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Abstract

In the thesis at hand, ripple pattern formation on amorphous carbon and Si surfaces has
been investigated at room temperature during low energy Net and Ar™ ion irradiation as
a function of the ion incidence angle. Monte Carlo simulations of the curvature coefficients
applied to the Bradley-Harper and Cater-Vishnyakov models, including the recent exten-
sions predict that pattern formation on amorphous carbon thin films should be possible
for low energy Ne™ ions from 250 eV up to 1500 eV. Moreover, simulations are able to
explain the absence of pattern formation for low energy Ne™ ions on Si. Our experimental
results are compared with prediction using current linear theoretical models and applying
the crater function formalism, as well as Monte Carlo simulations to calculate curvature
coefficients using the SDTrimSP program. Calculations indicate that no patterns should
be generated up to 45° incidence angle if the dynamic behavior of the thickness of the
ion irradiated layer is taken into account, while pattern formation most pronounced from
50° for ion energy between 250 eV and 1500 eV, which are in good agreement with our
experimental data.

Furthermore ripple pattern formation on amorphous carbon films has been investigated
during normal incidence ion beam erosion under simultaneous deposition of different met-
alic co-deposited surfactant atoms. ta-C films were irradiated using 1 keV Ar™ ions under
continuous deposition of Ti, W, Mo and Pt surfactants. The co-depotion of small amounts
Ti, W and Mo leads to the steady state formation of TiC, WC or MoC nanocomposite
surface of few nm thickness. This has a tremendous impact on the evolution of nanoscale
surface patterns on ta-C. While the surface keeps always flat under co-deposition of Pt-
atoms, where there is no possibility for phase separation, ripple patterns are observed
under co-deposition of Ti-, W- and Mo-atoms. The results confirm that the phase sepa-
ration is the major driving force for the pattern formation in the case of irradiation with
normal incident beam.

Keywords: ion irradiation, surfactant sputtering, pattern formation.
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Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde die Musterbildung auf amorphen Kohlenstoff- und
Si-Oberflaichen bei Raumtemperatur wahrend der Bestrahlung von niederenergetischen
NeT-und Ar*-Ionen als eine Funktion des Ioneneinfallswinkels untersucht. Monte-Carlo-
Simulationen der Kriimmungskoeffizienten, die auf die theoretische Modelle angewendet
wurden, einschliefilich der neulich eingefithrten Erweiterungen, konnten die Musterbil-
dung auf amorphen Kohlenstoff fiir niederenergetische Net-Tonen von 250 eV bis 1500
eV vorhersagen. Dartiber hinaus sind die Simulationen in der Lage, die Abwesenheit von
Musterbildung fiir niederenergetische Net-Tonen auf Si zu erklaren. Berechnungen zeigen,
dass keine Muster bis zu einem Einfallswinkel von 45° erzeugt werden sollten, wenn das
dynamische Dickenabhéngigkeit der bestrahlten Schicht berticksichtigt wird. Auf die an-
dere Seite taucht die Musterbildung ab 50° fiir Ionenenergien zwischen 250 eV und 1500
eV.

Weiterhin wurde in dieser Arbeit die Bildung von Rippelmustern auf amorphen Kohlen-
stoffschichten bei normalem Ioneneinfall unter gleichzeitiger Kodeposition verschiedener
metallischer Fremdatome untersucht. Wir haben ta-C-Schichten mit 1 keV Ar*-Ionen
unter kontinuierlicher Deposition von Ti-, W-, Mo- und Pt-Surfactant bestrahlt. Die Ko-
deposition von kleinen Mengen Ti, W und Mo fiihrt zur Bildung von TiC-, WC- oder
MoC-Nanokompositen mit einer Dicke von wenigen nm. Dies hat einen enormen Einfluss
auf die Entwicklung von Oberflichenmustern auf ta-C. Wéahrend die Oberfliche unter
Kodeposition von Pt-Atomen immer flach bleibt, wo es keine Moglichkeit fiir Phasense-
paration gibt, werden Rippel-Muster unter Kodeposition von Ti-, W- und Mo-Atomen
beobachtet. Die Ergebnisse bestéatigen, dass die Phasenseparation die Hauptantriebskraft
fiir die Musterbildung im Fall einer senkrechten Ionenbestrahlung.

Stichworter: Tonenbestrahlung, Surfactant Sputtering, Musterbildung
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1. Einleitung

Die Erosion von Festkérper-Oberflichen mit niederenergetischen Ionen und bei schriagem
Einfallswinkel konnte eine periodische selbst-organisierte Nanostruktur mit potentiellen
Anwendungen erzeugen [16, 34, 35]. Neben den iiblichen Anwendungen der Erosion zur
Herstellung von diinnen Schichten und tiefenaufgelosten Analyse der Zusammensetzung
von Oberflichen (SIMS)] sind nanostrukturierte Oberflichen mit abstimmbarer Sym-
metrie und charakteristischer Langenskala und Periodizitét fiir photonische Anwendun-
gen [52], oberflichenverstiarkte Raman-Spektroskopie und nanostrukturierte biokompati-
ble Oberflachen von zunehmender Bedeutung [12, [84] [86], 138]. AuBlerdem wurden ionen-
strahlnanostrukturierte metallische Oberflachen wie z.B. Anordnungen von Nanodrahten
hinsichtlich der plasmonischen Funktionalitdat untersucht [51), 121), 143]. Gerade in den
letzten zehn Jahren wurde festgestellt, dass ioneninduzierte Rippelmuster auf ferroma-
gnetischen Diinnschichten eine abstimmbare ausgepragte magnetische Textur erzeugen
[26, 9L 133, [152], 155, 156]. Dartiber hinaus wurden Wellen-geordnete Nanostrukturen,
die durch niederenergetische Stickstoff-Tonenbestrahlung von Si erzeugt wurden, als peri-
odische Nanomaske untersucht, um die Kanalregion von Feldeffekttransistoren zu dotieren
[140].

Seit der Entdeckung von ionenstrahlinduzierten Oberflachenstrukturen von Navez et al.
[114, 115] im Jahre 1962, gab es viele Untersuchungen, um dieses Phdnomen zu ver-
stehen. Die frithen Stadien der selbst-organisierten Musterbildung beruhen iiblicherwei-
se auf lineare theoretische Beschreibungen wie die Erosionstheorie von Bradley-Harper
(BH-Theorie) [22] und das Massenredistribution-Modell von Carter-Vishnyakov (CV-
Modell) [28]. Erweiterungen fiir nichtlineare Terme und Rauschen wurden unter Ver-
wendung der Kuramoto-Sivashinsky-Gleichung eingefithrt [10, 112), [126]. Andere theore-
tische Modelle basieren auf ioneninduziertem Stress [27, [117], viskoses Flieflen und che-
mischen Effekten sowie Phasenseparation durch gleichzeitige Kodeposition von Fremda-
tomen [32], 68, T11], 131]. Ein Ansatz beschreibt Erosion sowie Massentransport auf der
Basis von Kraterfunktionen. Die meisten Analysen, die die Kraterfunktion verwenden,

beruhen auf Molekulardynamik-Simulationsdaten und sind daher auf Ionen mit sehr nied-

ISekundarIonen-MassenSepktrometrie.
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riger Energie und einfache elementare Systeme beschrankt [81], 82 118, 119]. Allerdings
fehlt bisher ein umfassendes Versténdnis der Musterbildungsprozesse und ein quantitative
Vorhersage der Musterbildung ist kaum moglich [72]. Existierende theoretische Modelle
konnen bisher die ionenstrahlinduzierte Musterbildung nur fiir bestimmte Félle quanti-
tativ vorhersagen und stimmen oft nicht mit experimentellen Beobachtungen tiberein.
Zum Beispiel ist bisher die Abwesenheit von Rippelmustern bei einer Bestrahlung von
Si-Oberfléchen mit leichten Ionen wie Ar oder Ne im Energiebereich zwischen 1-10 keV
nicht zu erkléren.

Kiirzlich haben Harrison und Bradley gezeigt, dass die bisher verwendete theoretische
Beschreibung der Musterbildung basierend auf dem Kraterfunktionsformalismus unvoll-
standig ist und wichtige Erweiterung erfordert [6I]. Ebenso wurden von unserer Gruppe
kiirzlich Erweiterungen zur Theorie der Musterbildung durch Redistribution und Ionen-
implantation eingefithrt [70, [75]. Es ist erwahnenswert, dass das Phdnomen der Mus-
terbildung ziemlich kompliziert ist, und ein quantitatives Verstandnis dieses Phdnomens
erfordert einen Vergleich von Experiment, Simulation und Theorie.

In der vorliegenden Arbeit wird ionenstrahlinduzierte selbst-organisierte Musterbildung
auf einfachen Oberflichen aus experimenteller Sicht behandelt. Die Arbeit prisentiert
verschiedene Arten von Experimenten zur Musterbildung auf amorphen Kohlenstoff- und
Silizium-Oberflachen mit niederenergetischen Leichtionen. Ziel ist es Giiltigkeit und Ge-
nauigkeit der vorhandenen theoretischen Modelle zu iiberpriifen und zu zeigen, dass die
Musterbildung auf Silizium und amorphen Kohlenstoff nur mit Kombination der erwei-
terten linearen Theorien quantitativ vorhersagbar ist. Durch Monte-Carlo-Simulationen
der Ton-Festkorper-Wechselwirkung ist es moglich, die fiir die Berechnung der Bewegungs-
gleichungen eines Oberflachenprofils notwendigen Kriitmmungskoeffizienten mit hoher Ge-
nauigkeit zu berechnen. Aus diesen Koeffizienten kénnen quantitative Vorhersagen iiber
die Stabilitdt oder Instabilitat einer Oberfliche, Wachstumraten, Wellenldngen sowie die
laterale Bewegung der Muster gewonnen worden [18| [65] [72]. Auflerdem wurde in die-
ser Arbeit ein zuséitzlicher Beweis fiir die ioneninduzierte Phasenseparation als initialem
Prozess zur selbst-organisierten Musterbildung unter dem Einfluss von metallischen Frem-

datomen geliefert.

Die Arbeit gliedert sich in folgende Teile:

Kapitel 1: Einleitung

Kapitel 2: Einfithrung in die Theorie der ioneninduzierten Musterbildung einschliellich der

kiirzlich eingefiihrten Erweiterungen. In diesem Kapitel wurde auch die Bestimmung



Kapitel 3:

Kapitel 4:

Kapitel 5:

Kapitel 6:

Kapitel 7:

der Kriimmungskoeffizienten der Bewegungsgleichung mit Hilfe des Monte-Carlo-

Simulationsprogramms SDTrimSP erlautert.

Vorstellung der in dieser Arbeit verwendeten Methoden fiir die Bestrahlung und

Charakterisierung der Proben.

Darstellung der experimentellen Ergebnissen fiir die Bestrahlung von Silizium-Substraten
und amorphen Kohlenstoffschichten mit nieder- und mittelenergetischen Net- und

ArT-Tonen.

Untersuchung der Bildung von Rippelmustern auf amorphen Kohlenstoffschichten
bei normaler Ionenstrahl-Erosion unter gleichzeitiger Deposition verschiedener me-

tallischer Fremdatome.
Zusammenfassung der Ergebnisse.

Schlussbetrachtung und Ausblick der Arbeit.






2. Theorie der Musterbildung

Durch den Beschuss eines Festkorpers mit energiereichen Ionen werden unterschiedliche
Wechselwirkungen zwischen Ionen und Targetatomen hervorgerufen. Die Wechselwirkung
kann je nach Energie des Projektils zur Inkorporation von Ionen (Implantation), zu Strah-
lenschéden und Versetzungen von Substratatomen (engl.: mass redistribution), zur Emis-
sion von Atomen (Sputter-Erosion) und bei niedrigen Energien unter 100 eV zur Ionende-
position auf der Oberflache fithren. Die gezielte lonenbestrahlung von Feskorpern kann zu
verschiedenen selbst-organisierten periodischen Mustern fithren. Abhédngig von Einfalls-
winkel, Ionensorte und Ionenenergie kommt es unter bestimmten Umstidnden zu einem
Punkt- bzw. Wellenmuster oder die Oberfliche wird im einfachsten Fall geglattet. In
diesem Kapitel werden die Grundlagen zur Musterbildungstheorie, vor allem das Sputter-
Modell von Sigmund [136], [137] und die darauf basierende Lineare Kontinuumstheorie von
Bradley und Harper [22], sowie das CV-Modell von Carter und Vishnyakov [28] und das
ionenstrahlinduzierte viskose Flieflen von Castro und Cuerno vorgestellt [3TH33]. Dartiiber
hinaus werden in diesem Kapitel die fiir die obengenannten Theorien erforderlichen Erwei-
terungen eingefiihrt sowie die Rolle der lonen-Implantation erklart. Am Ende des Kapitels
wird die ionenstrahlinduzierte Musterbildung durch Kodeposition von Fremdatomen vor-

gestellt.

2.1. Die Sputter-Theorie von Sigmund

Die meisten ionenstrahlinduzierten Musterbildungstheorien basieren auf dam Sputtermo-
dell von Sigmund, kurz SMS (Sigmund Model of Sputtering) [I36]. SMS ist die erste
anerkannte Theorie zur Beschreibung und Berechnung des Sputteryields (Zahl der emit-
tierten Atome pro einfallendem Ion). Sigmund fiithrte in seiner Arbeit einen Aufrauungs-
mechanismus ein, der abhédngig von der Oberflichenkrimmung ist und mit der Annahme,
dass der Sputteryield propotional zu der an der Targetoberfliche deponierten Energie ist.
Der Sputterprozess erfolgt nach Sigmund in der folgende Weise: Durch den Beschuss einer
Festkorperoberfliche mit energiereichen Tonen werden Atome, die sich innerhalb der we-

nigen Atomlagen unterhalb der Targetoberfliche befinden aufgrund der elastischen Stofe
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eine Impulskomponenten in Richtung der Oberflichennormale tibertragen und die Poten-
tialschwelle an der Oberfliche (Bindungsenergie) iiberwunden. Sigmund geht in seinem
Modell von einem isotropen, in alle Raumrichtungen unendlich ausgedehnten Medium,
aus, sodass sich sein Modell nur auf amorphe und polykristalline Target anwenden lasst.
Mit dieser Annahme hat Sigmund einen mathematischen Ausdruck fiir den Sputteryield
Y hergeleitet [130]

Y = AFp(E,0). (2.1)

Der Faktor A ist eine Materialkonstante, die von der Oberflichenbindungsenergie und
der atomaren Dichte des Festkorpers abhangt. Die Energiedichtefunktion Fp(E,#) stellt
die Energie dar, die an der Oberfliche deponiert wird. Die Berechnung von Fp(FE,6)
erfolgt oftmals analytisch mit der Nahrung, dass die deponierte Energie gaufiféormig ver-
teilt ist und meistens stimmt der damit berechnete Sputteryield fir viele Ion-Target-

Kombinationen gut mit experimentellen Ergebnisse tiberein [136].

Abb. 2.1.: Die gaufiformige Energieverteilung des einfallenden Ions. Die Isolinien verbin-
den Punkte gleicher Energiedeposition. Das Maximum der Funktion Fpp(E, 0)
liegt in der Mitte (aus [137]).

Eine anschaulische Darstellung des Sputterprozesses nach Sigmund [136] lasst sich durch



2.2. Die lineare Kontinuumstheorie von Bradley-Harper

ellipsoidische gaufiformige Energieverteilung zeigen. In Abbildung ist ein Konturplot
der Funktion Fp(FE, §) dargestellt. Die Strecke AB ist die Targetoberfliche. Das einfallende
Ion dringt mit dem Winkel § im Punkt 0 in das Target ein und verliert beim Durchlaufen
seine kinetische Energie. Die Auswertung der Funktion Fp(E,6) an der Oberfliche zeigt,
dass das Maximum der lokalen Sputterrate nicht bei Punkt 0, sondern bei Punkt C liegt.
Die Abhéngigkeit des Sputteryields eines Targets vom Einfallswinkel 6 lautet nach dem
Sigmund-Modell

Y (0) = Y(0) - (cos) ™" (2.2)

wobei n vom Massenverhaltniss (%) des Targetatoms und des lons abhéngt, fiir (%) <3
ist n &= 5/3. Y(0) ist der Sputteryield bei senkrechten Ioneneinfall. Diese Abhangigkeit gilt
fir Einfallswinkel bis zu ungefahr 75°, jedoch fallt der Sputteryield fiir Einfallswinkel 6 >
75° extrem ab (bis zu null fiir § = 90°). Der Grund dafur ist, dass bei streifendem Ionen-
Einfall ein grofler Teil der einfallenden Ionen an der Oberfliche reflektiert wird, sodass die
Targetatome nicht genug kinetische Energie haben, um die Oberflichenbindungsenergie
zu iiberwinden und das Target zu verlassen. Diese Abweichung fithrte M. Bradley und H.
Hofséss zu einer Modifikation des Sigmund-Modells, in der sie die scheinbare Ablenkung
der Tonen zur Oberflache beim Eintritt in den Festkorper berticksichtigt haben [73, [97].

2.2. Die lineare Kontinuumstheorie von

Bradley-Harper

Basierend auf Sigmunds Theorie haben M. Bradley und J. M. E. Harper ein Modell fiir
die Erklarung der Rippelmorphologie entwickelt (BH-Theorie) [22]. Sie zeigten, dass die
Variation des Sputteryields, der von der lokalen Oberflichenkrimmung abhéngig ist, zur
Bildung von Wellenmustern fiihrt. Die Abhéngigkeit des Sputteryields mit der Oberflé-
chenkriimmung kann man anhand der Abbildung erklaren. Bei senkrechtem Ionen-
einfall (Abbildung a) ist die gesamte Energie, die an der stelle O deponiert wird, hoher
als die deponierte Energie an der Stelle O'. Der Grund dafiir ist, dass die gesamte Energie,
die an der Stelle O bzw. O" deponiert wird, nicht nur von Ionen, die in O bzw. O auftre-
ten, stammt, sondern auch auf die Punkte A, B bzw. A’, B’ zurtickgeht. Das Zentrum der
Energieverteilung von den Punkten A, B zu O weist jeweils einen kleineren Abstand als
das von A’, B’ zu O’ auf. Da jedoch eine erh6hte Energiedeposition auch gleichzeitig einen
erhohten Sputteryield bedeutet, ist bei senkrechtem Ioneneinfall die Erosion in einem Tal

hoher als auf einem Hiigel. Fir grofie Einfallswinkel (relativ zur Oberflichennormalen)



2. Theorie der Musterbildung

Q e

A B ,"‘\.\
o) N ,f;""\ W
- ~ ! '—\I‘ I\ : il ’f’_\‘ \
7 | = PN L ll‘\\_"all Iy
Y e TR e TR T e T | IR . 1S T
I ‘]/,—\‘\||‘ 1) ‘\:-‘J = \‘-r’.f
\ J:’” I “f“\ ’l" il e’
\\._/ ‘\"-._t".l \\.._./
elEk
a)
i I
1 |
1 ! :
0
P P./-—\
0 .
~ -~
Leds \ e
AR \".“\\\
b ) \:a \ \“:4 \
'~ ~J

Abb. 2.2.: Krummungsabhéngige Energieverteilung von Ionen a) bei senkrechtem Ein-
fall und b) bei streifendem Einfall [22].

ist der Energiebeitrag vom Punkt P zu O zwar immer noch gréfler als der Energiebeitrag
vom Punkt P’ zu O, jedoch ist die Anzahl der Ionen, die am Punkt P’ auftritt grofer
als am Punkt P. Dadurch ist die Sputterrate am Punkt O" grofler als die am Punkt O
(Abbildung [2.2| b).

Fiir die Entstehung der Rippelmuster werden zwei entgegengesetzte Mechanismen ver-
antwortlich gemacht, zum einen die Erosion (aufrauender Prozess) und zum anderen die
Oberflachendiffusion (glattender Prozess). Um den Sputteryield an einem Punkt O auf die

Oberfliche zu ermitteln, wird neben einem globalen Koordinatensystem, dessen z-Achse

/
)

othogonal zur unerodierten, glatten Oberfliache steht, ein lokales Koordinatensystem (z
y', 2') definiert, dessen z’-Achse in Ionenstrahlrichtung zeigt (siehe Abbildung [2.3)).
Der Sputteryield an einem bestimmten Punkt auf die Oberfliche ist proportional zur

Energie, die durch die Ionen deponiert wird. Die Energieverteilung wird fiir 72? durch

€ (Z/ o CL)2 x/2 + y/2
—_— . eX —_— —_—
(27)2/30 12 P 202 2p?

Fg(a'y,2) = (2.3)
beschrieben [22], [136]. Dabei ist € die gesamte deponierte Energie des Tons, a ist die mittlere
Tiefe der Energiedeposition und ¢ und u sind die Breiten der Verteilung in Strahlrichtung
und senkrecht dazu. Ausgehend von Sigmunds Sputtermodell haben Bradley und Harper
die Oberflache als zeitabhéngige Hohenfunktion h(x,y.t) beschrieben. Die Koordinaten
x und y beschreiben die zweidimensionale Oberfliche, wobei die z-Achse parallel zum

projizierten Ionenstrahl steht und die y-Achse senkrecht dazu. Die zeitliche Entwicklung



2.2. Die lineare Kontinuumstheorie von Bradley-Harper

Q\en

Oberflache
— o
\\\1 /
Parabel
/ \ Naherung
/ \
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Abb. 2.3.: Koordinatensystem zur Berechnung des Sputteryields nach BH-Theorie. R
ist der Radius fiir die Kriimmung im Punkt O. Die Achsen x und 2’ liegen in
der Einfallsebene [25].

der Oberflachenhohe lautet nach Ref. [22]:

dh _
dt

due(6)Oh . *h . O%h
90 or o T gy

—v (0) = —vo(0) + — BV*h. (2.4)
Der erste Term v (0) ist die Oberflichengeschwindigkeit, vy(6) ist die Erosionsrate der
ungekriimmten Oberfléche nach Sigmund, ¢ der Einfallswinkel. S, und S, sind die Kriim-
mungskoeffizienten in x- bzw. y-Richtung, die von Ionenenergie, Einfallswinkel und Mate-
rialeigenschaften abhingig sind. Der letzte Term —BV*h = B (% + g%if) beschreibt die

thermisch bedingte Oberlachendiffusion mit

BAQEN AE
B cop [ 2F 2
kpT 7 ( k:BT>’ (2:5)

wobei D, die Oberflachendiffusionskonstante, v die freie Oberflichenenergie, €2 das Atom-
volumen, AF die Aktivierungsenergie fiir Oberflichendiffusion, kg die Boltzmann-Konstante
und 7" die Oberflichentemperatur ist [63, [110]. Aufgrund der Linearitat von Gl.(2.4) ist

es ausreichend, periodische Losungen mit dem Ansatz
h(z,y,t) = —vg -t + hg e(ilazztayy—wt)) | R (2.6)

zu betrachten. Die Losung der Differentialgleichung fithrt zu folgenden Korrelationen [22]

Oow

W) =5

und (2.7)



2. Theorie der Musterbildung
R=—S.q;—Syq, — B(¢; +q))°. (2.8)

vy(f) beschreibt die laterale Geschwindigkeit des Rippelmusters. ¢,, ¢, sind die Wellen-
vektoren in z- und y-Richtung und R ist die Wachstumsrate der Amplitude hy. S, fiir
Einfallswinkel, die nicht allzu grof} relativ zur Oberflichennormalen sind, negativ, d.h. ei-
ne instabile Oberflichenhohe in z-Richtung. In diesem Fall bilden sich Wellenmuster mit
Wellenvektor parallel zur Ionenstrahlrichtung. Fiir grofle Einfallswinkel ist S, negativ, was
zu einer instabilen Oberflichenhohe in y-Richtung fiithrt und in diesem Fall bilden sich
Wellenmuster mit Wellenvektor senkrecht zur Ionenstrahlrichtung. Im Gegensatz zu den
Krimmungskoeffizienten ist der Oberflichendiffusionsterm B immer positiv und fiihrt zur
Stabilisierung der Oberflache. Durch die Kriimmungskoeffizienten S, , werden die Orien-

tierung und Wellenldnge der Rippel bestimmt durch

o 2B\ ?
Al‘:q»:<|s-|> 7 (29)

wobei i auf die Richtung (z oder y) verweist, in der der zugehorige Koeffizient S; am

grofiten ist.

