ansatz wird im

Folgenden immer benutzt. Berticksichtigt man rédumliche Ableitungen verschiedener
Ordnung, so lautet er allgemein [Tong94]:

%:—quﬁ(ﬁ,t)m(ﬁ,t), ieN 3.10

Hierbei sind b; Konstanten, ﬁ(R,t) und ﬁ(lZ,t) sind die Fouriertransformierten der

jeweiligen Funktionen. Friihere Arbeiten haben gezeigt, dass den Termen firi =1 ...4
verschiedene Transportprozesse wie z.B. Diffusion, viskoses Fliel’en, Sputtererosion etc.
zugeordnet werden koénnen [Herr50, Mull57]. Dies soll im Unterkapitel 3.3 ausfihrlich
erlautert werden. Gleichung 3.10 wird im deterministischen Fall, also ohne einen

Rauschterm, geldst durch die Exponentialfunktion:
h(K,t)=h(Kk,t=0)-exp(-tY" bk') 3.11
ﬁ(R,t:O) ist die anfangliche Hohenfunktion. Hierbei entscheiden die Vorzeichen der

Koeffizienten b; dartiber, ob der zugehdrige Term zur Aufrauung (b; < 0) oder zur Glattung
(bi > 0) beitragt. Um den relativen Beitrag verschiedener Prozesse zu analysieren, muss
man die Losungsfunktion néher betrachten. Es zeigt sich, dass fir jeden glattenden Prozess
der Ordnung i die charakteristische Abklingzeit (die Zeit, nach der die Amplitude der
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urspriinglichen Oberflachenstruktur auf 1/e abgefallen ist) gegeben ist durch (bik‘)_l. Ein

Mal3 flr die Stéarke eines Prozesses ist das Inverse der Abklingzeit, also (biki ) Somit lasst

sich das relative Gewicht zweier glattender Prozesse der Ordnungen |, m durch

Betrachtung des folgenden Quotienten bestimmen:

b, k™ /oK' 3.12
Die Ubergangsfrequenz liegt dort, wo der Quotient den Wert 1 hat. Bis zu der zur
Ubergangsfrequenz gehérenden Wellenlange dominiert ein Prozess der Ordnung I, ab der
Wellenlange ist hauptséchlich der Prozess der Ordnung m fir die Strukturbildung

verantwortlich.

3.3 Oberflachenprozesse bei der Schichtdeposition mit
PLD

Im Rahmen dieser Arbeit werden sémitliche dinne Schichten mittels PLD
hergestellt. Wie bereits in Kapitel 2.1 erldutert, treffen hierbei sowohl Atome mit einer
Energie von einigen eV (5-10 eV), als auch lonen, deren kinetische Energie mit etwa
100 eV hoher ist, auf dem Substrat auf. Neben den ,klassischen* Prozessen wie z.B.
Diffusion beeinflussen auch diese relativ hohen kinetischen Energien die vorherrschenden
physikalischen Transportphd&nomene am Substrat, die fir Glattung oder Aufrauung
verantwortlich sind. Alle diese Prozesse zeigen ein charakteristisches Skalenverhalten, das
beschreibt, um wie viel schneller kleinere Strukturen eine (geometrische) Veranderung
durchlaufen im Vergleich zu gréRReren Strukturen [Herr50]. Das &uRert sich mathematisch
in der Frequenzabhangigkeit k' der einzelnen Terme der Funktion 3.10. Im Folgenden
sollen die unterschiedlichen Prozesse sortiert nach ihrer Ordnung i erldutert und ihre

Relevanz fur die hier hergestellten Schichten diskutiert werden.

Der wichtigste Transportprozess der Ordnung i=1 ist viskoses VolumenflieRen

[Mull59, Orch62]. Hierbei berticksichtigt man, dass energiereiche lonen die Schicht lokal
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viskos deformieren konnen. Ist die Dicke dieser aufgeschmolzenen Bereiche (,,thermal
spikes*) sehr viel groRer als die typische StrukturgroRe an der Oberflache, so spricht man
von VolumenflieRen. Die Hauptkomponente der Teilchenbewegung liegt hier parallel zur
Substratnormalen (im Gegensatz zum OberflachenflieRen, was spater erldutert wird)
[Orch62]. Die fiir das lokale Aufschmelzen notwendigen Energien liegen im MeV-Bereich
[Mayr01]. Da die lonen bei PLD nur maximal einige 100eV haben, kann dieser Prozess als

irrelevant ausgeschlossen werden.

Es gibt viele unterschiedliche Mechanismen, die der Ordnung i=2 zuzuordnen sind.
Da waren Desorption [Herr50, Mull57], Sputtererosion [Brad88], Abschattungseffekte
[Sevc73] und ballistischer Transport [Mose05]. Desorption bezeichnet das thermische
Wiederabdampfen von Adatomen. Unter Abschattungseffekten versteht man das
Uberwachsen von Télern, ohne dass diese komplett ausgefiillt werden. Dadurch entsteht
eine porose Schicht. Ursache hierfiir kdnnen sehr geringe Diffusion oder ein Kleiner
Auftreffwinkel der Teilchen auf dem Substrat sein. Beide Mechanismen sind besonders bei
thermischen Energien (etwa 0,1eV) relevant und sind daher aufgrund der hdheren
Energien, die bei PLD auftreten, als unbedeutend anzusehen. Sputtererosion bezeichnet das
Herausschlagen von Oberflachenatomen in Folge von StoRkaskaden, die von implantierten
Atomen oder lonen mit Energien von einigen eV ausgelost werden. Abhdngig von
Parametern wie dem Auftreffwinkel oder der lonenenergie kann dieser Prozess sowohl
glattend als auch aufrauend wirken [Zibe08]. Ballistischer Transport bezeichnet einen
Prozess, der relativ effektiv zur Glattung rauer Oberflachen beitragen kann. Trifft ein lon
parallel zur lokalen Oberflachennormalen auf dem Substrat auf, so hat die ausgeltste
StolRkaskade keine Vorzugsrichtung entlang der Oberflachenkontur. Bei der
Schichtdeposition auf einer rauen Oberfliche stimmen allerdings die lokale
Oberflachennormale und die Einfallsrichtung der lonen nicht mehr zwingend Uberein. Ein
lon, das auf einer Hugelflanke auftrifft, 16st eine Kaskade aus, die die Oberflachenatome
bevorzugt ins Tal schiebt. MD-Simulationen zeigen, dass dieser Mechanismus speziell bei
sehr niedrigen lonenenergien (<100 eV) und kovalent gebundenen Systemen relevant ist

[Mose05], was den Energien entspricht, die insbesondere auch bei PLD auftreten.

Die Volumendiffusion ist ein Transportmechanismus der Ordnung i=3 [Herr50,
Mull57] und kann fur die hier verwendeten Materialien ebenfalls vernachlassigt werden, da
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fir Festkorper Diffusion im Volumen wesentlich unwahrscheinlicher ist als Diffusion an
der Oberflache.

Oberflachendiffusion ist ein Prozess der Ordnung i=4 [Herr50, Mull57], ebenso
wie viskoses Oberflachenflielen. Unter OberflachenflieBen versteht man analog zum
VolumenflieRen das lokale Aufschmelzen der Oberflache bei Bestrahlung mit lonen mit
dem Unterschied, dass hier die Energie der Teilchen nur ausreicht, eine sehr diinne Schicht
an der Oberflache zu verflussigen. Die Hauptkomponente der Teilchenbewegung ist hier
parallel zur Substratnormalen [Orch62]. Oberflachenflie3en ist einer der vorherrschenden
Mechanismen bei lonenenergien im keV-Bereich [Vaut08]. Da die bei PLD auftretenden
Energien deutlich geringer sind, ist anzunehmen, dass dieser Prozess im Vergleich zu der

sehr viel wichtigeren Oberflachendiffusion nur eine untergeordnete Rolle spielt.

Die bisher erlauterten Prozesse sind in vielen Féllen ausreichend, um das Verhalten
von amorphen Materialien zu beschreiben. Beim Wachstum kristalliner Schichten ist die
Beschreibung der Oberflache deutlich schwieriger, da dreidimensionales Inselwachstum
und Koaleszenzphanomene beobachtet werden. Hierbei fiihrt die Energieminimierung von
kristallinen Strukturen zur Ausbildung von Stufen oder Korngrenzen und damit zu
zusétzlichen Rauigkeiten, die in den Modellen bisher nicht bertcksichtigt wurden. Ihre
mathematische Betrachtung ist auferst schwierig. Haufig erhdlt man Exponenten i, die
deutlich groRer sind als 4 [Erle97, Eise01], also einen Abfall der Spektren, der deutlich
steiler ist als -4.

3.4 Frequenzabhangigkeit der Glattung

Im Folgenden sollen die Veradnderungen der spektralen Leistungsdichte wahrend
eines Glattungsprozesses betrachtet werden. Fir die vorliegende Arbeit ist dabei nicht ihre
Abhangigkeit von der Depositionszeit t, sondern von der Schichtdicke d interessant, da die
direkt gemessen wird. Es gilt allgemein: t=F"-d, wobei F die Depositionsrate, also eine
Konstante ist. Im Falle des in Kapitel 3.2 gewdhlten linearen Ansatzes lasst sich die

spektrale Leistungsdichte folgendermalRen berechnen [Vill91]:
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1-exp(-2-F*-d ) bk')

SThK

Hierbei ist R(k) die Fouriertransformierte der Rauschstarke, die bereits in

3.13

PSD(k,d)=R(k)

Gleichung 3.9 verwandt wurde. Im Falle von zeitlich und rédumlich unkorreliertem
Rauschen, ist R eine Konstante. Gleichung 3.13 gilt fiir den Fall, dass die
Ausgangsoberflache glatt war und beschreibt, dass beim Schichtwachstum durch den
Rauschenterm R Rauigkeiten erzeugt werden, die bereits wéhrend der Deposition durch
verschiedene Prozesse der Ordnung i wieder ausgeglattet werden konnen. Dies geschieht
abhingig von k'. Die graphische Darstellung von Gleichung 3.13 in Abhéngigkeit der
deponierten Schichtdicke (Abbildung 3.1 (a)) zeigt, dass die Glattungsmechanismen
zunachst im Bereich hoher Frequenzen, d.h. kleiner Strukturen auf der Oberflache
angreifen, was zu einem Abfallen der spektralen Leistungsdichte in diesem Bereich fihrt.
Die Steigung dieses Abfalls ist hierbei ein Hinweis auf die vorherrschenden Mechanismen.
In Abbildung 3.1 wurde der Einfachheit halber nur ein Mechanismus der Ordnung 4
(Diffusion) zugelassen. Dort, wo noch keine Glattungsmechanismen angegriffen haben, ist
ein Plateau, das durch den Beitrag der Rauschstiarke / des weillen Rauschens entsteht
[Liu02]. Es verschiebt sich mit steigender Schichtdicke d (bzw. t=F™-d) zu héheren

Leistungsdichten und kleineren Frequenzen.
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Abbildung 3.1: (a) Verdnderung der spektralen Leistungsdichte mit der
Schichtdicke d (bzw. t=F™"-d) in beliebigen Einheiten. (b) Die spektrale

Leistungsdichte in Abhéngigkeit der Rauschstarke R. In beiden Fallen wurde nur

ein Glattungsmechanismus der Ordnung 4 (Diffusion) angenommen.
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Die Ubergangsfrequenz zwischen dem Plateau und dem Bereich linearen Abfallens
ist eine charakteristische Grole, die aufgrund der begrenzten Reichweite der
Glattungsmechanismen entsteht. Man findet die dazugehorige Wellenlange auf der
Oberflache als dominierende Strukturgrofle, wie InselgroBe oder im Fall kristalliner
Materialien als KorngréRe wieder. Abbildung 3.1(b) verdeutlicht die Auswirkungen des
Rauschens bei konstant gehaltener Schichtdicke d. Je groRer das Rauschen ist, desto héher
liegen die Spektren und desto groRer ist somit die Gesamtrauigkeit der Oberflache
(vergleiche Gleichung 3.13 und 3.4).
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Abbildung 3.2: Verdnderung der spektralen Leistungsdichte aufgrund der
exponentiellen Glattung einer rauen Ag-Oberflache (erster Summand aus
Gleichung 3.14). Das Ursprungsspektrum (schwarz) ist das mit AFM gemessene
Spektrum einer Ag-Schicht. Als Glattungsmechanismus wurde nur Diffusion
(Ordnung 4) zugelassen.

Ist die Anfangsoberflache rau, so muss ein zusatzlicher additiver Term in
Gleichung 3.13 berucksichtigt werden, der die sukzessive Glattung der anfanglichen
Strukturen beschreibt [Mayr01]:

1-exp(-2-Fd) bk')
> bk

PSD(k,d,) ist die anfangliche spektrale Leistungsdichte der rauen Oberflache, die mit

3.14

PSD(k,d)=PSD(k,d,)-exp(-2-F'dY_bk')+R(k)

steigender deponierter Schichtdicke d exponentiell geglattet wird. Hierbei spielen
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dieselben Mechanismen eine Rolle wie beim bisher diskutierten Schichtwachstum und
fihren erneut zur frequenzabhangigen Verdanderung der Oberflache: Bei kleinen
Schichtdicken werden zunéachst die hohen Frequenzen gegen Null gehen, mit steigender
Schichtdicke auch tiefere. Der exponentielle Abfall der urspringlichen spektralen
Leistungsdichte (also nur der erste Summand aus Gleichung 3.14) ist beispielhaft in
Abbildung 3.2 dargestellt. Als Ausgangsspektrum wurde das mittels AFM gemessene
Spektrum von Ag gewadhlt, als Glattungsterm wieder ausschlieflich Diffusion (i=4)
zugelassen. Man erkennt deutlich, dass es eine Grenzfrequenz gibt, oberhalb der mit der
Glattung begonnen wird. Diese Grenzfrequenz verschiebt sich mit zunehmender

Depositionszeit zu kleineren Frequenzen hin.
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Abbildung 3.3: Veranderung der spektralen Leistungsdichte einer rauen Schicht
im Laufe der Glattung (graphische Darstellung von Gleichung 3.14). In (a) ist
beispielhaft nur Diffusion (Ordnung 4), in (b) nur ballistisches Glétten bzw.

Sputtererosion (Ordnung 2) als Glattungsmechanismus zugelassen.

Im Experiment treten nun beide Terme auf, da der exponentielle Abfall der
urspriinglichen spektralen Leistungsdichte (erster Term) Gberlagert wird vom Anwachsen
der durch die Schichtdeposition bedingten spektralen Leistungsdichte der neuen Schicht
(zweiter Term, bzw. Gleichung 3.13). Graphisch ist dieser Vorgang in Abbildung 3.3
dargestellt, in (a) fir den Fall, dass nur ein Glattungsmechanismus der Ordnung 4
(Diffusion) existiert, in (b) nur fir einen Mechanismus der Ordnung 2 (Ballistisches
Glatten / Sputtererosion). Als Ausgangsspektrum wurde wieder die Leistungsdichte einer

realen Ag-Schicht gewahlt. Zusammenfassend zeigen diese Uberlegungen, dass die
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Glattung einer Oberflache frequenzabhéngig ist. Mit zunehmender Schichtdicke d wird die
urspriingliche spektrale Leistungsdichte nach und nach bei immer kleineren Frequenzen
reduziert. Dieser Abfall ist exponentiell und wird (berlagert von der spektralen
Leistungsdichte der aufwachsenden Schicht. Dabei legt die Ordnung i der angreifenden
Mechanismen die Steigung des Endspektrums fest und die GroRe der Rauschstdrke R
beeinflusst die Hohe der spektralen Leistungsdichte. Demnach muss ein geeignetes
Glattungsmaterial zwei Anforderungen erfullen: Es muss eine mdoglichst geringe
intrinsische Rauigkeit (oder Eigenrauigkeit) beim Wachstum auf glatten Substraten haben
und es muss schnell glatten, das heif3t die von der Oberflache vorgegebenen Rauigkeiten
schnell eliminieren.

PSD (@) PSD (b)

k'l I!(c RZ

Abbildung 3.4: Veranderung der spektralen Leistungsdichte der ungeglatteten
Oberflache (a) mit der mittleren Inselgroe 1/k. wahrend eines erfolgreichen
Glattungsprozesses. (b) und (c) zeigen zwei Stadien des Glattungsprozesses.
Oberhalb der Frequenz k, sind die Frequenzen bereits komplett ausgeglattet,
unterhalb von k; hat der Glattungsprozess noch nicht begonnen. In (d) wurde der
gemessene Frequenzbereich komplett ausgeglattet. Die Graphen sind in doppelt-
logarithmischer Auftragung dargestellt.

Es wird anhand der graphischen Darstellungen deutlich, dass wéhrend der Glattung
verschiedene Abknickpunkte in der spektralen Leistungsdichte zu erwarten sind. Dies ist in

Abbildung 3.3 deutlich zu erkennen und zum besseren Verstandnis schematisch in
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Abbildung 3.4 dargestellt: Die ungegléattete Oberflaiche (a) mit einer dominierenden
Strukturgrofle A =1/k; (hier entspricht sie dem mittleren lateralen Inseldurchmesser) wird
mit zunehmender Schichtdicke sukzessive geglattet und zwar stets in dem Frequenzbereich
zwischen k; und k, (b). Oberhalb von k; ist die Oberflache bereits komplett geglattet, das
Spektrum kann hier durch die Gleichung 3.13 dargestellt werden. Die Frequenz ks
entspricht also der gréRten komplett ausgeglatteten Struktur der Oberflache. Unterhalb von
ki sind die Auswirkungen der Glattungsmechanismen so gering, dass das System nach wie

vor das Spektrum der urspringlichen Oberflache aufweist.