2.3. Carter-Vishnyakov Modell

G. Carter und V. Vishnyakov gehen in ihrem Modell [28] genau wie Bradley und Har-
per von der Sigmund-Sputtertheorie aus, beriicksichtigen in ihrer Naehrung aber den
Massentransport, der durch die Kollisionskaskade der riickstofenden Atome entsteht und
welcher einen wichtigen Beitrag fiir die Entstehung von Musterbildung liefert. Die Kollisi-
onskaskaden, die durch die einfallenden Ionen induziert werden, fithren zu Hunderten von
versetzten Tragetatomen entlang der Ionentrajektorien, was man letztendlich als Mas-
sentransport betrachtet. Der Massentransport pro Einfallsion kann als mittlere Differenz
zwischen den End- und Startpositionen der riickgestoSenen Atome, multipliziert mit der
Anzahl der entstehenden Leerstellen pro Einfallsion, beschrieben werden. Bei senkrech-
tem (relativ zur Targetoberfliche) Ioneneinfall ist der mittlere Massentransport pro Ion

gegeben durch:
0=Np-(dg—dy). (2.10)

Hier ist Np die Anzahl der permanent verschobenen riickgestoenen Atome pro Ion, dg

und dy sind jeweils die mittleren Tiefenverteilungen der riickgestoffenen Atome und Leer-

10



2.3. Carter-Vishnyakov Modell

stellen (siehe Abbildung[2.4). Carter und Vishnyakov untersuchten in Ref. [1] die Bestrah-

lonenstrahl

O Leerstelle

® Recoil-Atom

Abb. 2.4.: Schematische Dartellung des Massentransportes durch Ionenbeschuss. 6 ist
der Einfallswinkel beziiglich Oberflichennormale. A = dg — dy .

lung von Siliziumoberflichen mit relativ hochenergetischen Xenon-Ionen zwischen 10 - 40
keV und unter Einfallswinkeln zwischen 0° bis 45° relativ zur Oberflichennormalen. Fiir
Einfallswinkel von > 45° wurde ein deutliches Rippelmuster beobachtet. Fiir Einfalls-
winkel < 45° tauchen jedoch keine Rippel auf. Die Abwesenheit von Rippelmustern bei
Einfallswinkeln kleiner als 45° erklarten Carter und Vishnyakov durch die Einfithrung
eines Atomflusses F'(s)]in s-Richtung parallel zur lokalen Oberfliche (Abbildung [2.5)):

F(s) = Jcos(d) §, (2.11)

o = df(E)sin(0). (2.12)

Hierbei ist J der Ionenfluss und @ der lokale Einfallswinkel. Die lokale Oberflichen-
normale zeigt eine kleine Steigung % und deswegen wird sie um einem Winkel ¢ (mit
¢ = tan(2) ~ ) relativ zur mittleren Oberflichennormalen geneigt. Der lokale Ein-

fallswinkel der Ionen ist somit durch

Ooh

O=0-p=0—>

(2.13)
gegeben. Die Kosinusfunktion in Gleichung (2.11) beschreibt die Verdnderung des Io-
nenflusses mit der Erhohung des Einfallswinkels. Die Sinusfuktion in Gleichung (2.12) be-
schreibt die Projektion der Verschiebung von riickgestoffenen Atomen entlang der Oberfla-
che. ¢ ist durch Gleichung (2.10) gegeben. f(FE) ist im CV-Modell [28] durch die erzeugten

'Der Atomfluss F(s) ist hier mit ungewdhnlicher Demension gegben und zwar als [-AL] statt [-45].

Der Grund dafiir ist, dass im CV-Modell die Dicke der bestrahlten Schicht ﬁ ignoriert oder als

konstant und unabhéngig vom Ioneneinfallswinkel angenommen wurde, wie es spater im Abschnitt
(2.6.2) ausgefiihrt wird.

11



2. Theorie der Musterbildung

lonenstrahl Stabilitat
B<45°
X—
Instabilitat

TN T

_—

\ %\\\\—»e > 45°

Abb. 2.5.: Massentransport fiihrt fur Einfallswinkel 0 < # < 45° zu eine Oberflachen-
stabilitat. Fir Einfallswinkel 6 > 45° fiihrt die Verdnderung des Massen-
transpotes entlang der Richtung s (parallel zur lokalen Oberfldche) zu einer
Oberflacheninstabilitat.

riickgestoflenen Atome pro einfallendem Ion festgelegt:
(2.14)

wobei k(FE) ein Bruchteil der deponierten Ionenenergie und Ep die Verlagerungsenergie
(engl.: displacement energy) ist. Mit Berticksichtigung des Redistributionsterms erhalten
Carter und Vishnyakov fiir die zeitliche Entwicklung der Oberflachenhéhe in z-Richtung
eine dhnliche Gleichung wie Gl. :

on ou(0)Oh . *h 1 OF(s)
iU Ry et mi g o e e

— BV*h +n(z,t). (2.15)

Der totale Atomfluss in xz-Richtung parallel zur lokalen Oberfliche ist durch

o*h

——F(x) o2

1
N B2 = f(E) 0 cos(20)

(2.16)

gegeben. Das CV-Modell ist allgemein nur fir kleine Einfallswinkel giiltig. Die sin(6)
Néhrung in Gleichung (2.12)) versagt fiir grofie Einfallswinkel, da die Zahl der versetzten
Atome Np pro Ion in Gleichung mit einem Einfallswinkel von annahrend 90° stark

abnimmt. Dartiber hinaus verschwindet bei grolen Einfallswinkeln ein Teil des Volumens

12



2.4. Ionenstrahlinduziertes viskoses Flieflen

der Kollisionskaskaden iiber die Oberfléche, sodass die cos(#)-Néhrung in Gleichung ([2.12)
nicht mehr gilt. Daher ist eine zuverlédssige Ermittlung des Parameters  nur durch Monte-
Carlo oder molekulardynamische Simulationen maoglich, wie es spater im Abschnitt (2.8)

erklart wird.

2.4. Ionenstrahlinduziertes viskoses Flief3en

Ein hydrodynamisches Modell, das von M. Castro und R. Cuerno eingefiithrt wurde [31-
33], bezeichnet das ionenstrahlinduzierte viskose Flieflen als den dominierenden Effekt
bei der Musterbildung. Die Beschreibung des viskosen Flieflens geht auf die Arbeit von
Orchard[122] zurtck. In dieser Arbeit wird ndherungsweise eine einfache Beziehung fiir
die viskose Stromung in sehr diinnen Schichten mit ¢ - D << 1 abgeleitet, wobei ¢ und D
jeweils der Wellenvektor und die Schichtdicke sind. Dieser Effekt kann sowohl zu Oberfla-
chenglattung als auch Aufrauung und somit zur Entstehung von Rippelmustern fithren.
Castro und Cuerno beschreiben die ioninduzierte amorphe Oberflichenschicht als hochvis-
kose Fliissigkeit mit der Dicke D, die in der Gréfenordnung der Ionenreichweite liegt. Bei
der Bestrahlung amorpher bzw. amorphisierbarer Systeme mit niederenergetischen Ionen
fithrt die beim Stof} iibertragene Energie zu einer Versetzung der Targetatome von ihren
Gitterplatzen, wenn diese Energie die Verlagerungsenergie iibersteigt. Die riickgestolenen
Atome koénnen entsprechend ihrer Energie weitere Gitteratome versetzen und so kommt
es zu einer ganzen Kollisionskaskade, wie in Abbildung gezeigt.

Der Gesamteffekt dieses Prozesses ist dreifach:
o Amorphisierung des Materials
o Verspannung der amorphen Schicht
o Massentransport

Die amorphe Schicht bildet sich schnell, ihre Dicke und andere mechanische Eingenschaf-
ten werden nach einer Fluenz > 10'* Tonen/cm? stationidr und die Dichte des Targets
in der amorphen Phase bleibt konstantE]. In der Sprache der Stromungsmechanik gehen
Castro und Cuerno in ihrem Modell von einer amorphen hochviskosen Schicht aus, die

inkompressibel mit (V - V= 0) flieBt, wobei V das Geschwindigkeitsfeld der fliissigen

2Im Castro-Cuerno-Modell und auch in der Literatur wird oft angenommen, dass die Dicke der bestrahl-
ten Schicht konstant ist, obwohl die Dicke von der Ionenenergie und dem Einfallswinkel abhéngig ist,
wie es spater im Abschnitt (2.6.2) gezeigt wird.

13
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@ Einfallendeslon

D
S

>

h(x,t)

R Qe Amorphe
o 0 O-' O "% Phase

V(x,t)=0

@ @ @ @ @ @ Kristalline
Q O Q O Q Q } Phase

Abb. 2.6.: Beim Eindringen eines energiereichen Ionen in die Oberfliche mit Einfalls-
winkel 0 stoit es mit Targetatomen und erzeugt eine Kollisionskaskade, die
letztendlich durch viele einfallende Ionen zu einer Amorphisierung des ober-
flichennahen Bereichs fiihrt. Die amorphe Schicht flieit wie eine hochviskose
Fliissigkeit. ¢ ist die lokale Steigung des Oberflachenprofils h(z,t), V ist die
FlieBgeschwindigkeit [33].

Schicht ist. Fiir ein hochviskoses Medium gilt die Navier-Stokes-Gleichung

av

_>
par =V Tij+ b =0. (2.17)

p ist die Dichte des Targets in der amorphen Phase, T; ; ist die Spannungstensor und ?
ist die Volumenkraft. V - T beschreibt die viskose Kraft, die langsam als Scherwirkung
fiir inkompressible Stromung wirkt. An der amorph-kristallinen Grenzfliache gilt die Haft-
bedingung (engl.: No-Slip) mit V(x,t) = 0. Die Ionenstrahl wird als Volumenkraft T
im Target eingebaut und enthélt die im Target durch die Massen-Redistribution entstan-
dene Restspannung [31]. Der Mechanismus von ionenstrahlinduziertem viskosem Fliefen
ist ahnlich dem einer Flussigkeit, die eine geneigte Ebene mit Neigungswinkel 6 herun-
terflieft. In dieser Analogie ersetzt die externe Volumenkraft ? die Gravitationskraft.
Jedoch ist im Gegensatz zur Gravitationskraft die Volumenkraft nicht konstant, sondern
an den Stellen grofier, die den Ionenstrahlen direkt ausgesetzt sind (siehe Abbildung.
Die Differenz zwischen der Kraft auf den beiden Seiten der Welle lasst sie fiir Einfallswinkel

6 > 0. lateral schrumpfen und so wachst die Wellenamplitude durch die Inkompressibi-

14
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litdt der amorphen Oberflache. Die charakteristische Musterwellenlédnge ist gegeben durch

20
Ae = 27“’—]’"?08(29)' (2.18)

Hier o ist die Oberflichenenergie. Fiir den Koeffizienten fg gilt: fp = 3, wobei ¢ die

ioneninduzierte Restspannung und d die Dicke der amorphen Schicht sind [31].

Einfallendeslon
@

Kollisions-
kaskade

J

Effektive
Schwerkraft

Abb. 2.7.: Analogie zwischen Ionenstrahlsputtern und Fliissigkeitsstromung. Das Ionen-
strahlsputternsystem kann als eine Fliissigkeit, die eine geneigte Ebene mit
Neigungswinkel 6 herunterflieBt, gesehen werden. Die externe Volumenkraft

b ersetzt hier die Gravitationskraft [32].
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2.5. Der Kraterfunktionsformalismus

Der Kraterfunktionsformalismus CFF (Crater Function Formalism) ist eine attraktive
Annahrung zur Beschreibung sowohl der linearen als auch der nicht linearen Musterbil-
dungstheorien [78, [79, 81, [82], T8, 119]. Der CFF nutzt das durchschnittliche Ergebnis
vieler Ioneneinschliage, um eine Greensche Funktion (Kraterfunktion) zu erstellen, die
dann verwendet wird, um die Reaktion der bestrahlten Oberfliche zu bestimmen. Die
Kraterfunktion beschreibt die durchschnittliche Entwicklung der Oberfliche nach einem
einzelnen Ioneneinschlag. Frithere theoretische Studien haben gezeigt, dass eine kleine
Verdanderung der Kraterform zu erheblichen Verdnderungen im Verhalten des makrosko-
pischen Systems fiihren kann. Laut Norris et al. fithrt das Bestrahlen von Festkorpern
mit niederenergetischen Ionen (102-10* eV) meistens zur schnellen Amorphisierung der
Oberflichenschicht (~ 1073 s). Uber lingere Zeit (~ 100 s) verursacht der Massentrans-
port einen allméhlichen Entspannungseffekt [I18] 119]. Die Oberflichengeschwindigkeit
am Punkt r (siehe Gl. kann als

v(r) =vp(r)+ vg (r) (2.19)

geschrieben werden. vg (r) reprisentiert hier das ionenstrahlinduzierte viskose Flieen

(Langzeit-Regime) und ist durch
g A—

= ——— VoK 2.20

v () = =5 V3 (220)

gegeben, wobei v die Oberflichenenergie ist, d ist die Dicke der viskosen Schicht und 7

ist die Schicht-Viskositiat. VEK ist der Laplace-Operator der mittleren Kriimmung [12].

Die Oberflichengeschwendigkeit vp (r) im Kurzzeit-Regime kann als die Integration der

Kraterfunktion tiber mehrere loneneinschldge im Punkt r’ (unter der Beriicksichtigung der

Toneneinschlidge in der Ndhe von r’) multipliziert mit dem Ionenfluss J (r’) geschrieben

werden

vp (r) = /J(r') F(r—r',0)dr. (2.21)

Mit der Tatsache, dass die Langenskala der Krater viel kleiner als die resultierende Mus-
terbildung und die Tonenflussverteilung ist, sodass die Oberfliche sehr langsam variiert,
haben Norris et al. mit Hilfe einer Multi-Skalen-Analyse die kleine Langenskala der Kra-

ter mit der charakteristischen Skala der Musterbildung verbunden und vp (r) in folgender
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Weise approximiert [118]:
_ (7O Wy, Lo @)
vp (r) = (JM©O) +¢ Vs (JM )+§g Vs Vs (JM®) 4. (2.22)

Hier ist Vg die Oberflachen-Divergenz, ¢ ist das Verhaltnis der durchschnittlichen Io-
neneindringtiefe zu einer mit der makroskopischen Oberflichenentspannung verbundenen

Langenskala mit

e\ V3
= (0”> , (2.23)
v

wobei vy die Erosionsgeschwindigkeit ist. /(™ sind die Momente der Kraterfuktion

F (r,0) und sind in der Form geschrieben

MO = / F(r,0) dr (2.24)
MO = /F (r,0)& dr, mit i={1,2};& =2 &=y (2.25)
M = /F(r,e) §& dr, mit i,j=1{1,2};& =1, &=y (2.26)

Mit der Annahme, dass die Hohenvariation der Oberfliche viel grofler als die Lénge
der Kollisionskaskade ist, ldsst sich die zeitliche Entwicklung der Oberflaichenhéhe unter

Beriticksichtigung ausschlieSlich linearer Terme in folgender Form darstellen:

CZ’ — Co (6)+ C, (0) gz + O (6) gif; 4 Oy (6) g;}; _ BV'h. (2.27)

Fiir die Koeffizienten Cy (9) und C (6) gilt allgemeinf]
Co (0) = TMO cos (6) (2.28)
Cy (0) = Jaae (M© cos (6)) (2.29)

3Im folgenden schreiben wir die Bewegungsgleichung mit positiven Vorzeichen vor jedem Koeffi-
zienten, mit Ausnahme der Terme der Diffusion und des viskosen Flieflens. Der Grund dafiir ist, dass
Erosion, Ionenimplantation und Massenredistribution berticksichtigt werden, und daher kénnen alle
Koeffizienten positive und negative Komponenten haben. Der letzte Term enthélt den immer positi-
ven Koeflizienten fiir die Oberflachendiffusion B. Deswegen wurde das negative Vorzeichen fiir diesen
Term gewéhlt, so dass es die Glattung der Oberfliche beschreibt.

17



2. Theorie der Musterbildung

Die Koeffizienten Cy (6) und C () beschreiben jeweils die Erosions- und die Rippelge-
schwindigkeit und ersetzen den ersten bzw. zweiten Term in Gl. . M©) beschreibt
hier den Sputteryiel Y (). Die Krummungskoeffizienten Cy; (6) und Cj () ersetzen die
Koeffizienten S, bzw. S, in Gl , jedoch bestehen sie hier aus jeweils zwei Kompo-

nenten

Chy (9) = Ceros- 4 Cyedis. (2.30)
Caa (0) = C5os 4 Credis: (2.31)
mit
O = 2 (ML), cos 0) (2.32)
Ot = (M0 cos (0) (2.33)
C55™ = cot (6) cos (0) M{'0y,,. (2.34)
C5"" = cot (0) cos (0) M, (2.35)

Die Komponenten C7]°* und C$5° reprasentieren den Erosionseffekt nach BH-Theorie.
Die Komponenten C7¢% und C35%* stellen hier den Mass-Redistributionseffekt nach CV-
Modell in z- bzw. y-Richtung dar. Die Gleichung fiir die Wachstumsrate der Rippel ({2.8])

kann mit Hilfe der Koeffizienten C; und Cyy geschrieben werden als
R = —Cuk} — Cnk, — D(K} + k})*. (2.36)

In der ersten Anwendung des Kraterfunktionsformalismus haben Norris et al. mit Hilfe
molekulardynamischer (MD) Simulationen die Momente von Erosions- und Redistributi-
onskraterfunktion fiir die Bestrahlung von Silizium-Oberflachen mit 100 und 250 eV Ar*
Ionen berechnet und konnten somit Einschétzungen iiber die Kriimmungskoeffizienten in
der Bewegungsgleichung bekommen [I19]. Die Vorteile des CFF sind, dass sowohl der
Erosions- als auch der Redistributionseffekt beriicksichtigt wird. Auflerdem basiert die

Winkelabhédngigkeit der Sputter-Erosion und Mass-Redistribution nicht mehr auf einfa-
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chen sin #-Anndhrungen wie im BH- und CV-Modell [22] 28]. Dies ermoglicht zuverléssi-
gere Bestimmungen von kritischen Winkeln, an denen die Musterbildung auftaucht oder
sich die Orientierung der Rippelmuster éndert. Hinzu kommen weitere Vorteile des CFF
durch die einfache und schnelle Bestimmung der Momente der Kraterfunktion mit Hilfe
molekulardynamische Simulationen oder sogar Monte-Carlo Simulationen wie es in dieser
Arbeit im Abschnitt (2.8) gezeigt wird.

2.6. Erweiterungen der Modelle

Die Theorie der Musterbildung, vor allem die Bradley-Harper-Theorie, wurde vielmals
erweitert, sodass sie auf weitere Klassen von Materialien anwendbar ist und die Prézisi-
on der Vorhersage der Musterbildung erhéht. In der BH-Theorie wird ein exponentielles
Wachstum der Oberflachenrauigkeit w,,,s mit der Abhangigkeit w oc exp(R®P) vorher-
gesagt. Diese Vorhersage stimmt nur fiir kurze Sputterzeiten (kleine Fluenzen) [58]. Fir
ldngere Sputterzeiten (groBe Fluenzen) tritt eine Sattigung des Rauhigkeitswachstums ein
[47]. Um die experimentell bewiesene Séttigung des Amplitudenwachstums zu beschrei-
ben, haben Cuerno et al. nicht-linearer Terme in der Bewegungsgleichung der Oberflache
hinzufiigt [37, B8]. Zur Beschreibung von einkristallinen und mehrkomponentigen Mate-
rialien wurde die BH-Theorie durch die Einfithrung richtungsabhéngiger Diffusionskon-
stanten erweitert, vorausgesetzt der Sputteryield der einzelnen Komponenten hingt nicht
von der Zusammensetzung der Probe ab [134], 147].

Fiir diese Arbeit ist die Einfithrung vom Kraterfunktion-Formalismus und die Erweite-
rung des CV-Modells von besonderem Interesse. Auflerdem wird in diesem Abschnitt die

Rolle der Ionenimplantation bei der Musterbildung dargestellt.

2.6.1. Die erosive Kriimmungsabhangigkeit der Kraterfunktion

Die im Abschnitt (2.5) eingefiihrten Kraterfunktion hangt eigentlich von der gesamten
Form der Oberflidche ab, die die Ionen-Einschlagpunkte umgibt [118]. Da es jedoch nicht
einfach ist, die Kraterfunktion fiir beliebig geformte Oberfliche mit Hilfe der MD Simula-
tionen zu finden, wurde in vielen Anwendungen des CFF die Kriimmungsabhangigkeit der
Kraterfunktion vernachlassigt und einfach die Kraterfunktion fiir eine flache Oberfliche
benutzt [78, 119 120]. Auf der anderen Seite zeigen einige Studien, dass die Kriitmmungs-
abhéngigkeit der Kraterfunktion eine signifikante Rolle spielen kann. Zum Beispiel haben
M. L. Nietiadi und H. M. Urbassek MD Simulationen fiir die Bestrahlung von amorphen
Siliziumoberflachen mit 500 eV Ar* bei senkrechtem Ioneneinfall durchgefiihrt und haben

festgestellt, dass die Krater fiir gekriimmte Oberflachen sich wesentlich unterscheiden von
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denen fir flache Oberflachen [I16]. Aulerdem haben Perkinson et al. in ihrer Arbeit [127]
auf offensichtliche Inkonsistenzen in den Kriitmmungskoeffizienten C; und Cy hingewie-
sen. Da der Ausdruck fir Cy; (Gl eine Winkelableitung einer Funktion ist, die bei
0 = 0 und 7/2 verschwindet, gilt fiir das Integral von Cy;

w/2
w/2
/ Cu (0)do = [~M (B) cos ()] = 0. (2.37)
0
Zusétzlich folgt aus Gl. (2.32)) und ([2.34)
d
011 (0) = — (CQQ tan(@)) . (238)

do

Die experimentellen Daten von Perkinson et al. fiir die Félle 1 keV Ar™/Si und Kr* /Ge
erfiillen jedoch die Gleichungen ([2.37)) und nicht [127]. Die tatsiachlichen Werte von
C11 und Cys sind grofler als die theoretischen Werte, die durch die Beziehungen ([2.32))
und bestimmt wurden (Abbildung [2.§). Auch die Ergebnisse von Norris et al.
haben einige zweifelhafte Aspekte [I19]. Denn fiir Einfallswinkel § unter einen kritischen
Wert 6, bleibt die Oberfliche flach. Fir 6 > 6. entwickeln sich Rippel-Muster mit der

Ionenbestrahlung.

0 30 60 90 0 30 60 90
0(°) 0(°)

Abb. 2.8.: Die Krimmungskoeffizienten Cy; (S,) und Csy, (S,) als Funktion der Einfalls-
winkels: Die experimentellen Werte von Cy; (schwarze Kreise) und Cy, (graue
Kreise) wie berichtet in [8, 03] fiir Ar™/Si (a) und in [9] fiir Kr*/Si (b). Die
rote gestrichelte Linie ist die Voraussage von Cj; mit Hilfe GI. [127].