Der Frequenzbereich, in dem die Glattung stattfindet, verschiebt sich mit
zunehmender Schichtdicke d zu groReren Frequenzen hin, bis schlieflich die
Anfangsrauigkeiten vollstandig ausgeglattet sind. Es bleibt das Spektrum tbrig, das dem
Wachstumsverhalten auf einer glatten Oberflache bei groRen Schichtdicken (stationarer
Grenzfall t — o) entspricht (Abbildung 3.4(d)). In diesem stationdren Grenzfall kann man

Gleichung 3.14 vereinfachen zu [Mayr01]:
R(k
lim PSD(k,d)z(—). 3.15
d— zbik'
Dieser Grenzfall wird wie beschrieben fir groRe k-Werte friher erreicht als fir kleine, d.h.
kleine Strukturen auf der Oberflache werden schneller ausgeglattet als groRe. Damit lassen

sich experimentell bestimmte spektrale Leistungsdichten in linearer N&herung einfach

interpretieren, sofern ein Transportprozess der Ordnung i dominiert: In diesem Fall fallt die
spektrale Leistungsdichte proportional zu k™ ab, das heiRt in doppeltlogarithmischer

Auftragung erhélt man einen linearen Abfall der Steigung —i.

3.5 Entwicklung der Rauigkeit

Berechnet man die spektrale Leistungsdichte, so analysiert man die Oberflache zu

einem festen Zeitpunkt t und wertet die rdumlichen Informationen aus. Im letzten Kapitel

wurde dann die Entwicklung der spektralen Leistungsdichte PSD(k,t) in Abhéngigkeit

von der Depositionszeit (Schichtdicke) untersucht. Im Folgenden soll die zeitliche
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3 Theoretischer Hintergrund

Entwicklung der Rauigkeit betrachtet werden, die zu jedem Zeitpunkt jeweils eine
raumlich gemittelte GroRe darstellt. Die Rauigkeit berechnet sich aus (Kapitel 3.1,
Gleichung 3.4):

ot (t)=27[ kPSD(K)dk 3.16
0

rms

Setzt man hier die spektrale Leistungsdichte aus Gleichung 3.14 ein, ist es sinnvoll fur die
anfangliche Oberflache PSD(k,t,) zwei Grenzfalle zu betrachten, um zu analytischen

Losungen zu kommen [Vaut07]. Hierbei wird der stochastische Beitrag vernachléssigt und

die Losung des linearen Modells (Gleichung 3.11) verwendet:

1) Die spektrale Leistungsdichte der urspriinglichen Oberflache besteht nur aus
einer Hauptfrequenz ks, das bedeutet, die reale Oberfliche wird von der
entsprechenden Wellenldnge dominiert. Dies ist in sehr grober Naherung bei

den verwendeten Substratoberflichen mit Wellenstrukturen der Fall, die in

Kapitel 4 beschrieben werden. Es gilt PSD(k,t,)=5(k—k,). Man erhalt fir
die Uberlagerung von verschiedenen Prozessen der Ordnung i:
o (t)oc exp(—const-t) 3.17

Die Rauigkeit nimmt also unabh&ngig von der Ordnung eines oder mehrerer

glattender Prozesse exponentiell ab, wobei sich die Konstante berechnet aus

const=2» bk'.

2) Die spektrale Leistungsdichte der urspriinglichen Oberflache ist unabhangig
vom Wellenvektor, das heifl3t auf der realen Oberflache sind alle Frequenzen
gleichermallen vertreten. Dies tritt auf, wenn die Strukturbildung beim
Schichtwachstum allein von unkorreliertem Rauschen verursacht wird. Fir

jeden Prozess der Ordnung i>1 erhalt man [Vaut07]:

o(t)oct™ 3.18

25



3 Theoretischer Hintergrund

Insgesamt hat dieses Kapitel gezeigt, dass ein Glattungsprozess, der durch
Schichtwachstum erzeugt wird, stets eine Uberlagerung zweier Prozesse ist: Einerseits
wird die urspriingliche Oberflache mit zunehmender Schichtdicke ausgeglattet,
andererseits wird eine intrinsische Rauigkeit aufgrund des Schichtwachstums erzeugt, die
nicht von der Substratmorphologie, sondern vom Wachstumsverhalten auf glatten
Substraten desselben Materials abhéngt. Diese Eigenrauigkeit entspricht der Endrauigkeit,
die minimal erreicht werden kann. Fur mit PLD hergestellte Schichten sind vor allem drei
atomare Transportmechanismen relevant: Diffusion, Sputtererosion und ballistisches
Glatten. Die Rauigkeit nimmt abhéngig von der Beschaffenheit der rauen Oberflache

exponentiell oder mit einem Potenzgesetz ab.
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4 Analyse der Substrate

4 Analyse der Substrate

Um in den folgenden Kapiteln das Glattungsverhalten verschiedener Materialien
untersuchen zu koénnen, mussen zunachst die zu glattenden Unterlagen charakterisiert
werden. Hierbei wird nicht nur die rms-Rauigkeit analysiert, sondern allgemein der Aufbau
der Oberflache mit ihren durch die Herstellungsmethode bedingten charakteristischen
StrukturgréfRen, die sich im Fourierraum gut darstellen lassen, und ihre Homogenitat. Im
weiteren Verlauf der Arbeit soll unterschieden werden zwischen statistisch rauen
Substraten, die isotrop sind und bei denen keine Oberflachenfrequenzen besonders
ausgezeichnet sind (z.B. durch Inselwachstum hergestellt), und strukturiert rauen
Substraten, die sowohl anisotrop sein  konnen als auch charakteristische
Oberflachenfrequenzen aufweisen konnen (z.B. Wellenstrukturen, Punktstrukturen).
Konkret wird in Kapitel 4.1 auf die Eigenschaften von mittels Sputtererosion
strukturiertem (100)Silizium eingegangen. Des Weiteren wird das Wachstumsverhalten
von Ag auf Si untersucht (Abschnitt 4.2), da sich auf diese Weise in guter N&aherung

statistisch raue Oberflachen erzeugen lassen.

4.1 Strukturiertes Si

Fur die Glattungsexperimente wurden (100)Si-Wafer durch lonenbeschuss
aufgeraut. Die Prdparation wurde von B. Ziberi und F. Frost am Leibniz-Institut for
Oberflachenmodifizierung e.V. in Leipzig durchgefiihrt. Die verwendeten Ar*-lonen hatten

Energien von 1200 eV und einen Einfallswinkel von 15° zur Oberflachennormalen. Die
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4 Analyse der Substrate

Stromdichte betrug 1,87-10" lonen/(cm?), die Bestrahlzeit etwa 2h. AFM-

Untersuchungen an verschiedenen Positionen auf den Wafern haben gezeigt, dass durch
den Bestrahlungsprozess periodische Oberflachenwelligkeiten entstanden sind, deren
Strukturen auf dem einzelnen Wafer sehr homogen sind, allerdings von Wafer zu Wafer
unterschiedlich hoch sind. Abbildung 4.1 zeigt zwei Beispiele unterschiedlicher

AusschnittsgroRe.

Hohe [nm]

/B

T T T T T T T
0 200 400 600 800
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/nm
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-2 - T
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0 500 1000 1500 2000
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Zﬂm

Abbildung 4.1:  AFM-Bilder  unterschiedlicher ~ GroRe zweier durch
lonenbeschuss strukturierter (100)-Si Wafer, jeweils als 3D-Bild (links) und ein
reprasentatives Hohenprofil (rechts). Die Hohe der Welligkeiten schwankt leicht
von Wafer zu Wafer.

Die Periode der Strukturen betragt etwa (55+5) nm, die durchschnittliche Hohe
von Wafer 1 betrégt (4,5+0,5) nm, von Wafer 2 (3,5+0,5) nm. Dies entspricht rms-
Rauigkeiten von etwa 1,3 nm bzw. 1,1 nm. Neben der fur die Glattung interessanten

Wellenstruktur existiert eine weitere langwelligere Uberstruktur, die in etwa senkrecht zu

28



4 Analyse der Substrate

den kurzwelligeren Strukturen steht und besonderes auf groReren Bildausschnitten gut
erkennbar ist (Abbildung 4.1(b)). Sie hat eine Wellenldnge von etwa (430+ 50) nm und ist
unterschiedlich stark ausgepragt. Fir die weiteren Untersuchungen kann sie vernachlassigt
werden, da sie lediglich einen Rauigkeitsbeitrag bei sehr niedrigen Frequenzen liefert, der

in den meisten Fallen nicht mehr gemessen wird.

Die rasterelektronenmikroskopische Ubersichtsaufnahme der Wellenstruktur in
Abbildung 4.2 (links) zeigt, dass die einzelnen Wellen nicht absolut parallel angeordnet
sind, sondern sich gelegentlich verzweigen oder ineinander ibergehen. Das hat Einfluss

auf die Periodizitat, die daher mit relativ groRem Fehler behaftet ist.

log (PSD/nm®)

Frequenzen k [1/nm]

Abbildung 4.2: Links: Rasterelektronenmikroskopische Ubersichtsaufnahme der
Wellenstrukturen auf der Si-Oberflache. Es lassen sich Verzweigungen
erkennen, die die Periodizitat beeinflussen. Rechts: Spektrale Leistungsdichte

berechnet aus einem AFM-Bild der GréRe 1x1 pm?.

Abbildung 4.2 (rechts) zeigt die spektrale Leistungsdichte eines 1x1 pm? groRen
Bildausschnittes. Der Abfall zu hoheren Frequenzen hin ist Folge der Frequenz-
abhangigkeit der einzelnen Transportprozesse an der Oberflache. Uberlagert wird der
Abfall durch ein Hauptmaximum bei einer Frequenz von etwa 1/(55nm) und hdheren
Ordnungen, die Vielfachen der Grundfrequenz entsprechen. Diese spiegeln die periodische
Struktur auf der Oberflache wieder. Die Halbwertsbreite des Hauptmaximums gibt an, wie
stark fehlerbehaftet die Periodizitat der Wellenstruktur ist, und ist daher ein MaR fur die

Ordnung der Strukturen. Beachtet man die logarithmische Auftragung, so wird klar, dass
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4 Analyse der Substrate

das Hauptmaximum den groRten Beitrag zur Rauigkeit leistet (vergleiche Formel 3.16).
Somit ist eine effektive Abnahme des Rauigkeitswertes erst dann zu erwarten, wenn die
dominante Hauptfrequenz ausgeglattet wird. Man erwartet des Weiteren in grober

Né&herung einen exponentiellen Abfall der rms-Rauigkeit (Gleichung 3.17).

4.2 Statistische Oberflachenstrukturen

Bisher wurden Oberflachen vorgestellt, bei denen bestimmte raumliche Frequenzen
in Form von periodischen Strukturen auf der Oberflache dominieren. Im Folgenden soll die
gezielte Herstellung rauer Oberflachen betrachtet werden, bei denen es keine
Vorzugsrichtung gibt, d.h. die Rauigkeit ist charakterisiert durch eine statistische
Anordnung von unterschiedlich grofRen Strukturen auf der Oberflache. In der Theorie ist
dies moglich Uber das Modell der ballistischen Deposition [Bara95], bei der ein
deponiertes Teilchen an dem Platz liegen bleibt, an dem es auftritt. Praktisch ist es
schwierig solche Bedingungen einzustellen, da immer Relaxationsmechanismen auftreten,
die zur Glattung oder Strukturbildung fuhren. Im Folgenden soll das Inselwachstum von
Ag im Hinblick auf die Rauigkeitsentwicklung untersucht werden, um eine mdglichst gute

Unterlage flr Glattungsexperimente zu finden.

Abbildung 4.3 zeigt AFM-Bilder einiger unterschiedlich dicker Ag-Filme auf
glatten Si-Substraten, Abbildung 4.4 Hohenprofile ausgewéhlter Proben. Da Ag-Atome auf
einer Si-Oberflache sehr weit diffundieren kdnnen, bilden sich bereits im Anfangsstadium
des Wachstums relativ grofe Inseln von 20-25nm Breite und 2-5nm Hohe. Mit
zunehmender Schichtdicke wachsen die Inseln durch Koaleszenzprozesse sowohl in der
Hohe als auch in der Breite, bis bei 4-5 nm Schichtdicke der Perkolationsiibergang erreicht
ist. Bei einer Schichtdicke von etwa 8-10 nm ist die Schicht geschlossen. Danach werden
bei anhaltender Materialdeposition verbliebene Taler und Unebenheiten der Oberflache
ausgeglattet (man vergleiche die Hohenprofile einer 11 nm und einer 22 nm Schicht) und
es findet dreidimensionales Sdulenwachstum der einzelnen Korner statt. Hierbei werden
teilweise Korner Uberwachsen, was zu einer VergrofRerung des mittleren Korndurch-

messers fihrt.
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4 Analyse der Substrate

0,2nm Ag

Abbildung 4.3: Die AFM-Bilder zeigen die Mikrostruktur von unterschiedlich
dicken Ag-Schichten auf polierten Si-Substraten. Wahrend die Schichten (a) und
(b) noch einzelne Inseln unterschiedlicher GroR3e zeigen, ist Schicht (c) bereits

kurz vor dem Perkolationsiibergang. Schicht (d) ist geschlossen.
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Abbildung 4.4: Zum besseren Vergleich tbereinander angeordnete Héhenprofile
unterschiedlich dicker Ag-Schichten auf glatten Si-Substraten.
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4 Analyse der Substrate

Das beschriebene Wachstumsverhalten wirkt sich so aus (Abbildung 4.5), dass
zundachst die rms-Rauigkeit aufgrund des ausgeprégten Inselwachstums auf Werte von bis
zu 4 nm ansteigt und dann wieder abnimmt, sobald verstarkt Koaleszenzphdnomene
auftreten (insbesondere unvollstandige Koaleszenz, vergleiche [R6de05]). Sie erreicht ihr
Minimum von etwa 0,8 nm, wenn die Schichten komplett geschlossen sind (bei etwa 8-
10 nm Schichtdicke). Ursache fir die Glattung der Oberflachenstrukturen sind hier
Zipping-Mechanismen [Nix99, Hoff76], die bewirken, dass spitze Winkel zwischen zwei
Kdrnern glattgezogen und gemeinsame Korngrenzen gebildet werden. Danach nimmt die
Rauigkeit wieder zu, da die durch das Uberwachsen entstehenden langwelligeren

Strukturen von den Relaxationsmechanismen nicht ausreichend gegléttet werden.

4 A m~ ", m AgaufsSi
i / \
£ 34 ) \
= N _
- 1 / \ Schicht
L 2 4 / eschlossen
é /' m m (9
O = \
5 w
c 1+ 7 N . u
D: . / [ ] .. - A
O 1 1 1 IIIIII 1 1 1 IIIIII 1 1 LI BLAL
0,1 1 10 100

Schichtdicke [nm]

Abbildung 4.5: Rms-Rauigkeiten der Ag-Schichten aufgetragen gegen die
deponierte Schichtdicke. Die Rauigkeit nimmt zunédchst aufgrund von
Inselwachstum zu, dann durch Koaleszenzprozesse ab und erreicht ihr Minimum,

wenn die Schichten erstmals komplett geschlossen sind.

Der Vergleich der spektralen Leistungsdichten (Abbildung 4.6 (a)) der Schichten
zeigt zunéchst, dass die Spektren einen dhnlichen Verlauf besitzen wie die Rauigkeit:
Zunachst nimmt die Gesamthéhe mit der Ag-Schichtdicke zu und dann ab 1nm
Schichtdicke wieder ab. Der Grund hierfir ist, dass die Rauigkeit das Integral tber das

Gesamtspektrum multipliziert mit der Frequenz ist (vergleiche Formel 3.4). Des Weiteren
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4 Analyse der Substrate

zeigen alle Graphen einen Abknickpunkt, der sich mit zunehmender Schichtdicke zu
niedrigeren  Frequenzen verschiebt. Dieser Abknickfrequenz lasst sich eine
Korrelationslange k. zuordnen, die in Abbildung 4.6 (b) gegen die Schichtdicke
aufgetragen ist. Sie entspricht dem typischen lateralen Inseldurchmesser auf der

Oberflache und kann im Fall von Ag der kristallinen KorngroRe zugeordnet werden. Sie

nimmt wie erwartet mit steigender Schichtdicke zu und es gilt 2, (d)=1/k (d)~d"*. In

der Literatur werden im Fall von Kornwachstum Exponenten zwischen 0,25 und 0,5
diskutiert [Eise01, Ande84]. Zweidimensionales Kornwachstum liefert Exponenten von
etwa 0,4. Exponenten von 0,25 wie hier bei Ag sagen Thijssen et al. voraus fur den Fall
von dreidimensionalem Kristallitwachstum im Anfangsstadium des Schichtwachstums und
spaterem sdulenartigen Wachstum, wobei eine dreidimensionale Oberflache erhalten bleibt
[Thij92]. Das passt hervorragend zu den hier vorliegenden Ergebnissen (vergleiche
Abbildung 4.4).
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Abbildung 4.6: (@) Veranderung der spektralen Leistungsdichte der
Oberflachenstrukturen mit der Ag-Schichtdicke. (b) Korrelationslangen der
Schichten aufgetragen gegen die deponierte Schichtdicke. Die Gerade ist an die
Daten gefittet und zeigt grob den Verlauf.