Allerdings war der experimentelle Wert von 6, fiir 250 eV Ar™/Si (in diesem Fall 48°)
ungefahr 10° grofler als der theoretische Wert. Auflerdem haben Norris et al. einen Wert

fiir die gemessene Rippel-Wellenlénge fiir § = 50°, der etwa doppelt so grofl wie der theore-
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2.6. Erweiterungen der Modelle

tische Wert ist. Der Unterschied zwischen der gemessenen und theoretischen Wellenlange
sinkt erst ab einem Winkel von 65°. SchlieSlich wurde experimentell einen Ubergang von
parallelen Rippeln zu senkrechten Rippeln fiir flache Einfallswinkel beobachtet, jedoch
wurde kein solcher Ubergang durch die Eingabe der MD Ergebnisse von Norris et al. in
den Gleichungen und gefunden [I19]. All dies deutet darauf hin, dass die
Beriicksichtigung der Kriimmungsabhéangigkeit der Kraterfunktion von grofier Bedeutung
sein kann. Aus diesem Grund haben M. Harrison und M. Bradley den CFF so erweitert,
dass er die Anhdhngigkeit der Kraterfunktion von der Kriimmung der Oberfliche an der
Stelle des Ionen-Einschlags beinhaltet. Fiir eine komplette Herleitung der Kriimmungsko-
effizienten sei auf [61] verweisen. Laut Harrison und Bradley gelten fiir die Koeffizienten

Ch1 und Cy, die folgenden Beziehungen:

Ch1 () = C% + Cf5™ + Ty (2.39)

Coa (0) = C55° + Cy5™ + T (2.40)

Hier repriasentieren 77; und Ty die Krimmungsabhangigkeit der Kraterfunktion in x-

bzw. y-Richtung und sind gegeben durch

OMk, o
T;; = — cos (0) l oK, ]K”:O, mit 1 = {1,2}. (2.41)
mit
My, = [ [ Flw,y.60.K)dw dy (2.42)
0?h 9?h

n=s53 5 Kn= e (2.43)
Der erweiterte CFF liefert die exsakten Koeffizienten fiir das Sputter-Modell von Sigmund
und reduziert sich auf die von Norris et al. gegebenen Ergebnisse (Gl. und nur
bei der Vernachlédssigung der Krimmungsabhangigkeit der Kraterfunktion 7j;. Ist die
Krimmung K;, am Anfang null und danach negativ, dann ist Mk, eine abnehmende
Funktion von Kj; fir ¢ = 1 und 2. In diesem Fall ist Tj; positiv und fithrt zu einem
stabilisierenden Beitrag (Glattung der Oberflache). Der Glattungseffekt von Tj; erhoht den

von Norris et al. [119] berechneten theoretischen Wert von 6. und somit auch die Rippel-
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2. Theorie der Musterbildung

Wellenlinge, da die Wellenldnge proportional zu |Cy;|~"/2 ist (Gl . Im Gegensatz
dazu ist K; am Anfang null und danach positiv, dann ist 7T}; negativ und hat einen
destabilisierenden Effekt, der zur Aufrauung der Oberfliche bzw. Musterbildung fiihrt.
Allerdings der Bedarf an einem stabilisierenden Beitrag, der die Inkonsistenzen in den
theoretischen Werte von 7 und Cy, erklért, bleibt in dem Fall vorhanden und fithrt uns

zur Erweiterung des CV-Modells, die im nédchsten Abschnitt dargestellt wird.

2.6.2. Das erweiterte Carter-Vishnyakov Modell

Eine wesentliche Annahme im CV-Modell [28] ist, dass die Héhenentwicklung einer be-
strahlten Oberfliche nicht von ihrer Dicke abhédngt. Diese Annahme wurde durch die
Theorie von Oron et al. [123], die eine viskose FliBigkeit auf ein festes Interface be-
schreibt, gerechtfertigt. Aulerdem wird im CV-Model nur der laterale Massentransport
9 (GL berticksichtigt. Der nach innen gerichtete Massentransport ist in den vor-
herigen Studien vernachlassigt [40 41], 93] 119]. Allerdings kénnen diesen beiden Effekte
eine signifikante Rolle bei der Musterbildung spielen und die Inkonsistenzen im CFF er-
klaren. In diesem Abschnitt werden wichtige Erweiterungen des CV-Modells durch die
Einfithrung von sowohl der Dickenabhéngigkeit der bestrahlten Oberflache als auch die

Einfithrung des inneren Massentransports dargestellt [122].

Einfiihrung der Dickenabhangigkeit der bestrahlten Oberfliche

Bei der Betrachtung des ionenstrahlinduzierten viskosen Flieflens kann die Bewegungs-
gleichung der Oberfliche in einem Koordinatensystem (u,v,w) geschrieben werden als:
0?h

[C557 + O3] 55 = FispaadV'h = BV'h. (2.44)

o
ou?

Call}tl _ o5 + cygein]
Da die ersten zwei Terme in der Bewegungsgleichung kein Effekt auf die Musterbil-
dung haben, werden sie hier nicht berticksichtigt. Fg .4 beschreibt das ionenstrahlindu-
zierte viskose Flielen in einer diinnen Schicht mit der Dicke D [122]. Bei einer Bestrahlung
bei Raumtemperatur kann typischerweise die thermische Oberflichendiffusion B vernach-
lassigt werden. Fiir eine gegebene Oberflachenviskositiat ng und freie Oberflachenenergie

~ erhalten wir

7+ J-cosf
3 nS,rad (97 Eion) 7

FS,rad (0; Eion) (245)

wobei der Ionenfluss J in einer auf den lonenstrahl senkrechten Ebene gemessen wird
[122, 141, [144]. In der Literatur wird oft angenommen, dass die bestrahlte Schicht eine
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2.6. Erweiterungen der Modelle

konstante Dicke hat und somit ist Fig,qq4 - D3 konstant. Jedoch hingt die Dicke einer be-
strahlten Oberfliche in der Tat von der lonenenergie und dem Einfallswinkel ab [9, [119].
Hans Hofsdss hat in seiner Arbeit [70, [71] das CV-Modell erweitert, indem er die Winkel-
abhédhngigkeit der Schichtdicke bewiesen und in der Bewegungsgleichung beriicksichtigt
hat. Die durch die einfallenden Ionen entstehenden Kollisionskaskaden erzeugen einen ato-
maren Massentransport in der oberen Schicht des Festkorpers. Fiir einen Einfallswinkel 6

ist d, () der laterale Massentransport pro Ion.

Fy
W w,h
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Abb. 2.9.: Schematische Darstellung eines Ionenstrahls auf eine geneigte Oberflache [70].

Der laterale Massentransport fiir eine lokale Oberfliche, die um einen kleinen Winkel
v im Bezug auf die mittlere Oberfliche geneigt ist, ist in dem Fall §, (§ —~) (Abbil-
dung und die mittlere Schichtdicke gemessen von der Oberfliache, in der der atomare
Massentransport stattfindet, ist D (6 — ). Die mittlere Schichtdicke D ist nicht direkt
mit der Ionen-Reichweite verbunden, sondern ist berechnet als die mittlere Tiefenvertei-
lung von riickgestoflenen Atomen. Die die Ionen-Reichweite und die Tiefenverteilung der
riickstoenen Atome kénnen sich, abhéngig von der Ionenenergie und der Atommasse des
Targets, erheblich unterscheiden. Die starke Abhéngigkeit der Schichtdicke D von dem
Einfallswinkel ¢ hat Hofsdss in Abbildung gezeigt. Die Abbildung zeigt die Tie-
fenverteilung der riickgestoBenen Atome und die Schichtdicke D () berechnet mit dem
Monte-Carlo Simulationsprogramm SDTrimSP fir 10 keV Xe auf Si. Zu bemerken ist,
dass die Dicke D (#) bei grofien Einfallswinkel nicht einfach cos () folgt. Der Grund da-
fiir ist, dass der innere Massentransport, der durch elastisch reflektierte Ionen verursacht
wird, bei grofien Einfallswinkel dominiert. Allerdings kann die Schichtdicke D (6) mit der
Formel D(0) = Dy + Dy - cos (« - 0) approximiert werden [70].
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Abb. 2.10.: (a). Tiefenverteilung der riickgestoenen Atome berechnet mit dem Simu-
lationsprogramm SDTrimSP. (b). Die mittlere Tiefe der riickgestoBenen
Atome als Funktion vom Einfallswinkel. Die gestrichelte Kurve zeigt eine
cos # Abhéngigkeit, die durchgezogene Kurve ist ein Fit mit der Formel, die
in der Abbildung gezeigt wird [70].

Experimentell ist die Winkelabhéngigkeit der bestrahlten Schichtdicke D (#) anhand ei-
ner TEM-Querschnittsaufnahme von Siliziumoberfliche bestrahlt mit 120 keV Ar™ Ionen
bei 60° zu sehen (Abbildung [2.11). Fiir die Randbedingungen an der Interface wurden im
CV-Modell die Haftbedingung (v, = v, = 0) und die Randbedingung ,kein Transfer* mit
(vy = 0) angenommen. Die von Hofsdss erstellten Simulationen in Abbildung be-
stiatigen die Haftbedingung am Interface. Abbildung zeigt die laterale Schichtge-
schwindigkeit als Funktion der Tiefe fiir 10 keV und 1 keV Ar™ auf Si. Die Geschwindigkeit
nimmt exponentiell mit der Tiefe ab und ist vernachléssigbar klein fiir d > 2D. Fir die
laterale Geschwindigkeit der Atome am Interface innerhalb einer viskosen Schicht gilt
die Randbedingung v, = v, = 0. Jedoch gilt hier die zweite Randbedingung mit ,kein
Transfer nicht. Denn fiir eine Oberfldche, die stdndig mit Ionen bestrahlt wird, miissen
wir ein Interface b(u,v,t) zum Austausch von Atomen zwischen dem Substrat und der

bestrahlten viskosen Schicht zulassen.
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Abb. 2.11.: TEM-Aufname einer Siliziumoberfliche bestrahlt mit 120 keV Ar* bei 60°.
Der helle Bereich zeigt die bestrahlte viskose Oberfléche. Der dunkle Bereich
zeigt das unbestrahlte Interface [36].

Der Grund dafiir ist, dass das Interface b (u, v,t) und die Oberflache h (u, v,t) durch die
Grofle der Kollisionskaskade verkniipft sind. Die Oberfliche h und das Interface b haben
die folgende Beziehung:

b(u,v,t) = h(u,v,t) —d(u,v,t). (2.46)

Abbildung zeigt eine durch Ionen bestrahlte viskose Oberfliche auf ein nicht be-
strahltes festes Substrat. Die Dicke hy = D (0) ist fir die flache Oberflache , die mit
Ionen bei einem Einfallswinkel 6 bestrahlt wird. Die obere Kurve ist das Hohenprofil
h (u,t) einer mit Rippel geformte Oberfliche. Die untere Kurve ist das Interface b (u,t) =
h(u,t) — D (u,t). Die vertikalen Pfeile zeigen die Positionen an, an denen die Schichtdi-
cke gleich der Dicke hg ist. Dazwischen sind Bereiche, in denen die Schichtdicke entweder
grofer oder kleiner (abhéngig vom lokalen Einfallswinkel) als hq ist. Als eine Annéhrung
hat Hofséss die Dicke der bestrahlten viskosen Schicht mit d (6) ~ 2 - D () approximiert,
wobei D (6) die mittlere Tiefenverteilung der riickgestolenen Atome ist. Mit dieser Annéh-
rung finden etwa 95% aller RiickstoB-Ereignisse innerhalb d (#) statt, wie die Abbildung
(2.13) zeigt. Der durch die Kollisionskaskaden verursachte Massentransport entlang der
u-Richtung kann als eine durchschnittliche Driftgeschwindigkeit vg,if beschrieben wer-
den. Die Driftgeschwindigkeit ist in Ref. [70] hergeleitet und gegeben durch:

J 0y (60— v4)

P . — ) 2.4
Vdrift A=) cos (0 — v.,) (2.47)

Hier ist n die Atomdichte des Targets. Im Fall eines Geschwindigkeitsfelds v, (w) innerhalb
der Oberfliche h und dem Interface einer festen Substrat b kann die Driftgeschwindigkeit
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Abb. 2.12.: Skizze einer mit Ionen bestrahlten viskosen Oberflichenschicht. Die Dicke
hg ist fur eine flache Oberflache bestrahlt mit Ionen bei einem Einfallswin-
kel #. Die obere Kurve ist das Hohenprofil A einer mit Rippel geformten
Oberflache. Die untere Kurve ist das Interface d [70].

auch geschrieben werden als:

Udrift =

ISHNS

/hvu (w) dw (2.48)

Die kinematische Randbedingung an der Oberflache h (u,v,t) ist dhnlich wie Gl. (2.12a)
in Ref. [123] gegeben:

dh oh oh

o = tu (h) = v (h) oo =, (h) o, (2.49)

wobei v; (h) die Schichtgeschwindigkeit ist, die d&hnlich wie eine hochviskose Fliissigkeit
flieBt. Durch eine lineare Entwicklung der Dicke d (f) an der Stelle (§ — ) erhalten wir:

109 =40)~ |G|

d(0—7)

B ad (6 — ) oh
-0 |55

Fiir eine Kriimmung % erhalten wir fiir die Ableitung % die folgende Beziehung:

od  9doPh

Da % fir alle Einfallswinkel negativ ist, nimmt die Dicke d im Fall einer positiven Kriim-
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2.6. Erweiterungen der Modelle

mung zu und im Fall einer negativen Kriimmung ab, in Ubereinstimmung mit der experi-
mentellen Beobachtung in Abbildung [70]. Fiir die v-Richting neigt sich die lokale
Oberflachennormale um einen kleinen Winkel ~,. Der lokale Einfallswinkel in v-Richtung
ist somit 6, = arccos(y/1 + 72 -cosf) ~ 0. Deswegen kann man die Anderung der Schicht-

dicke in v-Richtung mit §¢ ~ 0 vernachlissigen [71].

(a) 3 v T T T v T T T
10 keV Xe on Si

drift velocity for 0.1 nm bins
6 =65°

1 \

average v ford =2D

=N

velocity (nm/(1015 ions/cmz))

0 10
depth (nm)

(b) 2 — T T T T T T T
= 1 keV Ar on Si

g drift velocity for 0.1 nm bins

) I \9 =65°

c

o

= 0.6 nm
©

o

- 1 T -1
= [l

£ average v ford =2D
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0 1 2 3 4 5
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Abb. 2.13.: Driftgeschwindigkeit der riickgestofenen Atomen als Funktion der Tiefe fir
(a) 10 keV Xe™ auf Si bei 65° und (b) 1 keV Ar™ auf Si bei 65°, berechnet
mit SDTrimSP [42]. Das Tiefeninkrement ist 0.1 nm.

Die zeitliche Abhéngigkeit der Schichtdicke d an einer gegebenen Stelle (u,v) taucht
nur auf im Fall einer lateralen Geschwindigkeit an der Oberflalche zusammen mit einer

Oberflachenkriimmung und ist gegeben durch

od od dd &*h

875 — Uy, flm (h) 7 = Uyfilm (h) %w

o (2.51)

Hier nimmt die Dicke an einer gegebenen Stelle (u,v) mit der Zeit fiir eine positive Drift-
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2. Theorie der Musterbildung

geschwindigkeit und eine positive Kriimmung ab und fir eine negative Krimmung zu [71].
Wie in Abschnitt (2.4) erwéhnt, geht man beim ionenstrahlinduzierten viskosen Flieflen
von einem Relaxationsprozess aus, der dafiir sorgt, dass die Dichte der bestrahlten Schicht
konstant bleibt (inkompressible Schicht) [123]. Fir die bestrahlte Schicht gilt die Konti-
nuumsgleichung mit den lokalen Geschwindigkeiten v,, v, und v,,:

0V, ov, Ov,

w  ou  ov. (2.52)

Durch Integration dieser Gleichung von Interface b bis Oberfldche h erhalten wir mit Hilfe

partieller Integration die folgende Gleichung:

Oh oh

vy dw + vy, (h) e + v, (h) e (2.53)

1
g
=
I
|
o))
&l
@\:‘
>
<
QU
g
|
2|
]
@\:‘

Die Bewegungsgleichung fiir eine mit Ionen bestrahlte Oberfliche (GI.[2.49)) muss die Zeit-
abhéngigkeit der Schichtdicke d (GI. [2.51]) berticksichtigen. Im Fall der Zeitabhéngigkeit
von d bewegt sich das Interface mit der Geschwindigkeit % beziiglich der Oberfldche h

und reduziert sich somit die Geschwindigkeit v,, (k) um den gleichen Betrag

od 0d 0%h
Vw (h>dynamisch = Uy (h) - E = Uy (h) — Uy (h) %w (254)

Das Integral iiber die Geschwindigkeit v, (w) innerhalb der Schichtdicke d ist nichts an-
deres als die Driftgeschwindigkeit, gegeben in Gl. (2.48]), multipliziert mit d. Das Integral

tber v, (h) innerhalb der Schicht d, die um einen kleinen Winkel ~, = —% im Bezug zu
der globalen Oberfliche geneigt ist, ist
; oh
/"Uv dw' = —vgyig, - d - cot (0) - v, = —vquie - d - cot () - 0 (2.55)
0
mit
oh
y = — U, cot (6) —. 2.56
v vy, cot (0) 5 (2.56)
Beim Einsetzen der Gl. (2.53)) in (2.54) erhalten wir:
0 J 0
% (vdrift d) = E% ((Su (9) COS (0)) . (257)
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Aus einer linearen Entwicklung von v, in Analogie zu Gl. (2.50)) folgt:

(2.58)

5y (0 (O) cos (0)) = = (— sin (6) -8, (6) + cos (6) 35u> o

90 ) ou?’

Bei der Kombination von GL.(2.49) und Gl. (2.54) und der Vernachléssigung des kleinen
Beitrags v, (h) 2% ~ 0 erhalten wir fiir die Bewegungsgleichung der Oberfliche:

ov
dh redist. 82h redist. azh 8d 82h
mit
Czedist. — i <— sin (9) 6u (6) -+ cos (0) %f;) , (260)
Credist: — iéu (0) cos () - cot () . (2.61)

n

Bei der Beriicksichtigung der Dickenabhéngigkeit der bestrahlten Oberfliche kann der
Kriitmmungskoeffizient Cy; in Gl (2.39)) ergénzt werden und zwar in der folgenden Weise:

Cy1 (0) = O + Cf5™ + Ty + Diy, (2.62)
mit
od
Dy = —vy (h) o7 2.63
11 v ( ) 90 ( )

Das Abnehmen der Schichtdicke d mit zunehmendem Einfallswinkel ergibt einen zusétzli-
chen Term D fiir den Koeffizient C7¢%5" . Dieser Term ist immer positiv, da % < 0. Daher
fihrt Dp; zur Stabilisierung der Oberflache in u-Richtung (parallel zur Ionenstrahlrich-
tung) vor allem fiir Einfallswinkel zwischen 30°-65° und eliminiert somit die von Perkinson

et al. beobachtete Inkonsistenz (siehe Abschnitt 2.6.1) 70, 71}, 127].

Einfiihrung der inneren Massenrelaxation

Im CV-Modell und den darauf basierenden Studien wurde bisher nur der laterale Mas-
sentransport 9, beriicksichtigt. Um die Dichte der bestrahlten viskosen Schicht konstant
beizubehalten, wurde im CV- Modell angenommen, dass der nach innen gerichtete Mas-
sentransport sich vollstandig entspannt. Deswegen hat er kein Effekt auf die Musterbil-

dung und kann vernachléssigt werden. Hofsédss hat jedoch die Rolle des inneren Massen-
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transports an einem Gedankenexperiment veranschaulicht [70]. Er betrachtet eine flache
Oberfliche mit Ionen-Fluenz ® = n??, die senkrecht auf einen Festkorper mit Atomdichte
n einfallt. Die Ionen-Fluenz verursacht einen nach innen gerichteten mittleren Massen-
transport mit dem Abstand —é,, pro Ion. Fiir eine Fluenz ® = n?/? wird sich eine atomare
Oberflachenschicht nach innen um den Abstand —4,, verschoben und sich dann zuriick in
Richtung Oberfliche um +4,, entspannen. In der gleichen Zeit wird jedoch die Oberflache
durch den Ionenstrahl mit einem mittleren Sputteryield Y erodiert. Der Erosionseffekt
entspricht einer Erosionstiefe (nQ/ 3. Y) /n = Y/n'/3. Die Riickwirts-Entspannung wird
in diesem Fall um Y/n'/3 kleiner sein. Jetzt betrachten wir eine mit Rippel geformte
Oberflache, die durch Ionen mit einem FEinfallswinkel 6 beziiglich der Oberflichennor-
male bestrahlt wird (Abbildung [2.14). Die Oberfléche ist laut BH-Theorie [22] mit einer

mittleren Rate

v (6) = (‘]) Y (6) - cos () (2.64)

n

2/3 1/3

erodiert und fir eine Fluenz ® - cos§ = n*/® um eine mittlere Erosionstiefe Y/n'/? nach
unten verschoben. An der Stelle A in Abbildung fallt der Ionenstrahl mit einem
Winkel 6 auf die Oberfliche ein. Der nach innen gerichtete Massentransport entspannt
sich zurtick in die gleiche Position Uy. Fiir den Punkt B mit einer positiven Steigung ver-
ursacht die lIonenbestrahlung einen lateralen (40,/) und inneren (—d,,) Massentransport,
wobei (u',v’,w’) ein lokales Koordinatensystem ist. Der Massentransport entspannt sich
aber zuriick in Richtung neuer Position, die durch v = ug + (Y/n'/3) - v mit v = 0h/0u
gegeben ist. Der laterale Massentransport §, wird dann zu d, + (Y/n'/3) - v geindert. Fiir
den Punkt C mit einer negativen Steigung erfolgt die Entspannung des Massentransports
in Richtung einer Position v = uc — (Y/n'/3) - || und 6, ist zu &, — (Y/n'/3) - |y| ge-
andert. Deswegen muss man der folgende Term zusézlich zur Gleichung hinzufiigen:

o (Y O0h Y 9%*h
Fiir die v-Richtung gilt:
o (Y Oh Y 9%*h
— == = ~ — . 2.
5 <n1/3 5, O (9)) cos (0) B G2 (2.66)

Mit Hilfe Gl. (2.65)) und (2.66)) Kann man die die Kriimmungskoeffizienten in Gl. ([2.60))
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Abb. 2.14.: Skizze eines ionenstrahlinduzierten Massentransports in einer diinnen Fest-
korperschicht mit der Atomdichte n und fiir eine Fluenz ®cosf = n?/3.
Y /n'/3 ist die mittlere Erosionstiefe, A die Stelle, wo sich der Massentrans-
port in die gleiche Position zuriick entspannt. B ist die Stelle mit einer
positiven Steigung und C mit einer negativen Steigung. Die langen dicken
Pfeile zeigen die einfallend Ionen. Die langen diinnen Pfeile zeigen der Mas-
sentransport von einer imaginaren atomaren Oberflachenschicht verschoben
durch die Tonen-Fluenz um —Y/n'/3. Die kurzen dicken Pfeile geben die
Verschiebung der Distanz Y/n'/? -~y an [70].

und ([2.61]) wie folgt umschreiben:

: J 00, Y
Cgedlst. = E — sin (9) 5u (9) + cos (0) (86 — W)] R (267)
, J Y
redist. __ < . -
Cretist = 25, (6) cos 6) (cot )~ /3> | (2.68)

Der Korrektorterm Y () -n~'/3 scheint klein zu sein, jedoch bei grofien Winkel erreicht der
Sputteryield Y sein Maximum, wéihrend cot(6) sich Null anndhrt. Deshalb reduziert der
Korrekturterm den kleinen stabilisierenden Beitrag von Massen-Redistribution bei grofien

Einfallswinkeln und fithrt moglischerweise zu einer senkrechten Rippelmuster [70].

2.6.3. Die Rolle der Ionenimplantation

In den meisten vorherigen Studien, die die ionenstrahlinduzierte Musterbildung unter-
sucht haben, wurde angenommen, dass keine Ionen in die Oberflichenschicht implantiert
werden. Neben den chemischen Effekten, die durch die Ionenstrahlen auftreten kénnen,

wird es einen Einfluss auf die Musterbildung durch den Einbau der Ionen selbst geben.
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Mehrere experimentelle Studien auf einfachen Substraten wie C, Si und Ge wurden mit
anderen Ionen als Edelgasionen gemacht. Beispiele sind Ot oder OF [14], 45, [77, 90, 10T+
104, 107, 132, 146] , C* [14, 15, 109], N [7, [T, 04} (139, [40], Sit [29, B0, 54] und
Au™ [108] Ionenstrahlen, sowie Gat Ionen mit Hilfe fokussierten Ionenstrahl-Systeme.
[55, 59, [80, ©8, 129]. Ein ideales Beispiel fir die Untersuchung der Rolle der Ionenim-
plantation ohne chemischen Einfluss ware die Bestrahlung von Kohlenstoffschichten mit
Kohlenstoff-Ionen oder Siliziumsubstraten mit Silizium-Ionen. Neulich haben Bradley und
Hofséss eine Musterbildungstheorie durch das Selbst-Sputtern mit der Berticksichtigung
des Effekts der Ionenimplantation eingefiihrt [23]. Sie haben sich der Einfachheit halber auf
Bestrahlung von einfachen Substraten mit Selbst-Ionen beschrankt und haben festgestellt,
dass die lonenimplantation ein stabilisierender Effekt entlang des projizierten Ionenstrahls
bis zu einem kritischen Winkel hat. Eine kiirzlich durchgefithrte Studie von Hofséss et al.
hat auch gezeigt, dass die Ionenimplantation fiir Rippel-Muster mit Wellenvektor parallel
zum projizierten lonenstrahl einen stabilisierenden Beitrag bei kleinen Einfallswinkel und
einen destabilisierenden Beitrag fiir Winkel iiber 45° hat. Fiir Rippel-Muster mit Wellen-
vektor senkrecht zum projizierten Ionenstrahl hat die Implantation immer einen stabili-
sierenden Beitrag fur alle Einfallswinkel [75]. Hofséss et al. beschreiben die Ionenimplan-
tation anhand des Kraterfunktionsformalismus (CFF). Die erforderlichen Momente der
Implantationskraterfunktion wurden mit Hilfe des Monte-Carlo-Simulationsprogramms
SDTrimSP [42] bestimmt. Der Einbau von Ionen in die Oberflichenschicht kann als ein
negativer Sputteryield interpretiert und deswegen kann die Ionenimplantation dhnlich wie
die Erosion in BH-Theorie beschrieben werden, mit der Bemerkung, dass der Effekt von
Ionenimplantation das Gegenteil zur lonenerosion ist. Daher kann der Koeffizient Cy aus
der Bewegungsgleichung im Fall der lonenimplantation erweitert werden, und zwar durch
Einbeziehung der gesamten Wachstumgeschwindigkeit, die durch die implantierten Ionen
verursacht wird. Wir erhalten in Analogie zu Gl. (2.27):

Co = J (M), c0s (0) + M. <0 (0) ) (2.69)

ETOoSs.

Die Rippelgeschwindigkeit ist in Analogie zu Gl. (2.29) gegeben

Oy = Ceros: 4 ¢jmplant: (2.70)

mit
Cimplant. —J 0 (0) 0 271
1 - % ( implant. COS( )) : ( : )
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2.6. Erweiterungen der Modelle

Der Effekt der Ioneninkorporation auf die Entwicklung der Oberfliche kann durch die

Koeffizienten

CHp (6) = ST (6) + T (9) (2.72)
und

CEPT (6) = ST (6) + T (0) (2.73)

beschrieben werden. Die Koeffizienten S;; und T}; sind definiert durch:

0

Si‘?lnpmnt. _ J% (ngvlilnplant. coS (0)) , (2.74)
Sy = TMLL) . 08 (8) cot () (2.75)

und

T () = J cos (0)

oK. (MK, implant.] g, —¢ - (2.76)
Ionenimplantation fiihrt zu einem kriitmmungsabhéngigen Koeffizient in der Bewegungs-
gleichung der Oberfliche und bewirkt eine destabilisierende Oberfldche fiir Muster mit
Wellenvektor parallel zum projizierten Ionenstrahl erst dann, wenn die anderen Beitrage
des Krimmungskoeffizients C; von der Erosion und Redistribution sich zu Null addie-
ren oder positiv bleiben. Deswegen wird die lonenimplantation ein wichtiger Beitrag zur
Musterbildung liefern, z. B. im Fall einer Bestrahlung von Kohlenstofftarget mit leichten
Ionen. Denn aufgrund der hohen Oberflichenbindungsenergie von Kohlenstoff wird der
Sputteryield ziemlich klein. AuBerdem fiihren die leichten Ionen nur zu einem kleinen Re-
distributionseffekt. Hofsédss et al. haben die experimentellen Daten fiir die Bestrahlung
von amorphem Kohlenstoff mit 2C*- und ?° Net-Ionen mit Monte-Carlo-Silumationen
verglichen und haben einen signifikanten Unterschied im Verhalten der Musterbildung ge-
funden, der nur mit Hilfe der Tonenimplantation erklért werden kann [75]. In den beiden
Fallen sagen die Simulationen keine Musterbildung vorher, falls die Ionenimplantation
vernachlassigt wird. Im Gegenteil wird ein paralleles Rippel-Muster vorhergesagt, wenn
die Ionen in die Oberflache des Targets implantiert werden. Die Ionenimplantation von C*
Ionen hat wegen der groflen Reichweite und des niedrigen Sputteryields einen signifikanten
Einfluss auf die Instabilitdt der Oberfliche. Auf der anderen Seite ist der Effekt der im-

plantierten Ne™ Ionen aufgrund der kiirzeren Reichweite und des groBeren Sputteryields
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2. Theorie der Musterbildung

schwécher, was mit den experimentellen Daten tibereinstimmt [75]. Allerdings kann der
Implantation-Effekt in einigen Féallen durch chemische Effekte wie z. B. Phasenseparation,
die im Abschnitt (2.9) dargestellt wird, verdeckt werden.

2.7. Gemeinsame Betrachtung der Theorien

Ein umfassendes Verstiandnis der Musterbildungsprozesse und somit eine quantitative
Vorhersage der Musterbildung lésst sich gewinnen durch die Kombination von sowohl
Erosionseffekt (BH-Theorie [22]) als auch Redistributionseffekt (CV-Modell [28]) inklusive
der wichtigen Erweiterungen von Harrison-Bradley [61], Hofsédss [70, [71] und mit der
Beriicksichtigung des von Hofséss et al. eingefiithrten Implantationseffekts [23, [75]. Fir ein
Koordinatensystem (u, v, w) mit einer w-Achse parallel zur globalen Oberflichennormale
und u-Achse entlang des projizierten Ionenstrahls kann die zeitliche Entwicklung der

Oberfiachenhohe durch die folgende Gleichung beschrieben werden:

dh oh 0?h 9*h 34 A

a == Co (9) + Cl (9) % + 011 (8) @ + 022 (6) w - FS,radd V h - BV h (277)
o (p(0): ist die Erosionsgeschwindigkeit nach Gl. (2.69)).

o (] (0): ist die Rippel-Geschwindigkeit nach Gl. (2.70]).

o Cjy: ist der Krummungskoeffizient mit ¢ = {1,2} und besteht aus den Effeke Erosi-

on (GL , Redistribution (Gl. [2.67f2.68)) und Implantation (GI. [2.72)}2.73)
sowie der Kriimmungsabhangigkeit der Kraterfunktion 7j; (Gl. [2.41)) und der Di-
ckenabhéngigkeit der bestrahlten Oberflachenschicht Dq; (Gl. [2.63)).

Ol = Cpov + CE 4 CHPe™ 4Ty, + Dy (278)

und

Cégtal — 02612”08. T Cg;dist. 4 C;gnplant. + T22' (279)

o F, a4 - d® beschreibt das ionenstrahlinduzierte viskose Flieflen nach Gl. (2.45)).

o B beschreibt die thermisch bedingte Oberldchendiffusion nach Gl. ([2.5)).

Die thermische Oberlachendiffusion wird normalerweise fiir eine Bestrahlung bei Raum-

temperatur vernachlassigt. Wir erhalten fiir die Wachstumsrate mit einem Wellenvektor
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2.7. Gemeinsame Betrachtung der Theorien

¢u in Analogie zu Gl. (2.8):
R (QU) = _Cll : (LQL - Fs,rad . d3 . jS (280>

Der Term F ,q-d? ist immer positiv und fithrt deswegen zu einer stabilen Oberflichenhéhe
in u-Richtung. Wenn C1; positiv ist, dann fithrt dieser Koeffizient ebenfalls zu einer stabi-
len Oberflache in u-Richtung. Die Stabilitat bedeutet in diesem Fall, dass die Oberflache
geglattet wird oder ein Wellenmuster in v-Richtung vorliegt. Entsprechend ist die Ober-
fliche in u-Richtung instabil fiir negative Werte von C};. Die Instabilitdt bedeutet hier
eine Wellenmuster in u-Richtung. Analog gilt dies fiir den Koeffizienten Cs,. Der Wellen-

vektor ¢, kann mit einer maximalen Wachstumsrate und einem gegebenen Einfallswinkel

_Cll
u,maz = A/ . 2.81
tu, 2Fs,radd3 ( )

Durch das Einsetzen von Gleichung (2.81]) in (2.80) erhalten wir die maximale Wachs-

tumsrate

wie folgt geschrieben werden:

2
Cll

Rmam = T -
4Fs,7’add3

(2.82)

Die Wellenlange fiir eine maximale Wachstumsrate ist:

2 —2Fs radd3
A= =2m\|—F 2.83
Qmazx Cll ( )

Die Wachstumsamplitude ist dann gegeben durch:

(2.84)

o
A(P) = Apexp (Rmaw ) .

J cos

Hofséss et al. haben eine Wachstumsperiode 7 und die entsprechende Fluenz ¢, auf eine

geneigte Oberflache eingefithrt [65]. Fiur %ﬁ’f) = e gilt mit Hilfe Gleichung (2.82)):

_ Jcosf 4JFS7mdd3

P, =
Rmaa: C(121

- cos 6. (2.85)

Die Fluenz ®., die die Wachstumsperiode 7 charakterisiert, ist eine Maf§ dafiir, bis zu
welcher Fluenz das lineare Regime sich erweitern kann. Ein Ubergang vom linearen zum

nicht linearen Regime tritt fiir eine rms Rauhigkeit von etwa 8-10 nm auf [37, 38]. Aus-
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2. Theorie der Musterbildung

gehend von einer Rauhigkeit von 0.3 nm wird der Ubergang nach etwa 3-4 Perioden
erreicht. die Fluenz ®, kann ebenfalls als eine untere Grenzfluenz betrachtet wird, die fiir

die Erzeugung eines schwachen Rippel-Muster erforderlich ist [65].

2.8. Bestimmung der Kriimmungskoeffzienten der

Bewegungsgleichung

Um die Kriimmungskoeffizienten Cj; in Gleichung und zu berechnen, wer-
den Computersimulationen eingesetzt. Die Simulationsprogramme fiir lonen-Festkorper-
Wechselwirkung beruhen auf zwei Methoden. Die Methode der bindren Kollisionen BCME]
und die Methode der Molekulardynamik MDP| Bei der ersten Methode wird die Bewegung
der Tonen als eine Serie von aufeinanderfolgenden bindren Zusammenstofien betrachtet.
Aus der Energie- und Impulserhaltung wird der Energieiibertrag und die Streuung beim
bindren Stofl berechnet. Ist das Target als strukturlos betrachtet, d.h. amorph oder po-
lykristallin, dann spricht man hier von Monte-Carlo-Simulationsprogrammen [145]. Die
Methode der Molekulardynamik basiert auf der einfachen Strategie, dass die zeitliche
Entwicklung eines Systems von Teilchen verfolgt werden kann, indem die newtonschen
Bewegungsgleichungen des Systems gelost werden [43 [145]. Ein weit verbreitetes BCM-
Simulationsprogramm ist SRIMP} Aufgrund seiner bequemen Benutzeroberfliche und sei-
ner umfangreichen Datenbank ist SRIM heutzutage eines der beliebtesten Simulationspro-
gramme. Das Programm basiert auf das Simulationsprogramm TRIM[|und verwendet das
hoch energetische ZBIﬂPotential [T6T), [162]. SRIM ist optimal zur Berechnung von Ionen-
reichweite, Strahlenschéiden und Energieverlusten. Bei Berechnung des Sputteryields zeigt
SRIM jedoch eine Abweichung von den experimentellen Werten. Denn das Hauptproblem
in SRIM ist die falsche Winkelverteilung der abgesputterten Atome fiir Targets mit nied-
rigen Z-Elementen (Z<14 und Z<18 fiir SRIM-2008 und davor). Ein weiteres Problem
steht im Zusammenhang mit der Winkelabhéngigkeit des Sputteryields. Denn besonders
fur grofie Einfallswinkel ist der mit SRIM berechnete Sputteryield stark tiberschétzt [67].
Das Simulationsprogramm TRIDYNE ist &hnlich wie TRIM aber verwendet die KrCEG]-

Potentiale und ermoglicht dynamische Simulationen, indem es StochiometrieAnderungen,

4Binary Collision Method

5Molecular Dynamics

6Stopping and Range of Tons in Matter

"Transport of Tons in Matter

8Ziegler-Biersack-Littmark

9TRIm simulation code including DYNamic composition
OKrypton-Carbon
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die durch Tonenimplantation und bevorzugtes Sputtern von Komponenten bei Targets aus
Legierungen und Verbindungen verursacht werden, berticksichtigt [105]. Die meisten Ana-
lysen mit dem Kraterfunktionsformalismus CFF beruhen auf molekulardynamischen Si-
mulationsdaten als Input. Jedoch werden oft in der MD-Simulationen niederenergetische
Wechselwirkungspotentiale verwendet, aulerdem sind MD-Simulationen sehr zeitaufan-
dig. Deswegen sind sie beschrankt auf sehr niedrige lonenenergie und einfache Substrate
[79, (18, (119, [145].

Das in dieser Arbeit verwendete Simulationsprogramm ist SDTrimSPH Version 5.05 [106,
113]. Das Programm wurde von Wolfgang Eckstein vom Max-Planck-Institut fiir Plas-
maphysik (IPP) in Garching entwickelt. SDTrimSP basiert auf der Methode der bi-
niaren Kollisionen BCM und kombiniert das statische Monte-Carlo-Simulationsprogramm
TRIM mit seiner dynamischen Version TRIDYN und konzertiert sich auf niederenerge-
tische Kollisionen und Sputterprozesse. Das Target wird in der Simulation als eindimen-
sional und amorph betrachtet. SDTrimSP bietet im Vergleich zu TRIDYN eine Viel-
falt von Input-Moglichkeiten, einschlielich der Wahl der Wechselwirkungspotentiale und
der unterschiedlichen Integrationsmethoden vom Abschirmintegral. Auflerdem produziert
SDTrimSP eine Vielzahl von Output-Daten mit allen moglichen Details von gesputter-
ten Atomen [67]. Die Software wurde von Hans Hofséss erweitert, um alle Momente der
Erosions-, Redistributions- und Implantationskraterfunktion bis zur vierten Ordnung und
bei Bedarf sogar Momente hoherer Ordnung zu berechnen. Auf diese Weise ist es mog-
lich, alle linearen und nichtlinearen Koeffizienten, die in den Arbeiten von Makeev et al.
[95] und Bradley et al. [20] fiir Sigmund-Modell abgeleitet wurden, iiber Momente n-ter
Ordnung von Kraterfunktionen zu berechnen. Eine andere Erweiterung von Hans Hofséss
ist die Berechnung von Driftgeschwindigkeitsprofilen der RiickstoBatome als Funktion der
Tiefe. Denn die Driftgeschwindigkeit nahe der Oberflache ist besonders wichtig, um den
Dickenabhéngigkeitskoeffizient D1; genau zu berechnen. Mit dieser erweiterten Software
steht nun ein universelles Simulationsprogramm zur Verfiigung, mit dem die vollstandi-
gen Eingangsparameter fiir lineare und nichtlineare theoretische Modelle sowie fiir jede
Tonenkombination und jede Ionenenergie bestimmt werden kénnen [72].

In den Monte-Carlo-Simulationsprogrammen sind einige wichtige Parameter fiir die Be-
rechnung des Sputteryields und Massentransports zu beriicksichtigen. Zu den Parametern
gehoren die Oberflaichenbindungsenergie Eg, die Volumenbindungsenergie Fj,, die Verla-
gerungsenergie Fp und die so genannte cut-off-Energie E o, die ein Schwellwert fir die
Verfolgung der Atome in der Kollisionskaskade beschreibt. Die Oberflichenbindungsener-

gie Fg stellt die planare Potentialbarriere fir das Austreten der Atome aus dem Festkorper

1Static and Dynamic Transport of ions in matter Sequential and Parallel processing
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2. Theorie der Musterbildung

dar. E ist abgeleitet von der Standardbildungsenthalpie des jeweiligen Elements und ist
in SDTrimSP tabellarisiert. Die Volumenbindungsenergie Ejy ;. (engl.: bulk binding ener-
gy) ist die benotigte Energie, um eine Leerstelle in einer kristallinen Struktur zu schaffen.
Epu ist nur in kristallinen Materialien definiert, denn in einem amorphen Target werden
nur Atome umgeordnet und nur durch Erosion entfernt. Deswegen ist es zu empfehlen bei
der Simulation von amorphen Targets die Volumenbindungsenergie gleich Null zu setzen.
Die Verlagerungsenergie (engl.: displacement energy), die auch in kristallinen Materialien
definiert und messbar ist, bestimmt die Rekombination von niederenergetischen riickge-
stoffonen Atomen mit ihren eigenen Leerstellen. Daher ist es sinnvoll fiir amorphe oder
amorphisierbare Targets kleine oder sogar keine Verlagerungsenergie zu verwenden, da
die Wahl von Ep einen Einfluss auf den atomaren Massentransport innerhalb der Kollisi-
onskaskade hat, denn fiir eine niederenergetische Kollisionskaskade berechnet mit grofien
Ep-Werte werden die meisten erzeugten RiickstoBe auf ihre urspriingliche Position zu-
riicksetzen, was im Durchschnitt zu einem nullwertigen Massentransport fithrt [67]. In
einer vorherigen Studie haben wir die Musterbildung auf amorphem Kohlenstoff unter
Xe't-lonenbestrahlung untersucht [19]. In den ersten SDTrimSP-Berechnungen wurde ei-
ne Verlagerungsenergie Ep = 28 €V fiir alle Ionenenergien gewéhlt, was zur Vernichtung
der meisten RiickstoBereignisse insbesondere bei niedrigen Energien fiihrt. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde die Volumenbindungsenergie Ep sowie die Verlagerungsenergie Fp
fiir Ionenenergie E;,, < 5 keV gleich Null gesetzt. Fir lonenenergie E;,, > 5 keV wurde
eine Verlagerungsenergie I'p = 5 — 10 eV gewahlt. Die Wahl einer Verlagerungsenergie
Ep > 0 reduziert deutlich die Rechenzeit aber ohne Einfluss auf die Simulationsergeb-
nisse [70, [71]. Das Simulationsprogramm SDTrimSP verwendet das Koordinatensystem
(x,y, z), wobei die x-Achse hier gegen die Oberflichennormale zeigt. Die y-Achse liegt in
der Oberfliche entlang des projizierten lonenstrahls. In dieser Arbeit wird das Koordi-
natensystem (u,v,w) = (y, —z, —z) und (u/,v’,w’) fir die lokale Oberfliche ahnlich wie
in der BH-Theorie gewahlt. Die Berechnung der Kriimmungskeoffizienten benétigt eine
genaue Definition der Oberfliche. Im SDTrimSP-Programm existieren die anfanglichen
Positionen des Atomzentrums nur fir z > 0. Die geometrische Oberfliche ist deshalb eine
Ebene bei x = 0, die nur zwischen Vakuum und Festkorper unterscheidet. Die Wechselwir-
kung zwischen Projektilen und Target-Atomen beginnt jedoch an einem Punkt (—z¢, 0, 0)
tiber die geometrische Oberflache (siche Abbildung . Die Ebene z = z¢ definiert die
Wechselwirkungsoberfliche und hangt vom maximal moglichen Stoiparameter ab. Tonen,
die mit einem groflen Winkel einfallen, konnen, bevor sie in das Target eintreten, tiber
eine Distanz z¢ - tan  mit Target-Atomen wechelwirken. Fir groflere lonenenergien, die

ziemlich grofie Kollisionskaskaden erzeugen, ist der Unterschied zwischen der geometri-

38



2.8. Bestimmung der Kriimmungskoeffzienten der Bewegungsgleichung

schen Oberfliche und der Wechselwirkungsoberfiche irrelevant. Aus diesem Grund ist die
Wahl von z¢ vor allem bei niedrigen Ionenenergien von grofler Bedeutung. Typischerwei-
se betrigt z¢ etwa 0.3 — 0.5 nm tiber die geometrische Oberfliche. SDTrimSP verwendet
strandardmaéfig den Einschlagpunkt (z¢, 0,0). Deswegen scheinen die riickgestofenen und
die gesputterten Atome zu positiven y-Werte durch x4 -tan 6 verschoben zu werden. Diese
Verschiebung ist signifikant bei niedriger lonenenergie, wo die Grofle der Kollisionskaska-
de im Vergleich zu z¢ - tan 0 klein ist [43] [70]. Die Simulationen wurden hauptsachlich im
dynamischen Modus durchgefithrt, um den Ionenimplantationseffekt zu berticksichtigen.
Fiir jede Tonenenergie erfolgte die Simulation fiir 7 Oberflichenkriimmungen K zwischen
K = —0.02nm™! und K = 4+0.02 nm ™. Die Riicksté8e werden beriicksichtigt bis zu einer
cut-off-Energie von 0,2 eV.

(a) BH coordinate systems

Abb. 2.15.: (a) Das iibliche Koordinatensystem, das in Musterbildungsmodellen ver-
wendet wird. (b) Das Koordinatensystem, das in den Monte-Carlo-
Simulationen verwendet wird. Die gestrichelte Linie stellt die geometrische
Oberfliache dar (z = w = 0), wo Atome nur fiir z > 0 oder w < 0 existie-
ren. Die gepunktete Linie verweist auf die Wechselwirkungsoberfliche bei
x = —x¢c [70]

2.8.1. Berechnung der Erosionskraterfunktion

Die Berechnung des ersten Moments der Erosionskraterfunktion in Gleichung ([2.32) und
(2.34) erfolgt dhnlich zu Gleichung (47) von Ref. [I1§].

M), (0) = =—— - Gueros. (0), (2.86)

wobei Y () der winkelabhéngige Sputteryield ist, n ist die Dichte der Target-Atome.

Der Parameter 0, ¢r0s. (€) reprasentiert die mittlere Position der gesputterten Atome zum
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Einschlagpunkt und ist gegeben als:

1 < erosion
Z Zyi,start (9) (287)

Sp =1

5u,e7"os. (9) -

Hier ist Z;, = Y - N, die Anzahl der gesputterten Atome und kann aus der Datei
youtput.dat” extrahiert werden. Die Anzahl der einfallenden Ionen N, liegt zwischen
10'" und 10'® Tonen/cm? und ist so ausgewihlt, dass sie mit den fiir die Bestrahlung
verwendeten Flunzen iibereinstimmt. y; s+ sind die Anfangspositionen der gesputterten

Atome und sind in der Datei ,partic_back r*“ aufgelistet.

2.8.2. Berechnung der Redistributionskraterfunktion

Die Berechnung des ersten Moments der Redistributionskraterfunktion erfolgt &hnlich zu

Gleichung (49) von Ref. [I18].