Betrachtet man den Abfall der spektralen Leistungsdichte, so zeigen alle Graphen
im Bereich hoher Frequenzen einen Abfall, der deutlich steiler ist als bei amorphen
Oberflachen, die minimal eine Steigung von -4 haben. Dies wurde bereits in Kapitel 3.3

diskutiert und ist auf das kristalline Wachstum zuriickzufiihren.
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4 Analyse der Substrate

In Kapitel 6 werden die hier beschriebenen Ag-Schichten unterschiedlicher Dicke
als raue Unterlage fur Glattungsexperimente verwendet. Dabei sollen unter anderem die
auftretenden Mechanismen und die Vorgange bei der Glattung detailliert untersucht und
die Auswirkungen der unterschiedlich groRen mittleren StrukturgroRen auf dem Substrat
analysiert werden. Zuvor werden in Kapitel 5 verschiedene Materialien im Hinblick darauf

untersucht, ob sie sich als Glattungsmaterial eignen.
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5 Materialspezifische Glattung welliger

Oberflachenstrukturen

Um eine Oberflache effizient durch Deposition einer neuen Schicht zu glatten, ist
die Wahl des Glattungsmaterials von entscheidender Bedeutung. Ziel ist es dabei, mit
maoglichst geringen Schichtdicken eine moglichst vollstandige Glattung zu erreichen. Die
theoretischen Analysen in Kapitel 3.4 haben gezeigt, dass ein geeignetes Material dafur
eine moglichst geringe Eigenrauigkeit auf glatten Substraten haben muss und die auf dem
Substrat vorhandenen Rauigkeiten schnell ausgeglattet werden mussen. Des Weiteren
sollte das gewahlte Material eine stabile Schicht bilden und im Idealfall speziell
gewiinschte Eigenschaften haben, also je nach technischer Anforderung z.B. hart oder
weich, leitend oder nichtleitend etc. sein. Im Folgenden sollen die Mdglichkeiten
untersucht werden, die verschiedene Materialien und Materialklassen in dieser Hinsicht
bieten. Als Beispiel fir Metalle und kristalline Materialien wird das Glattungsverhalten
von Ag betrachtet (Abschnitt 5.1), das in Form von kristallinen Inseln wéchst (vergleiche
Kapitel 4.2). C ist ein vergleichsweise einfaches amorphes System, das in der Literatur
kaum aufrauendes Verhalten auf glatten Substraten zeigt [Merk99]. Die Glattung mit C
wird in Unterkapitel 5.2 analysiert. Als Vertreter polymerer Materialien werden PMMA
(Abschnitt 5.3) und PC (Abschnitt 5.4) untersucht. Vor allem PMMA entnetzt auf Si-
Substraten und zeigt damit ein ganz eigenes Glattungsverhalten. SchlielRlich soll die
Glattung durch Oxide am Beispiel von ZrO, betrachtet werden (Abschnitt 5.5). Samtliche
Materialien werden in Abschnitt 5.6 miteinander verglichen und ihre Glattungseffizienz in
Abhangigkeit von ihren Eigenschaften diskutiert.
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Als Substrat dient fir alle Experimente das mit lonenstrahl strukturierte
(100)Silizium, wie es bereits in Kapitel 4.1 beschrieben wurde. Die Wellen haben eine
Periodizitat von (554 5) nm und eine rms-Rauigkeit von etwa 1,3 nm. Auf diese Weise
kann die Ausglattung dieser dominanten Frequenz betrachtet und fiir verschiedene

Materialien verglichen werden.

5.1 Glattung durch Ag

Ag ist ein kristallines Metall, das aufgrund hoher Diffusion ein sehr ausgepragtes
Inselwachstum auf glatten Si-Wafern zeigt, was zu einer starken Aufrauung der Oberflache
in den Anfangsstadien des Wachstums flhrt (vergleiche Kapitel 4.2). Bei dickeren
Schichten wird die Rauigkeit durch Koaleszenz und Island-Zipping-Prozesse wieder
reduziert und eine minimale Rauigkeit von 0,8 nm tritt bei gerade geschlossenen Schichten
auf. Die KorngrofRen des Ag variieren zwischen 20 nm und 100 nm abhéangig von der
deponierten Schichtdicke. Bei geschlossenen Schichten beobachtet man Saulenwachstum
und damit eine vergleichsweise raue Oberflache mit rms-Werten von 0,8 nm und mehr
(Kapitel 4.2). Im Folgenden soll untersucht werden, ob sich das Wachstumsverhalten auf
gewellten Oberflachen verandert und inwiefern ein Inselwachstum mit KorngréRen éhnlich

der Wellenperiodizitat von 55 nm zur Oberfldchengléttung beitragen kann.

In Abbildung 5.1 sind rasterkraftmikroskopische Bilder der Wellenstrukturen nach
Deposition der angegebenen Mengen von Ag dargestellt. Bei diinnen Filmen ist Ag noch
sehr feinkdrnig verteilt, die Wellen sind weiterhin gut erkennbar. Mit zunehmender
Schichtdicke werden die Korner groRer und Uberdecken die Wellen. Bereits nach der
Deposition von 8 nm Ag ist die Strukturierung des Substrats nicht mehr erkennbar. Mit
wachsender Schichtdicke nimmt die KorngréRe zu, ahnlich wie es beim Wachstum auf
glatten Substraten beobachtet wurde. Die Hohenprofile, die zur besseren Gegeniiber-
stellung (Gbereinander geschichtet dargestellt sind (Abbildung 5.2), ermdglichen den
direkten Vergleich der Oberflachen. Sie zeigen das beschriebene Verhalten, wobei hier
bereits ab 3 nm Schichtdicke die Wellenstrukturen verschwunden zu sein scheinen,

wahrend sie in den kompletten AFM-Bildern noch zu erahnen sind.
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1pum

Abbildung 5.1: Rasterkraftmikroskopische Bilder der Wellensubstrate nach der
Deposition von Ag. Die Schichtdicken sind jeweils angegeben. Mit zunehmender

Schichtdicke tiberdecken die kristallinen Kérner die Struktur des Substrates.
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Abbildung 5.2: Ubereinander angeordnete Hohenprofile der mit unterschied-
licher Menge Ag bedeckten Si-Wellenstrukturen. Die urspriingliche Morpho-
logie wird schnell Uberlagert von der intrinsischen Rauigkeit des Ag, die durch
das starke Kornwachstum entsteht und auch auf glatten Substraten zu beobachten

ist.

37



5 Materialspezifische Glattung welliger Oberfldchenstrukturen

Die Entwicklung der Rauigkeiten mit der Ag-Schichtdicke ist in Abbildung 5.3
gezeigt. Die Ergebnisse von Ag auf glatten Si-Wafern (rot) wurden bereits in Kapitel 4.2
ausfihrlich diskutiert und erlautert. Die Rauigkeit der auf Si-Wellenstrukturen deponierten
Filme steigt im gemessenen Schichtdickenbereich von etwa 1,2 nm auf etwa 1,6 nm
minimal an, liegt aber stets in der GrofRenordnung der anfanglichen Substratrauigkeit von
1,4 nm. Im Bereich dunner Filme ist sie somit deutlich kleiner als bei den Schichten, die
auf glattem Si deponiert wurden. Bei der Deposition auf glatten Substraten sind die
Schichten ab etwa 8-10 nm geschlossen und die Rauigkeit nimmt einen minimalen Wert
von etwa 0,8 nm an. Dieser Verlauf wird bei den auf Wellenstrukturen deponierten Filmen
nicht beobachtet. Ursache hierflr ist, dass die Rauigkeit der Si-Wellen die der Ag-Inseln
und spater der geschlossenen Ag-Schichten Uberlagert. Dies bewirkt eine geringere
Rauigkeit in den Anfangsstadien des Wachstums und eine grofiere Rauigkeit bei bereits
geschlossenen Schichten. Die Rauigkeit des Substrats wurde demnach durch die

Schichtdeposition nicht reduziert oder ausgegléttet.
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Abbildung 5.3: Der Graph zeigt die Verénderungen der Rauigkeit mit der
deponierten Ag-Schichtdicke, sowohl fur glatte Si-Substrate (rot) also auch fir

die gewellten Si-Substrate (schwarz). Die gestrichelte Linie dient der

Veranschaulichung.

Die Analyse der spektralen Leistungsdichten gibt Aufschluss Uber die
vorherrschenden StrukturgroBen auf den jeweiligen Oberflachen (Abbildung 5.4).
Aufgrund der Wellenstruktur weist das urspriingliche Spektrum ein Hauptmaximum bei

1/(55 nm) und drei Nebenmaxima bei der doppelten, dreifachen und vierfachen Frequenz
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auf. Man beobachtet bei kleinen Schichtdicken zunéchst einen kontinuierlichen Anstieg
der Spektren im hochfrequenten Spektralbereich (vergleiche die Kurven fir 1 nm und 3 nm
Ag-Schichtdicke), der dazu fuhrt, dass die hochfrequenten Maxima der urspriinglichen
Wellenstrukturen einfach tberlagert werden. Das Hauptmaximum, das der Periodizitét der
Wellen entspricht, nimmt etwas ab, ist aber weiterhin beobachtbar. Bei dickeren Schichten
(vergleiche die Kurven ab 8 nm Schichtdicke) nehmen die kleinen InselgroRen auf der
Oberflache (groRe Frequenzen im Spektrum) aufgrund von Koaleszenzprozessen und
Saulenwachstum wieder ab. Hier wird auch das Hauptmaximum der Wellen von den
groRer werdenden Ag-Kornern der geschlossenen Schicht Uberlagert. Die spektralen
Leistungsdichten der dicken Schichten zeigen mit einer Steigung von -5,6 einen steileren
Abfall als die urspriinglichen Wellenstrukturen. Dies ist genau wie in Kapitel 3.3

beschrieben auf das kristalline Wachstum von Ag zurtickzufthren.

Zusammenfassend haben die Experimente gezeigt, dass die dominanten Frequenzen
des Si-Substrats, die die Rauigkeit bestimmen, durch die Deposition von Ag zwar
verschwinden, stattdessen aber ahnlich grole statistische Rauigkeiten aufgrund der Ag-
Inselstrukturen entstehen. Spektral gesehen haben sich nur die zur Rauigkeit beitragenden
StrukturgrofRen verandert. Die Eigenrauigkeit von Ag ist mit mehr als 0,8 nm somit zu

grof.
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Abbildung 5.4: Veranderung der spektralen Leistungsdichte der Wellen-

strukturen (schwarz) mit zunehmender Ag-Schichtdicke.
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Im Folgenden sollen daher Materialien zur Glattung verwendet werden, die eine
geringere Eigenrauigkeit auf glatten Substraten haben.

5.2 Glattung durch C

Bevor die Glattung mit C diskutiert wird, soll die intrinsische Rauigkeit dieses
Materials auf glatten Substraten untersucht werden. Dazu wurden Schichten
unterschiedlicher Dicke auf Si-Wafern deponiert und ihre Morphologie mit einem AFM
untersucht (Abbildung 5.5(a)-(d)). Die Filme haben unabhéngig von ihrer Dicke eine
Rauigkeit von etwa 0,15 nm, allerdings steigt die charakteristische StrukturgroRe der
Oberflache mit zunehmender Schichtdicke von etwa 25nm auf etwa 38nm an
(Abbildung 5.5(e)).

1nm C

H
-
3 :

105nm C

rms Rauigkeit [nm]

[wu] abuejsuone|aiiody

(€)

Schichtdicke C [nm]

Abbildung 5.5: (a)-(d) AFM-Aufnahmen der Oberflaiche von Kohlenstoff-
schichten unterschiedlicher Dicke deponiert auf glatten Si-Wafern. (e) zeigt die

Verénderung der rms-Rauigkeit und der Korrelationslange mit der Schichtdicke.
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Diese Korrelationslange wurde aus den Abknickpunkten der jeweiligen spektralen
Leistungsdichten bestimmt (Abbildung 5.6). Im hochfrequenten Bereich haben die
Spektren dinner Schichten eine Steigung von etwa -5, ab einigen 10 nm Schichtdicke
verringert sich der Wert jedoch auf -4. Dies spricht fiir die Bildung sehr kleiner, vermutlich
amorpher Hugelstrukturen in den Anfangsstadien des Wachstums, die aufgrund von
Diffusionsmechanismen nach und nach geglattet werden. Das flihrt zu einem Anwachsen
der dominanten StrukturgrofRe (Korrelationslange), wie es in Abbildung 5.5(¢) zu sehen ist.
Oberhalb dieser Korrelationslange haben die Spektren nur noch eine Steigung von etwa -2.
Hier sind Sputtererosion und ballistischer Transport die vorherrschenden Mechanismen,
die zur Strukturbildung beitragen. Diese Interpretation deckt sich gut mit den Ergebnissen,
die der Fit der Spektren liefert (Gleichung 3.13 unter Vernachlassigung der Mechanismen

der Ordnung 1 und 3 (vergleiche Kapitel 3.3)). Bei der dicksten deponierten Schichtdicke
erhalt man eine kritische Wellenlange von (43+4)nm: Strukturen bis zu dieser GroBe
werden hauptsachlich durch Diffusion [Herr50] erzeugt, ab dieser GrélRe vermehrt durch

Sputtererosion [Brad88] und ballistischen Transport [Mose05]. Die Ergebnisse des Fits
sind im Inset der Abbildung 5.6 dargestellt, die Werte fir die b; angegeben.

105nm C
fit

log (PSD/nm4)
o
|

-1+ 14 b,=0,002230
1.1 b,=0,000005

T
10"

-2 1 1 Ilolrzl I 1 1 1 1 LI | I
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Abbildung 5.6: Spektrale Leistungsdichten der auf Si-Wafern deponierten C-
Schichten. Es gibt zwei Frequenzbereiche, in denen unterschiedliche

Mechanismen dominieren.
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Damit erflllt C im Gegensatz zu Ag das notwendige Kriterium einer geringen
Eigenrauigkeit auf glatten Substraten. Um das Glattungsverhalten auf einer rauen
Unterlage zu untersuchen, werden Schichten unterschiedlicher Dicke auf den
beschriebenen Si-Wellenstrukturen deponiert. Die rasterkraftmikroskopischen Aufnahmen
(Abbildung 5.7) zeigen, dass dies wie erhofft zu einer Verringerung der Hohe der Si-
Wellen flhrt. Interessanterweise lasst sich hier die in der Theorie vorhergesagte
frequenzabhéngige Glattung beobachten: Zunédchst werden kleine Unebenheiten wie
beispielsweise die Strukturen auf den Wellenk&mmen ausgeglattet. Die Hauptstruktur von
55 nm Wellenldnge nimmt sukzessive ab, ist aber auch bei 230 nm dicken C-Schichten
noch nicht komplett verschwunden. Dickere Schichten konnten nicht deponiert werden, da
diese aufgrund von hohen Spannungen und schlechter Haftung abplatzten.

Si-Wellen +6nmC +23nmC
nm

1pm

+230nm C

cipm N ci;,tm

Abbildung 5.7: AFM-Aufnahmen der mit steigender Menge C beschichteten Si-
Wellenstrukturen. Es lasst sich sowohl eine Glattung kleiner Strukturen auf den
Wellenkdmmen erkennen, als auch eine Abnahme der Strukturhéhe an sich.

Um die Abnahme der Hohe der Wellenstrukturen besser beobachten zu kdnnen,
sind in Abbildung 5.8(a) die Hohenprofile der Proben dargestellt. Trotz der geringen
Rauigkeit von C auf glatten Si-Wafern lauft die Glattung mit C sehr langsam ab, so dass
eine vollstandige Glattung der Strukturen auch bei 230 nm dicken Schichten nicht erreicht

werden konnte.
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Abbildung 5.8: (a) Ubereinander angeordnete Hohenprofile der mit C
beschichteten Wellenstrukturen. (b) Abnahme der rms-Rauigkeit mit steigender
Schichtdicke C.

Die Analyse der rms-Rauigkeit von 1x1 pm? groRen Bildausschnitten zeigt einen
exponentiellen Abfall der Rauigkeit. Dieses Verhalten entspricht den Erwartungen fir
Oberfléchen, bei denen nur eine Frequenz in der spektralen Leistungsdichte auftritt (siehe

auch Abschnitt 3.5), bzw. stark dominiert. Der Vorfaktor des Exponenten entspricht der

doppelten Summe der gewichteten Potenzen von k: const = 22 bk'. Dieser Vorfaktor von

0,005 ist hier relativ klein, was die sehr langsame Glattung belegt. Abbildung 5.9 zeigt,
wie sich die spektrale Leistungsdichte der Si-Wellenstrukturen mit zunehmender Menge C
verandert. Wie theoretisch erwartet und bereits bei den AFM-Bildern vermutet, werden
zunachst die hohen Frequenzen, d.h. die Maxima héherer Ordnung geglattet, bevor das
Hauptmaximum in seiner Hohe reduziert wird. Des Weiteren beobachtet man ein scheinbar
frequenzunabhéngiges Absinken der Spektren mit zunehmender Schichtdicke, ein
Verhalten, das noch haufiger auftreten wird, dessen Ursache aber bisher ungeklért ist. Eine

genauere Diskussion folgt in Abschnitt 5.5.

Fur geringe Schichtdicken sind die Steigungen der Spektren dhnlich denen von C
auf glatten Si-Wafern und eine genauere Analyse durch Anfitten dieser Spektren mit
Gleichung 3.13 liefert eine Grenz-Strukturgréfle von etwa 35nm, bei der sich der
dominierende Glattungsmechanismus &andert. Interessant ist, dass sich die Steigung im
hochfrequenten Teil auch bei dicken Schichten noch verdndert, obwohl dort nur noch die

vom Rauschterm erzeugten Rauigkeiten des aufwachsenden Films zur Endrauigkeit
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beitragen sollten. Ab einer Schichtdicke von etwa 120 nm C aber erhoht sich die Steigung
auf -2,6. Der Fit (siehe Inset) und die Analyse ergeben im Vergleich zu den Schichten auf
glatten Substraten deutlich veranderte b;-Werte, deren Ursache mdglicherweise der Aufbau

starker Spannungen ist, die bei dickeren Filmen zum Abplatzen der Schichten fiihren.
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Abbildung 5.9: Verdnderung der spektralen Leistungsdichte der Si-Wellen-

strukturen nach der Beschichtung mit unterschiedlichen Mengen C.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass C zwar eine sehr geringe Eigenrauigkeit
hat und damit im Gegensatz zu Ag die Grundvoraussetzungen erfllt, sich allerdings
aufgrund der schlechten Haftungseigenschaften und der sehr langsamen Glattung nicht als

Glattungsmaterial fir Si-Oberflachen eignet.