5u,redist. (9)

1
Mﬁec)list. (9) = n

(2.88)
Ouredist. 1st der zum projizierten Ionenstrahl parallele Massentransport pro Ion und ist

definiert als:

5u,7‘ed7jst. (9) = Nknock (9) ’ 7R Z (yzt;‘fél (0) - y;‘ﬂ,iigﬁt (9)) : (289)

=1

Zr = Nion - Np stellt die gesamte Zahl der riickgestoflenen Atome mit Energie > Ep
dar, Np ist die Zahl der versetzten Atome pro Ion und Ny, ist die Zahl der knock-on-
Kollisionen. y; stqr¢ Und ¥; eng sind die Anfangs- und Endpositionen der Riickstofe und
sind in der Datei ,partic_stop r* aufgelistet. Np und Ng,oer kOnnen aus der Datei

soutput.dat® extrahiert werden. Der nach innen gerichtete Massentransport ist in Analogie

zu (2.89)) dadurch gegeben:

_5w,7‘edist. (9) - Nknock (‘9) Z (x;ii%‘l (9) - xz,ii?zi'r{t (0)) . (290>

=1

Zn

Im Fall einer hochenergetischen Ionen mit FE;,, > 5 keV und Ep > 0, wird in den

Berechnungen Np statt Ngpoer verwendet.
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2.8.3. Berechnung der Dickenabhangigkeit Dy,

Die Dickenabhéngigkeit ist laut Gleichung (2.63)) gegeben zu:

od Jcosf  Nrtor , . od
Diy = —v () 20 = T ST (et ety 2 g0
o0 1 dyop Zl(d ’“) 00

Der Term v, (h) ist die Driftgeschwindigkeit von riickgestoenen Atomen in einer Oberflé-
chenschicht mit der Dicke dy,, und f = Npgop/Np ist der Anteil der RickstoB-Ereignisse
pro Ion in der obersten Oberflachenschicht dmﬂ im Vergleich zur gesamten Riicktofe
pro lon Np. Die gesamte Dicke der bestrahlten Oberflachenschicht d wird berechnet als
zweimal den Wert der mittleren Tiefe der RiickstoB-Atome D, wie bereits im Abschnitt
(2.6.2) erwahnt wurde. D kann als:

1 N

D () A (1) (2.92)

= i,end
Nr o

berechnet werden. x; s¢qrt Und ; ¢nq sind die Anfangs- und Endpositionen der Riickstof3e

in z-Richtung und sind in der Datei ,partic_stop r* aufgelistet.

2.8.4. Berechnung der Implantationskraterfunktion

Die Berechnung des nullten und ersten Moments der Implantationskraterfunktion in Glei-

chung (2.69), (2.71) und (2.74) erfolgt durch die Beziehung

(n) Q Nt impl.\™
My,implantation = m Z:l (yi,end) . (293>

Die Endpositionen der implantierten Ionen kénnen aus der Datei ,partic_stop p.dat"

extrahiert werden. Die mittlere Endposition der implantierten Ionen ist:

NimpL . .
Y Yilends (2.94)

=1

‘ 1
impl. _
< end > Nimpl.

12Im Rahmen dieser Arbeit wurde d,, als die Dichte der ersten drei atomaren Monolagen gewéhlt.
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2. Theorie der Musterbildung

Der nullte und erste Moment der Implantationskraterfunktion kann mit Hilfe von Glei-
chung (2.93) in folgender Weise berechnet werden:

M;g)mpl. = Q- fimpl. (2.95)
M(l) =Q.f impl. 92.96
y,impl. fzmpl. <yend > ) ( : )

wobei fimpi. = Nimpl./Nion, die Zahl der implantierten Ionen im Vergleich zur Gesamtzahl

der einfallenden Ionen ist [75].

2.8.5. Bestimmung des Koeffizients fiir ioneninduziertes

viskoses Flieflen

Der Koeffizient fur das ionenstrahlinduzierte viskose Flieflen in der Diinnschicht-Annédherung

[70] ist in Gleichung (2.44) und (2.45) durch

’y-J-cos@_d3: v-J
3775,rad 3p0n

Fspaa - d° = -cosf - Np - &, (2.97)

gegeben. d = 2D ist die gesamte Dicke der bestrahlten Schicht. 7g,4q ist die material
spezifische ioneninduzierte Viskositit [I41]. Der Parameter p, (Einheit Pa - dpa)|ist ein
Skalierungsfaktor, eingefiihrt von Mayr et al. [99, 148], um die inonenstrahlinduzierten
Viskositét fiir verschiedene Energien und Einfallswinkel skalieren zu kénnen. Die ionen-
strahlinduzierte Viskositat 7g,4¢ wird nach dem von Mayr et al. eingefiihrten Referenz-
faktor p, skaliert. Die Werte von p, bei einem Einfallswinkel von 65° werden als Referenz
verwendet, um die Viskositét fiir andere Winkel zu skalieren. Die typische Viskositét liegt
fiir Silizium bei 1g,4¢ = 1—5-10%* Pa - Tonen/cm? und fiir Kohlenstoff bei NSrad = 1—-3-10%
Pa - Tonen/cm?. Eine genaue Bestimmung der ionenstrahlinduzierten Viskositit kann er-
reicht werden (sobald experimentelle Daten fir die Rippel-Wellenldnge vorhanden sind),
indem man den Skalierungsfaktor p, mit Hilfe Gleichung variiert, bis eine dhnliche
Wellenldnge mit maximaler Wachstumsrate reproduziert werden kann [65]. In Abbildung
(2.16)) ist einen Modellfall fiir 500 eV Ne* Ionen, die auf eine amorphe Kohlenstoff-Schicht
einfallen. Die Abbildung zeigt die unterschiedlichen Kriimmungskoeffizienten zu Cy; (Gl
als Funktion des Einfallswinkels. Der erosive Koeffizient C7]°* ist negativ bis zu

13Pa - dpa = Pascal - displacements per atom
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2.8. Bestimmung der Kriimmungskoeffzienten der Bewegungsgleichung

etwa 65° und wird dann stark positiv. Dadurch tragt C{7° ab 65° zu einer Stabilisie-
rung der Oberfliche bei. Der redistributive Koeffizient C7¢% zeigt das vom CV-Modell
vorhergesagte Verhalten und ist auch in Ubereinstimmung mit anderen Simulationen, die
der CFF verwendet haben [78, 79, 82, 119]. Die dynamische Dickenabhéngigkeit Dy; ist
immer positiv mit einem Maximum bei etwa 50° und hat somit einen deutlichen stabili-
sierenden Beitrag. Die erosive Kriimmungsabhéangigkeit 7 ist leicht positiv bis zu 67°,
dann trégt sie stark zu einer Stabilisierung der Oberfléche bei. Schliellich ergibt sich der
totale Kriimmungskoeffizient C¢'% aus der Summe von allen Beitriigen wie in Abbildung
dargestellt ist. Fiir den Winkelbereich zwischen 50° und 85° ist Ci9* < 0 und
eine Gesamt-Oberflicheninstabilitidt kann zur Bildung von parallelen Rippel-Mustern in
u-Richtung fithren. Dieses Bereich wird in Abbildung als gelb beschattete Flache

angezeigt.

0,10 T T T T T T T T T T T |
-
500 eV Ne auf ta-C
< 0,08 - ——C " n
L e C:dist.
0,06 |- —0—D,, T
0 04 - C;n:plant.
' —O— T11 |
0,02 4

0,00 ¢

-0,02

Krimmungskoeffizienten C11 [nm

-0,04 |- ' _

-0,06 PR R RS (U R N (U R S
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

0 [deg]

Abb. 2.16.: Zusammenstellung der Kriimmungskoeffizienten, die zu C}; beitragen, fiir
den Fall 500 eV Ne™ auf amorphe Kohlenstoffschicht.
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2. Theorie der Musterbildung
2.9. Surfactant Sputtering

Das Surfactant?] Sputtering ist eine neuartige und vielseitige Technik, die eine statio-
néare Oberflachenbedeckung mit geeigneten Selbst- oder Fremdatomen (Surfactant-Atome)
gleichzeitig wiahrend der Ionenstrahl-Erosion verwendet (Abbildung . Surfactant-
Atome verursachen eine Reduzierung des Substrat-Sputteryields und auflerdem koénnen
abhéngig von der Depositionsrate und von physikalischen und chemischen Eigenschaften
von Substrat und deponierter Substanz zu einer Vielzahl von neuen Oberflachenmor-
phologien fithren [68] [74] 153, 157]. Beim senkrechten Ioneneinfall sagt das CV-Modell,
in Ubereinstimmung mit experimentellen Befunden, eine gleichméBige glatte Oberfliche
vorher [28, I55]. Allerdings fithrt eine simultane Zufuhr von bestimmten metallischen
Surfactant-Atomen zu einer ausgepragten Musterbildung. Mehrere theoretische Studien
haben die Kodeposition von Surfactant-Atomen wéihrend der Sputtererosion als wesentli-
chen Parameter fiir die Musterbildung betrachtet. Kree et al. haben zunéchst eine Konti-
nuumstheorie sowie eine Monte-Carlo Simulationen unter Beriicksichtigung der Kodepo-
sition von Surfactant-Atomen vorgestellt [62) 85]. Die Monte-Carlo Simulationen basieren
auf dem solid-on-solid-Modell mit zwei Arten von Atomen A und B. Das Kontinuumsmo-
dell beriicksichtigt Surfactants durch unterschiedliche Oberflichendichte, unterschiedliche
Difussionsstromdichte und individuellen Sputteryields in Abhéngigkeit von der lokalen
Oberflachendichte. Je nach Verhalten des A- und B-Atoms kénnen Zusammensetzungs-
modulationen von Surfactants, Oberflichenglattungen oder neuartige Musterbildung wie
z.B. Punktmuster auftreten. In einer anderen theoretischen Studie hat M. Bradley die
Ionenstrahlerosion unter simultaner Zufuhr von surfactant-Atomen betrachtet und ein
Modell fir Musterbildung, das kein kriimmungsabhéngiges Sputtern oder CV-Effekt er-
fordert, eingefithrt [21]. Das Modell berticksichtigt Konzentration und lokale winkelab-
héngige Erosionsraten zweier Komponenten A (Surfactant) und B (Substrat) sowie die
durch viskoses Flielen induzierten Strome. Thermische Diffusion und chemische Wech-
selwirkungen werden in diesem Modell vernachléssigt. Beim senkrechten Ioneneinfall mit
simultanen Kodeposition von Surfactant-Atomen erwartet das Bradley-Modell eine insta-
bilen Oberfliche und somit eine Musterbildung, wenn der Sputteryield des Substrats bei
einer senkrechten Ionenbestrahlung hoher als der Sputteryield einer Kodeponierten Spe-
zies ist. In anderen Worten, wenn das Substrat vorzugsweise gesputtert wird. Allerdings
ist der Sputteryield des Substrats in den meisten experimentellen Daten zur Sputterero-
sion unter simultaner Kodeposition viel kleiner als der Sputteryield einer kodeponierten
Spezies [74, 153, [157]. Hofséss et al. [68] haben ein Musterbildungs-Szenario basierend auf

HMgurface active agents
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2.9. Surfactant Sputtering

lonenstrahl

= - ~ @ | gesputterte Atome

09 D .

.'.,"..._... 9 - Mischzone
- 009 ©000 0
00000600000
00000000000
000000000000 [ SUKstret
000000000000

Abb. 2.17.: Schematische Darstellung der Sufactant-Sputtern-Prinzip. Ein homogener
breiter Ionenstrahl trifft auf das Substrat unter simultaner Kodeposition
von Surfactant-Atomen.

anfanglichen chemischen Effekten und Phasenseparationsprozesse eingefiihrt. Sie unter-
suchten die Musterbildung auf Silizium mit Schrégeinfall-Metall-Kodeposition und senk-
rechten Edelgas-Tonenbestrahlung und konnten experimentelle Hinweise fiir die Bildung
einer amorphen Metallsilizidschicht wihrend des Surfactant-Sputterns liefern. Die Metall-
Targets fiir die Kodeposition waren hochreine Folien, die neben dem Siliziumsubstrat mit
einem Neigungswinkel von 30° positioniert waren. Die Metall-Targets (Fe, Ni, Mo, W, Pt,
und Au) wurden entsprechend ihrer Fahigkeit, Metallsilizide zu bilden, ausgewéahlt. Die
ausgepragteste Neigung zur Musterbildung besteht fiir die Metalle Fe, Ni, Mo, und W, die
Si-reich amorphe Silizide mit Stdchiometrie MeSi, bilden (Abbildung [2.18). Eine mittlere
stationare Metallkonzentration in der Oberflachenschicht von 3 at.% ist ausreichend, um
eine ioneninduzierte Musterbildung auszulésen. Metall-Surfactants, fiir die nur metallrei-
che Silizide existieren oder bei denen keine stabile Silizidphase existiert, erzeugen keine
oder nur schwache Muster auf Siliziumoberflichen [68], 157]. Die vorgeschlagene Phasense-
paration und Silizidbildung von Hofséss et al. wurde von anderen Gruppen untersucht und
bestétigt [44]. Basierend auf diesen Ergebnissen und auf den bindren Phasendiagrammen
haben Hofsdss et al. eine ausgepragte ioneninduzierte Musterbildung auf Kohlenstoff-
schichten mit Metall-Kodeposition vorhergesagt [68]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden
die Musterbildung auf amorphe Kohlenstoffschichten bei senkrechtem Ioneneinfall und

simultanen Kodeposition von Mo-, W-, Ti-, und Pt-Atomen untersucht, um die chemi-
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2. Theorie der Musterbildung

schen Effekte auf die Musterbildung, insbesondere die Tendenz zur Phasenseparation zu

bestétigen und zu verallgemeinern.

dep. dep. dep.
Atome lonenstrahl Atome lonenstrahl Atome lonenstrahl

S T T B A R A

Deponierte Atome lonenstrahl induziert Musterbildung durch
verteilen sich auf das Phasenseparation und kompositorabhédngigen
Substrat RichstoB-Implantation lokaler Sputteryield

Abb. 2.18.: Szenario fir die Musterbildung auf Si-Oberflichen wahrend der Kodeposi-
tion von Fe-, Ni-, Mo-, und W-Atome.
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3. Methoden

3.1. Probenpraparation

In dieser Arbeit wird die Oberflichenstrukturierung von Siliziumoberflichen in (100)-
Orientierung sowie diamantdhnliche tetraedrische wasserstofffreie amorphe Kohlenstoff-
schichten (ta-C) untersucht. Die ta-C Schichten bestehen tiberwiegend aus sp?-hybridisierten
Bindung und wurden mit Hilfe der Laser-Arc-Technologie am Fraunhofer-Institut fur
Werkstoff- und Stahltechnik (IWS) in Dresden hergestellt. Dabei wird eine gepulste Va-
kuumbogenentladung jeweils durch einen kurzen Laserpuls an einer definierten Stelle einer
Kathoden-Walze aus Graphit geziindet und somit ein Plasma aus durchweg ionisierten
hochenergetischen Kohlenstoffteilchen erzeugt. Durch Uberlagerung der linearen Verschie-
bung des Laserfokus mit der Kathodenrotation wird sowohl eine homogene Beschichtung
iiber die gesamte Hohe als auch ein gleichméafliger Abtrag der Kathoden-Walze ermog-
licht [3]. Die Schichtdicke betragt ca. 270 nm und die Schichten sind extrem glatt mit

rms-Rauigkeit von etwa 0.1 nm.

3.2. Ionenbestrahlung

Die Bestrahlung der Proben mit Ionen im Energiebereich zwischen 100 eV und 10 keV
erfolgte an drei Anlagen, einer Plasmaquelle sowie dem Ionenbeschleuniger IOSCHKA und
dem Ionenbeschleuniger ADONIS. In diesem Abschnitt werden die drei Anlagen detailliert

erlautert.

3.2.1. Die Plasmaquelle

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die niederenergetische Plasmaquelle (Gen II) der Firma
Tectra GmbH fiir Bestrahlungen mit Ionen mit Energien von bis zu 2 keV verwendet. Die
Quelle wurde von Hayo Zutz im II. Physikalischen Institut in Géttingen aufgebaut und
besteht aus einem wassergekiihlten Mikrowellenmagnetron mit einer Frequenz von 4.45
GHz, zwei elektrostatischen Gittern und zwei Netzteilen (Abbildung [3.1).
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Faraday-Cup
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Kihlwasser Target Probenkammer Plasma Keramik-Tiegel Leckventil Stromversorgungs-
kabel

Abb. 3.1.: Schematischer Aufbau der Plasmakammer.

Das Plasma wird von rechts (in Abb. mit Mikrowellenenergie versorgt. Aus dem
Magnetron kommend wird die Mikrowellenleistung durch die Molybdéan-Stange in den
Keramiktiegel gefiihrt. Das in den Tiegel zugefiihrte Gas wird dadurch ionisiert und so
ist das Plasma geziindet. Bei Anlegen einer positiven Spannung an das erste Gitter und
negativer Spannung an das Extraktionsgitter konnen die im Plasma befindlichen Ionen
auf eine kinetische Energie von bis zu 2 keV beschleunigt werden. Aufgrund der hohen
Leistung wird das Target mit Wasser gekiihlt. Fiir einen optimalen lonenstrahl muss der
Extraktionsstrom auf das Extraktionsgitter durch Variation der Extraktionsspannung mi-
nimiert werden. Die Plasmaquelle kann mit unterschiedlichen Gasen betrieben werden,
beispielsweise Luft, Ar, Xe, Ny, Oq, oder He (Abbildung . Der Betriebsdruck fir die

meisten Gase betrigt ca. 1072 mbar.

Abb. 3.2.: Unterschiedliche Gas-Plasma erzeugt an der Anlage (Tectra Gen II). Rot fiir
Luft, Violett fir Argon und Hellblau fur Helium [5]
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3.2. lonenbestrahlung

Das Helium-Plasma kann jedoch aufgrund der hohen Ionisierungsenergie von Helium
(Eion = 24.5 V) nur bei hohem Druck (ca. 1072 mbar) generiert werden. Die Anlage kann
ebenfalls als Atomquelle betrieben werden, so werden die Ionen und Elektronen mittels
eines elektrostatischen Gitters neutralisiert bzw. herausgefiltert. Dazu wird eine Ionenfalle
und ein zusétzliches Netzteil benotigt [17].

3.2.2. Tonenbescheuniger IOSCHKA

Der Ionenbeschleuniger IOSCHKA (IOnen SCHleuder KAmmer) ist ein Niederenergie-
beschleuniger fiir Energien bis zu 10 keV. Bei der Ionenquelle handelt es sich um eine
Colutron-Ionenquelle [I]. Aus dem heiBlen Filament in der Strahlfithrungskammer wer-
den Elektronen emittiert und durch die Anodenspannung beschleunigt (Abbildung (3.3)).
Durch die beschleunigten Elektronen werden durch St68e die Gasatome ionisiert und diese
wiederum mit einer Kombination von drei elektrostatischen Linsen beschleunigt und fo-
kussiert. Mit einem Wien’schen Geschwindigkeitsfilter werden die Ionen massensepariert.
In der Implantationskammer wird der Ionenstrahl durch einen sogenannten Beamsweep,
der eine gleichméflige Bestrahlung von Probenoberflichen ermoglicht, periodisch abge-
lenkt. Nach dem Beamsweep folgt eine Blende mit einem Durchmesser von 11 mm, um
den noch inhomogenen Ionenstrahl abzuschneiden. Durch Anlegen einer Gegenspannung
an das Target werden die Ionen auf die benotigte Energie abgebremst. Der Strahl wird
anschliefend mit einer Suppressorlinse auf die Probe fokussiert. Es wird ein Kreis mit

einem Durchmesser von 12 mm bestrahlt.

b) Implantationskammer a) Strahlfiihrungskammer
100cm

Beamsweep
& Blende

VA W -
ﬁ : : : ' €— lonenstrahl
St

Abb. 3.3.: Schematische Darstellung des Ionenbeschleunigers IOSCHKA. a) Strahlungs-
kammer mit Ionenquelle, b) Implantationskammer und c) Vergréfierung der
Implantationskammer [60]
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3.2.3. Ionenbeschleuniger ADONIS

Bei der Ionenquelle von ADONISH handelt es sich um eine Hochtemperatur-Sidenius-
Ionenquelle. In der Quelle wird das zu ionisierende Gas, zum Beispiel Ar, Ny oder COs,
direkt eingeleitet und durch Stoflionisation ein Plasma erzeugt. Durch Anlegen einer Hoch-
spannung von 30 kV werden die Ionen extrahiert und beschleunigt. Zur Fokussierung des
Ionenstrahls dient eine elektrostatische Linse (17-21 kV). Mittels eines 90° Sektormagne-
ten werden die Ionen massensepariert und dann die jeweils gewiinschte Ionenart ausge-
wahlt. Nach dem Magneten folgt eine weitere Fokussierung des Ionenstrahls mittels einer
elektrostatischen Linse (0-12 kV) sowie einer Quadrupollinse. Vor der Depositionskam-
mer erfolgt durch einen Deflektor eine elektrostatische Ablenkung des Ionenstrahls um
5°, um die Neutralteilchen aus dem Strahl zu entfernen und somit moégliche Defekte in
der deponierten Schicht zu vermeiden. Durch Anlegen einer Gegenspannung (0-30 kV) in
der Depositionskammer werden die ankommenden Ionen auf die benotigte Energie abge-

bremst [24], 57, 64, 130}, 135, 163].

x-ray
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Hemispherical
analyzer

Farady-cup 1 deceleration lenses
and substrate Auger
scanner,  lens2 lll Faraday-cup 2 spgctrometer =
xy-deflector | quadrupole Faraday-cup 3

ll lens

separation deflector

depaosition
# chamber

implantation
chamber

sample holder

gas supply

evaporation of solids
[ J[[]|B303 fAKCH

Abb. 3.4.: Schema des Ionenbeschleunigers ADONIS [57].

! Anlage zur DepOsition von Niederenergetischer Ionen auf Sustrate.
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3.3. Mess- und Analyseverfahren

3.3.1. Rasterkraftmikroskop

Das Rasterkraftmikroskop AFME| ist ein Typ eines Rastersondenmikroskops und wird fiir
die Untersuchung der Proben vor und nach der Bestrahlung verwendet. Durch eine sehr
feine, lokal mit der Probenoberfliche wechselwirkende Spitze (Spitzenradius 7-50 nm)
wird die Oberfliche in einem Rasterverfahren Zeile fiir Zeile abgetastet. Die feine Spitze
befindet sich an einer Balkenfeder (Cantilever), die durch die Wechselwirkung zwischen
Spitze und Probe ausgelenkt wird. Die Verbiegung der Balkenfeder wird durch Ablen-
kungen eines auf die Spitze gerichteten Laserstrahls mit Hilfe einer Photodiode detektiert
(Abbildung . Um die Spitze in alle drei Raumrichtungen bewegen zu konnen, verwen-
det man im Rasterkraftmikroskop ein Piezorohrchen, das auflen mit vier Metallelektroden
und einer Ringelektrode auf der Innenseite versehen ist. Zur Verbiegung des Piezorohr-
chens in eine bestimmte z-y-Richtung legt man eine Spannung an zwei gegeniiberliegende
Elektroden an. Fiir eine Verschiebung in z-Richtung ist eine Spannung sowohl an der

Ringelektrode als auch an den vier Auflenelektroden erforderlich.

Lateralkraft

' Topographis&

Laserdiode

Viersegment-
Photodiode

Cantilever

Signal-
verarbeitung ‘

Regelung =

Abb. 3.5.: Funktionsprinzip eines Rasterkraftmikroskop [4].

Die Funktion des Rasterkraftmikroskop beruht auf der Kraftwechselwirkung zwischen
Spitze und Oberfliche. Es handelt sich hier um attraktive Kréfte wie kovalente, metallische

oder ionische Bindungen oder Van-der-Waals-Kréfte sowie repulsive Krafte wie Pauli- und

2 Atomic Force Microscope.
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Coulombabstoflung. Zusammengenommen koénnen die verschiedenen Wechselwirkungen
mit dem Lennard-Jones-Potential

v =(55-2) (3.1)

r6

beschrieben werden. Hierbei ist r der Abstand zwischen Spitze und Probe. Der erste Term
beschreibt die repulsive Wechselwirkung, der zweite Term die attraktive Wechselwirkung.
Das Verhaltnis zwischen attraktivem und repulsivem Potential wird durch die Konstan-
ten c; und ¢y beschrieben. Nédhert man die Spitze und die Probe einander an, erfahrt die
Spitze eine anziehende Kraft. Bei weiterer Anndhrung werden sich die Elektronenorbita-
le der Atome auf der Spitze mit denen der Probe iiberlappen. Nach dem Pauli-Prinzip
erfahren Spitze und Probe dann eine starke abstoBende Kraft (Abbildung [3.6). Beim
AFM unterscheidet man zwischen verschiedenen Betriebsmodi. Grundsétzlich untertei-
len sich die AFM-Betriebsmodi nach vier wichtigen Arten. Zum einen in Kontakt- und
Nichtkontakt-Betriebsarten und zum anderen in statische und dynamische Betriebsarten.
Die Kontaktbetriebsarten sind durch einen mechanischen Kontakt zwischen Spitze und
Probe gekennzeichnet, wahrend bei Nichtkontaktbetriebsarten Spitze und Probe zwar sehr
dicht angenahrt werden, sich aber nicht beriihren. Bei dynamischen Betriebsarten wird die
Balkenfeder vertikal moduliert und die Schwingungsamplituden sowie Frequenzen ausge-
wertet, wiahrend bei statischen Betriebsarten nur eine Verbiegung der Balkenfeder durch

die Probe hervorgerufen wird.
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Abb. 3.6.: Verlauf des Lennard-Jones-Potentials fiir ¢;/co = 1073. Die Abbildung zeigt

die Summe aus abstofienden und anziehenden Kréaften. [25].

Der in dieser Arbeit verwendete Betriebsmodus war der statische Kontaktmodus. Hier-
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3.3. Mess- und Analyseverfahren

bei wird die Spitze im Kontakt tiber die Probe gerastert und der Abstand zwischen Probe
und Spitze jeweils so reguliert, dass die Durchbiegung der Balkenfeder konstant bleibt [87].
Auf dieser Weise wird ein Bild der Oberfliche bei konstanter Auflagekraft der Spitze auf-
genommen, was wesentlich die Topographie der Probenoberfliche widerspiegelt. Uber die
Durchbiegung der Balkenfeder kann die Auflagekraft eingestellt werden. Typische Kréfte

liegen hierbei im Bereich von nN.

3.3.2. Rutherford-Riickstreu-Spektrometrie

Die Rutherford-Riickstreu-Spektrometrie RBY] ist eine Methode zur tiefenaufgelésten
Materialanalyse. Hierbei wird ein masseselektierter Ionenstrahl auf die zu untersuchen-
de Probe gerichtet. Die eindringenden Ionen mit der Masse Mp werden teilweise durch
elastische Stofe an den Kernen der Targetatome mit der Masse My zurtickgestreut und
durch einen energieauflosenden Detektor registriert. Aufgrund des Energieverlustes der
zuriickgestreuten Teilchen konnen Riickschliisse auf die Masse der Targetatome und die
Tiefe der Streuereignisse gezogen werden (Abbildung. Bei Teilchenenergien, die fiir die
Rutherford-Riickstreuung in Frage kommen, kann man von einer Coulomb-Streuung aus-
gehen. Durch Coulomb-Abstolung werden einfallende Tonen wie bei einem elastischen Stof3
an den Atomkernen des Targetmaterials gestreut. Der dabei auftretende Energieverlust

der zuriickgeworfenen Teilchen léasst sich durch den kinematischen Faktor k beschreiben.

Detektor

Probe

Abb. 3.7.: Schematische Darstellung der Riickstreuung eines Ion in der Tiefe x.

3 Rutherford Backscattering Spectrometry.
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Der kinematische Faktor £ beschreibt den Enegietibertrag vom Projektil der Energie Fj
und Masse Mp an das Targetteilchen der Masse Mr. Die Energie des gestreuten Teilchens

ist mit
Ei=k-E, (3.2)

gegeben, wobei aus der Energie- und Impulserhaltung die folgende Beziehung folgt:

(3.3)

o (V= ((Mp/Mr) im0 + (M /M) cos 0 ’
- 1+ (Mp/Mr) |

Der kinematische Faktor wird nur durch das Massenverhéltnis Mp/M7 und dem Streu-
winkel 6 bestimmt. Abdildung zeigt die Abhahngigkeit des kinematischen Faktors
vom Massenverhéltnis Mp/Mr und vom Streuwinkel 6. Die gestreuten Ionen weisen in
einen Streuwinkel nahe 180° eine besonders gute Massentrennung auf. Deswegen wiére
es am besten, fir eine optimale Massentrennung, die Detektoren im Winkel nahe 180°
aufzustellen. Trifft ein Ion unter dem Winkel 6, auf das Target, so wird das Ion beim
Durchqueren von Materie Energie verlieren (Abbildung . Wird der Energieverlust pro
Strecke bei D nnschichten naherungsweise konstant angenommen, so betragt die Energie

des Tons kurz vor der Streuung

T dE
Eoor = By — N [— ) 3.4
0" cos 0, ( dx ) Hin (3-4)

Die Energie nach der Streuung wird durch den kinematischen Faktor bestimmt.
Enach =k- Evor- (35)

Aufgrund des elektronischen Energieverlusts auf dem Riickweg ergibt sich die Energie des

Ions E'r beim Verlassen der Probe zu:

x dE
Er = Fpah — g )
R b cos 0, ( dx > R (3.6)

Fir die Energiedifferenz zwischen einem an der Oberfliche und einem in der Tiefe x
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3.3. Mess- und Analyseverfahren

gestreuten lon gilt:

k dFE 1 dE
AFE =k -FEy— FEr = | = + | = - T (3.7)
cos 0y dz Hin  COS 0, dz R
1
T
KMTO.5‘
| ’ 1
0 0526
5
05
90°
N
8\ )
180" 5 10 50 100
M,

P

Abb. 3.8.: Abhiahngigkeit des kinematischen Faktors vom Massenverhéltnis Mp /Mp und
vom Streuwinkel 6 [I51].

Durch die Energiedifferenz AE ldsst sich die Tiefe bestimmen, aus der ein Ion aus
der Probe zuriickgestreut wurde. Eine entscheidende Grofle fiir die mathematische Be-
schreibung der Rutherford-Riickstreuung ist die differentielle Streuquerschnitt g—g. Der
differentielle Streuquerschnitt gibt die Wahrscheinlichkeit an, dass ein Ion in den Raum-
winkel df2 gestreut wird und ist fiir das ungeschirmte Coulomb-Potential im Laborsystem
durch

(3.8)

2
Mp\ wi ]2
do ( 2T >2 4 <\/1 - {(M—ﬁ sin 9} + cos 9)
= — -
dQ 167eq Eyor sin* 6 \/1 B [(%) sin 0}2

gegeben. Hierbei sind Z; und Zr die Kernladungszahlen von Ion und Targetatom, .,

ist die Energie des Ions vor der Streuung und 6 ist der Streuwinkel [53, 151].
Fir Mp < MT reduziert sich die Gleichung (3.8)) zu

do ZPZT62 2 1
— = i (3.9)
dQ 167T€0Evor S1n <§>
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3. Methoden

Abbildung ({3.9)zeigt ein RBS-Spektrum von 200 nm dicken Ge-Diinnschicht auf Si-Substrat.

Die Germanium-Schicht wurde unter Verwendung eines 900 keV He?*-Strahls analysiert

: Detektor

A

Si Ge

Helium-lonen

6000 -
5000

4000 —

3000 —

°  exp.
| ——fit

Intensitat

2000 —

1000 —

T T T T T T L T T v T v T v 1
100 200 300 400 500 600 700 800 900
Energie (keV)

Abb. 3.9.: RBS-Spektrum von 200 nm dicken Germanium auf Si-Substrat. Die Krei-

se stellen die experimentellen Daten dar. Die rote Linie ist das simulierte
Spektrum.
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4. Tonenstrahlinduzierte

Musterbildung auf einfachen
Oberflachen

4.1. Einfiihrung

Obwohl zahlreiche experimentelle Untersuchungen mit Art-Ionenbestrahlung durchge-
fiuhrt wurden [8 [13], 46, 83, ©94], [124], [160], wurden nur sehr wenige Studien fiir leichte lonen
wie Neon durchgefiihrt. Nach Vishnyakov-Carter kann die Verwendung von leichten Ionen
und niedrigen Energien Oberflichenwellen und anschlieende grofle Amplitudenfacettie-
rung auf Silizium bei Raumtemperatur hemmen [149]. Ziberi et al. berichteten, dass keine
Musterbildung mit Ne*-Ionen bestrahlten Si-Oberflachen fiir Ionenenergie unter 2000 eV
beobachtet wurde, aber es werden keine Daten in der Arbeit gezeigt[159]. Zhu et al. be-
obachtete jedoch periodische Wellen auf diamantahnlichen Kohlenstoffschichten (DCL),
die mit 1500 eV Ne'-Ionen und einem Einfallswinkel von 60° bei 700° C bestrahlt wurden
[158]. In diesem Kapital soll untersucht werden, woran es liegt, dass die Musterbildung
nach Bestrahlung mit leichten Ionen wie Ne™ moglicherweise unterdriickt ist. Um die-
ses Ziel zu erreichen, wird die ioneninduzierte Musterbildung auf amorphen Kohlenstoff-
und kristallinen Siliziumoberflichen bei Bestrahlung mit niederenergetischen Ne®- und
Art-Tonen von 250 eV bis zu 60 keV untersucht.

4.2. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C
Schichten

4.2.1. Bestrahlung mit Ne'-Ionen

Die Abhéngigkeit der Oberflichenmorphologie vom globalen Einfallswinkel # nach Io-
nenbeschuss mit unterschiedlicher Energie ist in Abbildung (4.1)) dargestellt. Fiir globale
Einfallswinkel im Bereich von 6 < 45° bilden sich keine Muster und die Rauigkeit bleibt
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberflachen

sehr gering mit wyyus = 0.2 nm —0.5 nm.

lonenstrahl
ry
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g
o
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Abb. 4.1.: AFM-Aufnahmen von ta-C Schichten nach der Bestrahlung von Ne'-Ionen.
Jedes Bild zeigt einen 500 x 500 nm? grofien Ausschnitt, auer bei 5 und 10
keV 1 x 1 um?.
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4.2. ITonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten

Fir 50° < 6 < 60° und Ionenenergien zwischen 250 eV und 5 keV wurden Rippelmus-
ter mit kleiner Amplitude und Wellenvektor ? parallel zur Ionenstrahlrichtung gebildet.
Ausgepriagte Musterbildung findet in einem engen Winkelbereich zwischen 65° und 75°
statt. Fir die wohlgeordneten Wellen, die bei einem schragen Ionenstrahl erzeugt werden,
erhalten wir eine mittlere Wellenlangen zwischen 16 nm und 73 nm. Eine Zusammen-
stellung dieser experimentellen Daten fithrt zur Abbildung . Die Wellenldangen sind
als Funktion der Ionenenergie und des Ioneneinfallswinkels aufgetragen. In den Féllen, in
denen keine Rippelmuster beobachtet wurden, ist der Datenpunkt in der unteren Ebene

aufgetragen. Fiir Bestrahlung mit 10 keV und Fluenz bis zu 5 x 1017 /cm? bleibt die Ober-
flache glatt mit einer Rauigkeit bis zu wy,s = 0.5 nm.

(oA}
o

£
o

W
o

Welleniange (N

™~
o

-
o

B

o

Abb. 4.2.: Diagramm der gemessenen Wellenldngen fiir die Ne™-Bestrahlung mit Ener-
gien zwischen 250 eV und 10 keV als Funktion der Ionenenergie und des lo-

neneinfallswinkels. Der gestrichelte rechteckige Bereich markiert den Bereich,
in dem Rippelmuster beobachtet wurden.

4.2.2. Simulationsergebnisse

Die Monte-Carlo-Simulation der Kriimmungskoeffizienten C¥§'* ist in den Abbildungen
(4.3), (4.4) und (4.5) dargestellt. Die Simulationen wurden hauptsichlich im dynami-

schen Modus durchgefithrt, um den Ionenimplantationseffekt zu berticksichtigen. Um die

Reinheit der bestrahlten Proben zu verifizieren und den restlichen Ne-Gehalt zu messen,
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

wurden die Proben mit Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie (RBS) unter Verwendung
eines 900 keV He*"-Strahls analysiert. Tabelle (4.1)) zeigt die Tonenimplantation und den
restlichen Ne-Gehalt einiger bestrahlter Proben, die mit SDTrimSP-Programm berechnet
wurden, verglichen mit der RBS-Analyse des Restgehaltes von Ne in bestrahlten ta-C-
Schichten. Fiir Ionenenergien zwischen 250 eV und 10 keV ist der Koeffizient

total __ ,veros. redist. implant.
Ci7" = C11” + O3 +Cy + Ty + Dy

fiir Einfallswinkel zwischen 40° und ca. 80° negativ, was eine Instabilitdt der Oberflache
in x-Richtung verursacht und somit zu parallelen Rippelmustern fiihrt. Der Winkelbe-
reich ist in Abbildungen (4.3)), und als grau schattierte Fliche markiert. Wenn
der dickenabhangige Krimmungskoeffizient D;; berticksichtigt wird, wird die Summe des
erosiven, des redistributiven und des Implantationsterms fiir Einfallswinkel zwischen etwa
55° und 85° negativ und man wiirde nur parallele Rippelmuster ab etwa 55° erwarten. Die
berechneten Kriimmungskoeffizienten zeigen auch, dass bei vernachlassigter Ionenimplan-
tation nur ein positiver Gesamtkriimmungskoeffizient fiir die mit 1.5 keV und 5 keV Ionen
bestrahlten Proben und ein sehr kleiner negativer Gesamtkriimmungskoeffizient fiir 850
eV und 10 keV Ionenbestrahlung zu erwarten sind. Das bedeutet, dass keine Rippelmuster
auftreten sollten (Abbildungen und [4.5). Der Kriimmungskoeffizient C43'! ist
fiir die Energien 250 eV bis 10 keV in den Abbildungen ([4.6), und gezeigt.
Ionenimplantation fithrt zu einer signifikanten Stabilisierung der Oberfliche gegen senk-
rechte Rippelnmusterbildung fiir alle Einfallswinkel und fiir alle Energien zwischen 250
eV und 10 keV.

Eion 0 Fluenz Ne-Implant. Ne-gesputt. Ne-Gehalt Ne-Gehalt
[eV] [Grad] [lonen/cm?] SDTrimSP  SDTrimSP  SDTrimSP RBS
250 60° 1.9x10%7 66.8 % 65.5 % 1.3 % 1.3 %
500 60° 1.3x10'7 38.1 % 36.8 % 1.3 % 1.3 %
850 55° 1.8x10'7 32.9 % 31.5 % 1.4 % 1.4 %
1500  65° 1x10'7 34.8 % 32.4 % 2.4 % 2.4 %

Tab. 4.1.: Konzentration von implantierten Ne-Ionen und des restlichen Ne-Gehalts, be-
rechnet mit SDTrimSP. Die fiinfte Spalte zeigt den Anteil der durch die Ionen-
bestrahlung wieder gesputterten Ne-Atomen. Die letzte Spalte zeigt den ge-
messenen restlichen Ne-Gehalt unter Verwendung der Rutherford-Riickstreu-
Spektroskopie. Der Ne-Gehalt ist bezogen auf die Fluenz in der dritten Spalte.
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Krimmungskoeffizienten (nm’)
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4.2. ITonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten
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Abb. 4.8.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten C!¢% fiir 250 eV und 500 eV Ne™-

Ionenbestrahlung von ta-C. Der FErosionskoeffizient

ETO0S.

11%% beinhaltet die

Kriimmungsabhéngigkeit der Erosionskraterfunktion 73;. Im oberen Dia-

gramm beinhaltet 9%

den Effekt der Ionenimplantation C7]

implant. .
1P Caber die

Dickenanhéngigkeit der bestrahlten Schicht D, ist vernachlassigt. Im mitt-

leren Diagramm beinhaltet

fekt der Ionenimplantation C7}
gramm sind die beiden Koeffizienten Dy; und Cjj

total
Cn
implant.

die Dickenabhéngigkeit Dy, aber der Ef-
ist nicht beriicksichtigt. Im unteren Dia-

implant.

beriicksichtigt. Der

grau schattierte Bereich zeigt die Winkelbereiche an, in denen C1% < 0 ist.
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

Krimmungskoeffizienten (nm4)
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Abb. 4.4.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten O fiir 850 ¢V und 1.5 keV Ne™-
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Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C{{°* beinhaltet die
Kriimmungsabhéngigkeit der Erosionskraterfunktion 73;. Im oberen Dia-
gramm beinhaltet €% den Effekt der Tonenimplantation C}7*'*"  aber die
Dickenanhéngigkeit der bestrahlten Schicht D, ist vernachlassigt. Im mitt-
leren Diagramm beinhaltet C19' die Dickenabhingigkeit D;;, aber der Ef-
fekt der Tonenimplantation szp lant ist nicht beriicksichtigt. Im unteren Dia-
gramm sind die beiden Koeffizienten Dy, und CI7"“™ beriicksichtigt. Der
grau schattierte Bereich zeigt die Winkelbereiche an, in denen C1% < 0 ist.



4.2. ITonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten
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Abb. 4.5.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten CI9' fiir 5 keV und 10 keV Ne'-
Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C77°* beinhaltet die
Kriimmungsabhéngigkeit der Erosionskraterfunktion 73;. Im oberen Dia-
gramm beinhaltet €% den Effekt der Ionenimplantation C}7*'*"  aber die
Dickenanhéngigkeit der bestrahlten Schicht D, ist vernachlassigt. Im mitt-
leren Diagramm beinhaltet C{9" die Dickenabhéngigkeit Dsy, aber der Ef-
fekt der Tonenimplantation CI7*" ist nicht berticksichtigt. Im unteren Dia-
gramm sind die beiden Koeffizienten Dy, und CI7"P“™ beriicksichtigt. Der

grau schattierte Bereich zeigt die Winkelbereiche an, in denen Ci9%! < 0 ist.
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

Krimmungskoeffizienten (nm4)
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Abb. 4.6.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten CI3' fiir 250 eV und 500 eV Ne'-
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ETO0S.

Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C$5°% beinhaltet die
Kriimmungsabhéngigkeit der Erosionskraterfunktion T5;. Im oberen Dia-
gramm beinhaltet C%3'* den Effekt der Ionenimplantation Ciy”*" Im un-

teren Diagramm wird der Effekt der Ionenimplantation nicht berticksichtigt.
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4.2. ITonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten

850 eV Ne auf ta-C 1.5 keV Ne auf ta-C
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Abb. 4.7.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten Ci5'% fiir 850 eV und 1.5 keV Ne-

Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C$5°% beinhaltet die
Kriimmungsabhéngigkeit der Erosionskraterfunktion 7T5;. Im oberen Dia-
gramm beinhaltet C%5'* den Effekt der Ionenimplantation Cay”'*". Im un-

teren Diagramm wird der Effekt der Ionenimplantation nicht berticksichtigt.
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

5 keV Ne auf ta-C 10 keV Ne auf ta-C
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Abb. 4.8.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten CI3' fiir 5 keV und 10 keV NeT-
Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C$5°% beinhaltet die
Krimmungsabhéangigkeit der Erosionskraterfunktion 75,. Im oberen Dia-
gramm beinhaltet C%3'* den Effekt der Ionenimplantation Chy”*" . Im un-

teren Diagramm wird der Effekt der lonenimplantation nicht berticksichtigt.
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4.2. ITonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten

4.2.3. Bestrahlung mit Ar*-Ionen

Im Folgenden wird die Musterbildung auf ta-C Schichten mit Ar*-Ionenbestrahlung im
Energiebereich 200 eV bis 10 keV und Einfallswinkel von 60° diskutiert. Es wurde Rip-
pelmuster orientiert mit Wellenvektor parallel zur projizierten Ionenstrahlrichtung fir
Ionenenergie bis zu 10 keV beobachtet. Die AFM-Bilder von Abbildung zeigen
Rippelmuster auf ta-C, erhalten fiir eine Tonenfluenz zwischen 3,5 x 10! Tonen/cm? und
3,5 x 10'7 Tonen/cm?. Die Wellenlinge nimmt mit zunehmender Ionenenergie von etwa
14 nm bis 68 nm zu und die effektive Rauigkeit der Muster betragt etwa 0.5 — 1 nm. Die
Wellenlénge der in den AFM-Bildern von Abbildung gezeigten Wellenmustern ist
in Abbildung als Funktion der Ionenenergie aufgetragen. Die Wellenldnge und die
entsprechenden Fehlerbalken werden mit Hilfe der spektralen Leistungsdichte-Verteilung
der AFM-Bilder (PSD) bestimmt. Es findet sich eine gute lineare Beziehung zwischen
Wellenwellenldnge und Ionenenergie. Eine solche lineare Beziehung zwischen der Rippel-
Wellenlédnge und der Tonenenergie wurde bereits fiir andere Oberflachen, wie Si [33], SiOq
[144] und Graphit [58], berichtet. Abbildung zeigt die Winkelabhéngigkeit von ta-C-
Schichten nach einer Art-Bestrahlung fir Ionenenergie von 500 €V, 1 keV und 10 keV. Es
wurde in den Experimenten einen Ubergang von einer flachen Oberfliche zu senkrechten
Rippelmustern um 60° fiir lonenenergien von 500 eV und 1 keV gefunden. Parallellrip-
pel auf ta-C-Schichten wurden nach 10 keV Ar*-Bestrahlung bei 65° beobachtet. Fiir
Einfallswinkel < 55° bleibt die Oberflache glatt mit einer Rauigkeit von etwa 0,5 nm.

Oor——T— 77T T T T T T T

70 b Musterwellenlange: _
X [nm]=9.92 + 5.82 E [keV] e
60 |- il 4
50 /%’/ g
T 40} 4
£ I .-
= »
30 e i
_ ¥ .
20 |- §§ -
10 | % i
0 L 1 L 1 L 1 " 1 " 1 1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 M
E [keV]

Abb. 4.9.: Wellenlinge der in Abbildung (4.10)) gezeigten Rippelmuster als Funktion der
Ionenenergie fiir einen festen Ioneneinfallswinkel von 60°.
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberflachen

lonenstrahl

N

o

Abb. 4.10.: AFM-Bilder von Rippelmustern auf ta-C-Schichten, die mit Ar*-Ionen unter
einem Einfallswinkel von 60° und unterschiedlichen Ionenenergien zwischen
500 eV und 60 keV erodiert wurden. Die Rippel sind mit einem Wellenvek-
tor parallel zur projizierten Ionenstrahlrichtung orientiert. Jedes Bild zeigt
einen 1 x 1 pum? groflen Ausschnitt.
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4.2. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten

lonenstrahl

10000 eV

1000 eV

500 eV

Einfallswinkel

Abb. 4.11.: AFM-Aufnahmen von den ta-C Schichten nach der Bestrahlung von Art-
Ionen als Funktion des Einfallswinkels. Jedes Bild zeigt einen 500 x 500 nm?
grofien Ausschnitt auler bei 10 keV 1 x 1 ym?.