5.3 Glattung durch PMMA

Als erster Vertreter komplexer Materialien soll nun PMMA zur Glattung verwendet
werden. Friihere Experimente haben gezeigt, dass sich dieses Polymer bei geringen
Energiedichten mit gepulster Laserdeposition herstellen I&sst. Die Schichten sind chemisch

mit dem Ausgangsmaterial vergleichbar und sehr glatt [Lose06]. Die Herstellungs-
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parameter sind in Kapitel 2.1 erlautert. Um die Entwicklung der Morphologie auf glatten
Si-Wafern zu beobachten, wurden erneut rasterkraftmikroskopische Bilder unterschiedlich
dicker PMMA-Filme aufgenommen (Abbildung5.10). Im Falle von noch nicht
geschlossenen Schichten (4 nm Dicke, Abbildung 5.10(a)) beobachtet man die Bildung
von etwa 130 nm breiten, bis zu 50 nm hohen Inseln. Dazwischen sind kleinere Inseln, die
bereits perkolierende Strukturen zeigen. Bei dickeren Schichten sind die hohen Inseln
weiterhin zu sehen, der Film dazwischen ist allerdings geschlossen und sehr glatt. Mit
steigender Schichtdicke nimmt die HOhe ab und die Breite zu, bis schlieflich ab etwa
200 nm Dicke nur noch ein sehr glatter Film zurlckbleibt, der auch nicht wieder aufraut.
Dieses Verhalten lasst darauf schlieBen, dass die Inseln in der Anfangsphase des
Wachstums gebildet werden und danach keine neuen mehr entstehen, sondern die

vorhandenen nach und nach geglattet werden.

4nm 13nm 44nm

1189nm

50nm A

Abbildung 5.10: AFM-Bilder von PMMA-Filmen auf glatten Si-Wafern. Die
deponierten Schichtdicken sind angegeben. Fir den besseren Vergleich wurde
fur alle Bilder eine gemeinsame Hohenskala von 50 nm gewahlt. In
Abbildung 5.12 ist beispielhaft eine der glatten Schichten mit kleinerer Skala
dargestellt.

Die Hohenprofile unterschiedlich dicker Filme zeigen, dass sich die Krimmung der
Inselflanken &ndert (Abbildung 5.11). Wahrend bei dem noch nicht geschlossenen, 4 nm
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dicken Film die Inseln Kugelkappen &hneln und die Krimmung der Flanken konvex ist,
andert sich dies, sobald die Schichten geschlossen sind. Hier zieht das PMMA sich
langsam glatt, um die Oberflachenenergie zu minimieren und die Krimmung der Flanken
wird konkav. Eine mdgliche Ursache flr die hohen Inseln in den Anfangsstadien des
Wachstums ist Entnetzung. Ein Hinweis hierfur ist die konvexe Kriimmung der Inseln auf
der noch nicht vollstdndig bedeckten SiO,-Oberflache. Hierbei kdnnen auch leichte
Verunreinigungen des Substrats eine Rolle gespielt haben, da die Oberflache aufgrund der
geringen verwendeten Depositionsenergie nicht automatisch durch Absputtereffekte
gesdubert wurde. Eine Analyse der Statik und Kinetik bei Entnetzung findet sich bei
[Baue06].
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Abbildung 5.11: Ubereinander angeordnete Hohenprofile unterschiedlich dicker
PMMA-Filme auf glatten Si-Wafern.

Der Verlauf der Rauigkeit mit zunehmender Schichtdicke (Abbildung 5.12(a))
zeigt, dass die Schichten anfanglich aufgrund der starken Inselbildung bei der Entnetzung
sehr rau sind. Mit steigender Schichtdicke nehmen die Werte zundchst nur langsam ab,
dann wird die Oberflache jedoch schnell gegléttet, bis schliellich eine Endrauigkeit von
etwa 0,3 nm erreicht ist. Abbildung 5.12(b) zeigt noch mal die Morphologie einer solchen
glatten Schicht mit geeigneter Hohenskala, da die Bilder aus Abbildung 5.10 aufgrund der

zum Vergleich notwendigen grofRen z-Skala schwerer interpretierbar sind. Es zeigt sich,
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dass auf dem gewdhlten Bildausschnitt keine spezielle HugelgroRe dominiert, sondern

unterschiedlichste StrukturgréfRen sichtbar sind.
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Abbildung 5.12: (a) Verénderung der Rauigkeit mit zunehmender Schichtdicke.
(b) AFM-Bild einer 1180 nm dicken PMMA-Schicht mit kleiner Héhenskala, die

einen besseren Eindruck von der Oberflichenmorphologie bietet als

Abbildung 5.10.
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Abbildung 5.13: Spektrale Leistungsdichten der PMMA-Filme unterschiedlicher

Schichtdicke.
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Mithilfe der spektralen Leistungsdichten aus Abbildung 5.13 lassen sich das
Glattungsverhalten und der Verlauf der Rauigkeiten besser verstehen. Das schwarze
Spektrum gehort zu dem noch nicht geschlossenen Film. Aus dem relativ breiten
Abknickbereich lasst sich die InselgroRe bestimmen. Sie liegt zwischen 100 nm und
300 nm. Mit zunehmender Schichtdicke werden die Strukturen auf der Oberflache langsam
ausgeglattet. Dies geschieht, wie in der Theorie beschrieben, frequenzabhangig. Zundchst
werden hohe Frequenzen geglattet, spéter niedrige. Die Rauigkeit der Oberflache selbst
wird anfangs nur langsam reduziert, da die Glattung der hohen Frequenzen nur einen
geringen Beitrag zur Gesamtrauigkeit liefert. Erst wenn die zur Inselbreite gehorenden
Frequenzen im Spektrum deutlich reduziert werden (bei etwa 100 nm deponierter

Schichtdicke), nimmt auch die Gesamtrauigkeit der Oberflache deutlich ab.

Aufgrund seiner geringen Eigenrauigkeit nach dem Glattziehen der Filme eignet
sich PMMA folglich prinzipiell zur Glattung rauer Oberflachen, allerdings muss im Fall
von Si als Substrat die Entnetzung und damit verbundene Aufrauung bei Schichten unter
200 nm Schichtdicke in Kauf genommen werden. Im Folgenden soll PMMA auf Si-

Wellenstrukturen deponiert werden, um das Glattungsverhalten zu untersuchen.

3nm 15nm 30nm

90nm 240nm

Abbildung 5.14: AFM-Aufnahmen unterschiedlich dicker PMMA-Schichten auf

gewellten Si-Substraten.
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Die Oberflaichenmorphologie der gewellten Substrate nach Deposition
unterschiedlich dicker PMMA-Schichten wurde ebenfalls mit dem AFM untersucht
(Abbildung 5.14). Ahnlich wie bereits auf den glatten Substraten beobachtet, entstehen bei
Schichtdicken von wenigen Nanometern sehr hohe Inseln, die sich glatt ziehen, sobald die
Filme geschlossen sind. Interessanterweise treten hier bei 15 nm Schichtdicke noch stark
perkolierende Strukturen auf, wahrend auf glatten Substraten die Filme bei einer Dicke von
13 nm bereits geschlossen waren. Dies lasst darauf schlieBen, dass die Entnetzung von der
Substratrauigkeit beeinflusst wird und auf rauen Substraten deutlich stirker ist. Ahnliche
Beobachtungen bestédtigen auch [Rehs01]. Die Oberflache der mit 90 nm PMMA
bedeckten Wellenstruktur zeigt noch einige Inseln sehr geringer Hohe, es ist aber zu
vermuten, dass auch hier bei Dicken von etwa 200 nm die Glattung vollstdndig ist. Bei
diesen dicken Schichten beobachtet man dieselben Endrauigkeiten von etwa 0,3 nm wie
schon bei der Deposition auf glatten Substraten.

Da sich bei den gezeigten 3D-Aufnahmen und dem groRen Bildausschnitt die
gewellten  Strukturen schlecht erkennen lassen, ist in Abbildung 5.15 die
Oberflachenmorphologie farbkodiert in Draufsicht dargestellt. Die Hohenskalen sind
angegeben. Die Aufnahme der Oberflache der 3 nm dicken Schicht in Abbildung 5.15(a)
zeigt, dass sich die PMMA-Inseln gleichmaRig ber die Oberflache verteilen, sich
allerdings bevorzugt in den Wellentélern anordnen, bis sie so grof3 werden, dass sie

mehrere Hiigel und Taler tberspannen.

30nm

1i_lm 0.75

Abbildung 5.15: Die AFM-Bilder zeigen (a) die 3 nm und (b) die 15 nm dicken
PMMA-Schichten aus Abbildung 5.14 in Draufsicht. Die Hd&henskala ist
farbkodiert und im Bild angegeben. Hier lasst sich die gewellte Si-Oberflache

gut von der Schicht unterscheiden.
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Abbildung 5.16: Ubereinander dargestellte Hohenprofile unterschiedlich dicker
PMMA-Schichten deponiert auf gewellten Si-Substraten.

Die Oberflache der mit 15 nm PMMA bedeckten Probe (Abbildung 5.15(b)) zeigt
perkolierende Strukturen, zwischen denen relativ grofRle, unbedeckte Bereiche des
gewellten Substrats zu sehen sind. Diese Morphologie ist ebenfalls ein Hinweis auf die
entnetzenden Eigenschaften des Polymers. Zur besseren Ubersicht sind in Abbildung 5.16
die Hohenprofile unterschiedlich dicker PMMA-Schichten (bereinander angeordnet
dargestellt. Die Graphen bestatigen die bisherigen Beobachtungen. Sie zeigen ebenfalls die
bereits flr das Wachstum auf glatten Substraten beschriebene Krimmungsénderung der

Huigelflanken, die auf unterschiedliche Mechanismen bei der Strukturbildung hindeuten.

Der Verlauf der rms-Rauigkeiten mit der deponierten Schichtdicke ist in
Abbildung 5.17 dargestellt. Die Balken auf der x-Achse markieren die anfangliche
Rauigkeit des Substrats. Der Verlauf der Kurven ist fir beide Substratarten ahnlich.
Zundchst steigt die Rauigkeit aufgrund der Inselbildung und Entnetzung an und nimmt
dann erst deutlich ab, wenn die Inselhdhe durch Glattziehen der Schichten drastisch
reduziert wurde. Die anfangliche Aufrauung ist fir die gewellten Substrate hoéher, und

somit die Entnetzung starker. Die Endrauigkeit liegt stets bei etwa 0,3 nm.
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Abbildung 5.17: Verlauf der rms-Rauigkeiten in Abh&ngigkeit der deponierten
PMMA-Schichtdicke. Die Balken auf der x-Achse markieren die jeweiligen
Anfangsrauigkeiten der Substrate. Die gepunkteten Linien sind Hilfslinien, die
der Veranschaulichung dienen sollen.
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Abbildung 5.18: Veranderung der spektralen Leistungsdichte der Si-Wellen-

strukturen (schwarz) mit zunehmender Menge PMMA. Die 1500 nm dicke

Schicht wurde auf glattem Si deponiert.
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Wie durch die Oberflachenmorphologie erwartet, steigt die spektrale
Leistungsdichte der Proben bei dinnen PMMA-Schichten zundchst stark an
(Abbildung 5.18). Das Spektrum der 3 nm dicken Schicht (rot) zeigt keine Maxima mehr,
die einen Hinweis auf die Wellenstrukturen geben wirden, und knickt im
Wellenlangenbereich von 60 nm bis 180 nm ab. In dieser GroRenordnung liegt die mittlere
InselgroRe auf den Proben. Diese Uberdecken die Periodizitdt des strukturierten Si
weitgehend. Bei der 15 nm dicken Probe haben bereits die AFM-Aufnahmen gezeigt, dass
wieder verstarkt die urspringliche Si-Oberflache freigelegt wird, was man auch im
Spektrum sieht: Die zur Periodizitdt der Wellen gehtrenden Maxima kommen wieder
leicht zum Vorschein. Je mehr sich die anféanglich gebildeten Hugel mit zunehmender
Schichtdicke glatt ziehen, desto starker sinken die Spektren ab, bis sie auf dem erwarteten
Endspektrum einer dicken PMMA-Schicht auf glattem Substrat liegen. Interessanterweise
ist dieser Glattungsprozess ebenfalls frequenzabhéngig, was sich besonders gut verfolgen

lasst, wenn man die Kurven der 30 nm, 90 nm und 240 nm dicken Schichten vergleicht.

AbschlieBend lasst sich sagen, dass Si-Oberflaichen gut mit PMMA geglattet
werden konnen, sofern man ein anfangliches Aufrauen durch Entnetzungsphdnomene in
Kauf nimmt. Des Weiteren darf die urspriingliche Oberflache nicht zu rau sein, da die
Rauigkeit die Entnetzung beeinflusst [Rehs01]. Die zur Glattung notwendige Schichtdicke
betragt etwa 200 nm.

5.4 Glattung durch PC

Als zweites Polymer soll PC als glattendes Material verwendet werden. Auch hier
haben bereits frihere Arbeiten gezeigt, dass ein mit PLD hergestellter PC-Film gute
Haftungseigenschaften hat und relativ glatt ist [Faup05, R6de08]. Um die Eigenrauigkeit
und die Oberflachenbeschaffenheit von PC schichtdickenabhdngig zu bestimmen, wurden
zundchst wieder PC-Schichten unterschiedlicher Dicke auf glatten Si-Wafern hergestellt
und mit dem AFM untersucht (Abbildung 5.19). In den Anfangsstadien des Wachstums
besteht der Film aus sehr Kkleinen Strukturen von nur etwa 30nm GroRe. Die

Oberflachenrauigkeit betragt etwa 0,2 nm. Es ist davon auszugehen, dass die Schichten
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hier bereits geschlossen sind. Mit steigender Schichtdicke wachsen diese amorphen

Hugelstrukturen an und die Oberflache wird etwas rauer.

6nm PC 38nm PC m 125nm PC

7nm I nm ‘l n

Abbildung 5.19: AFM-Aufnahmen von laserdeponierten PC-Filmen auf glatten
Si-Substraten. Die jeweiligen Schichtdicken sind angegeben. Die Rauigkeit
steigt leicht an von 0,2 nm (6 nm PC) ber 0,3 nm (38 nm PC) auf 0,35 nm
(125 nm PC), fiir eine graphische Darstellung siehe Abbildung 5.23.
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Abbildung 5.20: Der Graph zeigt die spektralen Leistungsdichten der PC-Filme
auf glatten Si-Substraten. Mit zunehmender Schichtdicke beobachtet man einen

leichten Anstieg der Kurven, was den Anstieg der Oberfladchenrauigkeit zeigt.

Bei einer Schichtdicke von 125 nm PC betrdgt die Rauigkeit etwa 0,35 nm und die
Oberflache besteht aus amorphen Strukturen sehr unterschiedlicher GréRe. Im Gegensatz
zu PMMA ist bei den PC-Schichten keine Entnetzung und eine damit verbundene

Aufrauung zu beobachten. Die spektralen Leistungsdichten in Abbildung 5.20 steigen wie
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erwartet mit zunehmender Schichtdicke an. Dies ist Folge des geringfligigen Aufrauens der
Oberfldche. Bei dem Graph der 6 nm dicken Schicht sieht man noch ein deutliches
Abknicken bei einer StrukturgroRe von etwa 30 nm. Diese entspricht der charakteristischen
HugelgroRe auf der Oberflache. Mit steigender Schichtdicke bilden sich mehrere
Abknickpunkte aus, die InselgréBen von 20 nm und 80 nm entsprechen. Die Interpretation
der Steigungen ist fir Polymere schwierig. Im Falle von nichtpolymeren amorphen
Materialien wirden sich kleine Strukturen unter 20 nm durch inselartiges Wachstum bilden
(Steigungen deutlich kleiner als -4 [Erle97, Eise01]), grolere diffusionsgesteuert (Steigung
von etwa -4 [Herr50]). Moglicherweise ist diese Interpretation hier auch zutreffend, da das
Polymer durch den Ablationsprozess wahrscheinlich teilweise degradiert ist (vergleiche
Kapitel 2.1) und die kleinen Bruchstlicke sich dahnlich verhalten kénnten wie Atome oder

einfache Molekdile.

Da die PC-Schichten eine vergleichsweise geringe intrinsische Rauigkeit haben und
nicht entnetzen, scheint sich PC als Glattungsmaterial zu eignen. Im Folgenden soll
untersucht werden, wie sich laserdeponierte PC-Schichten auf gewellten Substraten
verhalten und ob damit tatsachlich eine effiziente, d.h. schnelle Glattung der Oberflache

erreicht werden kann.

Onm PC

Znm 125nm PC
@ T @ T O T

Abbildung 5.21: AFM-Bilder der Wellensubstrate (a) vor und (b)-(f) nach der
Deposition von PC-Filmen mit unterschiedlicher Schichtdicke.

)
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In Abbildung 5.21 sind rasterkraftmikroskopische Bilder der Si-Wellenstrukturen
vor und nach der Deposition der angegebenen Mengen PC dargestellt. Bis zu einer
Schichtdicke von 38 nm sind die Wellenstrukturen noch erkennbar, aber ihre Hohe nimmt
kontinuierlich ab. Der Vergleich der Oberflachenprofile (Abbildung 5.22) zeigt, dass bei
einer Schichtdicke von 63 nm die Wellen komplett verschwunden sind. Es bleibt eine
Endrauigkeit von 0,4 nm bestehen, die auch mit zunehmender Schichtdicke nicht mehr

ausgeglattet werden kann.
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Abbildung 5.22: Ubereinander angeordnete Hohenprofile der Si-Wellenstruk-

turen nach Deposition der angegebenen Mengen PC.
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Abbildung 5.23: In rot ist die Entwicklung der intrinsischen Rauigkeit von PC
auf glatten Si-Substraten dargestellt, in schwarz die Abnahme der Rauigkeit der
Si-Wellen mit steigender Schichtdicke. Der exponentielle Abfall wurde gefittet,

wéhrend die gestrichelte Linie nur der VVeranschaulichung dient.
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Die Entwicklung der rms-Rauigkeit mit zunehmender  Schichtdicke
(Abbildung 5.23) zeigt noch einmal das bereits diskutierte leichte Aufrauen fur die auf
glattem Si deponierten PC-Schichten (rote Quadrate). Im Fall der PC-Schichten auf
Wellenstrukturen (schwarze Quadrate) féllt die Rauigkeit zunédchst exponentiell ab. Dies
entspricht den theoretischen Erwartungen (Kapitel 3.5) und wurde auch schon bei C
(Kapitel 5.2) beobachtet. Der Vorfaktor im Exponenten ist hier aber um einen Faktor 4
groRer als bei C, so dass bereits bei einer Schichtdicke von etwa 70 nm die intrinsische
Rauigkeit von PC-Schichten auf glatten Substraten erreicht wird. Diese Rauigkeiten
kdnnen wie in der Theorie vorhergesagt nicht weiter geglattet werden.