4.2.4. Simulationsergebnisse

Die drei Kriimmungskoeffizienten C¢7os Credistr yund C9%a! sind in Abbildung und
fir 500 eV, 1 keV und 10 keV gezeigt. C9' wird in einem Winkelbereich zwi-
schen 40° und 85° (45° und 85° fiir 10 keV) deutlich negativ, falls den dickenabhéngi-
ge Kriitmmungskoeffizient Dy, vernachlassigt wurde. Dieser Winkelbereich reduziert sich
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

auf 67°-85°, wenn der Koeffizient D;; berticksichtigt und der Implantationskoeffizient

szplant

vernachléssigt wird. Im Falle der Beriicksichtigung der beiden Koeffizienten Dy,

lant. : . . . . .
und C{P*™ wird €19 in einem Winkelbereich zwischen 55° uns 85° eindeutig nega-

tiv und zeigt somit eine gute Ubereinstimmung mit experimentellen Daten in Abbildung
- Der Kriimmungskoeffizient C%5!% ist dhnlich wie Net-Bestrahlung positiv fiir alle
Einfallswinkel und untersuchten Ionenenergien (Abbildung und {4.15]).
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Abb. 4.12.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten C¢%! fiir 500 eV und 1 keV Art-

Ionenbestrahlung von ta-C. Der Koeffizient

71°° beinhaltet die Krim-

mungsabhangigkeit der Erosionskraterfunktion TH Im oberen Diagramm
beinhaltet C' den Effekt der Ionenimplantation C{7"'*™ aber die Di-
ckenabhéngigkeit der bestrahlten Schicht D;; ist vernachlédssigt. Im mittle-
ren Diagramm beinhaltet C?9' die Dickenabhiingigkeit D;; aber der Effekt

der Ionenimplantation

szplant

ist nicht berticksichtigt. Im unteren Dia-

gramm sind die beiden Koeffizienten Dy; und C/77"*™ beriicksichtigt. Der
grau schattierte Bereich zeigt die Winkelbereiche an, in denen C#%a! < 0 ist.
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10 keV Ar auf ta-C
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Abb. 4.13.: Berechnete Kriitmmungskoeffizienten C19% fiir 10 keV Ar*-Ionenbestrahlung
von ta-C. Der Erosionskoeffizient C7]° beinhaltet die Krimmungsabhén-
gigkeit der Erosionskraterfunktion 77;. Im oberen Diagramm beinhaltet
Ctotal den Effekt der Ionenimplantation C{77"*" aber die Dickenabhéingig-
keit der bestrahlten Schicht Dy ist vernachlassigt. Im mittleren Diagramm
beinhaltet Ci$' die Dickenabhéngigkeit Dy, aber der Effekt der Tonenim-
plantation C{7"“™ ist nicht beriicksichtigt. Im unteren Diagramm sind die
beiden Koeffizienten Dy, und CI7'*™ beriicksichtigt. Der grau schattierte

Bereich zeigt die Winkelbereiche an, in denen C9% < 0 ist.

71



4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

Abb. 4.14.:
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Berechnete Kriimmungskoeffizienten Ci5'® fiir 5 keV und 10 keV Ne'-
Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C55°° beinhaltet die
Krimmungsabhangigkeit der Erosionskraterfunktion 75,. Im oberen Dia-
gramm beinhaltet C%5'* den Effekt der Ionenimplantation Cag? ™. Im un-

teren Diagramm wird der Effekt der lonenimplantation nicht berticksichtigt.



4.2. ITonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C Schichten
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Abb. 4.15.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten CIg fiir 1 keV und 10 keV Art-
Ionenbestrahlung von ta-C. Der Erosionskoeffizient C$;° beinhaltet die

Krimmungsabhangigkeit der Erosionskraterfunktion 75,. Im oberen Dia-

gramm beinhaltet C%5'* den Effekt der Ionenimplantation Ciag?“". Im un-

teren Diagramm wird der Effekt der Ionenimplantation nicht berticksichtigt.

4.2.5. Diskussion

In diesem Abschnitt wurde die Rippelmusterbildung auf amorphe Kohlenstoffschichten
durch Ne™- sowie Art-Tonenbestrahlung fiir einen breiten Bereich von Ionenenergien und
Ioneneinfallswinkeln untersucht. Es wurde finden ein gut definiertes Regime von Bestrah-
lungsparametern gefunden, in dem die Bildung von parallelen Rippel auftritt. Im Fall von
Net-Tonen auf ta-C werden Rippelmuster fir Einfallswinkel zwischen 50° und 75° und Io-
nenenergien von nicht mehr als 5 keV beobachtet. Im Gegensatz dazu bleibt die Oberflache

nach 10 keV Net-Bestrahlung mit dhnlicher Ionenfluenz flach, denn die Wachstumsrate
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4. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf einfachen Oberfldchen

scheint so klein zu sein, dass auch nach einer Fluenz von 5 x 10! Tonen/cm? keine Rip-
pelmuster beobachtet werden. Fiir den Fall Ar™-Tonen auf ta-C werden Rippelmuster fiir
Einfallswinkel zwischen etwa 60° und 75° beobachtet. RBS-Analysen der bestrahlten Pro-
ben zeigen eine signifikante Restkonzentration an implantiertem Ne und Ar. Der Vergleich
mit SDTrimSP-Simulationen zeigt, dass die implantierte Fraktion leicht Werte iiber 50%
iibersteigen kann. Der Verlust von Ne und Ar wird dann hauptséchlich durch Sputtere-
rosion und Riickreflexion bei grofleren Einfallswinkeln bestimmt. Berechnungen der nur
auf dem BH- und CV-Modell basierenden Kriimmungskoeffizienten unter Verwendung der
Kraterfunktionstheorie sagen eine Musterbildung fiir Einfallswinkel von nur 45° vorher.
Nur wenn die Abhéngigkeit der dynamischen Schichtdicke Dy, berticksichtigt wird, kann
man den Bereich, in dem parallele Rippelmuster gebildet werden, korrekt vorhersagen.
Der unterschiedliche Beitrag von Erosion, Massen-Redistribution und Implantation zum
Gesamtkriimmungskoeffizienten C19' kann aus Abb. , , , und
abgeleitet werden. Erosion hat hauptséachlich einen stabilisierenden Beitrag bei gréfleren
Einfallswinkeln und die Musterbildung ist hauptséachlich auf eine Massen-Redistribution
und Tonenimplantation zuriickzufiithren. Die Simulationen zeigen auch, dass bei Einfalls-
winkeln bis etwa 50° keine Musterbildung auftritt. Die Stabilisierung der Oberflache be-
ruht in diesem Winkelbereich auf dem positiven Koeffizienten D;; und auch auf dem
stabilisierenden Effekt der Ne- und Ar-Implantation, d.h. dem Koeffizienten C{77"*".

4.2.6. Fazit

Mit Hilfe des Monte-Carlo-Simulationsprogramms SDTrimSP wurden die Kriitmmungsko-
effizienten C19 unter Beriicksichtigung der BH-Theorie berechnet, einschliefilich der von
Harrison und Bradley eingefiihrten Kriitmmungsabhéangigkeit der Kraterfunktion [61], des
CV-Modells [28], der von Hofséss et al. eingefithrten dynamischen Schichtdickenabhén-
gigkeit sowie der Effekt der Ionenimplantation [70, [71) [75]. Die C};-Koeffizienten werden
im experimentell beobachteten Bereich negativ und sind somit in der Lage, die Muster-
bildung durch Bestrahlung mit niederenergetischen Net- und Ar*-Ionen quantitativ vor-
herzusagen. Die Berechnungsergebnisse stimmen sehr gut mit der Zusammenstellung der
experimentellen Ergebnisse, die in den Abb. , und gezeigt sind, iiberein.
Ohne den stabilisierenden Kriimmungskoeffizienten kann die Abwesenheit von Mustern
bei 45° nicht erklart werden. Weiterhin findet man, dass der Implantationskoeffizient fir
Winkel iiber 45° destabilisierend wirkt und insbesondere bei einer Ionenbestrahlung von
850 eV bis 10 keV zur Ausbildung von Rippel-Mustern beitrégt.
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4.3. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf Si
Schichten

4.3.1. Bestrahlung mit Ne-Ionen

Die Bildung von parallelen Rippeln fir Ar*-Tonenbestrahlung auf Si im Energiebereich
zwischen 250 eV bis 140 keV ist in der Literatur gut dokumentiert. Es wurden jedoch
nur wenige Studien fiir leichte Ne™-Tonen auf Si durchgefiihrt. Carter et al. beobachteten
parallele Rippel auf Si mit einer Wellenlange von etwa 800 nm fiir 20 keV Ne™-Ionen und
45° Einfallswinkel [29]. Um den niedrigen Bereich der Ionenenergien abzudecken, wurde
in dieser Arbeit Bestrahlungen von Si-Oberflichen mit Ne™-Ionen zwischen 500 ¢V und
1.5 keV durchgefiihrt. Die AFM-Bilder sind als Funktion des Einfallswinkels und mit einer
Fluenz zwischen 1 und 4 x 107 Tonen/cm? in Abbildung dargestellt. Fiir 500 eV sind
parallele Rippel-Muster deutlich zu sehen. Die Wellenlange betragt 126 nm bei 45° und
90 nm bei 60°. Bei 75° verschwanden die Rippel und die Rauhigkeit ist nahe derjenigen
Oberflache, der nicht bestrahlt wurde. Bei 1 keV und 1.5 keV bleibt die Oberfliche glatt
fiir alle Einfallswinkel zwischen 45° und 75°. Die Abwesenheit von Mustern bei 1 keV und
1,5 keV stimmt mit den zuvor veroffentlichten Daten von Vishnyakov-Carter und Ziberi
et al. iberein [149, [159].

4.3.2. Simulationsergebnisse

Abbildung (4.17) und (4.18) zeigen die Monte-Carlo-Simulation der Kriimmungskoeffizi-
enten C19% fiir 500 eV, 1 keV und 1.5 keV Ne'-Ionenbestrahlung. Die Beriicksichtigung der

beiden Koeffizienten D; und C7P*™ hei 500 6V fithrt zu einem negativen Gesamtkriim-

mungskoeffizient C19** mit Werten zwischen 57° und 80° und somit zur Destabilisierung

der Oberfliche. Wenn die Tonenimplantation vernachlissigt wird, bleibt C#% fiir alle
Einfallswinkel positiv. Die berechneten Kriimmungskoeffizienten fiir 1 keV und 1.5 keV
NeT auf Si zeigen auch deutlich, dass C#!! fiir alle Einfallswinkel positiv ist, wenn die
beiden Koeffizienten Dy; und CI7P“™ beriicksichtigt werden, sodass keine Rippelmuster
auftreten sollten. Die Vernachlassigung des Koeffizients Dy fithrt in den drei Féllen zu
negativen C?9 im Winkelbereich zwischen 45° und 75°. Die in Abbildungen und
(4.20) gezeigten Kriimmungskoeffizienten C%3' sind immer positiv und die senkrechte
Rippelmusterbildung wird unterdriickt. Denn Ionenimplantation fithrt auch bei der Ne™-
Ionenbestrahlung auf Si zu einer signifikanten Stabilisierung der Oberfliche gegen der

senkrechten Rippelmusterbildung.
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lonenstrahl

<€

1500 eV

1000 eV

500 eV

Einfallswinkel

Abb. 4.16.: AFM-Aufnahmen von den Si-Schichten nach der Bestrahlung von 500 eV,
1 keV und 1.5 keV NeT-Ionen als Funktion des Einfallswinkels. Jedes Bild
zeigt einen 1 x 1 pum? groBen Ausschnitt.
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4.3. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf Si Schichten
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Abb. 4.17.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten %' fiir 500 eV und 1 keV Ne-
Ionenbestrahlung von Si-Oberflichen. Der Erosionskoeffizient C{7°* beinhal-
tet die Krimmungsabhéngigkeit der Erosionskraterfunktion 71;. Im oberen
Diagramm beinhaltet 2% den Effekt der Ionenimplantation Ci7P“™  aber
die Dickenabhéngigkeit der bestrahlten Schicht Dy ist Vernachlassigt. Im
mittleren Diagramm beinhaltet C19' die Dickenabhingigkeit D;;, aber der
Effekt der Tonenimplantation szp fant ist nicht beriicksichtigt. Im unteren
Diagramm sind die beiden Koeffizienten Dy; und C"" berticksichtigt.
Der grau schattierte Bereich zeigt die Winkelbereiche an, in denen C15% <

ist.
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1.5 keV Ar auf Si
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Abb. 4.18.: Berechnete  Kriimmungskoeffizienten — Ci%%!  fiir 1.5 keV  Ne'-
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Ionenbestrahlung von Si-Oberflichen. Der Erosionskoeffizient C{7**
beinhaltet die Kriimmungsabhangigkeit der Erosionskraterfunktion 7i;.
Im oberen Diagramm beinhaltet C$'4! den Effekt der Ionenimplantation
cimelant: - aber die Dickenabhéngigkeit der bestrahlten Schicht Dy ist
vernachlissigt. Im mittleren Diagramm beinhaltet C?'@ die Dicken-
abhingigkeit Ds;, aber der Effekt der Ionenimplantation C7P™ it
nicht berticksichtigt. Im unteren Diagramm sind die beiden Koeffizienten
Dy; und CIPl™ heriicksichtigt. Der grau schattierte Bereich zeigt die

Winkelbereiche an, in denen C{$ < 0 ist.
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Abb. 4.19.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten C13' fiir 500 eV und 1 keV Net-
Ionenbestrahlung von Si-Oberflachen. Der Erosionskoeffizient C'5;°** beinhal-
tet die Krimmungsabhéangigkeit der Erosionskraterfunktion T5,. Im oberen

Diagramm beinhaltet C33

total

den Effekt der Ionenimplantation C.

implant.
22

. Im

unteren Diagramm wird der Effekt der Ionenimplantation nicht beriicksich-

tigt.
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1.5 keV Ne auf Si
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Abb. 4.20.: Berechnete Kriimmungskoeffizienten ~ Ci3!  fir 1.5 keV  Nef-
Ionenbestrahlung von Si-Oberflichen. Der FErosionskoeffizient C§5°*
beinhaltet die Kriimmungsabhangigkeit der FErosionskraterfunktion 7bs.
Im oberen Diagramm beinhaltet C13'® den Effekt der Ionenimplantation
Cimelant: - Tm unteren Diagramm wird der Effekt der Ionenimplantation
nicht beriicksichtigt.
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4.3.3. Diskussion und Fazit

In diesem Abschnitt wurden neue experimentelle Daten zur Verfiigung gestellt, die zeigen,
dass parallele Rippelmusterbildung induziert durch Bestrahlung mit niederenergetischen
NeT-Tonen auf Si-Oberflichen fiir 1 keV und 1.5 keV Ionenenergie gehemmt oder zumindest
stark unterdriickt wird. Bei einer Energie von 500 eV treten ausgepréigte Muster innerhalb
eines Winkelbereichs zwischen etwa 45° und 60° auf. Bei einer hohen Energie von 20 keV
ist die Bildung von Rippelmustern in den fritheren experimentellen Verdffentlichungen
dokumentiert[29]. Weder die BH-Theorie (einschliefllich der Kriitmmungsabhangigkeit der
Kraterfunktion 73y selbst) [22, [61] noch das CV-Modell [28] oder die Kombination von
beiden ist in der Lage, das Fehlen von Rippel-Mustern im niedrigen Ionenenergiebereich
zu erklaren. Jedoch mit der Berticksichtigung der dynamischen Dickenanhangigkeit Dqq
und des Implantationskoeffizients Ci77“™ konnen wir die Abwesenheit von Rippelmuster
bei 1 keV und 1.5 keV Net-Tonenbestrahlung verstehen. Der Grund fir das Fehlen von
Mustern liegt in diesem Fall im 77;- und Dq;-Term. Die Kriimmungsabhangigkeit der
Erosionskraterfunktion beim 1 keV Ne'-Ionen auf Si verschiebt den Nulldurchgang der
erosiven Cf7°%-Koeffizienten von 62° auf 43° (Abbildung 4.21)). Der stabilisierende dicke-
abhingige Term C7¢%s! verschiebt den Nulldurchgang der redistributiven Koeffizienten
von 40° auf 55°.

0,35 . . . . 05 v v T T g T

030 | 500 eV Ne' auf Si —o-cy ] - 1keV Ne' auf Si

Krimmungskoeffizienten (nm4)

0 [deg] 0 [deg]

Abb. 4.21.: Simulationsergebnisse fir 500 eV und 1 keV Ne™ auf Si. Gezeigt sind die

unterschiedlichen Beitrige zum Kriimmungskoeffizienten C19/.

Dartiber hinaus ist der Sputter-Effekt bei 500 eV schwécher und der stabilisierende Ero-
sionskoeffizient C{1° bei grofleren Winkeln ist kleiner und dominiert nicht tiber den desta-

bilisierenden Redistributionskoeffizienten C7¢%s%. Die Tonenerosion blockiert die Muster-
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bildung iiber 55°, wahrend die Mass-Redistribution Musterbildung unter 50° verhindert.
Infolgedessen bleibt der Gesamtkriimmungskoeffizient C';; immer positiv oder Null.

Der Implantationskoeffizient CI7*""" ist ein destabilisierender Koeffizient ab einem Ein-

fallswinkel von etwa 45°. Fiir 500 eV zeigt der berechnete Kriimmungskoeffizient C?%,
dass C%%l ohne die Ionenimplantation fiir alle Einfallswinkel positiv wird und keine Rip-
pelmuster auftreten sollten. Der stabilisierende Kriimmungskoeffizient Dy, ist aufgrund
des letzteren Beitrags entscheidend, um eine gute Ubereinstimmung zwischen theoreti-
scher Vorhersage und experimentellen Ergebnissen zu erhalten. Bei Einfallswinkeln bis
zu einem kritischen Wert von etwa 45° tréagt der Einbau von Ionen zur Stabilisierung
der Oberfliche in der projizierten Richtung des Ionenstrahls bei. Bei grofieren Einfalls-
winkeln ist der Beitrag destabilisierend und kann in bestimmten Féllen zur Bildung von

Rippelmustern fiihren.
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5. lonenstrahlinduzierte
Musterbildung auf a-C mit
gleichzeitigen Kodeposition von

Fremdatomen

5.1. Einfiihrung

Wir untersuchen in diesem Kapitel die Bildung von Rippelmustern auf tetraedrischen
amorphen Kohlenstoffschichten (ta-C) wahrend der Ionenstrahl-Erosion bei normalem
Einfall unter gleichzeitiger Deposition verschiedener metallischer Surfactant-Atome. Hof-
séss et al. [68] haben ein Musterbildungsszenario basierend auf anfénglichen chemischen
Effekten und Phasenseparationsprozessen eingefithrt. Nach Hofséss et al. sollten ausge-
pragte Muster fiir Nb-, Mo- und Hf-Surfactant mit amorphem Kohlenstoff als Substrat ent-
stehen. AuBlerdem wird eine schwache Musterbildung fir W- und Ti-Surfactant auf Koh-
lenstoff vorhergesagt [68]. Im Rahmen dieser Arbeit stellen wir neue experimentelle Daten
zur ioneninduzierten Musterbildung am amorphen Kohlenstoff mit gleichzeitiger Kodepo-
sition verschiedener Atomspezies dar. Es wurde die Musterbildung auf ta-C-Schichten
fir 1 keV Xet- und Ar*-Tonenbestrahlung mit normalem Einfall bei Raumtemperatur
und unter gleichzeitiger schriager Kodeposition von Ti, Mo, W und Pt-Surfactantatomen
untersucht. Die Surfactant-Atome werden aufgrund ihres bindren Phasendiagramms mit
Kohlenstoff ausgewéhlt (Abbildung und [.2)). AuBerdem wurde den normalen Ionen-
einfall gewahlt, sodass die Ionenbestrahlung selbst keine Musterbildung verursacht. Ziel
dieses Kapitals ist es, die Validitiat des von Hofséss et al. eingefiihrten Musterbildungs-
szenarios zu verallgemeinern und nachzuweisen, dass insbesondere die Kodeposition von
Metallen, die zur Karbidbildung neigen, zu ausgepragten Punkt- und Rippel-Mustern auf
ta-C-Schichten fiihrt.
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Abb. 5.1.: Phasendiagramme der Systeme C-Ti und C-Mo (Quelle: [2])
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Abb. 5.2.: Phasendiagramme der Systeme W-Ti und Pt-Mo (Quelle: [2])
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5. Ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C mit gleichzeitigen Kodeposition von Fremdatomen

5.2. Ergebnisse

Tetraedrische amorphe Kohlenstoffschichten (ta-C) und benachbarte geneigte Metalltar-
gets wurden gleichzeitig mit 1 keV Xe™-Ionen bei Raumtemperatur unter Hochvakuum-
bedingungen von 2 x 1077 mBar bestrahlt. Der Ionenstrahl fillt entlang der normalen
Richtung der ta-C-Oberfliche ein. Die Metalltargets fiir die gemeinsame Kodeposition
sind hochreine Folien (Ti, Mo, W und Pt), die in einem Neigungswinkel von 60° neben
der ta-C-Probe angeordnet waren. Die Hélfte des lonenstrahls bestrahlte die ta-C-Probe,
wahrend die andere Hélfte gleichzeitig die Metallfolie bestrahlt. Gesputterte Metallatome
werden mit einer Einfallswinkelverteilung von 30°-90° zur Oberflichennormalen auf das
Substrat deponiert. Die lokale Flachendichte der deponierten Metalldiinnschicht kann
leicht mit Rutherford-Riickstreuspektroskopie an verschiedenen Punkten z; auf die ta-
C-Probe gemessen werden (siehe Abbildung [5.3). Der Metall-Depositionsfluss iiber die
ta-C-Schicht nimmt mit zunehmender Entfernung von dem Sputtertarget ab. Auf diese
Weise wird ein Gradient in der stationaren Metallabdeckung hergestellt und erméglicht

es, die Erosionseffekte als Funktion der Metallabdeckung zu untersuchen.

lonenstrahl

Abb. 5.3.: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus. ta-C-Schicht wird mit 1
keV Xet- oder Art-Ionen bei normalem Ioneneinfall bestrahlt. Metall-
Kodeposition stammt von benachbarten Metallfolien-Targets, die um 60° ge-

neigt sind. Die Positionen x; zeigen unterschiedliche Analysepositionen fiir
AFM- und RBS-Messungen an.
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Abbildung zeigt eine Zusammenstellung von AFM-Bildern von Oberflichenmus-
tern, die entweder fiir die Ti-, Mo-, W- oder Pt-Kodeposition und eine Fluenz von 10'® /cm?
erhalten wurden. Fiir jede Metallspezies sind drei Bilder mit unterschiedlicher Oberfla-
chenbedeckung im Bereich von 3 x 10 bis 8 x 10'® Atome/cm? gezeigt. Ausgeprigte
Rippelmuster werden in allen Féallen beobachtet, mit Ausnahme der Pt-Kodeposition. Der
Mustertyp hangt von der Oberflachenbedeckung ab. Eine Erhohung der Metallabdeckung
von 4.5 x 101 auf 4.9 x 10 Atome/cm? éndert die Oberfliche von einer Flachheit zu einer
Punktkette fiir Ti-Surfactant. Fiir Mo-Surfactan erfolgt der Ubergang bei etwas geringe-
rer Abdeckung von 4.1 x 10" Atome/cm? und entwickelt sich von einer Punktkette zu
einem ausgeprigten Rippelmuster bei hoherer Mo-Bedeckung von 8 x 10'® Atome/cm?.
Die Musterbildung auf ta-C mit W-Surfactant beginnt bei einer ziemlich hohen Abde-
ckung von etwa 6.5 x 10'® Atome/cm? und fiihrt unmittelbar zu einem schwachen Rip-
pelmuster anstelle von Punktketten. Ionenstrahlerosion mit gleichzeitiger Kodeposition
von Pt-Surfactant-Atomen erzeugt keine Muster. Selbst fiir eine hohe Abdeckung mit Pt-
Atomen von 6 x 10 Atome/cm? bleibt die Oberfliche extrem flach mit einer mittleren
Rauhigkeit von 0.3 nm, vergleichbar mit unbestrahlten Proben. Die Mikrostruktur der
Proben wurde mittels Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) unter Verwendung ei-
nes 200 keV Phillips CM 200-UT Mikroskops analysiert. TEM-Proben wurden mit einem
fokussierten Ionenstrahlsystem (FIB) hergestellt. Diese Technik erfordert die Deposition
einer Pt-Deckschicht auf der Probenoberfliche. Um die ta-C-Metalloberfliche rdumlich
von der Pt-Schicht in den TEM-Bildern zu trennen, haben wir nach der Ionenstrahlerosi-
on einige Nanometer ta-C deponiert, sodass die Surfactant-Schicht als vergrabene Schicht
in den TEM-Bildern erscheint. Die ta-C-Deckschicht wurde durch den Ionenbeschleuni-
ger ADONIS (siehe Abschnitt 3.2.3) deponiert. Abbildung zeigt Querschnitt-TEM-
Bilder von Proben, die mit 1 keV Xe™-Ionen bei 0° in Bezug auf die Oberflichennormale
erodiert wurden. Amorphe diinne Schichten aus Mo+C, W+C und Ti+C sind deutlich
als dunkle Region zu sehen. Die Bilder sind ein Schnitt entlang der Rippel-Richtung. Die
Mo+C- und W+C-Schicht sind etwa 3-4 nm dick, entsprechend der Reichweite der Mo-
und W-Atome, die durch 1 keV Xe*-Ionen zuriickgestolen werden. Die Ti-Schichtdicke
ist ebenfalls in Ubereinstimmung mit der Reichweite der zuriickgestoBenen Ti+C-Atomen
durch 1 keV Art-Tonenbestrahlung. Nach einer fritheren Studie tiber ta-C-Schichten mit
der Surfactant-Sputter-Technik, fithren Ti-Surfactants zur Bildung von Nanokristallinen-
Diinnschicht auf ta-C [69]. Jedoch konnte hier eine nanokristalline-Schicht in den TEM-
Bilder, eventuell wegen der extremen Diinnheit der Mischschicht (3-4 nm), nicht beob-
achtet werden (Abbildung [5.5¢).
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Surfactant-Atome

Metallabdeckung

Abb. 5.4.: Zusammenstellung von AFM-Bildern von Surfactant-induzierten Mustern auf
ta-C fiir verschiedene Metall-Surfactant-Atome (Ti, Mo, W, Pt) und unter-
schiedliche Metallabdeckung. Die Bedeckung in Atomeinheiten wurde mit
RBS gemessen. Die Proben wurden mit 1 keV Xe™-Tonen bestrahlt, mit Aus-
nahme von Ti-Surfactant, die Probe wurde mit Ar*-Tonen bestrahlt. Die
Metall-Kodepostion erfolgte von der linken Seite der gezeigten Bilder.
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Si(100)

Si(100)

Si (100)

Abb. 5.5.: Hochauflosende TEM-Analyse des Rippel-Profils. Vor der TEM-Analyse wur-
de eine amorphe Kohlenstoffschicht auf der Oberfliche deponiert um den Kon-
trast zwischen der Metall-taC-Schicht und dem Pt-C-Kleber sicherzustellen.
Die ITonenstrahlrichtungen sind als Pfeile angezeigt. a) Querschnitts-TEM-
Bild einer ta-C-Probe, bestrahlt mit 1 keV Xe"-Ionen und Mo-Surfactant. b)
Querschnitts-TEM-Bild einer ta-C-Probe, bestrahlt mit 1 keV Xet-Tonen und
W-Surfactant. ¢) Querschnitts-TEM-Bild einer ta-C-Probe, bestrahlt mit 1
keV Ar*-Tonen und Ti-Surfactant.
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5. lonenstrahlinduzierte Musterbildung auf a-C mit gleichzeitigen Kodeposition von Fremdatomen

5.3. Diskussion und Fazit

Die Entwicklung von Rippelmustern als Funktion der stationdren Metallabdeckung und
insbesondere der scharfe Ubergang von flachen Oberflichen zu Rippelmustern, wenn die
Metallabdeckung die Stochiometrie MeSiy erreicht, waren starke Argumente fiir die Rolle
der Silizidbildung in den Metall-Si-Systemen [68]. In diesem Abschnitt wurden die frii-
heren Studien tiiber die metall-surfactant-induzierte Musterbildung auf Si wahrend der
Ionenbestrahlung mit normalem Einfall erweitert, und zwar auf eine Reihe verschiedener
Kodeposition von Metallatome auf ta-C-Oberflichen. Um die verschiedenen vorgestellten
Experimente hinsichtlich chemischer Effekte, vor allem Phasenseparation, zu diskutieren,
wurde die mittlere Metallatomkonzentration ¢y, in der gemischten Oberflachenschicht aus

der gemessenen Metallabdeckung in Analogie zu [68], [154] berechnet.

ex [t 98] = 100y (5.1)
om  Ag pymAs

Hier sind pg und py; die Massendichten von Substrat und Metalltarget, Ag und Aj; sind
jeweils das Molgewicht und N, ist Avogadro’s Konstante. d ist die Dicke der gemichten
Schichten (Metall+C). Fiir die Systeme Ti-C, Mo-C und W-C existieren stabile Carbid-
phasen mit einem Metallgehalt von etwa 50 %. Fiir Pt-C existiert kein stabiles Karbid
wie das Phasendiagramm in Abbildung zeigt. Ohne gleichzeitige Kodepostion von
Surfactant-Atomen oder bei Abwesenheit einer Kontamination der Oberfliche werden ab-
solut keine Rippelmuster beim normalen Ioneneinfall Sputtererosion mit 1 keV Xe™- oder
Art-Tonen gebildet und nur flache Oberflichen beobachtet (Abbildung |5.6]).

4nm

Abb. 5.6.: AFM-topographische Bilder von ta-C-Oberflichen, die mit 1 keV Ar*- und
XeT-Tonen bei normalem Toneneinfall und einer Fluenz von 10'®/cm? erodiert
wurden. Die Oberflichen sind extrem glatt mit einer rms Rauigkeit von 0.3
nm.
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Im Falle von Systemen, die Monokarbidphasen bilden (z.B. TiC, MoC, oder WC), wird
ausgepragte selbst-organisierte Musterbildung durch kontinuierliche Metall-Kodeposition
von einem benachbarten Metall-Sputtertarget, das mit dem gleichen Ionenstrahl bestrahlt
wird, ausgelost und angetrieben. Im Gegensatz dazu, bei einer Kodeposition von Elemen-
te, die keine stabilen Karbidphasen bilden (z.B. Pt), bleibt die Oberfliche flach. Aulerdem
korreliert die Orientierung von Rippelmustern, die durch Metall-Kodeposition induziert
werden, mit der Einfallsrichtung von kodeponierten Atomen, wie in der Literatur gezeigt
wurde [68, O1) 154, 157]. Der Wellenvektor der Rippelmuster zeigt entgegengesetzt zur
projizierten Richtung der einfallenden kodeponierten Atome. Anhand der Ergebnisse die-
ser Arbeit wird die Rolle der Phasenseparation auf Musterbildung bestétigt, worauf die
Geltung des von Hofséss et al. [68] eingefithrten Musterbildungsszenarios verallgemeinert

werden kann.
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6. Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf Silizium-
und amorphe Kohlenstoffschichten wihrend der Bestrahlung mit niederenergetischer Ne™-
und Ar*-Tonen untersucht. Ziel war es, die Qualitiat der vorhandenen theoretischen Mo-
delle und deren kiirzlich vorgeschlagenen Erweiterungen experimentell zu tiberpriifen und
eine quantitative Vorhersage der Musterbildung zu ermdglichen. Mit Hilfe der Monte-
Carlo-Simulationen der Ion-Festkorper-Wechselwirkung war es moglich, die Momente von
Erosions-, Redistributions- sowie Implantationskraterfunktion zu berechnen und somit die
Kriimmungskoeffizienten (C}; und Ch) in der Bewegungsgleichung der Oberfléche zu be-
stimmen. Aus den Krimmungskoeffizienten C1; und Cyy kénnen quantitative Vorhersagen
iiber die Stabilitat oder Instabilitat einer Oberflaiche, Wachstumsrate sowie Wellenldngen
gewonnen werden. Mit dem Monte Carlo Simulationsprogramm SDTrimSP wurden die
Krimmungskoeffizienten C7; unter Berticksichtigung der BH-Theorie einschliefSlich der
von Harrision und Bradley eingefithrten Kriimmungsabhangigkeit der Kraterfunktion 77,
und T berechnet [61]. Auflerdem wurde in den Berechnungen das CV-Modell [28], die
von Hofséss et al. eingefithrte dynamische Dickenabhéngigkeit der bestrahlten Schicht
sowie der Effekt der lonenimplantation beriicksichtigt [70] [75].

Der erste Teil der vorliegenden Arbeit beschéftigte sich mit der Musterbildung auf
tetraedrischen wasserstofffreien amorphen Kohlenstoff-Schichten (ta-C) unter niederener-
getischer Net- und Ar*-Tonenbestrahlung. Die Ionenstrahlexperimente wurden im Ultra-
hochvakuum und bei Raumtemperatur durchgefithrt. Im Fall von Net-Ionen auf ta-C
werden Rippel fiir Einfallswinkel zwischen 50° und 75° und eine Ionenenergie von nicht
mehr als 5 keV beobachtet. Berechnungen der Kriimmungskoeffizienten basierend auf dem
BH- und CV-Modell unter Verwendung der Kraterfunktionstheorie sagen eine Musterbil-
dung fiir Einfallswinkel von nur 45° vorher. Nur wenn die dynamische Dickenabhéngigkeit
Dy berticksichtigt wird, kann das Regime, in dem parallele Rippelmuster gebildet wer-
den, korrekt vorhergesagt werden. Fiir Art-Ionenbestrahlung werden Rippelmuster fiir
Einfallswinkel zwischen etwa 60° und 75° und Ionenenergie von 500 eV bis 10 keV beob-

achtet. Fiir hohere Energien (30 und 60 keV) verschwanden die Rippelmuster und nur eine
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unregelméflige kornige Struktur wurde beobachtet. RBS-Analysen der bestrahlten Proben
zeigen eine signifikante Restkonzentration an implantiertem Edelgas. Der Vergleich mit
SDTrimSP-Simulationen zeigt, dass die implantierte Fraktion leicht Werte tber 50 %
tiberschreiten kann. Der Verlust von Edelgas wird dann hauptséachlich durch Sputterero-
sion und Riickreflexion bei grofleren Einfallswinkeln bestimmt. Erosion hat hauptséchlich
einen stabilisierenden Beitrag bei grofleren Einfallswinkeln, und die Musterbildung beruht
hauptsachlich auf Massentransport und Ionenimplantation. Die Simulation zeigt auch,
dass bei Einfallswinkeln bis etwa 50° keine Musterbildung auftritt. Die Stabilisierung der
Oberflache in diesem Winkelbereich beruht auf dem positiven Koeffizienten D; und auch

implan.

dem stabilisierenden Effekt der Edelgasimplantation, d.h. dem Koeffizienten C}]

Im zweiten Teil der Arbeit wurde die ionenstrahlinduzierte Musterbildung auf Si-
Substraten mit niederenergetischen Ne'-Tonen untersucht. Bei einer Energie von 500 eV
treten ausgepragte Rippelmuster innerhalb eines Winkelbereichs zwischen etwa 45° und
60° auf. Mit der Erhohung der Ionenenergie auf 1 keV und 1.5 keV verschwindet die
Musterbildung vollstandig und die Oberflache bleibt extrem glatt. Das vollstdndige Ver-
schwinden des Musters, wenn nur die Ionenenergie erhoht wird, liegt an den Kriimmungs-
koeffizienten Cf7o% und C7¢%s%. Der Erosionskoeffizient C§7°% ist positiv (stabilisierend) ab
einem Einfallswinkel von 45°. Im Gegensatz dazu ist der Redistributionskoeffizient C7¢%st
negativ (destabilisierend) ab 55°. Das fithrt dazu, dass der Gesamtkoeffizient C1'! fiir alle
Einfallswinkel positiv bleibt und somit sollte es keine Musterbildung beobachtet werden.
Der Implantationskoeffizient C77""* ist ein destabilisierender Koeffizient ab einem Ein-
fallswinkel von etwa 45°. Fiir 500 ¢V dominiert der destabilisierende Koeffizient Ci7#™"
den stabilisierenden Koeffizient D;; und fiithrt bei hoheren Einfallswinkel zu negativen
Gesamtkoeffizient C1'. Fiir 1 keV und 1.5 keV wird der Sputter-Effekt stirker und der
destabilisierende Implantationskoeffizient scheint zu klein zu sein, um den Erosionskoeffi-

zient {iberwinden zu kénnen. Aus diesem Grund bleibt der Gesamtkoeffizient C15' positiv

im ganzen Winkelbereich. Fiir kriimmungskoeffizienten C%5'% die die senkrechten Rippel-
Musterbildung (mit Wellenvektor senkrecht zum projizierten Ionenstrahl) beschreiben,
fithrt Ionenimplantation zu einer signifikanten Stabilisierung der Oberfliche gegen senk-
rechte Rippelmusterbildung fiir alle untersuchten Einfallswinkel und lonenenergien, sodass

keine senkrechten Rippelmuster zu erwarten sind.

Im dritten Teil dieser Arbeit wurden Experimente zur Sputter Kodeposition von Ti,
Mo, W und Pt wahrend 1 keV Art- und Xe't-Ionenerosion von amorphen Kohlenstof-

foberflichen prasentiert. Der einfache experimentelle Aufbau mit einem Substrat und
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einem benachbarten geneigten Sputter-Target ermoglichte die Analyse von Mustern fiir
einen breiten Bereich von Surfactant-Abdeckung auf einer einzelnen Probe. Untersuchun-
gen mit Rasterkraftmikroskopie und Transmissionselektronenmikroskopie zeigen, dass die
gleichzeitige Kodeposition von Metall-Surfactant-Atomen wahrend der Ionenstrahlerosion
zu ausgepragten Punkt- und Rippelmustern fiir Tonenfluenzen von 10'®/cm? fiihrt. Der
Wellenvektor der Rippelmuster zeigt parallel zur projizierten Richtung der einfallenden
Surfactant-Atome. Die entstehenden Muster bilden sich unter einem normalen Einfallswin-
kel, wobei keine Muster fiir eine saubere Ionenerosion von amorphem Kohlenstoff resultie-
ren, und nur mit gleichzeitiger Kodeposition von Surfactant-Atomen, die stabilen Karbide
mit Kohlenstoff bilden. Fiir Surfactant-Atome, die keine stabilen Karbide mit Kohlenstoff
bilden (z.B. Pt), bilden sich keine Muster und die Oberfléche beibt extrem glatt. TEM-
Messungen von Rippelmustern, die durch Sputter-Kodeposition erzeugt wurden, zeigen
eine Bildung von ultradiinnen, nanostrukturierten, bindren Oberflachenschichten. Abhén-
gig von der chemischen Bindung mit Substrat-Atomen konnen die Surfactant-Atome zu

ultradiinnen nanostrukturierten Karbid-Schichten beitragen, die sich auf der amorphen
Kohlenstoffschicht bildet.

Die aktuellen Ergebnisse dieser Arbeit konnen wie folgt zusammengefasst werden:

o Eine Kombination der vorhandenen theoretischen Modelle, einschliefllich der vor
kurzem eingefithrten Erweiterungen kann die ioneninduzierte Musterbildung fiir ein-
fache Substrate vorhersagen. Insbesondere kann die Abwesenheit von Mustern fiir
die Bestrahlung mit leichten Ionen und bei niedrigen und mittleren Ionenenergien

erklart werden.

« Das Monte-Carlo-Simulationsprogramm SDTrimSP bietet einen ziemlich universel-
len Ansatz zur Bestimmung von Kriitmmungskoeffizienten, Sputter-Yield und ande-
ren Eingangsparametern fiir theoretische Modelle der Musterbildung und ist fiir fast

jede Ionen-Target-Kombination und jede Ionenenergie anwendbar.

o Wir haben die Winkelabhéngigkeit der Schichtdicke in unserer Simulation beriick-
sichtigt und finden in vielen Fillen eine gute quantitative Ubereinstimmung zwi-
schen theoretischer Vorhersage und Experiment. Die Winkelabhangigkeit der Dicke
tragt immer zur Stabilisierung der Oberfldche in der projizierten Richtung des Io-
nenstrahls bei. Dieser Beitrag scheint fiir niedrige Ionenenergie und mittlere Ein-

fallswinkel (40°-60°) wesentlich zu sein.

« Inkorporation von Edelgasionen in ein Substrat wahrend der Ionenbestrahlung trigt

zur Stabilisierung der Oberflache fiir Winkel bis zu einem kritischen Wert von etwa
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45° bei. Bei groBleren Winkeln ist der Beitrag destabilisierend und kann zur Bildung

von Rippelmustern beitragen.

Im Rahmen dieser Arbeit konnten wir durch systematische Untersuchungen der
Musterbildung am amorphen Kohlenstoff bei senkrechtem Ioneneinfall mit einer
Vielzahl von verschiedenen gleichzeitig kodeponierten Metallatomen einen weiteren
eindeutigen Beweis fiir die ioneninduzierte Phasenseparation als initialen Prozess
zur selbstorganisierten Musterbildung unter dem Einfluss von Surfactant-Atomen

liefern.



7. Ausbilck

Im ersten und zweiten Teil dieser Arbeit haben wir uns nur mit der Musterbildung auf
amorphem Kohlenstoff und Silizium beschéftigt. Eine umfassende Untersuchung der Mus-
terbildung auf Germanium-Oberflichen wurde hier nicht durchgefiihrt. Jedoch wurden in
den letzten experimentellen Studien von ionenstrahlinduzierten Musterbildung auf Ge
Rippelmuster nur in einem sehr begrenzten Winkelbereich gefunden und nur fiir die
schwereren Edelgasionen wie Kr* und Xe™. Fir die leichteren Ionen wie Art und Ne®
verschwand die Musterbildung vollstandig [9] 128 [142]. Mollick et al. beobachteten an-
omale und nahezu defekt freie Rippelmuster nach Bestrahlung von Ge-Oberflaichen mit
26 keV Au-lonen bei 60° [I0§]. Allerdings lassen sich diesen interessanten Beobachtungen
mit den vorhandenen theoretischen Modellen nicht erklaren. Es es ist bekannt, dass Ger-
manium dazu neigt, bei lonenbestrahlung Hohlrdume zu bilden. Deswegen ist die Dichte
der bestrahlten Schicht nicht mehr konstant und der Einbau von Edelgasionen wéhrend
der Bestrahlung kann erhoht werden. Dariiber hinaus kann eine Dichtednderung ebenfalls
den Sputter-Yield beeinflussen. Bis jetzt ist es nicht untersucht, ob diese Effekte einen
Einfluss auf die Musterbildung haben. Auflerdem existieren noch keine Vergleichsexperi-

mente mit anderen lonen oder anderen Energien.

In dieser Arbeit haben wir uns nur auf die nullten und ersten Momente der Erosions-
und Redistributionskraterfunktionen beschrinkt. Allerdings ist es nun moglich mit dem
erweiterten Simulationsprogramm SDTrimSP alle Momente der Erosions-und Redistibuti-
onskraterfunktion bis zu vierten Ordnung und bei Bedarf auch Momente héherer Ordnung
zu berechnen. Auf diese Weise ist es moglich, alle linearen und nichtlinearen Kriitmmungs-
koeffizienten zu berechnen, die zum Beispiel in der Arbeit von Makeev et al. [95] oder
R.M. Bradley [96] iiber die n-ten Ordungsmomente der Kraterfunktionen abgeleitet wur-

den.

Ein charakteristisches Merkmal des ioneninduzierten Rippel-Musters auf festen Ober-
flachen ist das dynamische Verhalten, insbesondere die laterale Bewegung der erzeugten

Rippelmuster [66]. In der von Bradley und Harper eingefiihrten linearen Kontinuumstheo-
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rie hdangt die Geschwindigkeit der Rippel mit der Winkelableitung der Erosionsgeschwin-
digkeit zusammen und sollte negativ sein ( d.h. entgegen der projizierten Richtung des
einfallenden lonenstrahls) [22]. Die laterale Bewegung von ionenstrahlinduzierten Rip-
pel auf Si, SiOs, Diamant und Glasoberflachen wurde experimentell unter Verwendung
von Rasterelektronenmikroskopen (SEM) in Kombination mit einem fokussierten Ionen-
strahl unter Verwendung von Ga-Ionen gemessen [6], 39, (6] 59l 150]. Fir Si, SiOy und
Glasoberflichen bewegen sich die Rippel in die projizierte Richtung des einfallenden Ga-
Ionenstrahls. Diese Beobachtungen stehen offensichtlich im Widerspruch zu den Vorher-
sagen von Bradley und Harper. Mehrere experimentelle Studien haben die Restkonzentra-
tion von implantierten Ga-lonen gemessen und weisen darauf hin, dass Ga-Inkorporation
in Si und SiO, einen signifikanten Einfluss auf die Rippel-Musterbildung und auch auf
die Rippel-Bewegungsgeschwindigkeit haben kann [55, [76], T00]. Hofséss et al. [66] haben
eine neuartige Technik zur Messung der Rippel-Bewegung mit hoher Genauigkeit ent-
wickelt. Die Methode basiert auf einer sequenziellen, préizisen Analyse der Verschiebung
von Mustern in Bezug auf Markierungsrillen im Mikrometerbereich mit Hilfe fokussier-
ten lonenstrahlsysteme. Hofséss et al. konnten die Rippel-Bewegungsgeschwindigkeit fiir
die XeT-Ionenbestrahlung von reinem Si als Funktion des Ioneneinfallwinkels und fiir
den normalen Einfall von Xe™-Ionen auf Si mit schrager Fe-Kodeposition messen. Jedoch
waren die Ergebnisse vollig anders als die bisher einzigen Studien zur Rippel-Bewegung
mit Ga-Tonen. Fiir den ersten Fall finden Hofsiss et al. [66] eine Anderung der Rippel-
Bewegungsgeschwindigkeit von negativen zu positiven Geschwindigkeit mit zunehmen-
dem Ioneneinfallswinkel in guter Ubereinstimung mit der Vorhersage der BH-Theorie.
Fiir den zweiten Fall finden sie eine Rippel-Bewegung gegen die Richtung der kodeponier-
ten Fe-Surfactant-Atome. Eine Uberpriifung der Giiltigkeit der theoretischen Musterbil-
dungsmodelle kann realisiert werden, indem man die Rippel-Bewegungsgeschwindigkeit
an amorphen C, Si und SiO, nach Bestrahlung mit Edelgasionen untersucht und sie mit
der Rippel-Bewegungsgeschwindigkeit, die nach Ga- oder Metall-Ionenbestrahlung des
gleichen Substrats beobachtet wird, vergleicht.

In mehreren experimentellen Studien wurde eine ungewohnliche Bildung von Punkt-
mustern fiir einen normalen und nahezu normalen Ioneneinfall auf Verbindungshalblei-
tern wie GaSb, InSb, InP und GaAs beobachtet [48-50, 02, 125]. Diese Musterbildung
wurde als selbsterhaltende Atzmaskierung infolge fortgesetzter Trennung einer Kompo-
nente als Ergebnis des bevorzugten Sputterns erklért [88]. Dieser Mechanismus ist dem
Surfactant-Sputtern ziemlich dhnlich. Jedoch werden in diesem Fall die Surfactant-Atome

nicht deponiert, sondern durch bevorzugtes Sputtern an der Substratoberfliche kontinu-
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ierlich angereichert. Ein dhnlicher Ansatz zur Punktmusterbildung, der bisher nicht un-
tersucht wurde, ware die Verwendung von Diinnschichten aus amorphem Si-Metall oder

C-Metallverbindungen als Substrate mit variabler Metallkonzentration.
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