Die spektrale Leistungsdichte der gewellten Si-Oberflache wird &hnlich wie bei C
mit zunehmender Menge PC frequenzabhangig geglattet (Abbildung 5.24), d.h. zunéachst
verschwinden die Maxima hoherer Ordnung. Im Fall von PC ist bereits nach der
Deposition von 4 nm PC (rote Kurve) das Maximum zweiter Ordnung verschwunden, erst
bei 38 nm PC das erster Ordnung und schlieBlich bei etwas mehr als 63 nm auch das
Hauptmaximum. Die erreichte Endkurve entspricht in etwa den Spektren, die auch fir PC
auf glattem Si beobachtet wurden. Auch hier ist &hnlich wie bei C ein
frequenzunabhangiges Absinken der Spektren zu beobachten, das in Abschnitt 5.5 genauer

diskutiert wird.
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Abbildung 5.24: Verénderung der spektralen Leistungsdichte mit zunehmender
Dicke der PC-Schicht.
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Insgesamt lasst sich sagen, dass sich PC sehr gut als Glattungsmaterial eignet: Im
Vergleich zu allen bisher betrachteten Materialien glattet PC am Schnellsten, denn es sind
nur 70 nm Schichtdicke vonnéten, um die Wellenstrukturen zu eliminieren. Die
hinterlassene Endrauigkeit von 0,4 nm ist aufgrund der grof3eren Eigenrauigkeit etwas
hoher als bei PMMA (0,3nm) und C (0,2 nm), dafir wird sie bereits bei kleinen
Schichtdicken erreicht. Des Weiteren besteht die Oberflache hauptsachlich aus sehr
kleinen Hugelstrukturen von nur 20 nm bis 80 nm GroRe. Dies kann fiir manche
Anwendungen von Vorteil sein, z.B. wenn noch weitere Schichten aufgebracht werden

sollen.

5.5 Glattung durch ZrO,

Als letztes Glattungsmaterial soll ein Oxid verwendet werden. In der Literatur
findet man, dass ZrO, bei Raumtemperatur sehr glatt wéachst und sehr harte Filme bildet
[Voev01l]. Wie bei den anderen Materialien zuvor auch, werden zun&chst wieder die
Eigenschaften der Filme auf glatten Si(111)-Substraten untersucht. Zur Analyse des
Wachstumsverhaltens von ZrO, wurden Schichten mit Dicken zwischen 4 nm und
1100 nm deponiert und mittels Rasterkraftmikroskop charakterisiert. Abbildung 5.25 (a)
zeigt beispielhaft die AFM-Aufnahme einer 605 nm dicken Schicht, die eine rms-Rauigkeit
von lediglich 0,08 nm hat. Analysiert man die Oberflachenrauigkeit in Abhangigkeit von
der Schichtdicke fiir eine BildgroRe von 1x1 um?, so erhalt man den in Abbildung 5.25 (b)
dargestellten Verlauf. Es ist bis zu einer Schichtdicke von 1,1 um kein Anstieg der
Rauigkeit beobachtbar und die mittlere rms-Rauigkeit des ZrO, liegt konstant etwas unter
0,1 nm. Aufgrund dieser ungewohnlich niedrigen Rauigkeiten wurden die Proben noch
etwas genauer analysiert. Uber Reflektometriemessungen und deren Simulation mittels des
Programms IMD konnten die Schichtdicken und Oberflachen- bzw. Grenzflachen-
rauigkeiten der dunneren Filme bestimmt werden. Beispielhaft sind vier Graphen mit
dazugehorigen Simulationen in Abbildung 5.25 (c) dargestellt. Auf diese Weise wurde eine

Depositionsrate  von 0,025 nm/Puls  bestimmt, die wéhrend des gesamten
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Herstellungsprozesses konstant blieb. Die Oberflachenrauigkeit bestimmt aus den

Reflektometriemessungen liegt bei etwa 1 nm unabhéngig von der Schichtdicke.
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Abbildung 5.25: (a) zeigt eine AFM-Detailaufnahme eines 605 nm dicken Films.
In (b) ist der Verlauf der mittels AFM gemessenen Rauigkeit mit der
Schichtdicke aufgetragen. (c) zeigt XRR-Messungen mit dazugehorigen

Simulationen zur Raten- und Rauigkeitsbestimmung.

Diese aus den XRR-Messungen bestimmten Rauigkeiten weichen um etwa eine
GroRenordnung von den durch AFM ermittelten Werten ab. Dies ist ein bekanntes
Phanomen und darauf zurlckzufiihren, dass bei der Reflektometrie (ber eine
makroskopische Flache gemittelt wird und somit langwellige Rauigkeiten aufgrund von
Inhomogenitaten der Schichtdicke oder leichte Kriimmungen des Substrates mitgemessen
werden [Li03]. Mit dem AFM dagegen bestimmt man die lokale Rauigkeit vergleichsweise
kleiner Bildausschnitte (typischerweise zwischen 1x1 um?® und 10x10 pm?), die fiir diese
Arbeit von Interesse sind. Interessanterweise wird selbst das bereits relativ glatte Si-

Substrat (o, =0,3nm) schon bei der dunnsten deponierten ZrO,-Schichtdicke noch

rms

weiter ausgeglattet.

Die spektrale Leistungsdichte einer dicken ZrO,-Schicht ist in Abbildung 5.26
gezeigt. Analog zum Vorgehen bei den C und PC-Schichten wurde auch hier das Spektrum
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durch einen Fit mit Gleichung 3.13 unter Vernachlassigung der Mechanismen der Ordnung
1 und 3 (vergleiche Kapitel 3.3) analysiert, um die relevanten Wachstumsmechanismen fiir
dieses Material ermitteln. Ein Vergleich der Koeffizienten b; (wie in Kapitel 3.2
beschrieben) zeigt, dass bis zu einer Kkritischen StrukturgroBe von etwa 110 nm ein
Mechanismus der Ordnung i=4 die Glattung bestimmt, wahrend flr gro3ere Strukturen ein
Mechanismus der Ordnung i=2 dominiert. Somit ist Diffusion fur die Glattung Kkleiner
Strukturen verantwortlich [Herr50] und entweder ballistischer Transport [Mose05] oder

Sputtererosion [Brad88] fir die Abnahme gréi3erer Strukturen.
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~ 2
£
£
o 147
n i
& o4
S . 1b~0.0277
S | ]b,~0.
1b,~ 0.0003
-2 ] IIIIIIII ] IIIIIIII
10° 10 10™

Frequenz [1/nm]

Abbildung 5.26: Eine typische spektrale Leistungsdichte eines ZrO,-Films auf

glattem Si mit Fit zur Bestimmung der Glattungsmechanismen.

Es hat sich also gezeigt, dass ZrO, mit einer sehr geringen intrinsischen rms-
Rauigkeit von nur 0,1 nm auf glatten Si-Substraten aufwachst. Dies ist weniger als bei
allen anderen bisher untersuchten Systemen. Auch hier wird im Folgenden wird das
Glattungsverhalten von ZrO, auf Substraten mit Wellenstrukturen untersucht. In
Abbildung 5.27 sind rasterkraftmikroskopische Bilder dieser Strukturen vor und nach der
Beschichtung mit den jeweils angegebenen Mengen ZrO; zu sehen. Es lasst sich gut
beobachten, dass die Hohe der Wellen ahnlich wie schon bei C und PC beobachtet mit
zunehmender Menge ZrO, abnimmt, was der sukzessiven Glattung dieser Frequenz

entspricht. Vergleicht man die Aufnahmen (a) bis (c), so werden die beschichteten
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Wellenkdmme deutlich regelméRiger und glatter im Vergleich zu den urspringlichen
Strukturen.  Dies lasst auch  hier wieder auf eine frequenzabhéngige
Oberflachenveranderung schliel3en, die bewirkt, dass kleine Strukturen zuerst ausgeglattet
werden. Die Bilder zeigen, dass etwas mehr als 200 nm Material bend6tigt wird, um die
urspringliche Wellenfrequenz vollstandig zu glatten. Dagegen bleiben langwelligere
Strukturen wie in Abbildung 5.27(f) auch nach der Deposition von 500 nm ZrO, noch

bestehen.

Si-Wellen +10nm ZrO, +44nm ZrO,

\/ -./ )__/

+100nm ZrO, +200nm ZrO, +500nm ZrO,
7[1m . . E .

Abbildung 5.27: AFM-Aufnahmen der gewellten Substrate vor (a) und nach
(b)-(f) der Beschichtung mit ZrO,-Dicken zwischen 10 nm und 500 nm. Die

Oberflache wird sukzessive geglattet, wobei die verwendeten Schichtdicken

nicht ausreichen, Strukturen groRer Wellenlédnge auszuglatten (siehe (e) und (f)).
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Abbildung 5.28: (a) Hohenprofile (Ubereinander angeordnet) der mit
unterschiedlicher Menge ZrO, geglatteten Si-Wellenstrukturen. (b) TEM-

Querschnittsaufnahme einer mit 102 nm ZrO, geglatteten Probe.
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Dasselbe Ergebnis liefert der Vergleich der Héhenprofile einzelner Proben, die in
Abbildung 5.28(a) dargestellt sind. Mithilfe der TEM-Querschnittsaufnahmen einer mit
100 nm ZrO, bedeckten Probe (Abbildung 5.28(b)) lassen sich die inneren Grenzflachen
nach Deposition des Glattungsmaterials beobachten. Man sieht, dass die urspriingliche
Oberflache wahrend der Deposition nicht zerstoért wurde.

Die Analyse der rms-Rauigkeiten eines 1x1 pm? groen Bildausschnitt zeigt, dass
auch hier die Oberflache zunéchst exponentiell mit der Schichtdicke glatter wird
(vergleiche Abbildung 5.29(a)). Wie bereits bei C und PC diskutiert, entspricht dieses
Verhalten den theoretischen Erwartungen (Abschnitt 3.5). Der Vorfaktor des Exponenten
ist etwa genauso grofl wie bei PC und damit wieder um einen Faktor 4 groRer als bei C. Ab
einer Schichtdicke von 100 nm bleibt die Rauigkeit bei etwa 0,3 nm konstant (vergleiche
Abbildung 5.29(b)). Dieser Wert liegt etwas hoher als die durchschnittliche Rauigkeit von
0,1 nm, die ZrO, auf glattem Si aufweist. Ursache hierfiir ist die bereits oben und in
Kapitel 4.1 beschriebene langwellige Uberstruktur der Wellensubstrate, die mit den hier

verwendeten Schichtdicken noch nicht geglattet werden konnte.
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Abbildung 5.29: Entwicklung der rms-Rauigkeit mit der deponierten ZrO,-
Schichtdicke. Nach einem exponentiellen Abfall der Rauigkeit bis etwa 100 nm
Schichtdicke (siehe (a)), bleibt die Rauigkeit konstant bei einem Wert von etwa
0,3 nm (vergleiche (b)).

Abbildung 5.30 zeigt die Verénderung der spektralen Leistungsdichte der gewellten
Si-Oberflache mit zunehmender Menge ZrO,. Auch hier wird das urspriungliche Spektrum
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wieder sukzessive von hoheren zu niedrigeren Frequenzen hin geglattet. Als Beispiel sei
die grine Kurve angefihrt, die einer ZrO,-Schichtdicke von 79 nm entspricht. Hier ist das
vierte Maximum bereits komplett verschwunden, das dritte nur noch sehr schwach
vorhanden, wahrend die ersten beiden noch deutlich erkennbar sind. Bei einer Schichtdicke
von etwa 200 nm ist die Hauptfrequenz der Wellenstruktur von 55nm so gut wie
vollstandig geglattet. Ab hier dominiert wie in der Theorie beschrieben der Beitrag der
aufwachsenden Schicht die Rauigkeit des gemessenen Frequenzbereichs, also der
Rauschterm, der in Gleichung 3.13 dargestellt ist. Das Spektrum der mit 500 nm ZrO,
bedeckten Oberflache wurde mit dieser Gleichung gefittet. Das Ergebnis ist als Inset in

Abbildung 5.30 dargestellt, die entsprechenden b;-Werte sind angegeben. Sie deuten darauf
hin, dass StrukturgroRen bis (7017)nm hauptséchlich durch Diffusion geglattet werden

[Herr50], dariiber gewinnen Glattungsmechanismen wie ballistischer Transport [Mose05]
oder Sputtererosion [Brad88] an Bedeutung. Neben dieser frequenzabhdngigen Glattung
beobachtet man &hnlich wie bei C und PC auch hier mit zunehmender Schichtdicke ein

deutliches Absinken der Kurven Uber fast den kompletten Frequenzbereich.
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Abbildung 5.30: Verénderung der spektralen Leistungsdichte mit zunehmender
Schichtdicke. Neben einem Absinken der Spektren beobachtet man, dass die
Maxima von rechts nach links also von hohen zu tiefen Frequenzen geglattet
werden. Als Inset ist der Fit des Spektrums der mit 500 nm ZrO, bedeckten
Oberflache angegeben. Hierfiir wurde Gleichung 3.13 benutzt, da dieser Term

den geglatteten Bereich der Spektren dominiert.
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Um die Vorgange bei der Glattung genauer zu analysieren, sollen die Spektren mit
Hilfe von Gleichung 3.14 theoretisch simuliert werden. ZrO, eignet sich hierfir als
Beispielmaterial, da es eine sehr geringe Endrauigkeit erzeugt und sich die spektrale
Leistungsdichte der Wellenoberflache von der der gegléatteten Oberflache deutlich
unterscheidet. Als Anfangsspektrum wurde die gemessene spektrale Leistungsdichte eines
gewellten Si-Substrats eingesetzt. Die freien Parameter R, b, und b, der Gleichung wurden
mithilfe des Fits aus Abbildung 5.30 so gewahlt, dass das gemessene Endspektrum nach
erfolgreicher Glattung erreicht wird. Man erhdlt auf diese Weise den in Abbildung 5.31
dargestellten Verlauf der spektralen Leistungsdichten. Die gemessenen Anfangs- und
Endkurven sind ebenfalls in Abbildung 5.31 dargestellt.
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Abbildung 5.31: Simulation der spektralen Leistungsdichte. Die freien Parameter
wurden mithilfe der komplett geglatteten Messkurve angepasst (schwarz
dargestellt). Da bei den gemessenen Spektren (Abbildung 5.30) keine Abknick-
punkte abgeschatzt werden kdnnen, ist eine Zuordnung der t-Werte zu realen
Schichtdicken nicht méglich.

Mithilfe dieser Simulationen l&sst sich der frequenzabhéngige Anteil der Glattung
gut nachvollziehen: Mit zunehmender Schichtdicke (d.h. anwachsender Depositionszeit t)
sinkt der hochfrequente Teil der spektralen Leistungsdichte immer weiter ab und wird wie
erwartet Uberlagert von den durch Rauschen erzeugten Rauigkeiten der anwachsenden

Schicht. Im Unterschied zu den Simulationen sinken die gemessenen spektralen

63



5 Materialspezifische Glattung welliger Oberfldchenstrukturen

Leistungsdichten sukzessive weiter ab, obwohl der Glattungsbereich zumindest bei den
hohen Frequenzen schon durchgelaufen ist. Eine Erklarung dafur ist schwierig zu finden.
Als mogliche Ursache lasst sich vermuten, dass entweder das lineare Modell hier zur
vollstdndigen Beschreibung nicht ausreicht oder eine Schichtdickenabhéngigkeit der b;-
Werte vorliegt.

Die bei der Simulation deutlich sichtbaren (und erwarteten) Abknickpunkte in den
Spektren (vergleiche Abbildung 3.4) sind bei den experimentell bestimmten spektralen
Leistungsdichten nur erahnbar, da sie von den dominanten Frequenzen der Wellenstruktur
uberlagert werden. Es wurde daher hier auf eine konkrete Bestimmung verzichtet. Dies
flhrt dazu, dass den t-Werten in den Simulationen keine realen Schichtdicken zugeordnet

werden kdnnen.

Zusammenfassend hat ZrO, mit nur 0,1 nm die geringste Eigenrauigkeit aller
vorgestellten Glattungsmaterialien. Damit erflllt es das erste der zwei geforderten
Kriterien. Des Weiteren glattet es die auf Si-Substraten vorhandenen Rauigkeiten sehr
schnell: Der exponentielle Abfall ist deutlich schneller als bei C und &hnlich schnell wie
bei PC. Die bendtigte kritische Schichtdicke von etwas mehr als 100 nm ist etwas hoher als
bei PC (70 nm), was daran liegt, dass die Endrauigkeit deutlich geringere Werte annimmt.
Die Simulation des Glattungsverlaufs hat gezeigt, dass der frequenzabhédngige Teil der
Glattung von der Theorie gut beschrieben wird, nicht aber das beobachtete
frequenzunabhéngige Absinken der Kurven. Fur eine genaue Analyse und einen direkten
Vergleich mit der Theorie erwiesen sich die dominanten Frequenzen der Wellenstrukturen
als storend. Daher soll in Kapitel 6 die Glattung anhand von statistisch rauen Oberflachen
untersucht werden, deren spektralen Leistungsdichten gleichméaBig abfallen. Zundchst

werden die verwendeten Materialien aber noch einmal vergleichend dargestellt.

5.6 Vergleich

Als Voraussetzung fur ein zur effizienten Glattung geeignetes Material missen

aufgrund der Theorie zwei Kriterien erfullt sein: Es muss eine geringe intrinsische
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Rauigkeit beim Wachstum auf glatten Substraten besitzen und vorhandene

Oberflachenrauigkeiten schnell ausglatten.

Als Vertreter fur kristalline Materialien wurde die Glattung zundchst mit Ag
untersucht. Aufgrund des kristallinen Inselwachstums und der starken Diffusion ist die
intrinsische Rauigkeit von Ag mit 0,8 nm und mehr sehr hoch. Dadurch eignet sich Ag
nicht gut zum Gléatten. Die Si-Wellenstrukturen werden zwar schon nach der Deposition
von 8 nm Material von den Ag-Inseln Uberlagert, allerdings sind die neu erzeugten
Rauigkeiten von 1,4 nm nicht geringer als die ursprunglichen. Vielmehr wird die
Wellenstruktur der Oberflache nur in eine statistische Inselstruktur umgewandelt.

Die anderen vier verwendeten Materialien zeichneten sich durch eine sehr geringe
intrinsische Rauigkeit aus und erflllten damit eine wichtige Voraussetzung fir
Glattungsmaterialien. Fir eine effiziente Glattung ist weiterhin eine schnelle Verringerung
der vorgegebenen Oberflachenrauigkeit notwendig. Als Parameter daflr diente die
Schichtdicke, die notwendig war, um eine Wellenstruktur mit 55 nm Periodizitat und einer
Rauigkeit von etwa 1,3 nm auszuglétten. Im Fall von C mit einer Eigenrauigkeit von nur
0,2 nm hat sich gezeigt, dass hierflir Schichtdicken von weit Uber 230 nm notwendig
waren, die aufgrund der schlechten Haftungseigenschaften auf Si und groRen Spannungen
im Film nicht erreicht werden konnten. Fir Si als Substratmaterial und mdglicherweise
auch PLD als Depositionsmethode eignet sich dieses Material folglich nicht zur Glattung.
Dies war anders im Fall von PC und ZrO,, die die Si-Wellen ahnlich kontinuierlich glatten
konnten wie C. Hier waren allerdings deutlich geringere Schichtdicken notwendig, um eine
vollstdndige Glattung zu erzielen. Zum besseren Vergleich sind in Abbildung 5.32 die
bereits einzeln diskutierten Verldaufe der Rauigkeiten mit steigender deponierter
Schichtdicke fir die Materialien ZrO,, C und PC in einem Graph dargestellt. Die Dreiecke
stellen jeweils die Rauigkeit auf glattem Si dar, die Vierecke auf den Wellenstrukturen. Es
zeigt sich anhand des gefitteten exponentiellen Abfalls (die Gleichungen sind jeweils
angegeben), dass die Glattung im Fall von C wesentlich langsamer ablauft als fur ZrO, und
PC, obwohl alle drei Materialien eine sehr geringe intrinsische Rauigkeit auf glatten
Substraten haben. Im direkten Vergleich von PC und ZrO, stellt sich ZrO, als das etwas
bessere Glattungsmaterial dar, da geringere Endrauigkeiten erreicht werden kénnen, auch

wenn dafur etwas mehr Material deponiert werden muss.
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Abbildung 5.32: Vergleich der Rauigkeitsverlaufe fur die Materialien ZrO,, C
und PC. Die Dreiecke beschreiben die Rauigkeiten auf glatten Substraten, die
Quadrate auf den Si-Wellenstrukturen. Im Fall der C-Proben hatten die gewellten
Substrate eine geringere Anfangsrauigkeit von nur etwa 1,1 nm im Gegensatz zu
1,3 nm bei den anderen beiden Materialien. Die exponentiellen Abfélle wurden
gefittet und bei den Filmen auf glatten Substraten wurden zur Veranschaulichung

Hilfslinien eingezeichnet.

PMMA ist ebenfalls ein sehr gutes Glattungsmaterial. Obwohl die starke
Entnetzung in den Anfangsstadien des Wachstums zu einer starken Aufrauung bei diinnen
deponierten Schichten fuhrt, sind trotzdem nur etwa 200 nm Schichtdicke notwendig, um
die Oberflache komplett zu gléatten. Die Endrauigkeit betradgt dabei 0,3 nm. Der Nachteil
ist, dass sich mit PMMA die Anfangsstadien der Glattung einer rauen Oberflache schlecht
beobachten lassen, da die Effekte (berlagert werden von der Entnetzung. Daher soll im
Folgenden ZrO, als Glattungsmaterial verwendet werden, um die einzelnen
Glattungsstadien im Detail spektral aufgelost zu untersuchen. Hierfur ist es sinnvoll,
statistisch raue Oberflachen als Ausgangsmaterial zu nehmen, da die dazugeho6rigen
spektralen Leistungsdichten einen gleichméRigen Verlauf zeigen, bei dem sich

Veranderungen gut beobachten lassen.
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6 Frequenzabhadngige Glattung statistischer

Oberflachenstrukturen

Im vorherigen Kapitel hat sich gezeigt, dass sich ZrO, von allen betrachteten
Materialien am besten zur Untersuchung der Glattung rauer Oberflachen eignet. Des
Weiteren ist es sinnvoll, eine statistisch raue Oberflache zu verwenden, wie sie
beispielsweise beim Wachstum von Ag auf Si auftritt (vergleiche Kapitel 4.2). Hierbei
kdénnen Verdnderungen in der spektralen Leistungsdichte besser beobachtet werden. Ein
weiterer Vorteil der Untersuchung solcher Oberflachen ist, dass die meisten rauen
Oberflachen, wie sie beispielsweise bei der Deposition dinner Schichten entstehen,
keinerlei rdumliche VVorzugsorientierung aufweisen. Sie kommen daher in der Anwendung
deutlich hdufiger vor. Im Folgenden werden die unterschiedlichen Zwischenschritte bis zur
vollstdndigen Glattung spektral aufgeldst untersucht, die bei der Glattung vorherrschenden
Mechanismen analysiert und die VVorgange bei der Glattung simuliert (Kapitel 6.1). In
Abschnitt 6.2 soll die mittlere Insel-/ KorngroRe der rauen Ag-Unterlage systematisch
variiert und der Glattungsprozess abhangig von der vorherrschenden Strukturgrofie auf

dem Substrat untersucht werden.

6.1 Schichtdickenabhéngigkeit der Glattung

Zur detaillierten Untersuchung der Glattungsvorgange wurden Ag-Schichten einer
Dicke von 44 nm als Substrate ausgewahlt (siehe Abbildung 6.1(a)), da sie mehrere
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wichtige Anforderungen erfillen: Die Ag-Schichten sind vollstandig geschlossen und ihre
Anfangsrauigkeit von 0,8 nm l&sst sich reproduzierbar einstellen, da sie sich auch bei
leichten Schichtdickenschwankungen kaum dandert. Des Weiteren zeigt die spektrale
Leistungsdichte einen sehr gleichméltigen Abfall mit einer Steigung von -5,7
(Abbildung 6.1(b)), so dass sich Veranderungen aufgrund der Glattungsmechanismen bei
unterschiedlichen Frequenzen gut registrieren lassen. Die einzige charakteristische
StrukturgréRe auf der Oberflache rihrt von der lateralen KorngréRe her und betragt etwa
(86+5) nm. Dies entspricht einer Frequenz von etwa 1,2-10°nm™" und liegt damit
innerhalb des untersuchten Spektralbereichs. Die verwendeten Substrate wurden wie in

Kapitel 4.2 beschrieben hergestellt.

log (PSD/nm*)

(b) Frequenz [1/nm]

Abbildung 6.1: (a) AFM-Bild einer 44 nm dicken Ag-Schicht, wie sie als
Substrat fir die Glattungsexperimente verwendet wird. (b) Die spektralen
Leistungsdichten verschiedener solcher Ag-Schichten (gleiche Herstellungs-

bedingungen) zeigen die gute Reproduzierbarkeit.

Deponiert man auf diese Oberflachen unterschiedliche Mengen ZrO,, so werden die
vorhandenen Strukturen der Ag-Oberflachen mit zunehmender Schichtdicke sukzessive
ausgeglattet. Die Anderung der Morphologie lasst sich in Abbildung 6.2 anhand von sechs
AFM-Bildern fir ZrO,-Schichtdicken zwischen 2 nm und 370 nm verfolgen. Zur besseren
Vergleichbarkeit sind in Abbildung 6.3 charakteristische Hohenprofile unterschiedlich
dicker ZrO,-Schichten auf den 44 nm dicken Ag-Schichten dargestellt. Neben der
Abflachung des Hohenprofils ist in allen Abbildungen eine laterale Verbreiterung der
Inseln zu beobachten. Weiterhin werden scharfe Kanten und kleine Strukturen, die im

Fourierspektrum durch hohe Frequenzen dargestellt werden, als erstes ausgegléttet. Fir
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langwelligere Strukturen auf der Oberflache dagegen sind deutlich gréRere Schichtdicken
notwendig und selbst nach der Deposition von etwa 1000 nm ZrO, kann keine komplette

Glattung erzielt werden (vergleiche die Hohenprofile).

Abbildung 6.2: (a)-(f) Die AFM-Bilder zeigen die Verdnderungen der

Oberfléchen von 44 nm dicken Ag-Filmen, auf denen die angegebenen Mengen

ZrO, (2 nm bis 370 nm) deponiert wurden.
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Abbildung 6.3: Ubereinander angeordnete Hohenprofile verschiedener 44 nm
dicker Ag-Schichten, die mit der jeweils angegebenen Menge ZrO, geglattet

wurden.
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Der Verlauf der Rauigkeit mit der deponierten ZrO,-Schichtdicke (Abbildung 6.4)
zeigt, dass die Rauigkeit der Oberflache zundchst von 0,8 nm (44 nm Ag auf Si) auf einen
Wert von etwa 1,0 - 1,1 nm ansteigt. Dies Verhalten kann durch die zusétzliche Bildung
von amorphen ZrO,-Inseln auf der ohnehin aufgerauten Ag-Oberflache in den
Anfangsstadien des Wachstums erklart werden. Das spricht dafur, dass die
Grenzflachenenergie zwischen Ag und ZrO, deutlich unglnstiger ist als die
Oberflachenenergie von ZrO,, so dass das Oxid lieber auf sich selbst wachst als auf der
Ag-Oberflache.

d=30nm
. :
E 17 -
c ® Ag auf Si :
= ] :
X -
o
2 |
T
o :
& 0,14 ;
= ] ZrO, auf Si
L) IIIIIIII L) .IIIIIIII L) IIIIIIII L) crrnm

10 100 1000 10000
Schichtdicke ZrO, [nm]

Abbildung 6.4: Rms-Rauigkeit in Abhéngigkeit von der Schichtdicke des ZrO,-
Films. Die Rauigkeit bleibt anfanglich konstant und nimmt ab einer Dicke von
30 nm ZrO, ab.

Ab einer Schichtdicke von etwa 30nm nimmt die Rauigkeit ab. In
doppeltlogarithmischer Auftragung betragt die Steigung -0,5. In der N&herung, dass die
urspringliche spektrale Leistungsdichte von Ag konstant war (Kapitel 3.5), deutet das auf
einen Glattungsmechanismus der Ordnung i=2 hin (vergleiche mit Gleichung 3.18). Diese
Né&herung ist allerdings nur sehr begrenzt gultig, wenn man die spektrale Leistungsdichte
fir Ag (schwarze Kurve) in Abbildung 6.5 betrachtet, so dass die nur ein erster Hinweis ist
und die Frage nach den Mechanismen spater noch mal aufgegriffen werden muss. Die
dickste deponierte Schicht von etwa 1 um hinterlasst eine Oberflachenrauigkeit von

0,2 nm, ist aber nicht ausreichend, um die Oberflachenstrukturen komplett zu glatten.
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Nimmt man an, dass die Rauigkeit auch fur Schichtdicken gréRRer als 1 um mit dz’f(fz’

abfallt, so ist eine Schichtdicke von etwa 4 um notwendig, um die Ag-Oberflache eines
Bildausschnittes dieser GroRe komplett zu glatten, d.h. die Rauigkeit von ZrO, auf glattem
Si zu erreichen. Es muss also eine erstaunlich grof3e Schichtdicke deponiert werden, um
die urspriingliche Rauigkeit von lediglich 0,8 nm auszuglatten. Daraus lasst sich folgern,
dass ZrO, mdoglicherweise nicht das geeignetste Material zur Glattung von Ag ist,
allerdings hat es hier den grofRen Vorteil, dass sich die einzelnen Zwischenschritte

hervorragend im Detail beobachten lassen.

10°

44nm Ag
+ 2nm ZrO

+ 17nm ZrO
+ 45nm ZrO
+ 85nm ZrO
+170nm ZrO
+570nm ZrO
+970nm ZrO

2
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107 10"
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Abbildung 6.5: Veranderung der spektralen Leistungsdichte der Ag-Schicht

(schwarz) im Verlauf der Glattung mit ZrO, unterschiedlicher Schichtdicke.

Um die Rauigkeitsverdnderungen in Abhdngigkeit von der Morphologie auf der
Oberflache besser zu verstehen, sollen als N&chstes die Oberflachen der Schichten
frequenzaufgeldst im Fourierraum betrachtet werden (Abbildung 6.5). Ausgehend von der
spektralen Leistungsdichte der reinen Ag-Schicht beobachtet man mit zunehmender ZrO,-
Schichtdicke eine Abnahme der spektralen Leistungsdichte. Dies ist verstandlich, da die
Rauigkeit mit der Flache unter den Kurven verknlpft ist (Gleichung 3.4) und somit die
beobachtete Glattung ein Absinken der PSDs bewirkt. Die erwartete Endkurve entspricht
dem Leistungsspektrum einer sehr dicken reinen ZrO,-Schicht auf glattem Substrat
(Abbildung 5.26), wird hier aber auch bei der dicksten deponierten Schicht nicht erreicht.
Bereits bei der Glattung der Wellenstrukturen (Kapitel 5.5) wurde eine ausgepragte
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Frequenzabhangigkeit beobachtet, da die Inseln sich mit zunehmender Schichtdicke
verbreitern. Dies bestétigt die Fourieranalyse: Bei diinnen Schichtdicken (z.B. 2 nm (rot)
und 17 nm (orange) in Abbildung 6.5) ist gut zu erkennen, dass die Schichtdeposition
zundchst eine Glattung der hohen Frequenzen, also der kleinen Strukturen auf der
Oberflache bewirkt, da die Spektren dort zuerst absinken. Die tiefen Frequenzen dagegen
bleiben erhalten bzw. werden noch etwas verstarkt, was wieder auf ein anfangliches
Inselwachstum der ZrO,-Schicht schliefen lasst und den beobachteten Anstieg der
Rauigkeit erklart. Die stark frequenzabhdngige Glattung fuhrt wie in der Theorie
vorhergesagt (vergleiche Kapitel 3.4) zu einem zweiten Knick in den Spektren im mittel-
bis hochfrequenten Bereich, der sich mit steigender Schichtdicke zu tieferen Frequenzen
verschiebt. Oberhalb des Knicks sind die von der urspriinglichen Ag-Oberflache
stammenden Frequenzen bereits vollstandig ausgeglattet, so dass dieser Teil der Kurve den
ZrO,-Spektren auf glattem Si entspricht. Die Abknickfrequenz entspricht der kleinsten
gerade noch vollstandig ausgeglatteten Frequenz kp, d.h. der groRten vollstandig
ausgeglatteten Wellenldnge A, auf der Oberflache. Sie ist in Abbildung 6.6 (2. Knick)

aufgetragen gegen die Schichtdicke von ZrO,. Der lineare Fit zeigt, dass folgender

Zusammenhang gilt: 4, (d)~d®*.

140
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< 138 y,=0,26
S
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Abbildung 6.6: Verlauf der lateralen Korrelationslangen, wie sie aus den
spektralen Leistungsdichten bestimmt wurden. Das erste Abknicken kann hierbei
mit der charakteristischen lateralen StrukturgrélRe auf der Oberflache identifiziert
werden, der zweite Knick mit der gréBRten gerade noch ausgeglatteten

Wellenlange.
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Das erste Abknicken der Spektren (k;) bei tiefen Frequenzen beschreibt auch hier
die dominierende StrukturgroRe A, eine wichtige Korrelationslange auf der Oberflache.
Fur die reine Ag-Oberflache liegt sie bei (86+5) nm. Abbildung 6.6 zeigt, dass sie
anfanglich in etwa konstant bleibt, also die mittlere InselgréRe von der Schichtdeposition
und den Glattungsmechanismen kaum verdandert wird. Ab einer deponierten ZrO,-Dicke
von etwa 60 nm beginnt die Glattung dieser Hauptstruktur, so dass sich die dominierende
StrukturgréRe der Probe zu kleineren Frequenzen hin verschiebt. Die Korrelationslange
steigt ab diese Schichtdicke mit demselben Skalengesetz an wie die Kurve des zweiten
Knicks und beschreibt ab dem Zeitpunkt des Anstieges die groRte noch gar nicht gegléattete
Wellenldnge A;. Der Versatz zwischen den Kurven ist also der Wellenlangenbereich (4, bis
A1), in dem die Glattung stattfindet (vergleiche Kapitel 3.4, Abbildung 3.4). Er hat hier

eine Breite von etwa 40 nm.
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Abbildung 6.7: (a) Simulation der Glattung mithilfe der Gleichung 3.14. Als
Ausgangskurve wurde die spektrale Leistungsdichte der gemessenen Ag-Schicht
genommen. Die freien Parameter wurden mithilfe des Spektrums der mit 970 nm
ZrO, geglatteten Probe angepasst. (b) zeigt zum Vergleich noch mal die

gemessenen spektralen Leistungsdichten.

Die verschiedenen Stadien der Glattung einer rauen Oberflache werden im linearen
Modell durch Gleichung 3.14 beschrieben. Setzt man als Anfangsspektrum die gemessene
spektrale Leistungsdichte einer reinen Ag-Schicht ein, so lassen sich die einzelnen Stadien
der Glattung, wie im Theorieteil (Kapitel 3.4) und bereits bei den Wellenstrukturen

(Kapitel 5.5) beschrieben, simulieren. Die freien Parameter R, b, und by wurden mithilfe
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der mit 970 nm ZrO; geglatteten Schicht angepasst, indem der hintere, bereits vollstandig
geglattete Teil der Kurve mit Gleichung 3.13 gefittet wurde. Dieser Fit ergab, dass bis zu
einer Grenzwellenldange von etwa 40 nm hauptsachlich Diffusion (Ordnung 4, [Herr50])
fur die Strukturbildung verantwortlich ist, dartiber dominieren Sputtererosion oder
ballistisches Glatten (Ordnung 2, [Brad88], [Mose05]). In Abbildung 6.7(a) sind die
Ergebnisse der Simulation dargestellt zusammen mit den gemessenen Spektren der
Anfangskurve und der mit 970 nm gegléatteten Oberflache (beide in schwarz). Anhand des

Vergleichs der theoretischen und der experimentell bestimmten Abknickpunkte konnte die

reziproke Depositionsrate F™ =10~ bestimmt und den Kurven damit eine Schichtdicke d
zugeordnet werden. Vergleicht man den theoretischen Kurvenverlauf mit dem gemessenen
(Abbildung 6.7(b)), so wird der prinzipielle Verlauf der Spektren mit den erwarteten
Abknickpunkten und dem schichtdickenabhangigen Ubergangsbereich, in dem die
Glattung stattfindet, gut wiedergegeben. Wie bereits in Kapitel 5.5 dargestellt, kann aber
auch hier das zusatzliche gleichmaRige Absinken der Spektren mit steigender Schichtdicke
nicht simuliert werden. Eine Ursache konnte eine Schichtdickenabhdngigkeit der bi-Werte
sein. Maoglicherweise flhrt aber auch die lineare Né&herung im Modell zu diesen

Unterschieden.

Zusammenfassend konnte gezeigt werden, dass die Deposition von ZrO, eine Ag-
Oberflache der Anfangsrauigkeit 0,8 nm glatten kann, wobei die Glattung selber
frequenzabhéangig ist und von der deponierten Schichtdicke abhéngt: Kleine Strukturen auf
der Oberflache werden bereits bei kleinen deponierten ZrO,-Dicken ausgeglattet, wahrend
langwellige Unebenheiten sehr grofle Schichtdicken, in diesem Fall von bis zu 4 um
erfordern kénnen. Vergleicht man das Wachstum von ZrO, auf glattem Si bzw. Si-Wellen
mit dem auf Ag, so scheint es entscheidende Unterschiede in den Grenzflachenenergien zu
geben, die bewirken, dass Si sofort benetzt und geglattet wird, wahrend ZrO, auf Ag erst
Inseln bildet und leicht aufraut, bevor ein Glattungsprozess einsetzen kann. Sobald
geschlossene ZrO,-Schichten vorliegen, wéchst das Oxid wahrscheinlich lagenartig auf
sich selbst, was bewirkt, dass die Schichten auf glattem Si nicht weiter aufrauen und die
bereits rauen Oberflachen (Si-Wellen / Ag-Schicht) zundchst bestehen bleiben und dann
langsam ausgeglattet werden. Die Simulation der spektralen Leistungsdichten zeigt, dass

sich der Glattungsprozess mithilfe von Gleichung 3.14 prinzipiell gut beschreiben l&sst,
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allerdings gibt es ein frequenzunabhangiges Absinken der Kurven, das von der Theorie

nicht vorhergesagt wird.

Im folgenden Unterkapitel soll die Glattung abhéngig von der Morphologie der
urspringlichen Ag-Oberflache betrachtet werden. Daflr werden die unterschiedlich dicken
Ag-Schichten auf Si als Substrat verwendet, die bereits in Kapitel 4.2 beschrieben wurden.
Sie unterscheiden sich einerseits in der Anfangsrauigkeit, aber auch in der dominierenden
Korn- bzw. Strukturgréfe, die von den unterschiedlichen Wachstumsstadien des Ag

beeinflusst werden.

6.2 Abhangigkeit von der Oberflachenbeschaffenheit

des Substrats

In Kapitel 6.1 wurde das Glattungsverhalten einer vorgegebenen rauen Oberflache
in Abhangigkeit von der deponierten Materialmenge untersucht. So konnten die einzelnen
Stadien bis zur vollstandigen Glattung beobachtet und hinsichtlich ihrer Morphologie und
des theoretischen Verhaltens frequenzaufgeldst analysiert werden. Im Folgenden soll nun
die vorherrschende StrukturgrofRe der rauen Unterlage moglichst systematisch verandert
und ihr Einfluss auf eine erfolgreiche Glattung analysiert werden. Kapitel 4.2 hat gezeigt,
dass die Variation der StrukturgréBRe einfach mdglich ist, indem unterschiedliche Mengen
Ag auf Si deponiert werden. Einziger Nachteil hierbei ist, dass die diinnen Ag-Schichten
noch nicht geschlossen sind und das unterschiedliche Wachstumsverhalten von ZrO, auf
Ag und Si bei der Interpretation beriicksichtigt werden muss. Die Auswirkungen der
StrukturgréRe auf das Glattungsverhalten wird untersucht, indem stets dieselbe
Schichtdicke ZrO, auf die unterschiedlichen Oberflachen aufgebracht wird. Hierfur wurde
eine mittlere Dicke von 44 nm gewadhlt, da im vorherigen Unterkapitel bei dieser Dicke
bereits eine deutliche Glattung fir Strukturen bis etwa 30 nm GroRe beobachtet werden
konnte (vergleiche Abbildung 6.3). Die dominierenden KorngréfRen von Ag-Schichten

unterschiedlicher Dicke variieren zwischen 20 nm und 90 nm (fiir Dicken zwischen 0,1 nm
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und 100 nm, vergleiche Abbildung 4.6), sodass hier deutlich unterschiedliche Resultate

aufgrund des beobachteten frequenzabhangigen Glattungsverhaltens zu erwarten sind.

Abbildung 6.8 (a) — (f) zeigt jeweils die Probenoberflache vor (oben) und nach
(unten) der Glattung mit 44 nm ZrO,. Die jeweiligen Ag-Schichtdicken sind angegeben. Es
ist gut zu erkennen, dass die mittlere Inselgrofle der Ag-Schichten mit zunehmender
Schichtdicke ansteigt (vergleiche Kapitel 4.2).

0,2nm Ag

1nmjAg 4nm Ag

15nm
‘n‘.

1pm 1pm

@ © G

Abbildung 6.8: AFM-Aufnahmen verschiedener Oberflachen vor (jeweils oben)
und nach der Glattung mit 44 nm ZrO,. Von (a) bis (f) steigt mit der deponierten
Ag-Schichtdicke (jeweils angegeben) die dominante StrukturgréRe auf der
Oberflache. Die Glattung selbst ist anfangs komplett mdglich, spater werden nur
noch die kleineren Oberflachenwellenldngen ausgeglattet.
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6 Frequenzabhéngige Glattung statistischer Oberflachenstrukturen

Es zeigt sich, dass die Deposition von ZrO; in den Féllen (a) bis (c) sehr glatte
Oberflachen hinterlésst. Je dicker die Ag-Schicht des Substrats wird, desto unvollstandiger
ist dagegen die Glattung. Um die Ursache hierfir zu finden, ist in Abbildung 6.9 der
Verlauf der rms-Rauigkeit gegen die Schichtdicke aufgetragen. Die rms-Rauigkeit der
Oberflache vor der Glattung (schwarze Kurve, vergleiche Kapitel 4.2) unterliegt starken
Schwankungen, die Rauigkeit nach der Glattung (rot) zeigt dagegen einen kontinuierlichen
Verlauf. Sie steigt umso mehr an, je dicker der urspringliche Ag-Film war. Der Graph
zeigt demnach sehr anschaulich, dass der entscheidende Faktor fur eine erfolgreiche
Glattung nicht die Anfangsrauigkeit der Oberflache sein kann, da Rauigkeiten von etwa
4 nm bei geringen Ag-Schichtdicken problemlos ausgeglattet werden, wahrend wesentlich

geringere Rauigkeiten bei dicken Schichten nur wenig oder fast gar nicht geglattet werden.

m  reines Ag

4 — L RRCLLER . m| = Ag+44nm ZrO,
T 37 w _
= 2 1Schicht
D 2 . geschlossen
2 u
g d =
x 1 R
ey ot
u .--...._._,.-
o4 --m..... TP TTIT T o | l--‘l."
ﬁﬁ_rm_ T LI TTT T T rrrr
0,1 1 10 100

Schichtdicke Ag [nm]

Abbildung 6.9: Der Verlauf der rms-Rauigkeit mit der Ag-Schichtdicke vor
(schwarz) und nach (rot) der Glattung mit 44 nm ZrO,. Als Bildausschnitt wurde

1x1 pm? gewdahlt.

Die Ursache fur das unterschiedliche Glattungsverhalten ist folglich bei einem
anderen Parameter zu suchen, der sich kontinuierlich mit der urspriinglich deponierten Ag-
Schichtdicke verdndern muss. Dafir kommt die mittlere StrukturgroRe, bzw. die
anfangliche Frequenzverteilung, auf der Oberflache in Frage, es konnen aber auch die
Substratmaterialien (Ag, bzw. Si) eine Rolle spielen. Dies soll im Folgenden anhand der
spektralen Leistungsdichten und der Korrelationslangen analysiert werden und die
Effizienz der Glattung in Zusammenhang gebracht werden mit den Eigenschaften der
jeweiligen Proben. In Abbildung 6.10(a) sind die Spektren einiger (jeweils mit 44 nm
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6 Frequenzabhéngige Glattung statistischer Oberflachenstrukturen

ZrO;) geglatteter Proben dargestellt, jeweils angegeben ist die Schichtdicke der
urspringlichen Ag-Schicht. Wéhrend die Glattung bei dinnen Ag-Schichten bis 1,5 nm
komplett ist (kein zweiter Knick im Spektrum), werden bei Proben ab 3 nm Ag-Dicke
kleine Frequenzen, d.h. grof3e Strukturen auf der Probe nur noch unvollstandig oder gar
nicht mehr ausgeglattet, der daflir charakteristische zweite Knick tritt bei Frequenzen von
etwa 0,03 nm™ bis 0,04 nm™ auf. Im Folgenden sollen beide Falle zunachst getrennt

betrachtet werden.
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Abbildung 6.10: (a) Die spektralen Leistungsdichten der geglétteten Schichten
verandern sich kontinuierlich mit der urspriinglich aufgebrachten Ag-Menge: Je
mehr Ag deponiert wurde, desto unvollstandiger ist die Glattung nach Deposition
von 44 nm ZrO,. (b) Die Korrelationslangen der urspringlichen Oberflachen
(schwarz), sowie der mit 44 nm geglatteten Oberflachen (grin und rot) sind
aufgetragen gegen die Dicke der Ag-Schicht. Der zweite Knick tritt erst bei

Schichtdicken von 3 nm oder mehr auf.

Im ersten Fall soll die vollstandige Glattung der sehr diinnen Ag-Schichten (bis
2nm Dicke) betrachtet werden. Diese Ag-Filme bestehen noch aus sehr kleinen,
getrennten Inseln. Zum Vergleich ist in Abbildung 6.11(a) beispielhaft die spektrale
Leistungsdichte der 1 nm dicken Schicht vor (schwarz) und nach der Glattung (rot)
abgebildet. Die rote Kurve entspricht der Leistungsdichte einer ZrO,-Schicht auf glattem
Substrat, was die vollstandige Glattung belegt. Vermisst man die Abknickpunkte in den
Spektren, so erhédlt man den Verlauf der ersten und der zweiten Korrelationslange
Abbildung 6.10(b), die die dominante Strukturgréfle auf der Oberflache (schwarz fir die
Ag-Unterlage (siehe auch Kapitel 4.2), grin fur die geglatteten Schichten) und die kleinste
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vollstandig geglattete Frequenz beschreiben (rot). Fir die dinnen Schichten (bis etwa 2 nm
Ag-Schichtdicke) zeigt der Verlauf der griinen Kurve, dass die dominante Strukturgrofe
der ZrO,-Schicht konstant bei etwa 95 nm liegt. Denselben Hugeldurchmesser zeigen
ZrO,-Schichten, die auf glattem Si deponiert wurden. Ein zweiter Knick tritt noch nicht
auf. Diese Ergebnisse erwecken den Eindruck, dass der ZrO,-Film hier unabhé&ngig von

den Ag-Inseln so wéchst, wie es auch auf Si beobachtet wurde.

Sobald die Ag-Schichten koaleszieren und perkolieren, d.h. die dominante
StrukturgréfRe und der von Ag bedeckte Flachenanteil deutlich zunehmen (dies ist ab etwa
3 nm Ag-Schichtdicke der Fall), ist die Glattung nicht mehr erfolgreich. Dies ist der zweite
Fall, der betrachtet werden soll. Hier tritt in den spektralen Leistungsdichten der tbliche
zweite Knick bei der Frequenz k, auf (vergleiche Abbildung 6.10(a)), der mit jedem noch
unvollstandigen Glattungsprozess einhergeht. Der Ubergang zwischen diesen beiden

Bereichen ist flieBend.
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Abbildung 6.11: In schwarz ist jeweils die spektrale Leistungsdichte der Ag-
Schicht angegebener Dicke dargestellt, in rot die Leistungsdichte der mit 44 nm

ZrO, geglatteten Oberflache.
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Zum besseren Verstéandnis der Vorgange auf dem Substrat soll auch hier fir einige
Schichtdicken die spektrale Leistungsdichte vor und nach der Glattung verglichen werden
(Abbildung 6.11, Spektren (b) — (d)): Die Spektren (b) — (d) zeigen, dass die Glattung mit
steigender Ag-Schichtdicke immer weniger erfolgreich ist, da das urspringliche Spektrum
immer weniger abgesenkt wird. Dies liegt daran, dass die dominante StrukturgroRe (erste
Korrelationslange) der jeweiligen Ag-Spektren (schwarze Kurven) bei immer tieferen
Frequenzen liegt und somit mit der deponierten ZrO,-Schichtdicke von 44 nm immer
weniger geglattet werden kann. Dies passt zu den bisherigen Ergebnissen, dass stets erst
hohe Frequenzen (Kkleine Strukturen) geglattet werden: Je groRer eine Struktur auf der
Oberfléche ist, umso weniger kann sie mit einer vorgegebenen Menge ZrO, geglattet
werden, d.h. umso rauer bleibt die Oberflache. Da die Glattung nicht erfolgreich ist, ist
dementsprechend die dominante StrukturgroBe der mit ZrO, beschichteten Proben
(vergleiche Abbildung 6.10(b), griine Kurve) ahnlich groR8 wie die der urspriinglichen Ag-
Oberflache (schwarze Kurve). Die groRte vollstandig geglattete Wellenlange (zweite
Korrelationslange, rote Kurve) liegt fir die unvolistandig geglatteten Proben stets
zwischen 20 nm und 30 nm. Das war zu erwarten, da auf die rauen Oberflachen konstant
44 nm ZrO, deponiert wurden und diese Grofl3e allein mit der zur Glattung verwendeten
ZrO,-Schichtdicke variiert. Die Schwankungen erklaren sich (ber leichte Unterschiede der

Depositionsparameter.

Allerdings ist nicht nur die mittlere StrukturgroRe der Ag-Oberflache fir das
unterschiedliche Glattungsverhalten verantwortlich: Vergleicht man die Spektren in
Abbildung 6.11, ist es aufféllig, dass die spektrale Leistungsdichte von Ag in (a) deutlich
hoher liegt als in den Graphen (b) — (d) und auch die dominante InselgroRe etwas groRer
ist, so dass es prinzipiell auch in (a) nicht moglich sein sollte, die Strukturen mit 44 nm
ZrO, komplett auszuglatten. Dass die Glattung hier trotzdem so gut funktioniert, muss
daher daran liegen, dass die Ag-Schichten noch nicht geschlossen sind. Die Ergebnisse
lassen sich folglich unter der Annahme verstehen, dass ZrO, gleichmaRig auf der glatten
Si-Oberflache wéchst und dabei die vereinzelten Ag-Inseln weitgehend ,,ignoriert”, da die
Ausbildung einer ZrO,-Ag-Grenzflache energetisch ungunstig ist. Das auf den Ag-Inseln
deponierte Material muss dabei grof3teils in die Taler diffundieren, so dass die Inseln
Uberwachsen werden kdnnen ohne einen Beitrag zur Endrauigkeit der Oberflache zu

leisten. Dies deckt sich mit den Uberlegungen zu den vollstindig geglatteten Proben (Ag-
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Schichtdicken bis 3 nm, siehe oben). Je dicker die Ag-Schichten werden, desto weniger
freie Si-Oberflache gibt es, was dazu fiihrt, dass das vollstandige Uberwachsen durch die
endliche Diffusionslange von ZrO, auf Ag verhindert wird. Stattdessen bilden sich
zunéchst ZrO,-Inseln auf Ag, spater geschlossene Schichten, wobei analog wie in
Kapitel 6.1 die rauen Strukturen der Oberflache zun&chst bestehen bleiben und erst nach
und nach mit zunehmender ZrO,-Schichtdicke ausgeglattet werden. Ein endgltiger
Beweis fur diese Theorie war im Rahmen dieser Arbeit nicht moglich. Allerdings wére es
ein interessanter Ansatz fir eine neue Diplom- oder Doktorarbeit, systematisch die
Glattung von Strukturen zu untersuchen, die aus zwei unterschiedlichen Materialien

aufgebaut sind.

Zusammenfassend hat Kapitel 6 gezeigt, dass fiir eine erfolgreiche Glattung
folgende Parameter aufeinander abgestimmt werden missen: Fir gegebene Materialien
bestimmt die Frequenzverteilung auf der rauen Oberflache die zur Glattung benétigte
Schichtdicke. Je kleiner die Strukturen sind, desto schneller, d.h. mit umso geringeren
Schichtdicken kénnen diese ausgeglattet werden. Des Weiteren kann eine geeignete Wabhl
der Materialien die Effizienz der Glattung entscheidend beeinflussen. So ist es aufgrund
der Grenzflachenenergien einfacher eine Si-Oberflache mit ZrO, zu glétten als eine Ag-
Oberflache.
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7 Zusammenfassung

Ziel dieser Arbeit war, die Glattung rauer Oberflachen durch Deposition dunner
Schichten zu untersuchen. Wie im zweiten Kapitel der Arbeit beschrieben wurde, kann aus
der Theorie zur wachstumsbedingten Glattung und Aufrauung geschlossen werden, dass
fur die erfolgreiche Glattung einer rauen Oberflache geeignete Materialien hauptséchlich
zwei Kriterien erflillen mussen: Einerseits muss die intrinsische Rauigkeit (Eigenrauigkeit
der Materialien auf glatten Substraten) sehr gering sein, da dies die Rauigkeit ist, die nach
dem vollstdandigen Glattungsprozess zurlick bleibt. Andererseits sollen die auf der
Unterlage vorhandenen Rauigkeiten hinreichend schnell ausgeglattet werden, damit die
benétigte Schichtdicke mdglichst gering ist. Ob dies der Fall ist, wird bestimmt durch die
auf der Oberflache auftretenden atomaren Transportmechanismen der Ordnung i. Der
Glattungsverlauf kann daher fur verschiedene Materialklassen sehr unterschiedlich sein
und die Wahl des Glattungsmaterials muss auf das verwendete Substrat abgestimmt
werden. Die Theorie sagt des Weiteren voraus, dass der Glattungsprozess
frequenzabhéngig ist. Hierbei gibt die Charakteristik der Frequenzabhangigkeit Hinweise

auf die Mechanismen, die flr die Glattung verantwortlich sind.

In der Tat wurden im Rahmen dieser Arbeit mehrere Materialien gefunden, mit
denen die vollstandige Glattung einer rauen Oberflache moglich ist. Dabei konnten
minimale Rauigkeiten von 0,2 nm erzeugt und die Vorhersagen der Theorie Uberprift
werden. Auch die frequenzabhangige Glattung wurde systematisch und im Detail
beobachtet, die Glattungsmechanismen bestimmt, sowie der Glattungsvorgang simuliert

und mit den Experimenten verglichen.

Zur Untersuchung der Materialabhangigkeit der Glattung im Real- und Fourierraum

wurden hierbei Si-Wellenstrukturen mit einer Periodizitat von (55+ 5) nm, einer mittleren
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Hohe von 4 nm und einer Rauigkeit von etwa 1,3 nm als raue Unterlage verwendet. Diese
Art des Substrats ermdglichte es, die Glattung bis zu einer bestimmten, sehr markanten
Oberflachenfrequenz zu untersuchen und dafur notwendige Schichtdicke zu bestimmen.
Diese ist zusammen mit der erzeugten Endrauigkeit ein wichtiger Parameter fur die
Effizienz der Glattung. Als Glattungsmaterialien wurden ein kristallines Metall (Ag),

amorpher C, zwei Polymere (PMMA und PC) und ein amorphes Oxid (ZrO) studiert.

Bei den Untersuchungen hat sich gezeigt, dass sowohl Ag als auch C jeweils eines
der beiden oben genannten Kriterien nicht ausreichend erfullen, um als
Glattungsmaterialien fur raue Si-Oberflachen der gewahlten StrukturgrofRen in Frage zu
kommen. Ag besitzt eine sehr hohe intrinsische Rauigkeit auf glattem Si, die durch das
kristalline Inselwachstum und eine sehr schnelle Diffusion zustande kommt. Die minimal
mdogliche Rauigkeit betrdgt 0,8 nm und tritt bei glatten Substraten dann auf, wenn die
Filme gerade geschlossen sind. Im Vergleich zu den anderen untersuchten Materialien, ist
dieser Wert sehr hoch. Deponiert man Ag auf den Wellenstrukturen, so werden die Wellen
zwar schon nach der Deposition von nur 8 nm Ag Uberlagert, allerdings sind die neu
erzeugten Rauigkeiten von etwa 1,4 nm nicht geringer als die urspringliche Rauigkeit der
Si-Wellen. Fourieranalysen belegen, dass lediglich die Art der Oberflachenstrukturen von
Wellen zu statistischen Strukturen umgewandelt wird. Somit eignet sich Ag aufgrund

seiner hohen Eigenrauigkeit nicht zum Glatten dieser kleinen Oberflachenstrukturen.

Im Fall von C liegt die intrinsische Rauigkeit auf glatten Substraten Uber einen
weiten Schichtdickenbereich hinweg konstant bei 0,2nm mit charakteristischen
StrukturgroRen zwischen 20nm und 40 nm. Uber ein Anfitten der spektralen
Leistungsdichten konnten gezeigt werden, dass bis zu einer Strukturgréfie von etwa 43 nm
Diffusion (Ordnung 4) der dominante Glattungsmechanismus ist, danach tragen
hauptsachlich Sputtererosion und ballistisches Glatten (Ordnung 2) zur Strukturbildung
bei. Bei den Wellenstrukturen beobachtet man zwar eine kontinuierliche Abnahme der
Wellenhohe, allerdings waren auch die dicksten Schichten (230 nm) nicht ausreichend, um
die Wellen vollstandig zu glatten. Die rms-Rauigkeit zeigt einen sehr langsamen
exponentiellen Abfall. Da die mit PLD deponierten C-Schichten stark verspannt sind und
schlecht auf Si haften, konnten keine Schichtdicken gréRRer als 230 nm aufgebracht werden.
Somit ist auch C trotz der geringen Eigenrauigkeit fir die Glattung der vorgegebenen Si-

Strukturen nicht brauchbar. Maoglicherweise ist C doch als Glattungsmaterial einsetzbar,
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wenn andere Substratmaterialien und ggf. auch eine andere Herstellungsmethode gewéhit

werden. Dies war allerdings nicht Teil der Arbeit.

Im Gegensatz zu Ag und C ist es bei drei Systemen (PC, PMMA und ZrO,)
tatsachlich gelungen, die vorgegebenen Rauigkeiten des Substrats effizient zu glatten und
die Oberflachenprozesse systematisch zu untersuchen: PC-Schichten auf glattem Si rauen
mit steigender Schichtdicke leicht auf, dickere Filme haben trotzdem eine geringe
intrinsische Rauigkeit von 0,3 nm bis 0,4 nm mit StrukturgréBen zwischen 20 nm und
80 nm. Die Wellenstrukturen werden dhnlich wie bei C sukzessive geglattet und sind
bereits nach der Deposition von etwa 70 nm nicht mehr erkennbar. Bei der Entwicklung
der Rauigkeit mit der Schichtdicke &uRert sich dies in einem schnellen exponentiellen
Abfall bis bei 70 nm Schichtdicke eine Rauigkeit von 0,4 nm erreicht ist, die der
Eigenrauigkeit von PC entspricht. Die aus der Theorie erwartete Frequenzabhédngigkeit der
Glattung konnte im Experiment nachgewiesen werden und &uBert sich bei den
Wellenstrukturen darin, dass in der spektralen Leistungsdichte die Maxima hdoherer

Ordnung bereits bei geringeren Schichtdicken verschwinden als das Hauptmaximum.

Auch die Glattung mit ZrO, zeigt eine ausgepragte Frequenzabhangigkeit und
verlauft genauso effizient wie die Glattung mit PC. Im Unterschied zu dem Polymer ist die
intrinsische Rauigkeit von ZrO, mit 0,1 nm (auch fir Schichten von tber 1 um Dicke)
allerdings deutlich geringer, so dass eine Glattung bis zu diesem Wert mdglich sein sollte.
Im Experiment blieb jedoch eine Endrauigkeit von 0,3 nm Ubrig, die auf langwellige
Strukturen des Substrats zurlickzufiihren ist, die noch nicht ausgeglattet werden konnten.
Die normalen Wellenstrukturen waren bei etwa 200 nm ZrO, verschwunden. Genauere
Analysen der spektralen Leistungsdichte ergaben, dass wieder Mechanismen der Ordnung
2 und 4 fur die Glattung verantwortlich sind. Die Grenzwellenlénge fur die Dominanz der
Mechanismen lag auf glatten Substraten bei etwa 110 nm, bei den gewellten Substraten
etwas niedriger bei etwa 70 nm. Am Beispiel dieses Materials wurde die Glattung der
Wellenstrukturen mit dem theoretisch vorhergesagten Ablauf der Glattung verglichen. Der
frequenzabhéngige Teil konnte gut mithilfe der theoretischen Gleichungen simuliert
werden, allerdings zeigen die Experimente zusatzlich noch eine scheinbar
frequenzunabhéngige Komponente der Glattung, die von der Theorie nicht beschrieben

wird.

84



7 Zusammenfassung

Auch mit PMMA-Filmen koénnen Oberflachen gut ausgeglattet werden. Die
Eigenrauigkeit des Polymers betrdagt 0,3 nm auf glattem Si. Im Unterschied zu den bereits
diskutierten Materialien ist der Glattungsvorgang hier allerdings etwas komplizierter, da
zundchst aufgrund von Entnetzung sehr hohe Inseln gebildet werden, was Rauigkeiten von
bis zu 10 nm erzeugt. Wenn die Schichten geschlossen sind, fangt das Material an sich
glattzuziehen, was interessanter Weise ebenfalls als frequenzabhangiger Prozess
identifiziert wurde. Zur Ausglattung dieser selbst erzeugten Rauigkeiten wird eine
deponierte Schichtdicke von etwa 200 nm bendtigt. Der Prozess der Entnetzung ist umso
stérker je rauer die Substrate sind, allerdings hat dies auf die hier verwendeten Si-Wellen
nur sehr geringe Auswirkungen. Die benétigte Schichtdicke zur vollstdndigen Glattung
liegt nur etwas hoher als bei glatten Substraten. Da die Wellen durch sehr viel héhere
Frequenzen (kleinere Oberflachenstrukturen) charakterisiert sind als die PMMA-Inseln,
lauft der Glattungsprozess im Fall von PMMA auf ganz anderen Grolienskalen ab. Dies hat
zur Folge, dass im Unterschied zur Glattung mit ZrO, auch langwelligere Strukturen auf

den Substraten mitgeglattet werden, ohne dass dafir dickere Schichten notwendig waren.

Im ersten Teil der Arbeit hat sich also gezeigt, dass eine effiziente
Oberflachengléttung durch die Deposition unterschiedlicher dinner Schichten moglich ist.
Fur eine noch genauere Untersuchung der Prozesse wéhrend der Glattung und den
detaillierten Vergleich mit den Vorhersagen der Theorie erwiesen sich allerdings die
dominanten Frequenzen der Wellenstrukturen als stérend. Daher wurde im zweiten Teil
der Arbeit die Glattung durch ZrO, systematisch auf statistischen Oberflachenstrukturen
untersucht. Dazu wurden geschlossene, 44 nm dicke Ag-Schichten mit einer Rauigkeit von
0,8 nm und einer mittleren Inselgréfle von (86+5) nm als Ausgangsmaterial verwendet.
Die statistisch raue Oberflachenstruktur bewirkt, dass die spektralen Leistungsdichten
gleichméRig abfallen, so dass sich Veranderungen genauer beobachten lassen. Wahrend
des Glattungsvorgangs beobachtet man mit zunehmender Schichtdicke zundchst das
Verschwinden scharfer Kanten und Kkleiner Strukturen, dann eine Zunahme der mittleren
HuigelgroRe, also wiederum eine frequenzabhangige Glattung. Die Analyse der spektralen
Leistungsdichte zeigt wie erwartet, dass zundchst der Bereich hoher Frequenzen absinkt,
wahrend tiefe Frequenzen auf der Oberflache bestehen bleiben. Bei diesen Substraten l&sst
sich nun in der Tat beobachten, dass in den Spektren, wie von der Theorie vorhergesagt,

zwei Abknickpunkte auftreten, die den Bereich charakterisieren, der gerade geglattet wird.
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Mit zunehmender Schichtdicke verschiebt sich dieser Bereich sukzessive zu niedrigeren
Frequenzen und hinterlasst das gegléttete Spektrum. Im Fall von ZrO, auf Ag hat er eine
Breite von etwa 40 nm, die sich auch mit zunehmender Schichtdicke, d.h. fortschreitendem
Glattungsprozess, nicht andert. Diese VVorgange konnten auch theoretisch simuliert und den
Messergebnissen zugeordnet werden. Fir die Mechanismen ergab sich, dass bis zu einer
StrukturgréfRe von 40 nm Diffusion der vorherrschende Mechanismus ist, darlber
Sputtererosion bzw. ballistisches Glatten. Im Unterschied zu den bisher beobachteten
Glattungsprozessen nimmt die Oberflachenrauigkeit jedoch bei kleinen ZrO,-
Schichtdicken zunédchst aufgrund der Bildung amorpher ZrOj-Inseln zu. Ab einer

deponierten Schichtdicke von 30 nm setzt die Glattung ein und die Rauigkeit nimmt mit

dz‘f’di ab, was wieder die VVorhersagen der Theorie bestétigt. Die dickste deponierte Schicht

von etwa 1 um hinterlasst eine Rauigkeit von 0,2 nm, ist aber nicht ausreichend, um die
Oberflachenstrukturen komplett zu glatten. Man kann anhand der Rauigkeitsanalyse

abschatzen, dass dafiir eine Schichtdicke von etwa 4 um notwendig wére.

Um die Auswirkungen der frequenzabhéngigen Glattung besser zu verstehen und
zu demonstrieren, wurde schlieBlich die Glattung in Abh&ngigkeit von der Strukturgrofie
auf der Oberflache betrachtet. Hierflir wurden als Substrat Ag-Schichten unterschiedlicher
Insel- bzw. KorngréRe verwendet, als Glattungsmaterial wieder ZrO,, diesmal allerdings
eine festgelegte Schichtdicke von 44 nm. Bei den geschlossenen Ag-Strukturen beeinflusst
nun nur noch die Strukturgrofle auf der Oberflache den Grad der Glattung. Je kleiner sie
sind, desto vollstdndiger kann mit einer festen Menge ZrO, geglattet werden und desto
geringere Schichtdicken waren notwendig, um eine vollstandige Glattung zu erzielen.
Ansonsten hat sich gezeigt, dass die Glattung stark abhdngig ist von dem Ag-
Bedeckungsgrad der Si-Oberflache. Bei dinnen Ag-Schichten bis 1,5 nm Dicke liegen
getrennte Inseln auf dem Substrat vor. Hier wachst das ZrO; hauptséchlich auf der glatten
Si-Oberflache unbeeinflusst von den Ag-Inseln und glattet die teilweise sehr grof3en
Rauigkeiten von bis zu 4 nm bereits nach der Deposition von 44 nm Material vollstandig.
Die hinterlassene Oberflache entspricht der einer reinen ZrO,-Schicht auf Si. Dies spricht
dafir, dass die Ausbildung einer ZrO,-Ag-Grenzflache energetisch ungunstig ist. Das auf
den Ag-Inseln deponierte Material diffundiert grofRteils in die Téler, so dass die Inseln

Uberwachsen werden kdnnen ohne einen Beitrag zur Endrauigkeit der Oberflache zu
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leisten. Sobald die Ag-Schichten koaleszieren und perkolieren, wird der Anteil freier Si-
Oberflache immer geringer, was dazu fiihrt, dass das vollstandige Uberwachsen durch die
endliche Diffusionsldnge von ZrO, auf Ag verhindert wird. Es bilden sich zunédchst ZrO,-

Inseln auf Ag, danach geschlossene Schichten.

Insgesamt konnte also in der Arbeit gezeigt werden, dass es moglich ist, mittels der
Deposition dinner Schichten raue Oberflachen effektiv zu glatten. Weiterhin konnten die
von der Glattungstheorie gemachten Vorhersagen in vielerlei Hinsicht bestétigt werden:
Die fir eine effiziente Glattung geeigneten Materialien mulssen zum einen eine geringe
Eigenrauigkeit besitzen, zum anderen bei allen Frequenzen Glattungsmechanismen
aufweisen, die die vorhandenen rauen Strukturen schnell glatten. Wahrend Ag und C diese
Kriterien nicht erfillen, ist es bei den Polymeren PC und PMMA und dem Oxid ZrO;
tatsachlich gelungen, die auf dem Substrat vorhanden Rauigkeiten zu eliminieren und sehr
glatte Oberflachen zu erzeugen. Die erzeugten Endrauigkeiten lagen zwischen 0,4 nm und
0,2 nm je nach Eigenrauigkeit des Materials, die notwendige Materialmenge zwischen 70
und etwa 200 nm. Des Weiteren konnte die aus der Theorie bekannte frequenzabhangige
Glattung experimentell im Detail nachvollzogen und mithilfe der theoretischen
Gleichungen simuliert werden, allerdings beobachtet man experimentell noch einen
frequenzunabhéngigen Beitrag zur Glattung, der von der Theorie nicht erklart werden
kann. Benutzt man PLD als Dunnschichtmethode, ist vor allem Diffusion fir kleinere
StrukturgréfRen der dominante Glattungsmechanismus, wahrend bei gréf3eren Strukturen
Sputtererosion und ballistisches Glatten vorherrschend sind. Neben der mittleren
StrukturgréRe, die die Schnelligkeit der Glattung beeinflusst, spielen auch die verwendeten
Materialkombinationen eine wichtige Rolle. So konnte gezeigt werden, dass vereinzelte
Ag-Inseln auf einem Si-Substrat deutlich schneller geglattet werden koénnen als
geschlossene Ag-Schichten vergleichbarer StrukturgroRRe, da die Ausbildung einer ZrO,-

Ag-Grenzflache energetisch unglnstig ist.

Interessanterweise ist die effektive Glattung von rauen Oberflachen folglich durch
die Deposition sowohl von oxidischen Materialien als auch von Polymeren mdglich.
Wesentlich ist hierbei, dass die Glattung in allen Fallen frequenzabhangig verlauft, so dass
die auf der Oberflache vorhandenen StrukturgréRen eine entscheidende Rolle spielen, und

die erreichbare Endrauigkeit abhangig von der Eigenrauigkeit der Glattungsmaterialien ist.
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